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PREDGOVOR

Predmet ovoga rada predstavlja pokusaj oksperimentalnog

odredjivanja linearnog koeficijenta termickog siren^a

metala kubnih struktura putem koriscenja rendgeno - stru-

kturne analize polikristala u kriogenoj oblasti tempera-

tura.U tokurada o'e razradjena metodologija istrazivanja

prema kog'oj Je izvrsen eksperiinentalni deo rada.

Eksperimentalna istrazivanja ostvarena~su u laboratori -

3ama za fiziku cvrstog stanja Prirodnoinatematickog fakv.l-

teta,odnosno Zavoda za fiziku i matematiku Univerziteta•

u J\fovom Sadu u toku jeseni 1975.

Metode razradjene u toku istrazivanja prilagodjene su

izve.denog rekonstrukqiji postojece specijalizovane opre-

me radi ostvarenja mogucnosti rada u kriogenoj oblasti

temperatura.

0 tehnickoj izvedbi i metodologiji radavkao i o iskustvi-

ma do kô jili se doslo u toku rada,bice govora u posebnirn
/

poglavljima.

Koristim priliku da izrazim zahvalnost prof.Dr.Beli Ribaru-

1 prof.Dr.Slobodanu Caricu na korisnim sugestijama i

podrsci kogu su mi pruzali u toku rada.Posebnu zahvalnost

dugujem asistentu Petrovic Dragoslavu i strucnom saradniku

Lazar Dusanu koji su sa interesovanjein pratili rezultate

rada.Veliku pomoc pri ostvarivanju zamisli eksperimentalnih

metoda pruzili su rai drugovi Pajvancic Pranga i Manojlovic

Milan.



TERKICKO SIRENJE CVRSTOG TELA

Teorijski pristup

Makroskopski gledano zapreminski. koeficijent termickog

sirenja fj je definisan kao kolicnik relativne promene za-

preinine cvrstog tela pri gedinicnoj promeni temperature

( uz konstantan pr it is ale ) .Analiticki izrazen on bi' glasio;

Analogno ovorae,linearni koeficigent termickog sirenga pred-

stavlga velicinu koga izrazava promenu linearne dirnenzige

na isti nacin:

9L_,-a —

Za izotropne materijale ( kubne kristalne strukture,ispi-

tivani uzorci u ovom radu su kubne strukture ) vazi uz to

relacija:

Pogava termickog sirenga uopste pa samim tiin i egzistenci-

ja linearnog termickog koeficijenta vezana je za struktu-

ru intermolekularnih (inter-

atomskih ) sila u kristal-

nog" materigi.Naime,inter-

inolekularna potencigalna

energija(Sl. 1 ) nige sime-

tricna,tj.pri visim energi-

jama ( temperaturama ) rela- v

tivni polozaj atonia u odnosu

na susede postage veci i

ravnotezna rastoganja se po- Ul

vecavagu.

Egzaktnige receno,niz osobina^

materige u cvrstorn stang'u mo-

ze se obgasniti na osnovu S1.1



teorio'e vibracija resetke u kojima razvoj potencijalne

energige sadrzi samo harinonijske clanove ( do clanova

koji su kvadratni po medjuatomskim porneragima ).Takva

teorija ne moze da objasni fenomen toplotnog sirenja.[1]
Uvodeci,medjutira,anharnonijske clanove,nastale intera-
kcije svô 'im utica^em u potencijalno^ energiji na sredn^u
vrednost razmaka izmedgu susednih atoma izazivaju nesime-
triju koja se manifestuje u toplotnom
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Prirast sa kojim srednje rastojanje atoma raste sa po-
rastom temperature uslovljava da na isti nacin termicki
koeficijent linearnog sirenja raste sa porastom tempera
ture.Na SI.2 je pokazana ova zavisnost za jednu leguru
alumini,juma.[3]

Fizika cvrstog stanja ukazuje na neposrednu povezanost
linearnog termickog koeficijenta sirenja sa osnovnom

toplotnom osobinom kristalne resetke cvrstog tela - sa

toplotnim kapacitetom.Naime,polazeci od Debye-eve jedna

cine stanja cvrstog tela u obliku [1] :
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moze se ustanoviti trazena zavisnost.Sve oznake naznacene

su u spisku oznaka .Uvodjenjem Grimeisen-ove konstante:

C-
J " Q

dobijamo:

Diferenciranjem ove relacije po teraperaturi dobijamo

] _ r.cv
v J v

O'er je toplotni kapacitet oscilatora:

Sa drugs strane,po definiciji.Qe:

c =

3 3V Tp 3V

Ukoliko uzmemo u obzir da je z-aprerninski inodui elasti

D SS5 •— •
cnostl definisan relacijom:

dobijamo: OC = Tr pa zajedno sa izrazom 7

odnosno:

3BV

£* =
3B

10

Tako 30 dobijena jednostavna relacija koja pomocu Grtineisei

ove konstante G i zapreminskog modula elasticnosti B

poyezuje linearni koeficijent termickog siranja sa speci-

.ficnom toplotom cvrstog tela na odgovaraQ'ucoj temperaturi.



U prvoj aproksimacigi Griinelsen-ova konstanta ne zavisi

od temperature te se linearni koefici,jent termickog si-

renja za cvrsta tela men. 3 a na isti nacin sa temperaturom

kao I specificna toplota.

