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U ovow redu sut l. Iznescue teoriinsie post—
avie 0 neutroassoj difr kciji vopfite, 1 njeno}
priveni w i:udavanju strukture xristale. : usebno
Je obradjena neutiromns=ka difrakei ja auc wonokriste
alisae 2. Upisan Jje neutronsii cifrakeioni ure=
djaj v Institutu za nuklearna istraiivanja
"Soris Ai4rid” u Vin®i i prineiy anjegovog rada.
5« wpisan je naCin prikupljanja podataka pouodu
icutroagke difrsikcije 1 ajihova obrada. 4. iIreze-

ntir ni su reziitati na osnh vu prienjene netode.

Cilj ovogs rade Jje d» se izvr®i utulnjave=
nje koordinats atov & kaleiju a, kiseonize 1
azota u kristainu] strukturi 03(80)72-4520 na
ognovu podataka Job jenih neutronsk o difrakei-

Jolie



I. NEUTRONZGCKA DI Fr AaKC1IJA

Otkricée neutrona 1933. godine od strane Cedvika, @
inajuéi u vidu De BHroljevu hipotezu, navelo je Elzasera 1936.
godine ne ideju o mo;udénusti difrskei e neutronas na kristali-
Lae UDrzo je i eksperiunentslino pokazans du je njegovs ideja
bila dobrs. Ipak, neutroneka difrukecija Je dooila znaéaj;
kso metoda ispitivanja strukture &vrstog stonja, tek u posle=-
dnje vrewe nakon pojave nuklearnih reaktora. Izgradaja reak-
tore umogudéila je dobijenje vrlo inten:ivaih snopova neutrona
12z kojih se mogu izdvajati 1 kolimisati smcoovi sa dosts wmalinw
osipanjem energije. Na taj nalia je ponikla teaniks difrakeije
neutruna, u wnogone slicna, nad i rezli®ita s: teanivoo difre=-
keije rendgenskih zrska, koja je ponikla posle Lasueovog otkridas.

Prvi neutronski dAifrakecioni uredjaj takve vrste, ko i
ee obilimo nagivs "neutronski spektroretar®, (mads je naziv
"difrektometar" tedniji), bio je nupravljen u Argonekoj nacio=-
nalnoj ladoretoriji u S5AD 194%. _odine.

Sasgvin je verovatno de je ved 4 nus ovaki nuklesrai
reaktior od overajuie snsge, ukoliko on slvisi ze istra.ivelki
rad snabdeven su takvim uredjajem.

I.l. Rasejunje neutrona i & plituda neutronskog resejenja

Difrakcije neutrone se zusniva na -oznetoj &injeniel
da se Cestica mase m, Koje se krede brzinou v noze definigati

kK20 ele=kirons netno sralenje talasne duiine

A‘ .'T“n- eselelale
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gde Je h-6.62-16'27-§§§ - Flankove konatante.

KEeutroni nose m-1.675-1d'2‘g i odredjene orzine v icsde tala=
snu dulinu iedn veli®ine medjuato gkih rastojanja, pa ¢ée 1 oni
pokazatl fenoren difr kecije 1 rogu se unpot:ebiti za 1esritivanje
kristalne strukture materijala.

Brzi e neutrons st orenih u muklearno: reaktoru je

proporeisnalna zvadratnon korem tenperature na «0joj nastaje
ibvzﬁgkr oooIol.Z.

gde je k = 1.’5-19’16-§§§ - Bolemanovs zonstanto, Vrlo veiiki
broj neutronas stvoreaih u reaktoru, tkz termalni neutroni,
dostiu stanje terni ke ravioteie suduro . sa jJeszgriza -oderato-
ra u reaktoru na tempe: turana od 0-100% pa se J1 ova talasna
duiinae krede od 1,55=1,3%3 £. zvod jenjen. snopa ovakvih neutrona
iz reaitora dobija se zralenje svojevrsninh osobinz, koje ga
&ine izvanredno po.odni . za ispitivanje Jvrstog stanjse

Jan proces rasejanja neutrona na atonine je po svojoj
sultini bLitno raali’it od r.sejonja rend easkih zracova. Dok
se rendgenskl zrsel rascjavaju & elektronshom o otalu, neutroni
se rasejsvi u na atomskin jJez rina, izusev ma,metaih materiiala
cde takodje »08toji interakeijs neutrone sa elektroni ae. Fioces
interakcije neutrona sa Jezgrus jJe »rilidmo kusplekscn fenomene

AkO upadni snop neutrona opissn talasnc funkeijom

w‘.lkz o =« o Lo v Je

-de je k 'f%éL » padne ne Jeszgio, talas racejenoy ~r. enja na



rastojanju r od Jezgr= ée biti sferno simetri®nae funkeija olliika

P.}-%\eikr oovoIo 1.‘.

Veliline b je asplituda rasejanog zradenja. vnarai telas neut-

rona je det funkeijon
= e ""2. e o o Ie lo 5.

