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Fe-Rh UTVUZETEK ANTIFERROMAGNESES-FERROMAGNESES ATALAKULASANAK A VIZSGALATA
MUSSBAUER EFFEKTUS SEGITSEGEVEL

Irtas Cser Lészld, Dézei Istvdn és Keszthelyi Lajos

Usszefoglalés

50 %-os FeRh Gtvozet «’-fdzisdn az antiferromdgneses-ferromdgne-
ses dtalakuldst tanulményoztuk a Mossbauer-effektus segitaégével. Az dta-
lakuldeandl 6 + 2 kG térerdsségvéltozds, vonalkiszélesedés, intenzitds csdk-
kenés s az izomér eltolds megvdltozdsa kivetkezik bg. Az 54 %~08 § -fdzis
nem mutatott mégneses tulajdonsdgokat - 170 -+ 250 C- héméreéklet arto-
ményban.

1/ Bevezetés

Az 50 atom % korili Rh koncentrdciéju Fe-Rh Stvizet érdekes mag-
neses sajdtsdgokat mutat, nevezetesen a Fe-Rh Stvizet a hémérséklettdl fiig-
gden antiferromigneses és ferromépgneses dllapotban is lehet [1]

Az antiferromdgneses-ferromigneses dtalakulds a belos tér megvél-
tozdedra vezet, Célszerilnek ldttuk ezt a véltozdst tanulmdnyozni a Mdss-
bauer-effektus segitségével., Vizsgdlataink kdzben Jelent meg Shirane és
térsal (1) hasonlé térgyu dolgozata., Ezért a kivetkezdkben eredményeink

kbzill csak azokat ismertetjilk, amelyek kiegészitik Shirane és térsal [11
dltal koz¥lt adatokat., Gl

2/ A kisérleti berendezés

A berendezés vézlata az 1. dbrdn 14thaté. Az abszorbenat egy du-
gattyu mozgatta, amelyet olajezivattyu mikidtetett, Az abszorbens mozgés—
irdnydt a dugattyura szerelt helyzetkapcsold segiteégével védltoztattuk,
amely relékkel vezérelt szelep segitedgével vdltoztatta az olaj dramlédséd-
nak irdnydt. A sebességértéket fojtészeleppel szabdlyoztuk, Ezzel a be-
rendezéssel a 0,05~10 mm/sec sebességtartomdnyban igen stabilan lehetett
mérni max, + 0,02 mm/sec hibdval., A forduldpontokndl fellépé gyorsuldsok
hatdsdt kapuz$ berendezéssel "kiz&rtuk" /a gyorauléeok alatt nem mértilnk/,
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1. dbra

Detektorként 1 mm vastag és 32 mm @ NaJ/T1l/ kristdlyt haszndl-
tunk, A felvett spektrum a 2., dbrédn ldthaté. Kis zajszintil, EMI 95368
tipusu multiplierrel mértiink. A szcintil-
ldciés spektrométer felbontdképessége a
14,4 keV-os vonalra 42 %, Az egycsator- .
néds diazkrimindtor és a sz4mld16k k¥zé
beiktatott impulzusirdnyité elektronika
lehet8vé tette, hogy mindkét mozgdsirdnyt
kihaszndljuk, s hogy a mérés, a sebesség-
bedllitdst leszdmitva, automatikusan tir-
ténjék. A mérésiddt egy 50 Hz—es generd-
tor impulzusaival mértik. Mechanikus
8z8mldl6 mutatta az abszorbens dltal meg-
csolornasidm ‘tett fordulatok szémdt, Ezt megszorozva,
' a helyzetkapcsoldk tdvkozével és osztva
a mérési 1d8vel, kaptuk a mozgatdsi se-

2000

2, ébra

g bessépet,
3/ Forrds és abszorbensek

. Forrdsként rozsdamentos acélfdélidba diffunddltatott hordozémen-
tes Co?' 1zotdp szolgdlt [2|. A forrdst 40 mg/cd vastag kaliumferrocianid
abszorbenssel vizegdltuk, s az igy kapott abszorpcidés vonal szélességére

2[ = 0,4 + 0,02 mm/sec-ot, az izomér eltolds mértékére + 0,2 + 0,02 mm/sec
értéket kaptunk,

A Fe-Rh abszorbensek kémiai uton, poralakban, redukciéval kéezlil-
tek [3].