Predhodne tvrdnje mogu se proveriti eksperiraentalno pa ce

jedan od zadataka ovog rada biti i provera vazenja rela-

cije 10 pomocu eksperimentalno dobijenih vrednosti za di

Neki empirijski pokazatelni

U literaturi postoji veliki broo podataka o eksperimental-

nim istrazivanjima linearnog koeficijenta termickog sirenja,

Moze se definisati empirijska relacioa:[2]

L2§3~L
= a -5- 11

L293 b

koja vazi za veliki broj razlicitih materigala.Izraz za-

dovolJava termodinamickoogranicenje vezano za cingenicu

da prvi -i drugi izvod funkcije A L/L teze nuli kada T

tezi nuli ( videti SI. 2 ).Konstanta a fizicki oznacava

ukupnu promenu dimenzije od 293 K do oI'K.

Sa druge strane uoceno je

da za niz razlicitih mate-

rija' funkcija:[2]

200

IM(TJ = 12

priblizno ostaje konstantna. >•

Na SI. 3 3e prikazana tempe=-;-

raturna zavisnost ove funkci-..

je za aluminijum i bakar.

IOO ISO 2OO

' TEMPERATURE . K

SI .3,[2]

Ustanovljeno je da je za veliki bro^ materi^la na tempera-
turi T = 293 K:" N = 185»5 K sa standardnoin devijaci^oin

od 15,6 K.



Na SI. 4 su prikazane vrednosti N(T) za neke metale i
p.,

legure u odnosu na N(T) .Uocljivo je da odstupanja lez<

u okviru definisane standardne

o
o

V-*
fc

-Conslonton

ISO 200

TEMPERATURE ,K -

•SI. 4, [21



METODOLOGIJA EKSPERIMENIALNOG ISTRA2IVANJA I TSHNIKA

IZVODJENJA EKSPERIMENTA

Cinjenica da poreklo toplotnog sirenja mozemo razjasniti

uticajern anharmonijskih clanova u potencijalnoj energiji

na srednju vrednost razmaka izmedju dva atoma pri ternpe-

raturi T [1] ,ukazuge na mogucnost da makroskopski uoce- ' .

nu velicinu linearnog koeficijenta toplotnog sirenja ne-

posredno merinio preko odredjivanja medQuatomskih rastoja-

n^a u kristalnoj resetci ( za odgovarajuci dijapazon tem-

peratura ).Pri ovonie treba imati u vidu da sa snizenjein

temperature toplotne vibracije u kristalima,kao rezultat

toplotno pobudjenih kvanata energise elasticnih talasa,

( fonona ) postaju mange.

Pomocu rendgenostrukturne analize relativno se lako inoza

doci do podataka o relevantniin parametriina resetke krista-

la,koji .podvrgavamo analizi.Ukoliko se siinultano sprovedu

istrazivanja na vise razlicitih temperatura moguce je direk-'-

tno definisati termicko sirenje uzorka.Analiza difrakci-

one slike rasprsenog X-zraka na cvorovima kristalne resetke

omogucuje odredjivanj'e med^uravanskog, rastojan^a a nakon

toga,definisanjem Miller-ovih indeksa poQedinih ravni i

odredjivanje parametra resetke.

Terraicke dilataci^e parametra resetke bice osnov za defini-

sanje linearnog termickog koeficijenta sirenja uzorka: .

Ot = Aa J_ 13
a AT

Pri ovome treba imati u vidu da kod kubnih kristalnih stru-

ktura metala ( kakve ce biti u ovom' radu predmet istrazi-

van,ja ),linearni termicki koefici^ent siren^a ne zavisi od

smera u resetci,stoni^e slucaj sa rnetaliina sa nizom sime- :

trijom.

Osnovna ideja sastoji se u tome da se "i^zvrsi snimanje uzor-

ka kristalnog materijala ( mono kristala ili polikristala )

metodom obrtnog monokristala ili metodom Debye-Scherrer-a,'

dve ili vise razlicitih temperatura.Nakon odred^ivan^'a



"parametra resetke po predhodno spomenutom postupku,korisce-
njem relacije (13 ) rnoze se definisati trazeni linearni

ii

koeficijent termickog sirerga.

R'azradjena metodologi^a omogucavala je snimanja u dijapa-'
zonu temperatura 3oo * 9o K,dakle u oblasti niskih i kri-
ogenih temperatura.

Eksperimentalna aparatura

Osnovni problem koji nastage pri usvojenoj metodi nisko-
teinperaturnog rendgenostrukturnog snimanja sastoji se u te-
hnici hladjenja uzorka koji je podvrgnut analizi.Frilago-
dgavanjem postojeceg rendgena za kristalografska istrazi-
vanja firme PHILIPS omoguceno ^e snimanje simultano na
sobniia temperaturama I u kriogenoj oblasti koriscengem
teenog azota kao rashladnog medi^a.

Zbog zahteva usvojene rekonstrukcije pokazalo se da je
V^eissenberg-ova kamera najpogodnija za prilagodgavanje.

Sistem za hladjenje se sastojao od vakuumskog kontegnera
za tecan azot ( Union Carbid,lol ^jgrejaca potopljenos u
tecni azot sa moguc'noscu kontinualne proraene opterecenja,
sistema za merenje i kontrolu temperatura sa termoparima i
pisacem i posebnog dovodnog cevnog sistema sa specijalno .
prilagod^enim konstruktivnim elementom ugradjenira u oslo-
nac Weissenberg-ove kamere.Ovakvo resen̂ 'e je omogucilo
dovod hladnih azotnih para neposredno na uzorak sa udalQenja

od 5 mni.

Shematski izg\ed aparature prikazan je na SI.5 a na SI.6
dat oe izgled laboratorijskog p.os..trojen ja.