Efikasnil presek za rasejanje neutrona sa jezgra se definile ka0
odnos izleznog snopa rassjanih neutrona prena flukem upadnih

neutrona. winosno

_ ikr/ 2 -
@ -4&"2%'4402 0001-1060

£'e¢ Je v = brzina .eutrone. tverna vrednost b, asplitude 1ase-
Janja sa svako Jjeziro, odredjena je greniini. uslovisa, i na
danafinjen nivou snanja o strukturi nukleusa ne wule Liti 1rsrad=
unato, veé se odredjuje elsperientalno.

. Ako se posuatre sgavisnost asplitude resejanja b gl. l.
94 atons<e tesine, wode se pri .etiti de postoji cpita tendencija
povedanja b sa rednis Lrojese. Prisutan je medjutis 1 ziuten
broj nepravilaih odstupanjae. Na ta) nalin ne postoji ul akva
Praviina zavisnost aaplitude rasejanja neutrons od rednog broja,
Za rasliku od auplitude rasejanja rendgenckoz zralenja, koja Je
pProvercionalna redno.: bro/u elesenta.

Upadlijiva osobina = plitude rasejanja za neutrone

Je njen znak, xoJi ‘e pozitivan i1li negativene Znak amplitude
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rasejenja odriave fesmu razlike issedju upednog 1 rasejanog
snopa, a posledica je éinjenizc..da Je efikasan presek komplek-
Sna velilina, koja ukljulvje tkz poteneijalno i rezonantno
rasejanjes. Velina jesgare ie pozitivwu vreduost b, &to znadi

da posicji fezna raslik: od 180° izwedju uwpadnog 1 rasejanog
snopa. UpSta pojave ove fuzne razlice je posledica preoviadjiva=—
aja potencijalno; rusejuajs, kada, kso 1 u slu aju neprodojne
sfere izlezni tales mora inmati fasnw razliu od 180° preca
upadnom. Heg-tivao vrednocst b pokasuje no pre’o.inaciju rezonan=
tnog rasejanja, i srede se sumo kod nekoliko clesenatae Usim to=
g6 s.piitude koherentnog rasejanje neut:ona su :azli’its sa rag=
ne izotope Jjednog -lewenta, "to savisil od sradje 1 osobina aton=
8kog Jjezg a. Vrednost 0 se krefe v opsegu od -0.87-10'1205 (za
11%2) a0 1,44-10"2¢. (20 8158) 1. 1.

Posto): JoB8 jeina upudijifa i znadajna razlice isaedju
neutronsike i rend ensce @ plitude rasejanjs. Obziron da su
divenzije jeszgre kao objekts na kowe se vrii rasej nie rale
u poredjenju ss telasnom duzinom neutrona (10 4em, 107%en)
ne postoJi savisnost esplitude rascj:nja od ugls rasejanje @.
Atonsio Jezgro se dakic ponaSe «eo taSkast rasgived taless.

Medjutinm kako aneutroan poseduje pvo] wegnetai aomenat,
pri diifrakeijl neutrona sa asgn-tnih .aterijala osis interaskcije
8a JeZgrow dola:i do interakeijs magneinog w0 ents neutrona esa
Eagnetnon refet om, uikolico one postoji. U tor suis n je magne=
tno rasejenge nemirona analogo rasejenju rend enskih -rakova,
Ou: rom da se obe pojav: deS:vaju na elektronskon o .ota’u atora.
Fako se ovde rasejanje vrSi sa objekta %ije dizen ijec nisu sane-

marljive u odacou na talesmm Jusinu neviron , punove me areleno



8« pojavoa anizotropae resnodele oko atona, nalie sa zavisnol u
a plitu’e nagnetnog rusejanja od uglis rasejanja. Ipek, strogo
govoredi, posto)i iswedju neutrona i elektrons neka slabs inte-
rakcija, osi. magnetne interak:ije.

Znafajna osobina neutrona je relativno .ala absorpeija
Z2e ragzne ncleri elees Tini‘ne vreinost lineerncg koeficijenta
absorpeije (9 sa neutrone je 0,3 eu"ls 4g tefike elenen.e absorp=
eija ® oko 10‘ pata nanje zZa neutrone nogo za rendgensike
srake. Postoji medjutin 1 aekoliko el-uenate koji =u i:cvanredno
dobril wbsorveri za ter..lne neutrone (b, bi, Cd).

Heutronasce !ifrakeijma iva e'jutic 1 svoje ogranilenja.
Zbog reloativno slabog flukss neutrone kod vedine reaikto a, za
neutronsiu difvakeiju sm potrebni priliZ%no vellkl uzorei. Jvo
Je narséito Znaldajno tada su u pitanju monokristali. "0k eu sa
rendgen ke ispitivanje @ voljni onokrista'i &ije su 'in nzije
reda velifine deseti' delova nilitetrs, za neutronsku difrakeiju
Je neophodno {anti no okristale sa dinenzijana 2 - 5 1.. uvako
velike «onokri tale je vrlo Jesto nes ude Aobiti. Slab iaten—
sitet neuironskog snopa uslovijeve i vrlo dugotrajna erenja

ga sckupljanje intenziteta sau dovoljinon statistikon.