Az «'~-fdzis vizsgélaténél 44 mg/cr vastagsédgu, 1,5 mg/cn alu-
minium félidra felragasztott 50 %-os /atom-szdzaldk/ Fe-Rh ttvizetet
hasznéltunk,

A ‘b‘ fdzis 54 % Rh-t tartalmazott és 40 mg/ca vastag volt.
4/ Mérések

a/ '-fézis

A 3. dbrédn 1ldthaté az 50 %-0s o '~fdzisu Fe-Rh 8tvizet szoba-
hémérsékleten felvett abszorpcidés gbrbéje. A 6 vonal megfelel a bels§
mégneses tér dltal 1létre-

,,T - hozott Zeeman-felhasadds-

nak. Ebbdl meghatdroztuk
‘i foo a belsl mdgneses teret, a-
6204 mely 256 kQe-nek adédik.,
%10 A belsd vonalak félszéles~— '
A sége 2 = 0,4 + 0,02 mm/sec,
a killséké 0,45 + 0,02 mm/sec,
5901 | J6 egyezésben az eddig mér-
280 i tekkel [1].
A 4, dbra mutatja
: : ; a bels§ mégneses tér vdlto-
SR U R S TR fisicd iy e d 8l < g ;
] _ Ly mjsed 2884t a hémérséklet fliggvé- 5
nyében, A mintdt melegités
3, dbra : el8tt cseppfolyés nitrogén
g hémérsékletére hiitsttilk, A tér csbkkon
7 - @ hémérséklet nsvelésekor. A 60-70 C°
We | tartomdnyban szignifikéns ugréds jele-
nik meg, amely megfelel az antiferro-
20 E mégnelses-ferromégnesee dtmenetnek, A .
; belsé mégneses tér értékében mutatkozd
20 ugrds 6 2 kOe, kisebb, mint az irodal-
: ' - mi érték /12 kOe/ [1].
o5 §
: Bnnek értelmezéséhez tekintsiik
20 b - — az 5. dbrdt, Itt a félszélességet /21" /
 8brézoltuk szintén a héméreéklet filggvé-
-4, dbra ' nyében. Az antiferromégneses-ferromdgne~

ses dtmenet kbzelében j61 ldthaté a f£é1- ¢
8zélesség nYvekedése, A 6 dbrén a két sséls§ vonal Mtomitdsét tintet-
tUk fol & hémérséklet fuggvényéven / _s;__Jv. , ahol Jo- @ ezémldlt im-

[
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5., dbra ; 6., dbra

pulzusok széima nagyon nagy gebessdgnél, Ju, az abszorpciés minimumban/. Az
4tmenetnél az intenzitds Sezrevehetd médon lecudkken, A 7, dbrén az izomér
_eltolédds & h6méraék19tfﬂggését dbrdzol-

s tuk, Az dbra azt mutatja, hogy az anti-
an ferromdgneses-ferromdgneses dtrendezddés
ar : megvéltoztatja az izomér eltoldddst, te-
:7 hédt a 4s elektronok slrilségeloszldsdban
'm” ktvetkezik be védltozds,

o8 : :

Qo7 A spektrum vonal kiszélesedése

& o : P éo az intenzitds cebkkenése arra mutat,
hogy az abszorpcidés vonal az dtmenoti
tartoményban két komponensb8l 411, azaz .
"két beled tér értékhez tartozd abszorpcids vonal szuperpozicidjiérdél van
826, Egyel8re nem lehet elvégezni az abszorpcids girbe szétvdlasztdsdt

a két killtnbbz8 tér értéknek megfeleld pgbrbékre, mert a mérés ehhez nem
elég pontos. Kvalitativ kbvetkeztetésképpen azt mondhatjuk, hogy az dt-
meneti hémérséklet kbzelében az dtmenet elmosddott, s ez természotszeril-
leg cslkkonti a belsd tér ugrdsdnak értékét. Feltehets, hogy az antifer-
romégneses és ferromdgnoses fézisok koexisztencidja okozza a két killin-
bz8 belsd tér értéket és 1lymédon a vonal kiszdlesedését. A koexiszten-
cidt neutron-diffrakciés kisérletek is igazoltdk [4]. Mivel a koexiszté-
16 fézisok ardnyst a minta eldélote erSsen befolydsolja, valdszinl, hogy
Shirane és tdrsai [1] d1tal mért vas-rhodium minta a mienkt8l eltérS hé-
kezeléat kapott.