Pomocu termo-para Chromel-Alumel1 (Typ 2AB Ac o5,Ther."ocoax)
sa kosuloicom od nerdjajuceg celika,kogi se nalazio na
udal^jenju od 2,5 mm od uzorka u struji gasovitog azc-ca,
kontrolisana je kontinuirano u toku sn'inanja rnomentalna
temperatura u neposrednoj blizini uzorka.Zbog mikroskopskih
dimenzija uzorka i odrzavanja stacionarnog stanja tenrpera-
tura gasovite struje azota prakticno o'e jednaka temperaturi
uzorka.Sva merenja su vrsena u opsegu od 9o -f 3oo min i to



tek nakon stabilisanga temperature azotnog toka,

R ECU LA-
CUA

SWAGE

SI.5

Za registrovange teraperatura koriscen je jednokanalni

pisac sa papirnom trakom

(PS l-ol ).0citavanje tempera-

tura sa registracione trake

vrseno oe uz pomoc originalnog

sertifikata proizvodjaca termo

para a neposredno "bazdarenje

merne skale i trake pisaca

vrseno je na tri referentne

temperature: sobnoj temperaturi,

temperaturi .topljen^a leda i

temperaturi kljucarga azote, na

atmosferskom pritisku.
bl.b
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"0?opla" strana termo-parnog spoja bila je pornocu identicnor;
Chroiael-Alumel teriao para.drzana na tenrperaturi od 2?5 •-,.

Sheina elektricnog spoja termo para data ^e na SI.7

NULA

273 K

Prilikoisr pro^ektovanja rashladnog sistema posebna paznga

Je posvecena dobrom izolovanju dovodne cevi gasovitog azo-

ta( videti SI. 5 ).Stetni tpplotni tokovi sinanjeni su ko-

risceno'em visokoefektivne ARMAPLEX izolacije cine je ostva-

rena racionalna potrosnja azota i lakse dostizanje niskih

temperatura ispod granice kriogene oblasti.

Na osnovu koinpletnog Mdrodinamickog proracuna,koji ovde

zbog ogranicenog prostora nece biti izlo2en,definisan Je

maseni protok gasovitog azota za zadatu islaznu temperaturu

i brzinu hladnih azotnih para ( kooa je limitirana opasno-

scu mehanickog pomeranga uzorka izlozenog rnomentu kolicine

kretanja izlaznog gasovitog toka).l\a osnovu ovih predhodnih..

proracuna i proracuna bilansa toplotnih tokova u sistenu
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rezervoar + greg'acjuzimargem u obzir kolicina toplota

potrebnili za prevodjenje u gasovito stance zeljenog masenon;

protoka i posebno kolicinu toplote potrebnu za isparavanje

mase gasa za popunjavanje prostora u rezervoaru (racunato ̂

sa promenljivim nivoom azota u rezervoaru u funkciji vre-

mena ) definisana je snaga grejaca.Promenora snage u dijapa-

zonu od o -> 4 W za izlaznu brzinu azota od o,5 a/sec ostva-

ruje se teorijski promena izlazne temperature od temperatu

re zasicenja na atmosferskom pritisku na vise.Moguc je ga-

rantovani kontinuirani rad od lo casova sa radnom tempera-,

.turom' od 14o K,

Predlozeno konstruktivno resenje zahtevalo je izradu pose-

bnog antikolimatora.
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HAZRADA MBTODE NA OBRINOK MONOKR1STALU

Pre nego sto se pristupilo izvodjenju eksperimentalnog

istrazivanja linearnog koeficijenta termickog sirenja za

Al,Gu,Pb i Mo ,izvrsen je niz eksperimenata u cilju feno-

menoloske razrade eksperimentalne metode.Kao uzorak je

koriscen monokristal 5»7 dibromo-8-hidroksilhinolin

(C0HoNOBr^_) .Izvrsena su snimanja ovog kristala na terapera-

turama « 24o K,190 K,150 K i 1QO K.Koriscen ge kobaltni

target sa gvozdenim filtrom.Skspozicija filma je iznosila
9o rnin.

Na SI. 8 ,S1.9 i SHOprikazani su reprodukovani rendgenski

237 K

SI.8

filmovi snimljeni na temperaturama «3oo K,19o K i Ipo K,

187K

SI. 9
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prvom snimku se lepo vide nulta i prve sloQne liniris

(snimak je dobijen u fazi centriranja uzorka x metodoni )

151.:

SI.10

Drugi i treci snimak su znatno interesantniji.Ovde su pre

svega lako uocljivi registrovani difrakcioni prstenovi nasta-

li prelamanjem X zraka na polikristalnom prahu inga,ko,je se
stvorilo na uzorku.U nasem slucaju ovaj stetan efekt se
nuzno pojavio zbog ne savrsenosti primenjene aparature,
Ipak,analiza ovog fenomena oinogucila je da se pri kasniQim
snimanjima on svede na minimun pomocii kontrolisanog "obara-
nja" •••temperature snopa hladnih azotnih para.O ovome ce biti
vise reci u posebnom poglavlju.

U svakom sluca^u dobi^eni snimci omogucuQU i analizu stru-

kture in^ja,kristala leda,na niskini i veorsa niskim tempera-

turama.

Treba istaci da se preciznim meren.jem lako moze proveriti

cinjenica da je sa snizavan^ern radne temperature snimanja

rastojanje izmedju slojnih linija obrnuto proporcionalno
ovoia snizavanju,tQ.da dolazi do termickog skupljanja kri-

stala.
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Napomene o strukturi inja

Na 81.11 prikazan je prvi dobijeni snimak priraenom hladjen^a.
Upotreblgen je ne orijentisani>onokristal CgHgNOBr^ na

koine se prilikom hladjerga stvaralo inje koje ^e dalo na

201

...
..,/

Sl.11

snimku karakteristicne difrakcione prstene.Usavrsavanoe
tehnike sniinanja omogucilo ge da se dobiju znatno kvalitetni-

ji snirnci ( 81. 9 i 81.10 ).Jasna kristalna struktura poli-

kristalnog leda u obliku inja klasicnim postupkom obrade

snirnka Debye-Scherrer-a moze se analizirati.Ka SI. 12 je .

inje

151 K

81.12
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refleksi 1

.prikazan dijagram dobijen fotometriranjem snimka ledeniii

kristala na temperaturi « 150 K.