1I PRI-EHA HWFUTRUHSEE DIFRAKCIJE

Opimsan- osobine neuironsxe difrskeije odredile su
i njenu pPinenu. Ume so rasvila keo wetoda ko plemengaraa rendg-
enskoj difrakeiji, i pri enjuje se kod onih probliewa s0je je
nexogu e refiiti saso orivenom Aifrakei je rend euscih zraiovae

To su .ajlelles



ketodon rehdgcnnke difrekeije, zbog ¢injenice da je
acplituda rend. enskoy zralenja proporcionalne rednow broju
clesenta {a intenzitet kako je rokazeno, proporeionslan kvadra=
tu a plituvde), nije .ogude tadno odreiiti poloZaj lakog ato a
pored te'kog. Fasejanje sa teleg ato a je tolikxo dominantno da
Jo teSko razluditi udeo lakog elements v vkummoj difrakeiji.
Uvde su naro®ito "malsjne strukture oksida tefkin elenenata,
zati . strukture Jjedinjenjs i legura elemencta koji pripedaju
lantanidise 1 aktinidica. U ovu vrstu ol ene neutronske difra=-
keije spada 1 odredjivanje poloiaje vodoniiovih etoun 1 1svlava-
nje vud niénih veza. Vrlo veliku ulogy u objainfavanju f roele-
ktricitetu jJe odigralo odredjivenje poloZeja vodonitovin atona

nevironakon difrokcijone

b) Vdredjivanje strusturs kuje sciinjuvaju

1 e

Zbog toga ‘to su asuplitude rasejanjsa re«zlifite za
elewen.e sus-de u periodnon sistesu, wogné- ih j razlikovati
u strukturi, &to nlje siufaj pri radu sa rendgenskou difrskei=
Joue Tu speda niz clewenatsa xs¢ 3to su V, Cx, kn, Fe, Jo &ijJe

legure imaju vaian praktiini znadaj.

FoSio rezni i otonl Jje'nug elewenta 1 aju raszlidite
asplitude neutronaskog rasejan a, ov ucicds se vrlo (nogo korie-

sti ori odredjivanju strukture jedinjenja, kofja sedr.e clv.en e
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81j1 prirodni izotopi 1naju nepovoljne ka sklerisiike za difrckei~
ju neutron:. Tako se Jcsto vodonik za.eajuje deuil rijumon, bor

svo i izotoorow Bll i sli'noe.

nitive ) h Eturs a

U ovo] oblasti je neutronska difrcke! ja jedinstvena
istraziveafke tennike. (cuenuta interakei jo nagnetnog .omenta neu=
trona sa spinskin sozeantica nosilisee nmagnetisma u kristalu, daje
efekat poznat kao "srogoeovo ma netno rascjanje”. Uva] efekat se
veosa dodbro wose meriti. e"enu struktura sagnetnog kristala desje
inforuwacije ne s wc 0 polosaju atoma i sedjustomski. vezama ved
i o veli®ini 1 uzsjasns] orijentaciji msgnetnin a .aenat. u struk—-
turi.

III NEUTRUHSEA DIFRAKCIJA 1A ROFUKRISTA TUHA

i etodu neutrunske difraikcije na nonokristali.a su
rogradiil Fermi i rerSel’. Keako je femomen difrakcije isti keo
kod reandgenskog szsrafenja, 1 neut:onski difrakto.etri su u prinei-
pu isti kao rendgenski, sano vilestruko uvedani. Velike dinenzije
aparsta su posledica siadbog intenziteta neutrons s je’ne str ne,

i neophodnosti prinene sdgoversjude zaitite od “tetlnog Qejstva
zradenja iz reaktors sa dru, e strane. Intenzi.et difrakt.vanog sn—-
opa neutrons sa on kKristalnog uzorka, dat je izr:=szsou

Toe< L JFIZ AT e o o IIT. 1.

gde je L = Lorencov geo etrijski fz«tor, F = strukt.rn! fokiur,
A = gbsorpciocni fa'tur i T = tewnerat ral = tor. Ake sc ovaj
israz uporedi s¢ oni . == intenzitete difraxtuvsnsg snopa rendge=—
nskoy aralenja pri eduje se da ovde nedostaju s.lerisecioanl i
fektor rmltipliiciteta, Jto je 1 rasualjivo g ouvziro . 4da se upo=-
trcbljaveju onohroe atizovino zrefenje i munokristalnl uzorek.