7. dbra

b/ x -fizig

A 8, ébrdn ldthaté az 54 %-os Rh tartalmu y -fdzisu Fe~Rh Gtvi-
zot abszorpcids vonala szobahSméradkleten, A - 170 -+ 250 C° tartomdny-
ban végzett mérések azt igazoltédk, hogy a y ~fdzis paramdgneses. A gir-
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bék félszélessége 2 = 0,45 mm/sec, a hibahaté&ron belill 41landé, A gbrbe

csucsdnak eltolédésdt a 9, dbra mutatja, A szémitott vonal a - 170 c%-on
hozzénormdlt, tiszta vasra szdmitott hémér-

g ‘sékleti eltoldst mutatja. Ebbdl arra kovet-
keztethetiink, hogy nem kémiai, hanem csupén

'2: hémérsékleti eltoldsrdl van szd,
vy | it
/ Kovetkeztetések
200 -0 :

Usszefoglalva tehdt azt mondhatjuk,
hogy a vonalkiszélesedés az o'-fdzis anti-
ferroméénesea-ferromégneaea dtalakuldsi hémérsékletének kizeléhen a két
migneses fézis koexisztencidjdra utal. A kiszélesedés mértéke UYsszhanghan
van a belsd tér értékében e184116 ugrds nagysdgdval. A p -fdzisrdl kapott
adatok alapjén azt dllithatjuk, hogy a y ~fédzis paramégneses dllapotu,

9, dbra

Kdszonetet mondunk P4l Léndrd akadémiail levelezd tagnak a FeRh
probléma felvetésédrt és a munkakbzben folytatott értékes diszkussziékért.

Készonetet mondunk Konczos Géza tudomsnyos munkatérenak az Stvbzetek el-
kéuzltéadért,
Irodalom

[1) Shirane G., Chen O,W., Plinn P.A, and Nathans R.: Phys. Rev.
131, 183 /1963/

(2] Dézsi I.: KPKI K8zlemények 12, 111 /1964/
(3] Konczos G.: Megjelenés alatt.
[4] Krén E,, Paréozi Gy. és Szab6 P.1 KPKI Kbzlemények 12, 17 /1964/
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Erkezetts 1963, dec. 5. .
KFKI K8z1, 12. évf, 2. ezdm, 1964.



Pe -Rb OTVOZET ELOALLITASA POR ALAKBAN, KEMIAI MODSZERREL

Irta: Konczos (Géza és Takdce Jdnos

Osszefoglalés -

Fu-Rbh dtvozetek kémial médszerrel tYrténd el64l1itdsdt ismertet-
jlk, Mcgfelelden levdlasztott Fe/OH/a és Rh/OH/3 csapadék 900 C -on 1 dra
hossza . tarté izzitdsdval FeRhO3 oxidot dllitottunk eld, Az oxid hidro-
gén 3 zban 800 CO-on 1 dra hosszat torténd redukcidjdval finom szemcséjil
FoRn jtvizetet nyertilnk. A médszert 25-75 at® koncentrdcidé tartomdnyban
Alalmaztuk, - Az FeRhO3 oxid kialakuldsdt termogravimetrids mddszerrel
tanulményoztuk,

1., Bevezetés

A fémfizikai - vizsgdlatokhoz gyakran szilkséges a vizsgdland$
anyagot finom por alagjéban el§dl1litani /rontgen- és neutrondiffrakcids
vizsgdlatok stb,/.A porok el8dllitdesdra mechanikai médszerek /Orlés, re-
azelés/ szdmos rideg fém és Btvbzet esétében alkalmazhaté, ha két kelle-~
metlen kdvetkezmény: az anyag elszennyez8dése, illetve a mechanikai hatée
kévetkeztében bedlld rdcstorzulds a késbbbiek sordn nem okoz zavart. Ha a
kis aze&csenagység mellett a nagy tisztasdg is kbvetelmény, akkor eldnyi-
sebb a fémporok el84llitdsdra kémial médszert vdlasztani /redukciés, 41~
letve elektrolitikus eljdrdst/[1) . ! ‘

- Mig fémporok el8dllitdsdra dltaldnosan alkalmaznak kémial mdd-
szereket -[2), addig StvBzetek por alakban t8rténd elkdészitéedre ceak
kevés adatot taldlunk az irodalomban [2] , A leirt médszerek k8zbs = vo-
nédsa az, hogy el8sz0r elkdészitik az 5tvbzet komponenselt tartalmazé meg-
feleld vegyliletet /oxaldt, formidt, oxid, amalgém stb,/ és ennek megbon-
tdcdval /redukcid, Hg elilzése stb,/ kbzvetlenill por alakban kap] dk meg
a kivédnt Stvizetet., A redukcids eljdrds alkalmazdsdval d1llitottek eld
Linl és munkatdrsai [3, 4) Co-Fe, Co-Ni és FPe-Ni Stvozeteket.