Proracun parametra resetke za inje rezimiran je u tablici
T l.(odgovara snimku na temperaturi » 190 K}.

T1

3 4 5

47,16o5 3o,3751 28,4766 26,8129

lk 51,4838 47,1723 3o,3827 28,4838 26,8297
e 25,7419 23,5862 15,1914 14,2419 13,4o99
d 2,o618 2,238o 3,4174 3,64oo 3,861o

dt(;j 2,o65 2,26 3,44 3,67 3,92
h k 1 Io3 Ho lol oo2 loo

a = 4,51 8- , c= 7,35

Kao sto se i predpostavljalo inje ima iieksagonalnu struktu-

ru.Proracun indeksa pojedinih refleksa vrsen ^e raetodoin

sukcesivnog priblizavanja tacnoj vrednosti koriscenQem

relacije:

dhkj =
4 , Jf

*

14

koja vazi za heksagonalnu strukturu.Vrednosti za a i c su

predhodno predpostavljene.

Potpuno analognu analizu za druge temperature noguce je

na isti nacin izvesti pa osini strukture odrediti i linearni

koeficijent termickog siren^a.

Ka osnovu ovde izvedenih zakljucaka i relativno dobrog

slaganja dobijenih rezultata sa podacima iz literature [5] ,

sledi da je analizirano in,je prva modifikacija leda koji

egzistira na pritiscima od lo^ bar: na nize i ispod 273 K.

Analiza je pokazala da je led kristalisao u obliku heksa-

gonalne strukture .

Inje dobijeno na nizim temperaturama ima takodje heksagona-

lnu strukturu ( radi se o ledu prve nodiiilvS.cije ) all sa

nesto manjim parametrima ( premafSl za 9o K ja a=4,47 S. ±

c=7,29 S ,c/a = 1,63 ). s&F%
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ODKEDJIVANJE LINEARNOG' KOE3PICIJENTA TERK1CKGG SIHENJA-..
MEIALA SA KU3KOM STRUKTUROM

Osnovni predmet izucavanja u radu je bilo odredjivanje

koeficijenta linearnog toplotnog sirenja za tri kubne

povrsinski centrirane strukture:Al,Cu i Pb i jednu za-

preminski centriranu kubnu strukturu:Ko.U toku rada su

korisceni i uzorci heksagonalnog Bi,kao i kubne digamant-

ske strukture Ge,no zbog znatno duzeg vremena potrebnog

za ekspoziciju ( >3oo rnin ) i teskoca koje su se tada ~:a-

vljale u vezi kvaliteta snimka ( pri hladjenju ),pristu-

pilo se kvantitativnoo analizi samo prva cetiri uzorka.

Proracun linearnog koeficijenta terraickog sirenja za Cu,

Pb i Mo uocljivih tekstura i za Al praii,vrsen $e pomocu

relacije (13 ) pri ceinu ge za svaki snimak i svaku liniju

vrsen proracun medju ravanskog rastoganja.

Za kvantitativne analize korisceni su opticki kornparator

( "OMO",IZA-2 ),fotometar sa registracijom na foto emulzi-

ji ( Mikrofotometar "OMO" MIMI-) i fotoraetar sa registraci-

jom preko jednokanalnog pisaca ( "CARL ZEISS",JENA)

Linearni koef'ici.ient termickop; sirsnja aluminij'uma

Kao uzorak je koriscen prah aluminijuma srnesten u Lindeir.an-

ovu kapilaru.Ovako pripremljen uzorak pokazao se kao veorna

pogodan za niskotemperaturska snimanja.Stakleni zidovi

kapilarne cevcice veoma uspesno sprecavagu infiltriranje

vlage u uzorak putein difuzije vodene pare iz vazduha.

Heusaglasenost termickog skupljanja zidova kapilare i uzor-

ka nije takva da bi izazvala ostecenje uzorka.Uzorak .je

takodge zasticen od erozige mehanickog karaktera u struji

gasovitog azota.

Uobicajenim postupkorn centriranja Lindemanova kapilara j'e

postavljena u snop x zraka,poraocu goniometarske glave.

Nakon postavljanja speci^alnog antikolimatora,kogi ne ometa

dovod rashladnog medio"uma,kao i Weissenberg-ove kamere,

vrsi se ekspozicija polovine filma na sobnoj tenperaturi,

bez ukljucivanoa rashladnog sistema.Nakon toga,maskira se
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eksponirana polovina filma i ukljucuje sistem za hiad3enje

i registraci^u temperature.Nakon uspostavljanja stacionar-

nog stanja ( oko 15 min ) dolazi do stabilizacije tempera-

ture.Sistem je podesen tako da se postizala izuzetna sta-

bilnost temperature kristala (SI .14).

Terrao-par se nalazio na 2,5 nim od uzorka,van snopa X zraka.

Koriscen je kobaltni. target.Eksponiranje films je vrseno

12o min.

Analogan postupak predhodnom koriscen je i za ostale uzorke,

Nakon razviganja filma dobi^ene su difrakcione slike istog

uzorka na dve razlicite teinperature,kooe su se nogle podvr-

ci kvantitativnoj analizi.

Na SI.13 prikazana je reprodukcija kontakt-lcopije rendgen-

skog filma dobijene za uzorak aluminijuma bez hladjenjaCa)

i sa

299 K

148 K

1.13
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Svaki dobijeni snimak ge fotometriran.iTa 31.15 i SI. 16
prikazani su fotometrirani intenziteti difrakcionih tra-

S1.15

gova za Al na temperaturi ~.3oo K i na temperaturi - 15o K.
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Na digagramu sa poslednje slike,kao i neposredno na SI.13 b

lako je uociti difrakcione prstenove nastale od inQa,sto

medjutim ne otezava analizu uzorka.