*Fer 4 Bep harsci@ll Le, fhys. lleve, TlL, 666 (1947)



i ceouetri fakto vp 0se do ine rozne vredassti u

gavienooti od toge kakav se uzor -k u - otreuljav . ako se woristi
eilindri®ail uzorsk, njesov: vrednost je 1/(sine sin 20), a pri
upotredi paralelopipedno u orka 1/sm220.

strukturnd faktor, I, analogo rend enskom strukturnon faktoru

iva obikk
N
F‘m -,anoxp[zrd-l(hxn + nn + lzn)] e o o III, 2.

bn - Je auplituds neutronckog rasecjanja, X, y 1 z su frokeione
koordinatle ato.a .kl ind-kei odgovorajuéin revai. torekeija za
toplotne viuracije ato.a se vrie na isti aé n kao kod rendge-
ngke difrakel je:

bﬂ = h. .xp ( - 5 31“2“/12 ) e o o 11Il. 3.

gde je bJ = auplituda neutronskog rasejen a sa irujude jezgro.
Abgorpeioal ifoktor, &, je takod e realidit za r z1131te oblixe
RZoraka. Ledjutic avsorpeijs =a neutrone je vrlo nala, teko da
B8eéy Ukoliko se u.dite u me u oboir soZe snmatrati da ne zavisi
04 ugle @.

IV N EUTROWSKI] DIFRAKTORE®ETAR

Beutronski ifraktocetar je crika-am na sl, 2. glde sut
le Jezgro reaktora
2e Grafitni reflektor
Je Eoderator = tefkta voda
4, Za%titni zid od betoaa
5 dorizontalni :aanal
fe Latv-ral kanala
T« Zolin-tor u gena.u reaktora
Je Za¥tita sko kolinators (bor karoid,
paraiin 1 olowvo)
Jde BHotor ko0j}1 pore'e setvir: & wunala
1Ue “ononroator
11, Pravougeoni otvor od kadrijivua
12, Uszor:k
13. Koll w tor 1spred bLrojude
14. BP; brojad
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Izvor neutrona je teScove ni resk.or, xoji pii redu
X -2
na saagi 6,5 B¥ duje fluks 5,5 x lol’ neutronaec o« U aktivnouw

delu reeiiora neutroni nastaju fisijos ursana 023

e IZ2 njegu se
Kroz horizontalni konal i:vodi enop terssinih neuircna. haspod - la
neuilrona po Orzina.s opisena Je Faxwell=ovo:x funkeijo. respodele.
U ksnelu se nala-i koliuator od anerdjajucey Seiike
koji daje snop neutireona e Loriszeatalno. divergencijom od =20°,
“Hell" snop neutron: pads na monohro-atwkol ‘e v ovow i1adu bio
Qnokristal bDakra. fonohronetor je t ko orijeatisen ‘recs upadnoun
snou neuilrona da se re‘lekpi)aa selektuje onoiro ate i enop
talssne duzine od 1,0.6 2. v atrogos saislu, talssna dusine ovuko
dobiveninh neuirons jeste A+ AX s Pri le u AN zavisi od hori-
sontalne uglovae diveigenci e upadnog snons i mozaiénosti kristals
aonohronatorae. Vkoli:. Je xolismcijs vol 'a 1 ‘o0 eilnost kris.ala
vela, bide .anjs vrednust AA, lopSie govoredi ronohro atizselja
onopa neutrona je piethodna neojpuodas ntgpa ori ispitivanju stru-
Kilure Kristala. Pri neko fiksirano- uglu @ neutroni de se nod
istl u_.lo: difraktovati wkoli«o 1. od ovarsjuce talasne dusine
leZe u usou 0.4 m u dlizini vrednosti A , odredj ne Srags=oviu

uslovou

A = 24 506 cees IV. L.
gde je d = raustojanje izedju revai paralelni: .ovriini krietaiae
rrews t0 e, dirajudi odgovar judiu nalinon ug 20 @ no.e.o izdvojiti
pPouodu Aristala enop neulrons &» Lilo kojou potrebn n talasaon

dusinow, «0ji satis mozemo koristiti u 44 . ueioniu ispitiv njiia.

Uporedjujuéi opisan wetod dobd Jenjs "monohrom:tekog”



snopa neutrona sa wetodou dovijenja wmonolroumtizovanog rendgen=—
stog sratenj., pot:ebno je zapasiti suitinsku razliku izoedju
ova dva slucaja. U siulaju rendgenskog zrafenja reflektoven
snop sadr.i s= o0 jedau liniju 111 blizek dublet rend,ensiog
spekil:a, na Triner Kx liniju usiras i1 .onohro ate: ssso odvaje
tu liniju od estalog 4ijapscon: talasnin duiine koji obra uje
ion Lelog sralenia. U sludaju snopa neutrons neme ni<akvoy li-
nijskog spektra, 1 .onohromator prosto izrezuje o seg talasnih
duiins. Sirine tog opsegs odredjuje se u velikoj ~eri, kako je
veé naponenuto, horizontalno. uglowvno: divergeucijow kolisisanog
snupa.