A kémial médszerek alkalmazdsa az Stvbzetek por alakjdban tSrté-
n8 elfdllitdedra szémos elénnyel jdr. Elmaradnak naz 8tvozés problémdi
/az olvadék reakcidi a tégelyanyaggal, az Stvbzetet alkoté fémek 8zegre~
gécidja megszildrduldskor stb./ és ez anyagot homogénen, mechanikai fe-

6



szillteégtsl .mentesen kabjuk meg. A médszert fdleg kigérleti vizsgdla-'
tokndl lehet j61 felhaszndlni, ahol ardnylag. kis mennyiségu, ‘de nagyon
tiszta és 361 definidlt fémporok szilkségesek.

Dolgozatunkban az Fe-Rh stvozetporok el§dllitdsédra kidolgozott
eljérdsunkat ismertetjilk, Ezen GtvBzetek redukciés médszerrel t6rténd
e184111t4sdra de Bergevin és Muldawer [6) utalt el§szér. Kés6bbi  cik-
kilkben ¢sak annyi részletet kozbtlnek, hogy a porokat egy illmenit ti-
pusu Fe203.Rh203 oxid hidrogén gdzban, 350-500 %-on tdrténs redukcié—.
Jéval kaptdk [7) . A kémiai médszerrel és az olvasztdsos Stvozéssel e-
© 188111itott azonos Osezetételil dtvizetek rdcsdllanddja o1 egyezett.

2/ Az BtvBzetporok eld4llitdsa

A Fe-Rh porok e184111t4sdndl lényegében de Bergevim és Muldawer
[6] redukcids médszerét kovettiik,

1/ Rh és Fe tdrzsoldatok el§411itdsa.

A Rh dsvédnyi savakban nem olddédik, csak feltdrdssal vihetd ol-
datba, Az irodalomban leirt médszerek kozill a kléros feltdrdst védlasz-
tottuk [8) . A rendelkszésre- 4116 Rh port /Rh: 99,67%, Pt: 0,08% Fes .
0,011%/ kvarc cs&kemencében 800-850 0°-on kléroztuk., A kapott, vizben
oldhatatlan virss RhCl4-at NaCl-dal elddrzsdltilk és ujabb  klérozédssal
700-750 ¢%°-on 30 perc alatt, vizben jé1 oldddé NaB/RhCIE/ -t4 alaki~
tottuk dt, A kitermelds 94 %-os volt.

A kapott terméket vizben oldottuk, sziiréssel elvélasztéttuk a
fel nem tdrédott Rh-ot, majd térzsoldatot késziteitilnk belSle, Az oldat
Rh tartalmdt s Treadwell (9) dltal leirt gravimetrids médszerrel ha-
tdroztuk meg & 0,3 %-0s relativ hibédval,

Az egyes Fe-Rh minték el8411itdsdhoz a Rh tdrzsoldat aliquot
részéhez adtuk a szlikeéges vasat, Fecl3_01dat alakjdban, Utébbit spekt-
roszképos tisztasdgu vas /Johnson—Matthey/ HC1 p.a.-ban torténd oldd-
. 8édval d1litottuk 18,