Problem odred^jivanja korekcionih faktora za Kvantitativne

analize snimka 30 suatinskog znacaja.Kaime proracuni korii

su vrseni bez korekcije koja bi uzeia u obzir dilatacije

filma u toku ekspozicije i kasnije pri obradi,doveli su do

znatno vecih vrednosti linearnih koeficijenata toplotnog

sirenja,mada je red velicine bio isti.Ovo je logicno jar pri

snimanju na "hladno!t dolazi do izrazenijeg skupljanja xilraa

nego sto ge to slucaj sa sniaianjem na sobnim temperaturama.

Pokusaji odredjivanga korekcionog faktora puteni ekspozici^je

filma na odgovarajucim temperaturama,ispod specijalno kalibri

sane maske,nisu doveli do uspesnog rezultata zbog dilataci^a •

maske.Zbog toga je korekcija racunata koriscenjem etalonskih.

uzoraka Al i Cu za koje se unapred znala vrednost linearnog

koeficijenta termickog sirenga.Tako su dobi^eni korekcioni

koeficijenti za sve uzorke ( Pb,Mo,Al i Cu ).Koriscen je iden

tican rendgenski f ilia ( SANIX S 21o-4-2o ).

Korekcioni faktori su :

za "topao" snimak k=l,ooo251o61

za "hladan" snimak k*=1,00010918^

Proracun relevantnih parametara resetke je rezimifan u tabe-

li 0? 2
1*2 3 :̂ 5 5 4 c 2'i

.
JL ,, '., .\ , ,

—

222311 220 200111 111 200 220 311 222
SI.17

Snimanje je,kako Qe napomenuto,vraeno sa kobaltnim targeton

i Fe filtrom A = 1,791 S. na temperaturi » Joo K .

osnovu podataka koji su dobijeni proracunom i prezenti-

rani u tabeliT 2 sracunata ~"e srednja vrednost paranetra

resetke ( kubna povrsinski centrirana resetka ).
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refleksi

1

d

dt
hkl
N

a

CS3

T2

2 3 4 5

loo,2465 94,641o 77,59o6 52,6333 45,o687
loo,2716 94,6647 77,61oo 52,6465 45,o8ol
5o,1358 47,332 38,8o5 26,323 22,5^-0
1,1667 1,2179 l,429o 2,o!95 2,3361

l,43o 2,o2 2,33
22o 2oo 111

8 4 3

1,168 1,219
222 311
12 11

4,o416 4,o393 4,o418 4,o39o 4,o462

Srednja vrednost parametra resetke je:

*.,SZr 4, o4159

a tablicna[8]
at - 4,o496

Analogan postupak izvrsen je i za hladjeni uzorak ( T 3 )

1 2 4 5
-pr

5 4

w
21

—-

222311 220 200 111
' Jl ^ ^nail ir . .-̂ -.̂ ,... —.W>«~..« n..11 ..-. . . i i ̂  .,.

111 200 220 311222

T3

refleksi 1 2 3 4 5
1 loo,6256 94,9oo35 77,9355 52,8542 45,4o48
lk loo,6366 94,91o7 77,94ol 52,8599 45,4o98
e 5o,3183 ^7,4554 38,972o 26,4299 22,7o49
d 1,1636 1,2155 1,4238 2,oll9 2,32oo

hkl 222 311 22o 2oo 111
N 1 2 11, 8 4 3
a 4,o3o8 4,o314 4,o271 4,o238 4,ol84

Snimanje je vrseno na temperaturi «*15o K.Srednja vrednost
parametra resetke je:.

sr 4,o2629
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Sada se koeficijent linearnog teripickog sirenja lako nala-

zi:

£/ _ A a 1

a AO?

prema [6] i [7] je:

. —o

151

-6=, 18,35 lo~ grd

za.dijapazon temperatura 80 K do 29o K .

Kako'se vidi dobijena je veca vrednost sto se moze turaaciti
nastalom greskom u toku snim.anja.0 uzrocirna gresaka i ta-
cnosti bice govora u posebnoin poglavlju.

Linearni koeficijent termickog sirenja bakra

Primenjujuci postupak identican opisanorne kod predhodnog
uzorka za alumini3uia,snimljen Qe difrakcioni snimak po
Lebye-Scherrer metodi za bakar.Kao uzorak koriscena je Cu
zica ( na sniinku uzorka uocljiva ge tekstura ). Na SI.19

7

r/
.

51.19
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1 2 4 5
:~~

5 4 2 1

222 311 220 200 111 S1>22 111 200 220 311222

55

refleksi 1 2 3 4 5
1 118,1377 llo,4972 88,9741 59,4727 5o,9239
lk 118,1674 llo,5249 88,9964 59,4876 5o,9366

,2625 44,4982 29,7438 25,4683
I,o897 1,2777 I,8o5o 2,o325
l,oS9 1,277 1,81 2,08
311 22o 2oo 111
11 8 4 3

3,6158 3,6141 3,6139 3,61oo 3,6o7o

6

d
d m
at
hkl

N

a

59,o837
I,o438
1 nti-'Z,x , u-H-9

222

12

3,6158

1 2 3 45
-„- ...„-,..,

5 4 3
- • - - ,

222311 220 200111

S1.23

2 1

111 200 220 311 222

refleksi
1

\

d

2 3 4 5

118,5492 llo,9682 89,3541 59,5995 51,o989
118,5621 Ilo,98o3 89,3639 59,6060 51,lo45
59,2811 55,49o2 44,6819 29,8o3o 25,5522
I,o417

N'
a

12

,o867 1,2735 I,8ol7 2,o761
311
11

22o

8
2oo

4

111

3

3,6o86 3,604.2 3,603b 3,6o34 3,5959

Srednje vrednosti pararaetara resetke u oba slucaga je

si- = 3,5122 S a<. = 3,615o £ [8]
A> .„

= 3,6o28 S.
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Linearni koeficijent termickog sirenja za bakar je:

A a 1 3,6122 - 3,6o28. 1 ,•-
— — __.» _ «•«.«,«.«««.«._«.««.«. _ „ _ !*._ _ J_O (

a AT 3,6122 156
61 lo gra .