Uvako .onohrowatizovan snop neutrona se dovodi, irox
kanal u saltiti sko 0u.hro ators, na vzorak. Difrsktovan snop
pro.asl kxroz Soller—ov koliuator i pada na nf3 Biojude
BPj = brojad je uetvuri proporcionalai brojad nzpunjen bortri-
fiuoridowe. Ds bi se dostigle zadovoljavajuée efikasnost brojsnja
bor wors Diti obegeuden dobriu wbsorberom nemtrone, i:zotopos bora

lu. Brojad je spregumt sa drialen uzorke tako de se pri okretsnju

¥}
uzorka odrievs odnos 1 : 2, & krede se “iscontinuirenc, ke ukom
£0j1 wode da verira od 1/12 do 1/:°(2€). U ovou radu korilden
je korak od 1/127(2e), odnosno 10°(20). Difrskto-etar je opre =
iljen sa odgov rajulon standurdno: clektronikom, koja sbegbedjuje
rad vrojalfa. Sve konende su vrflene ru’n.e.

He 8l. 2. se vidi de Je iristal=onohronator i veliki
deo juta snops nevtrona od sonchic.etors ka ispitivenon usorku
sneiten u jed n zultitnd cilindar woli je s stavijen keko od

dodril absorberw neutrona=parafina se boro , tako i od absorbers

= zreka - slova. Ulovo nai o absoriu e f'- Arake koji se



obrasuju pri kofenju i absorieiji trzih neutrons u paersafinu se
Dorome Zult ta te vraie ostvaren: Jje za 2adtitu ki ko eksperine-
ntatora ta«<o i Oroj.3a od interakelje osnovnog snupa neutrona

i "'-»srnéenjo. Haiue, ovega oko 1% tog .e’ovitug zralienja
otklanje se wonohro @tore. i xoristi satic u ogledina se difra-
keijom neutrona. Ustali deo snopu se ne otklinjs nonohrouatorom
i u«olico se ne bi preduzele o4, ovarcjuce umere, on bl se rasejeo
na olekulisa woterije sa kojom se na svom putu srede. Deo tog
ruse janog sralenja b1 upadso v brojad &inedi tak, vrlo visck
neutronsici fon. Fore” toge takvo zralenje i bilo opasno nod

zdrevl je eksperiasentatora.

v EKGSPERTHEIGTALNI RAD I UBRADA FuUD TAKA ’

pAY ) Y OTE

Cil] ovoga rads je utadinjavanje koordinata ato.a
(osim vodonika) cu(303)2-4d2u iz podataka dobivenih metudonm
neutronsie difrakei j«y njinovo uporeijivan e -2 koordinataua
istih atouma dubivenih rendgenciostiukiurno anclizom 1 odre’ Jivanje
faktors t= m.sti R.

Eristeli cu(103)2-4n20 dobiveni su isour wanjen
raetvora kaledjus okeide - aszotno] kiselini gustine 1,40 g/cn’
v eksikatoru izned fosfor pentokeidse. Kristali su bezbojni pro=
vidni i higroskopni. Eristel ‘e redi zeStite . viage herceti’ki
zatvoren v stakleni balon.

Ure?ja)] koji je korif'en u ovonw radu ‘e neutronski
fifroktosetar FAN u Institutu zZ& nuklesrna fetrszivanja "Duris

K1drid™ u Vinii. Sewatski prikaz ovoy difreskto .ctra dat Je na



sliel 2. Brojad difr ktometra je novez:n sas pr nierom, koji auto=
mats 1, posle zavrSenog odbrojavinja 5taspe rezultate i1 uslove
merenja str.f? .

D) Centr’ istala

Kristal je zaleplj.n dusz b ose, monti an ne  oniomet=—
arsm glave i centriran posodu rendgens«in zraka. Zajedno s« gonie-
0 eturscou glavoa prilvrSden Jje na postolje difractonetra, Postolje
se ..0Ze t:anslirati dus dvs pravea, koji su uedjwsobno norualni
i koji su noresalni na oravae upadnog snopa neutronaj; 1 rotirati
ko tri uszajewsno nor:alne 0s8<e. Use rotacije i tras.acije 1 Hra-
vac upadnog snop:s neutiona e~ seku u je 'noj tadki. Translaci jara
aajpre dovodino kristasl u tu telku da i oic ravasmerno "obasjan"
neutronisnae Zatia se rotacijasa dovodi u tokav polozej da ac Jjed=
2 refleksiju (ksja se uzise kao referentna) intenzitet tude »nri-
blisno isti u svia poloss] ne kristals 20ji su dosiveni tako da
se kristal rotireo ali de se uguo iz :edju .aval su koje se vr'i
ts reflessija 1 upudnog snopa neutrona (Bragg=ov ugeo) ne senja.

I k kada se to postigne noie se pristupiti erenji.

c) iere il.engl ¢

Zerenje Je vrien. prena datom »r.oredunu koji je 8 ii=
njen na osnovu podataca o Ca(ﬂoi)x-4?20. koji su douijeni .et.dom
rendgeansks difraxcije. Parameiri eleueantarne delije kristala
Ca(303)2'4idu debivenl rend eadstruktuimon analizou su
a=6,26=0,01 R, b=9,16%0,02 £ 1 e=14,42%20,03 ® o sonokiinidni
ugno,/g = 38,60.