2/ A hidroxidok lecsapésa,

A hidroxidok lecsapésénél arra torekedtilnk, hogy a vas/III/-
65 rhédium/IIT/hidroxid levdldsa lehetSleg egyszerre torténjék meg.Igy
kivéntunk megeléuni esetleges koncentrécid inhomogenitdsokat a késébbi
FeRhOB—ban és az Btvozetben, A killon levdlds lehetSsége abbdl adddik,
hogy a Fe/OH/3 mér pH 2-nél, s.Rh/OH/3 viszont csak pH 6-ndl kezd 1le-
‘vélni [10) . Amennyiben tehdt a vas/III/- és rhédium/III/hidroxidot egy-
Jzerre akarjuk levélasztani, olyan’ lecsapdsi médot kell alkalmmznunk, a-



melynél a pH vdltozés gyorsan tﬁrtéﬁikf

/ A hidroxidok leceapdsdra eldsztr szobahméréskleten telitett

Na}lCO3 oldatot prébdltunk ki, amelyet a Rh gravimetrids meghatdrozdsd-
ndl haszndlnak (9] . Ezzel a lecsapészerrel a Rh/OH/ csak lassan, 20~
30 perces forraléssal vdlaszthatd le kvantitative. Tapasztalataink sze-
rint sokkal elénySsebb 5%-os NaOH oldatot haszndlni, mivel ezzel mind-
két hidroxid levédlasztdsa pillanatszeriien térténhet, forrdsban levd
oldat esetén, A leosapda végén az oldat pH-jdt ellend8rizziik, hogy a
nagy lug felesleget elkeriiljik,

Az oldatot lesziirtiik, majd g szilrletben kvalitativ kémiai re-
akoidkkal ellendriztilk a Rh, illetve a Fe levdlasztds teljesmégét,

Megjegyezzilk, hcgy a NaOH oldattal levdlasztott Fe-~ illetve Rh
hidroxidok mindig tartalmaznak adszorptive k8tott Na* ionokat, amelyek
oxiddé4 izzitdskor nem tdvoznak el, Esetiinkben ez nem zavart, 'mivel az
eljérds késdbbi 1épésében a megmaradt lug ktnnyen eltdvolithaté volt.

3/ A FeRhO, kialakitdsa,

3

A fent leirt mdédon készitett Fa/OH/B.Rh/OH/3 redukciéjdval kz~
vetlenill Fe-Rh StvBzet porhoz juthatndnk, A homogenitds nivelése érde-
kében elénydsebb a hidroxidot el8bb oxidd4 izzitanunk,

Mivel az irodalomban nem taldltunk adatokat a FeRhO, kialaki-
tdsdra, az oxiddd izzitds korilményeinek tisztdzdsdra megvizsgdltuk az
egylitt lecsapott vas/III/-rhédium/III/hidroxid csapadék termogravimet-
rids viselkedését, A derivatogrammok felvétele a Paulik B Paulik Jey

~Erdey L, féle "Derivatograph"-on tortént, A levdlasztott hidroxidokat
mérés elbtt acetonnal “blitettilk, majd 10" ° Hg mm-es vékuumban széri-
tottuk szobah8fokon, A vas/III/ -rhédium/1II/ vegyes hidroxid ~ deriv-
atogrammjénak /3, dbra/ értelmezéséhez felvetilik a 2, pontban loirt
médszerrel kiildn-killsn levélasztott Fe/OH/3 és Rh/OH/Jtermogravimetriés
gbrbéit is /1, és 2, dbra/,

A Fe/OH/3 da Rh/OH/3 derivatogrammjai az aldbbi folyamatokat
Jelzik:s

1/ A mechanikusan és abszorptive kotbtt viz eltdvozdea, Ez a
folyamat a Po/OH/; esetén 105 0°-on, Rh/OH/4 esetén 122 0°
kbrlil jétszédik le a legnagyobb sebessdggel ,

2/ A DTA és DTG gorbék azt jelzik, hogy a hidroxidok vizének
“elvesztése Fo/OH/y-ndl 265'C?, Rh/OH/J-nél 298 o°-mu tor-
ténik al legnagyobb sebeaeéggel.
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3/ A Fe/OuV DTA gorbéjén egy endoterm, sulyvdltozds nélkiili
folyamak figyelhetd meg 800 6%=on. & Rh/OH/ derivato -
grammja 690 0%-on mutat egy sulyvdltozdssal Jéré exoterm
folyamatot

Az egyiitt levdlasztott vas/I1I/-rhédium/III/hidroxid esetében
a derivatogramm /3, dbra/ jellegzetes hdmérsékletei elég j6l1 egyeznek
a Fe/OH/ és a Rh/OH/ megfeleld pontjaival. A minimumok-maximumok nem
olyan élesek mint a tiazta Fe/OH/ , illotve a Rh/OH/ esetében, "Bz
azt mutatja, hogy a vegyes hidroxid esetén a v1zvesztés folyamata ' kis-
8é elhuzddottan jatszédik le, A 3. dbrdbél jél ldthatd, hory a FeRh03
oxid kialakuldsa 760 0° kiril fejezddik be.