I ovoga puta dobi^ena ;je nesto veca vrednost od. vredno.sti

koja je'data u literaturi.Prema [6J za oi>seg teirroeratura
6 —1

od 80 K do 29o K Qe OC = 14,o9 lo grd ' ,a prerna [7] za

opseg od 80 K do 3oo K je CX= 14,28 lo"" ' grd~~ .

Predhodne analize izvrsene su na bazi raerenja preko opti-

ckog komparatora "OMO!I IZA-2,koji daje inogucnost ocitavanja

sa tacnoscu do cetvrte decimale.Prednost ovih merenja £e u

tome'sto se ona vrse direktno preko rendgenskog filma,te su

iskljucene greske koje mogu nastati na putu transponov^nja

rastojanja medju refleksiraa nekirn posredniin putem.Pkazalo se

medjutim,veonia povoljnirn koriscen^je mikrofotometra sa pisa-

cem ( CARL ZSISS ).P'ornocu n'jega se tacnost povecava jer

omogucuje znatno povecang'e relevantnih rastojanjajkoja se

sa trake vrlo lako i udobno inogu meriti klasicnim put era.

Predhodni proracuni su kvalitativno provereni poslednjim

snimanjem u petnaest puta vecoj razmeri i potpuno su potvr-

djeni.Zbog zaraetnosti proracuna u fazi korekcije rezultata

ovde nece biti data i kvantitativna analiza.Na SI.24 i SI.25

na narednim stranama prikazani su fotornetrirani intenziteti

za snirake bakra same u dva puta yecoj razmeri kao ilustraci-

ja.
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Line-ami koeficijent termickog_ isirenja plova i mol5.br!ona

Identicnim postupkom kao i kod predkodna dva uzorka odredrje-

ni su trazeni koeficijenti i za olovo i za nolibden.Zbog

ogranicenog prostora ovde ce biti i'zlozeni samo rezultati
v

istrazivarga.Za olovo su analizirani difrakcioni tragovi

kristalografskih ravni sa indeksima: (j5H),(22o),£!oo)'' i 0-11), o'er

je i olovo povrsinski centrirana kubna struktura.Za trazeni

koeficijent ;je-dobijena vrednost:

= 8'56 lo~6

Prema 16] za opseg 9o K do 29o K je CV= 2?,o8 lo"

a preina[7] (X = 22,57 lo~6 grd"1.

Uzorak rje-dobi^en od teksturirane,val^ane olovne ploce ne

proverenog hemirjskog sastava.Snimanje je vrseno u istom

temperaturnom dijapazonu kao i za alurninijain i bakar.Veca

greska nioze se objasniti znatno slabijim kvaliteton snimka

dobi^enog nakon ekspozicije od 12o inin,uz znatno vecu apsorp-

cirju X zraka kroz uzorak.

Kod raolibdena je dobijeno narjvece odstupanje od vrednosti

koje se mogu pronaci u literaturi.Uzorak je napravljen od

raolibdena u obliku ploce a proracun je izveden na bazi refie-

ksa samo sa tri ravni : ̂l]̂ ,̂ oo) i (llo) ( zapreiainski centri-

rana kubna resetka ).Kao target je koriscen bakar a ekspozi-

cirja je vrsena punih 24o min.Dobijeno je :

dok je prema[7]CC =

od 80 K do Joo K .

lo~ grd~ u dijapazonu teinperatura
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•provera vazen,1a Gruneisen-ove -relacije

Kao jos gedna provera teorijskih i eksperiraentalnih postavki
provericerno relacigti (I0),pomocu ovde eksperinentalno dobi-
3'enih. vrednosti za. &£ .Moze se pisati :

3 B
Ofss-

3B
a kako ) za kubne strukture ( ovde suc^ i C12

konstante elasticnosti ),znajttci relevantne vrednosti po;je-

dinih. velicina,direktno se izracunava cv.0vako dobi^'enu vre-

dnost mozemo porediti sa vrednoscu izracunatoia pomocu

Debye-eve aproksimacige ( za monoatomska kristalna cvrsta

stanja ):

D(f )= 3(1> • dx

0
Za poredjenje ce se ovde koristiti eksperimentalni podaci.

Proracun je rezirairan u tabeli T 6 .Proracun je vrsen za

dornen temperatura 15o - 3oo K )
73

material
CI1J
5

:vC7l
10l2Mn^ Ifl1

Al 25,o7 o,lo85 0,06! 2,17 27oo 7,319 9,863
Cu 16,61 o,17o5 o,122 1,96 89oo 3?3o3 3,9̂ 7

Dobijeno je sasvim zadovolgavajuce slaganje rezultata.