. opkoljens kualeijumova atonm su ~edjusobno povezana u diaor
preko niiratne grupe, & cela etruktur. je 2 2tovi‘ens od disera
£0ji su .edjusouno povesani oreko vodoniinih veza'l Pomodw pura-
meturs e enenterne delije a, D i ¢ i onoklinidnog ugla/zg ug
P00l elekironskog ;adunara su isradun-ti uslovi pod 0]i = de
doé1 du difrekeije neuirona. Iselak iz tog Toradunu dat je

ne streni i4. Izredunate su vr=inosti vglova ¥ 1 X pod kojira
wora da se nalazi kristal da bi doflo do difrace.je sa cdredjene
rawmi (hkl) 1 vrednosti ugla @ na kowe tr-ba da se nalozi brojad
da b. Iu difra:eiju registrove . ladunenje ovih vreMosti £ , X

1 @ vrienu je preko slededih reloei’'as

(b a")° + (QQF - ( 1c%)2

cos¥® = e« s o« Va le
2 hae*a
hxl
b3
, b
.O.‘X.- - e s o Ve 20
hkl
d*
1 gin =« -—&l’— ...v.j.
hkl 2
IR
gde su .--9-5-9- oo & W s

**5. Ribar, V. Divj] k vié, R, Jersk i 3. Prelcsnik "Teitivanje
Kristaine strulkture cn(uo_)z-mzo mwetodon rendgenske difrake-
cije” Hovl Sad 1973. godine.
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SURY D ®iFLECTI NS

H K L THETA Pill CHI

1 12 C 84.23 G.00 27741
i 11 o 7599 Uel0 277 64
1 1C ] 68.20 UeU0 278429
1 9 0 60.78 Qevl 27921
1 8 0 53.64 0400 2:30.45
1 7 0 46476 0.00  28Le30
i 6 QO 4L.08 UelO 283 .62
2 1z - 86.%4 0.00 283,82
2 11 v 78.35 0.00 285 .02
1 - g 23461 Vel 286.44
2 10 © T0.66 G000 280044
2 9 ° 63.3& OoUO 2(3»1’.15
L 4 G 27.36 0.00 290.25
2 8 v 56645 U0V 290,25
R % § v 82.24 Uevw 291.92
2 7 0 49.04 Ve uis 292 .86
5 10 o 1‘.66 el 293088
1 3 U el Loj? Ue U0 d*;G.lQ
2 6 G 4°.54 De00 296,19
> 9 v 676U 0.u0 296.19
4 11 o 87.64 Je U0 298.22
3 8 (™) 60094 welll) 298.96
2 5 0 3757 0.00 30055
> 7T 9 54,09 Ve U0 302431
4 9 U 75.31 el 303.26
1 2 o 1585 Ueu0 30642
< 4 s 32.01 0.00 u6.42
3 6 O 48,306 Q.00 Juie42
4 8 G 66.97 000 06.42
5 10 0 87.15 GeCU 306442
4 7 J 61.04 Ue 0 310.14
> 5 v 45048 VeOU 3il.5%2
5 3 %) T4.26 Uel0 31 .68
2 > @O 2760 0«20 314.53
4 6 5566 JeOU 214453
6 9 o 80489 a0 314.53
2 7 O 68067-"0 V00 )16.51



— —
% cxa
DS —e———— e o o V. 5,
v
azxb
e s o« Vo 6.

o
N
‘l

dm = yr(h .*)2 + (k& b')z + (1 o*)z +2h1l a“e*ooa/d* ov» Vs Te

@ V = Zapremina eleaentarne Jelije,

%a ove refieksije (hkl) i (Bkl) do vrednosti Bragg-ovoy ugla
2 ® 1 £ 90+ Za radunanje ovih uglova je na isen progras jesi-
koo FORTRAN IV sa elckironsku ralunsku a’inmu ClC=360v.

Sam okt serenje int nzitcta difraktovanocg snopa
dJeutrons sa ravni (hki) sastojec se u slededesm: i'koliko je kanal
reaktora stvorcn, pritiskom na odredjenc duze najpre se uikljusi
Zotor koji zatvara ksnal. Zatveranje canzla troje 30 sekundi.