- A derivatogrammok alapjén a FeRhO3 oxid elkészitésére az a-
14bbi eljdrdst kovettilk, Az egyiitt lecsapott vas/III/-rhédjum/III/hid-
roxidot sziirés utdn 120 C°-on szdritottuk 2-3 éra hosszat, majd ceSke-
mencében, MgO tégelyben 900 ¢%-on 1 6éra hosszat izzitottuk. A kapoft
sbtétbarna szinil anyag j61 porithatéd.

4/ Redukcid,

Az el8411itott vegyes oxidot hidrogén dremban, csSkemencében
redukdltuk, Megfigyelésiink szerint 500 C% felett 1 érds redukcidval,
ezilstbefényli por alakban nyerjilk az Stvbzetet, az alacsony h8fokon re-
dukdlt porok gyakrgn szlirkés~fekete szinilek. Kisérleteink nagy részé -
nél 800 ¢%-on 1 éra hosszat redukdltuk az oxidot, Bertaut és  munka-
tdrsai (7) alac.ouyabb h8fokon 350-500 C°-on végezték a redikcidt.

Lényeges.szinterelﬁdést nem tapasztaltunk, Redukcid ' utdn =&
_port hig sésav¢al mostuk, alecsapészerb&l,maradt lug eltdvolitdea cé1-
Jébél, /1dsd II./2 fejezet/,

3/ Eredménxeg

A fent leirt médszerrel eddig t8bb mint 30 db. kiilénbbz8 dsz-
szetételi Fe-Rh UtvUzetet készitettiink, A legkisebb Rh  koncentrdcids’
25,0, a legnagyobb : 75,0 at% Rh volt. A porok Debye-Sherrer felvétele
egyértelmilen igazolta a homogén Btvozetfdzis kialakuldsdt, A  porokon
végzett rontgendiffrakcidés és neutrondiffrakcibés mérések a Fe-Rh rend-
szer dllapotdbrdjdhoz szolgdltattak uj adatokat, BEzen mérések eredmé-
nyeit Krén és munkatdrsai [11] dolgozata ismerteti,

4/ A médszer alkalmazdsdnak lehetdségel

F, Lihl [4] szerint az dtvizetek el8411itdsdnak redukcids mdd-
szere csak akkor alkalmazhatd, ha
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1/ az Btvbzetet alkoté fémek atomrddiusza kbzel azonosj

2/ az Gtvbzet komponensei korldtlanul elegyed8 izomorf
-vegyllleteket képeznek, amelyek termikusan bonthatdk
/az izomorfia feltételeinek a redukcid k¥zbiilad ter-
mékeinél is teljesiilnie kell/.

A fenti kdvetelmények vizggdlatéra a vas, a rhédium és oxid-
Jalk néhdny kristdlyteni adatdt az 1. tdblézatban gyiijtottilk Ussze,
Néray-Szabé [12] alapjén.

tdblézat
tomsugdr .
Anyag fb-ee ﬁo- Récatipus - Az elemi cella adatai
; ord,esetén A 8 oL
u—19203 | koruna /D 51-t1pus/ 5,42 1 55°17°
R0y | 0 - 5,47 & 55°40°
p-Fo 1,26 % k8be tércentrdlt -
/A 2-tipus/ 2,86 &
Rh 1,34 % kBbbs lapoentrdlt
~ /A 1-tipus/ . 3,79 R

A téblézatban j61 14thaté, hogy e fenti kristélytani kbvetel-
mények Fe-Rh 8tvizetek esetében szerencsésen teljesillnek, Az ' -re203
éa Rh2 3 elemi cella méretei osak kis mértékben killnbBznek, a Foot &a
Rh3+ ionok kdnnyen helyettesithetik egymdst a kBzbs oxidban a 'korund
tipusu rdcs fémionjainak helyein, A kristdlytani kbvetelményeken tul-

menBen a kSnnyl redukélhatésdg feltétele is teljestlil sz 10203 valamint
az Rh203 esetén,