Jos tacnije teoretsko razmatrange,prema [9] dovodi do slede-
ce relacije analogne Gruneisen-ovo.g:

CV(T)

gde su:

3QJ1-P1*"*3 Hill2
6 Qo J

T

E(T)= I CJTJdT

0

V B

5
Ovde su m i n eksponenti koji figurisu u potencijalnoj

•pri.ii dva susedna atoma resetke:
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TACNOST I IZVOHI GSSSAKA'KOD DOBIJZNIH REZUI/TA2A

Problem odredjivanja greske i definisanja naoznacajnigih
uzroka kcgi tu gresku izazivaju od sustinskog j'e znacaga za
svako eksperinentalno istrazivanje". Cinjenica da se u. ovorn.
radu osnovno istrazivanje izvodi pri ekstremno niskira ternpe-
raturaraa posebno usloznjava ovu problematiku.

Studija dobigenih rezultata i iskustva .stecena pri radu,
omogucila su da se sistematizug'u eventualni uzroci odstupa-

nja u nekoliko grupa,po vaznosti:
1. Problem korekcije • rastojanja na diirakcionora snimku

radi kompenzacije temperaturskih dilatacija,

2. Problem tacnosti merenja temperatura usorka i
3. Greske uslovljene .drugim faktorima u toku cbrade

eksperimentalniia rezultata.

guci u vidu relacigu kojom je definisan koeficijent li-

nearnog termickog sipen0a,relacija koja daj'e standardno

odstupanje :

glasi:

So. «
Prva grupa problema tice se prva dva clana gornjeg izrasa,
druga utice na treci clan a treca grupa tice se svakog po-

sebno.
.

Problem oared;)ivanja greske zbog pogresno definisanog para-
metra resetke tesno o'e vezan sa korekcijora medjuravanskih

rastooantja ( na ovorn. raestu nece se analizirati problsrra
vezani za greske koje nastaou^koriscenjem metode Debye-
Scherrer-a u V/eissenbergovoj kameri a priori,niti korekcirie

vezane neposredno za metodu •).Zbog primene V/eissenberg-
ove kamere korekcija/lmedg'uravanskih rastojan.ja vrsena ^e
pornocu poznatih podataka za etaloh-uzorak.Ocigledno ovaj

put nije nao'bolji Jer postoge razlike u temperaturnin dila-
3

tacijaraa za svaki eksperiment posebno.
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Tacnije definisan^e temperature uzorka moglo bi ce izvrsiti

•jedino. put em neposrednog kontakta mikro terrno-para sa uzorkon;

i posebnim bazdarenjem merne aparature koriscen,iem kriostata

u celoni opsegu temperatura.Iako bi se greska ove velicine

uzimajuci u obzir korekcije usled parazitskih toplotnib to- •

kova,pribli5ila gresci primenjenog registracionog pisaca

od oko o,5 % ( +/- ) oblasti merenja.Greska usled netacnog

zapisa iznosi manje od - 1 %.

Najmanji po redu velicine su utica-ji na gresku konacnog

rezultata,greske analitickog 'karaktera i uz to se rnogu sa-

svirn egzaktno definisati.

Imajuci u vidu vrlo teske uslove pod kojiraa je eksr>eriraen. - •

talno ispitivanje izvodjeno,sa aspekta greske dobi.jeni

rezultati potpuno zadovoljavaju.Ovonie treba dodati objekti-

vne teskoce oko prippemanja adekvatnog uzorka i razlike koje

usled toga mogu nastupiti u odnosu na literaturne podatke.

0 mogucnosti poboljsanga tacnosti rezultata bice reci u
sledecem poglavlju.
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0 KEKIM KARAKTSRISTICNIM PROBLEMIMA VSZANIM ZA UGVOJENU

MEDODOLOGIJU EKSPERIMENTALNOG ISTRAZIVANJA

U toku rada prema usvcgenoj metodologiji uocen je nis pro-

"blema cije resavanje omogucava povecanje pouzdanosti mere-

nja i olaksava interpretaciju rezultata.Ovde ce biti disku-

tovani samo: problem hvatanQa inja na uzorku i odrzavange

adijabatnosti kamere.
'•:

Uoceno je da pri naglom "obaranju" temperature uzorka-,ukoli-

ko se on nalazi u turbulentnom mlazu hladnih. azotnili Dara,

dolazi do progresivnog nastajanja kristala leaa.Prisutna

vlaga u uzorku biva fiksirana i pretvorena u led a sa dru-

ge strane turbulentni tok azota dovodi na uzorak vlagu iz

okolnog vazduiia ko^i Ima povisen sadrzaj pare zbog snizava-

nja temperature.Svodienje ovog stetnog efekta na minimum

vrseno je smestanjein uzorka u laminarni deo azotnog toka uz

postepeno "obaranje"temperature.0vo znaci da je neophodno

prograjairano opterecenje .grejaca u pocetnom periodu vreinena

predvidjenog za uspostavljan^e stacionarnog stanza.Bilo bi

najpovoljnije da u celoni periodu "inertiranja" atmosfere

komore temperatura azota ne dostigne tacku rose vodene pare

iz vazduha.Efikasno izvodo'enje ovog zanteva moguce ^e kori-

scenjem jos jedne struje azota,ko^ja bi koaksijalno proti-

cala duz zidova kamere i potoni preko uzorka.Za ovo bi bilo

znatno povoljnije koristiti gasoviti koraprimirani azot.Sa

druge strane,ugradnjom jos jednog grejaca u dovodnu cev iz

konte^nera sa tecnim azotom omogucilo bi se proizvoljno

dugo predhodno zagrevanje azotnih. para u procesu inertira-

nja atmosfere u kojoj je smesten uzorak.

Opisani postupak ne bi iziskivao velike rekonstrukci^e na

postojecoj opremi.Sa druge strane omoguceno je d.obi~"en;je

reproduktivnih rezultata bez potrebe za upotrebom vakuumske

zastite uzorka.