Zo to vrewe se 1a komandno) tabli nanesu uslovi eniuanja, odnoono
vrednosti s (hkl), vrednooti sa wgso ¥ , vrese brojanja brojada
koje je tajueron bilo ogrsnilcno ns 0,5 nin, datu , i poletni
ugao (29) brojata. Poletnl zbog togs %to se brojad postavlje na
1% 200 ispred ugle 2@ na konc se pre o proradune olekuje makei-
uaini intenszitét 417 skiuvinih neuitrona. To 42 rezioga d- ge

weri fon sa obe sirane. Uve komendns tabls Je u wvezi sa printer.:
“0ji Btaupa nevedene uslove o renjs i bro! Aifraktovenih nent o=
Nae feda se upeli zeleno ovetlo na z2lde resktura tu je znak da
Je kanal szatvoren. Nazedtaju se, 2za detu ravan (hkl) cdsovera=
Jjuéd wvilovi # 1 X aisto toko 1 u a0 2¢. Kado pe o udini kona=
aduje se otvaranje kanala. Crveno svetio je znak de je kaanal otvo-

ren. Priticgon Stapt” dusnots ne wonitorw ko i ogranilava vre.e



'-.!.‘r;-

(¢ jomer) otpoliinje brojonje. Kada o ranileno vreue ist kne

(u ovom redu 0,5 aine 3dog prikusljanje droje ispulse sa zado=
voljavajudon statistikom) drojanje se pr kide i printer zapisuje
keko uslove merenja sa komandne table, takoc i vrein..t Droja
ispulsa regiletrovaninh brojadem. Yo avrd - noc Htam-anju brojad

se auto . tuki pouera za 10" od 2¢ 1 brojen’e polinje ponovo. Ka=
da se na ta] nalin snimd Jdifraieldae sz je'ne rewvndl (hkl) kristal
se d voli pod dru e uslove 1 na taj ne in se dobiju ?4irskeioni
podaei za sve (hkl) nasznad nih u prorodumu. Iseda: iz dirakcie
ouih pod.taka dat je na sirsni 17.

U prvoj ki:loni nalazi se odftampann 'usina vresena
Za koje so vrii brojanje na je'nom fiksirenom uglu 2e¢. U Lreco]
koloni sditaspane su vre 'nosti za intenzitete difrsktovenog
snopa nemironae U petoj 1 Sesto] koloni je vrelnust ugla ¥ .
Ha prvae dva este u sedno) kolonl osnakae 99 govori da se radi
o reflekgineg s- r wvai (Bkl). Wa druge dva ceste u seduoj koloni
i1 v os0j koloni nal ze se vre nonsti Jiler—ovih indeksa, u
os8u0) wvrednost ugla 2e a u poslein] . j datum. “erenje jedne
reflcisgje tr je oko 15 adnut..

Svake refleksije Je grafi’ki predstavljena na mi-
linetarsk | hortiji 5to je neoniod m sorak jJer so koo intenzitet
uzina povréiina zatvorena krivom r spodele inpulsa u funkeiji
20 i pravo . koja predstavija fone Grafic i pri . cs u zavisnosti
broja impuisa, odnogno intenczitetas dilraktovenih neu.rone u
funkeiji od uglia & predetavijen je na sle Je zu reflcksiju s
roval ss positivalio indeksinma (hkl) 1 sl. 42. na kojo] je med=

stovijens: ugafiena rof ecoijs. Znadaino _e podwvudi &injenicu da
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su poguBeni svi re’ .~ksi tipe Ul kado Je zbir indeksa h 4

1 = neparan roj, 1 refieisi tisa Ukl sza sve vren.sti neparno
Ke Uvekav spektar nogalonili refl. ksa karskteristils . Je 32 pro=
stornu . Iupu leln. Ka slici 4be je predetsvlijens refleksije
so raval Ciji je ilerov indeks h a g tivene.

Hokon grafilkog prikszivanjs zeovisnosti intenzit ts
di‘rekeije 0d ugia 28 { poviaienja foia, izvr® no je nerenje
povriina i.apod ovih krivih. lerenje je vrdcmo ‘ouodu planise=
tra i sveka povrfina je lzmeren: dv. pute & sa konadau vrednost
povr¥ine, odnosno intenzitetsa, uszet Je sre nje vrednost.

Priprearnje ovih podotuora se utadnjovin e atouskil
kEoor inatc (osim vodonikovih) sestojele a- u bulenju kerties,
Jer jo rolungki deo obavio kompjuter, fin jedmm kartion se
na odgover-juéi nadin unesu vredn.s'i (hkl) 1 viedn.oti od, ove=
rajude, intenzitetas Ukupno je iztmlicno 1475 ovekvih kartica.
Fugaedene reflcksi e nisu uziusne u odsir,

Prvi korak v radunanju vriem je pomod. progreca
Vidus 1 1 tu je semo izvr ena koreke J& na Lorencov geoeirije
ski fokiore.

Zatin pe prewa NUCLS pro.ramm 1zredin ju strukturni
faktori Fe pocodu koordinsts dobivenih r-ndgenskon cetodom 1
uwporedjuju sa cikspericenta mo dobiveain vrednostime struiturnih
i-ktora dobivenih new ronskom difraiecijom (Fo). le jutin, ckapo-
risentalno dobivene vrednosti za ¥o su relativac i da bismo ih
Bmoyli u orediti sa Fe woramo ih nornireti u odn.su na Fe, odnusno,
moromoc ih poimoditi s= (scel f-rktomm!}k"éiju 5 vrednost nalszi kao

.-g% o o o Vo U



Tako dobijene wvrencsti Fo*k ow na 2ps lutne) siali
i njih relunaco u tredem korsku (odnusno dru.on :oraku HUCLS
progrems). Istoviesens se vrdi i radunavunje faktors pouzd nosti
Ry, koji se nalazi kao

N z[lrol - [Fof /
IPol

Ui ledno je da de talnost Diti v-4 ukolik: je
izraz u brojioecu ZIIPQI-IPd/ nenji, odnosns utolik- se upadioni
strukturni fektori dobiveni =»etodou neutrouske difrakeije canje
roslikuju od izrafunatih. Izrsdunata vredno -t fritor: tadnosti
u ovom «oraku je R = 0,459 ili u procentiia 45498.