' Mig a Fe-Rh dtvozetek esetében kill¥n8sebb nehézségek nem me-
~ rilltek fel, addig mds Ytvizetek esetén nehézségek adbédhatnak, Ha ceak -
a redukdlhatésdg kbvetelmﬁnyét tekintjik, az alkalmazhatéedg eleve f£6-
leg & ktvetkez§ fémek Btvbzeteire korldtozédiks Ag, Au, Cd, Oo, Ou, Fe,
Ni, Pd, Rh, Sn, A kristdlytani ktvetelmények t&bb kombindoidt kizdrnak.
Ezen korldtok figyelembevétele a médszer Jelent8eégét nem cetkkenti,

; A szerz8k k¥szbnetet mondanak P&l Lénérd igazgatdhelyettesnek
a probléma felvetéséérty Szabd P&l laboratérium-vezetSnek a porok rént-
gen vizsgdlatddért; Fodor Miklde és Poké Zoltén kollégdknak a derivatog-
rammok felvételéért és Scholtz Kérolynénak a preparativ kémiami munkdk
gondos elvégzéedért,. ;

% O
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 MAGNESES SZERKEZETEK OSZTALYOZASA
ES NEUTRONDIFFRAKCIOS MEGHATAROZASANAK
MODSZERE* .

‘ KREN EMIL és PRAVECZKI ENDRE
Kozponti Fizikai Kutaté Intézet, Szilardtestfizikai Laboratorium, Budapest

Osszefoglald dolgozatunkban a szimmetria tulajdonsagok révid ismertetése
utdn osztalyozzuk (csoportokba és alcsoportokba foglaljuk) a kiilonbozd tipusd .
magneses szerkezeteket, minden tipusnal kiilon-kiilén megadva a méigneses momen-
tum vektorok térbeli (amplitudd és szog) valtozasait. Felirjuk a felsorolt szerkeze:ti
tipusokba tartozd6 magneses anyagok neutrondiffrakciés hatdskeresztmetszeteit,
felsoroljuk, hogy milyen anyagok mdagneses szerkezetét hatdroztidk meg neutron-
diffrakciés mérésekbol, és végiil altaldnosan megvizsgaljuk, hogy milyen informa-
cidkat nyerhetiink a képletek segitségével a magneses szerkezetekre vonatkozolag.

A vizsgalt szerkezeti tipusok kozott olyanok is szerepelnek, amelyekkel az iro-
dalomban még nem foglalkoztak. 4

1. Bevezetés

Az elmult évtizedben sok anyag méagneses szerkezetének meghatirozasat vé-
geztek el. A vizsgalt szerkezetek tobbsége azonosithaté volt a hdrom ismert még-
neses szerkezeti tipus (ferromagneses, antiferromagneses, ferrimagneses) valame-
lyikével. Ezek a szerkezetek kollinedrisak, a kristalyracsban levé atomok magneses
momentumainak rendezett beallisa egy egyenes mentén torténik. Ha a beallas
parhuzamos, ferromagneses, ha antiparhuzamos és a momentumok egyenl8k, anti-
ferromagneses, ha antiparhuzamos és a momentumok nem egyenldk, ferrimagneses
szerkezeti tipus alakul ki. :

Egyes magneses kristalyok esetén azonban elméleti szamitasok arra vezettek,
hogy stabilisnak kell lennie nem kolline4ris magneses szerkezeteknek is, néhany
neutrondiffrakcids és magneses vizsgilat pedig olyan eredményt hozott, amelyet
nem lehetett értelmezni kollinearis szerkezetek alapjan. A tovabbi — elsGsorban’
neutrondiffrakciés — vizsgalatok a nem kolline4ris magneses szerkezetek létezését
igazoltak és szamos tipusukat hatiroztik meg.

A nem kollinedris magneses szerkezetek feltételezésének és kisérleti bizpnyité‘
sanak folyamatat nagyon vildgosan szemléltetik a spinell tipusi méagneses oxeokon
végzett elméleti és kisérleti vizsgalatok. Ezek az oxidok egy két- és egy harom:
érték(i fémion vegyes oxidjai: M2+*M3+0,. A fémionok két kiilonboz$ tipusa
ricshelyen iilnek, az oxigének az egyiken tetraéderesen (A tipusu hely), a mésikon
oktaéderesen (B tipust hely) veszik. koriil a fémionokat. A nprmélis spme_llekben
az A helyeket M2+, a B helyeket M3+ foglalja el, az inverz spinellekben pedig A

* Erkezett 1963. II. 15.
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388 KREN E. ES PRAVECZKI E.

helyeket M3+, a B helyeket M2+ és M3+ vegyesen. A kovetkezSkben az inverz spi-
nellekkel kapcsolatos vizsgalatokat ismertetjiik nagyon roviden.