Nemogucnost odrzavanja adijabatskih uslova za eksponirani

filis '.1 ot.uda nuzne termicke dilatacije kao uzrok sistematsk^

gr,eske ,predhodnim resen^em bile bi ublazene.
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Primenon klasicne karaere Debye-Seiierrer-a ( aovod azota

preko bocnog poklopca a izlaz kroz antikolimator ) i po-
red neninovnog skupljanja filma mogla bi se olaksati kore-

kcija dobijenih rezultata.

U poslednjem slucaju kondenzacija vlage u obliku rose i ie-
da na spol^noj strani kamere ne bi se rnogla izbeci.Pri clu-
zoj elcspoziciji niehanickim ili terinickim putem bi morala
biti odstranjivana.
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ZAKLJUCNA RAZMATRANJA

Problematika tretirana u ovom radu i veliki broj eksperi-

nentalnih rezultata pokazali su se kao veoma zahvalna terna
za analisu.lpak,u tekstu su istaknuti i obradjeni sa~o neki
najkarakteristicniji fenomeni.Riz vrlo interesantnih. sapa-
zarga nije za sada,u ovom radii, real I zovan.

Treba istaci da razradjena metodologija,pre svega,omog-acava
jednostavno snimanje uzorka na nizu temperatura,sto omo-^u-
cu^e nalazenje temperaturske funkcije linearnog kooflci-
O'enta ter.mickog sirenja.

Sa druge strane dobijeni foooraetrirarii intenziteti linija

u znatno vecoj razmeri omogucuju doslednu analizu intenzi-
teta svake linije:uobicajenim•metodama.Time se ostvaruje
mogucnost- neposredne analize tenperaturne zavisnosti atom-

skog faktora ( faktora rasejanja ) u strukturnom faktoru [4]
prek6 ternperaturskog koeficijenta.Kao ilustraci^a osnova za
moguce analize na S1.26i S1.27 ' prikazani su profili intenzi-
teta difrakcionih linija sa ravnirtLll) i (2oo) za bakar na « 3ooE

Cu 299 K

C"x/

n 15o K.~

SI.26

Na SI.28 i SI.29 slicno predhodnim dijagramima dati
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Cii !43

200

SI .27

izgledi profile intenziteta linija sa ravni :-222) i za Al,

SI.28
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Prvi dijagram se cdnosi na snimanje Al uzorka na «poo K.

A] X

'<

222

\9

a drugi je za temperaturu »15o K.

\r

Na zalost,zbog obimnosti ova problematika je ostavl^'ena za
drugu priliku.

Ukoliko se zadrzimo samo.na rezultatima ko^ji su nepocredno
izlozeni u ovom radu mozemo formulisati sledece sakljucke:

l.PIetod niskotemperaturnog rendgenostrukturnog c-dre-
djivanja i analize linearnog koefici^enta tc-r:::ickog
siren.ja pokazuge se kao veoma pogodan postupak za
definisange ove fizicke velicine,

2.Respektujuci nedostatke teimicke prirode -usvo^ena
inetodoiogija ^e dala reproduktivne rezultate.
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3.Definisani su linearni koeficijenti termickog

siren^a za Al i Cu za temperaturni di^apazon
-6 -115o - 3oo K u iznosima : 25,o? lo grd ' i

—6 -116,61 lo grd ,sto se vrlo dobro slaae sa

rezultatima iz literature.

4.0dredjeni su linearni kqeficijenti termickog sire-

nja za Pb -i Mo sa tacnoscu do reda velicine,

•5.Ustanovljeno je da je na teinperaturama ISo K

. do 15o X inje nastalo u uslovima prinudne kon-

vekcije mehanizrnima prenosa inase i toplote iz

atmosferskog vazduiia,na hladnu povrsinu,sastavlje-

no od kristala lecla prve modifikacije.

S.Analizom refleksa : (lo3),tlo)»Q-oWp-°2) i (iod) usta-

novljeno je da ova modifikacija iraa heksagonalnu

strukturu.

?.Na osnovu svestrane analize dobiQenih rezultata

predlozeni su putevi za poboljsanje inetode sa

aspekta vece tacnosti.



SPISAK VAZNIJIH OZNAKA

zapreminski modul elasticnosti
soecificna tot>lot£

38

Unutrasnja energiga na 0 PI b
Udeo vibracija u unutrasnjog c
energiji u Debye-ovorj aproksimaciji
Intenzitet d
duaina
empirijska funkci^a h.
elektricni otpor

resetke.
konstanta
kons t ant a
parametar resetke,
konstanta
medjuravansko rasto-

"e.konstanta

T

U

V

teinperatura

poteacijal
zanremina

i

1,

stalograf skih. ravni

rastojanje na filrau

korigovano - " -

Dritisak

cL linearni koeficijent termickog'sirenja
ft zapreminski koeficijen termickog sirenja
g gustina
@ Debye-eva temperatnra

Grtineisen-ova konstanta
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PRILOG III

Kristalografski podaci za prvu modifikaciju leda

Medjuravanska rastoQanja i relativni intenziteti[5]

led 2»68 2»26 2'°65 1'92 1»515 1»368 1'
I lo loo 2o 15 lo 5o lo 15 2,5

Parametri resetkefS]

a £

led

c
7,35
7,29

•;emperatura K
273
9o

c/a = 1,63
Led ima heksagonalnu strukturu

Proracuni koji su rezimirani u tablicama T 1 do T 5 vrseni su
na bazi Bragg-ovog zakona:/

2d sinO= nA

Ugao O odredjuoe se preko relacije: 0 = ik/2 ,aer je obim
kamere 18o mm.U toku snimanja koriscena su kobaltna i bakarna
zracenja sa gvozdenim i niklenim filtrom;

Analiza kubnih struktura vrsena je pomocu indeksiranja kri
stalografskih ravni preko relacije:

ssnTOj Wj
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