U sledele . ciklusu vri-n. je utndnjav.nje koordinata
1 1 otrupnih tow er turaih faktora atora. -1 e uzi a se u obdbzir
toplotno oscilovanje atona. Pretpostavia je, ds sva.i atoo u
svia praveizs osciluje nae isti nadin. Usisejuéi to u obair
i ru¥unate su nowe vreslnosti za koordinate, tezpersturne faktore
8 i strukturne foktore Fe 8to Je & =njilo faktor ta’nosti na
32410

Poslednji korak u rafunanjv predctavlijalo je ¢&ies
anizotropn: utadajav njre T™u se u iuc u obzir Sinjemles 4o
atoni v razli®itis praveiue isvode razliiite oscilec je. Proe=
ra® navenjen su dobijene kona®ne vrednosti koordin~ts  toa
(osin vodonik wvih) kristala CG(NO))Z-d»Bzo 1 strukturnih faktors
Fcy 1 ovaj proradun je doo jo¥ mandu vrednost za fakoor pouzde—

nogti

B = 28,98



Znad: jno je napouemuti du je ralfunar pri svic ciklue
sime prograna NUCLS vriio ut &mjavinje koordinata i temperaturnih
faktora metodom najuanjih :tvedrata.

Uva se wetod ess5tojl u nalaionju dnisuae funkeije

n-‘Z‘;-( IFol =lrd )2 = .in

0 Jes: da ac nndju takve vrednosti 2a koordinaie x, y i 2z 4
teuperaturne faktore B, omodu koji cko se raduna Fe, D ims
Lin MWoe é ozgnalevo sumiranje preko svih opsienih r fleksa
a w je tks teidinske funkelja koja se oripisuje pojedininm ref-
leksi.e s obsirow na njihovu vainost (w je obrmuto proorciona=
lno kvadratu verovatne grefike).

Dobijeni rezultati zs koor’linate atona Ca(lo’)z'tﬂzu
neutronskom difrake jom prikssani su u tabliei 1. Re’i uporeijé-
Bja d-te su i vrednosti koordinata istih atona koje su dobdijene
rendgenostirukturnos annlizo ovog iristala, koje su date u nc-
radcus ispod vrednos 1 sa koordinute stora dobivenih neutronskom
difrakeijome.



Ca
(1)
o(2)
o(2)
0(4)
0(5)
o(6)
«(7)
v (8)
o(3)
o(1u)
H(1)

i(2)

-2l -

TABELA

I

Koordinate atoma ( omnoi.ne sa 10;)

X

454
(395)

215
(219)

754
(817)

1099
(1124)

211
(239)

1104
(1137)

1564
(1580)

1795
(L613)

1120
(124.)

3176
(5150)

3089
(3090)

705
(720)

967
(929)

¥

865
(897)
2116

(2134)

1221
(1213)
3510
(3556)
2264
(23509)
1351
(1343)
167
{(153)
4613
(4635)

46356
(4639)

2802
(2791)

1960
(1961)

2330
(2330)

1285
(1232)

Z
5685
(3669)

6711
(6739)

5415
(5415)

5677
(5654)

2117
(2132)

885
(s65)

2176
(2181)

7324
(7614)

846
(85 )

3975
(396°)
8855
(8849)
5936
(5936)

1704
(1702)



ZAKLJUCAK

Ho osnovu 1475 iznerenih refleksija uetodum aeutro=
neke difrekcije i.vr emo je utadnjavonje koordin te atous
kaleijuvua, acota 1 kiseonika u kristsnocj strukturi
0.(!03)2-4820. UporeJujudél vrednosti koordinata atouna
dobivenih setodom nemironske i rendgenske difrakeije
(table 1o ) modZe se zaklju iti da je slaganje vrio dobro.

Sa druge strane vrednost faktors ta‘nosti
B=20,%

Je relativno dosta velika, nada 1 opruvdena, ako gse ina
u vidu finjeniea dc¢ pr. ik .m njegoves reiunanjs niow
u ete v 00 ir vred 0t koor inata osa: vodounik wvih

ato ae

Trebe refi i to da Ce podeel prikupnl eni uw
ovom rdu Diti iskori”‘eni ze odreijiv-n e koordinasta

atoua vodonike w kristalnoj strukturi c-(ﬁo3)2.4azo.
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