A spinellek alapallapotanak elméleti meghatarozasaval Néel [1] foglalkozott.
Feltételezte, hogy A és B helyek kozott erSs antiferromagneses kolcsonhatds van,
amely mellett az A—A és B—B — szintén antiferromagneses — kolcsonhatésok
elhanyagolhatok. Ebben az esetben az energia minimumdanak egy antiferromagneses
(ferrimagneses) konfiguracio felel meg, az A helyen és a B helyen levé mégneses
momentumok antiparhuzamosak.

Yafet és Kittel [2] az A—A és B—B antiferromagneses kolcsonhatdsokat is
figyelembe véve azt talalta, hogy a Néel konfiguracion kiviill még masik kett§ mel-
lett is lehet minimalis az energia:

A) Az egyik tipusi racshely két alracsra bonthaté. Mindkét alracs ferromag-
nesesen telitett, de magnesezettségiik irdnya szoget zar be egyméassal. E két alracs
magnesezettségének ereddjével antiparhuzamosan all a masik tipust rdcshely mag-
nesezettsége. Ez a haromszog konfiguracio. :

B) A miagneses momentumok az A és B helyeken kiilon-kiilon antiferro-
magnesesen allnak. _

Egy adott rendszernél a kicserélési integralok értékei dontik el, hogy melyik
lesz ezek koziil az alapallapot. Yafet és Kittel a szamitast egyfajta magneses kationt
tartalmazé spinellekre végezte el, Nielssen [3] terjesztette ki kettSre. Prince [4]
CuCr,0,, Kasper [5] Mn;0, esetén neutrondiffrakciéval kimutattdk haromszog
konfiguracié 1étezését. Jacobs [6, 7] magneses mérési modszert dolgozott ki harom-
szog konfiguracié kisérleti megallapitasara, ennek segitségével szamos spinellben
sikeriilt ilyent talalnia.

Kaplan és munkatarsai [8, 9] elméleti uton kimutattak, hogy a Néel és harom-
szog konfigurdciék mellett antiferromagneses vagy ferrimagneses csavar konfigu-
racié (a magneses momentum vektorok végpontjai csavarvonalat irnak le, 1. a IV.
fejezetben) is minimalizilhatja az energiat a kicserélési integralok bizonyos értékei-
nél, tetragonalisan torzult spinellek esetén. Kimutattak, hogy kobos esetben a csa-
var konfiguricié mindig alacsonyabb energiat szolgaltat, mint a haromszég kon-
figuracié. Corliss és Hastings [10] MnCr,0, esetén 20—43°K kozott Neéel-konfigu-
raciot, 20°K alatt ferrimagneses csavar konfiguraciét talaltak neutrondiffrakciéval.

Osszefoglald dolgozatunk célja, hogy attekintést adjon a magneses szerkeze-
* tekrSl. ElSszor roviden ismertetjilk szimmetria csoportokba foglaldsukat, majd
a magneses szerkezeti tipusokat a szimmetria megfontoldsok mell6zésével oszta-
lyozzuk. Ismertetjiik az egyes tipusokat, majd felirjuk a magneses szerkezeti tipusok
neutrondiffrakcidés hataskeresztmetszeteit és ezzel megadjuk neutrondiffrakciés
meghatarozasuk modjat. Felsoroljuk, hogy milyen anyagok magneses szerkezetét
hatdroztik meg neutrondiffrakci6 segitségével, s végiil megvizsgaljuk, hogy milyen
informécidkat nyerhetiink e képletek alapjan a diffrakciés mérésekbél.

II. A mdgneses szerkezetek szimmetria tulajdonsdgai
Migneses kristdlyok szimmetria tulajdonsagainak vizsgalatinal az atomi el-

rendez8désben fellépd szimmetria mellett figyelembe kell venni a mégneses momen-
tumok rendezett beallisiban megnyilvanulé szimmetriat is.
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MAGNESES SZERKEZETEK OSZTALYOZASA 389

A 14 lehetséges Bravais racsra alkalmazva 4 makroszképos (forgatas, tiikrozés,
inverzi6, forgatas-inverzié) és mikroszképos| (transzlacid) szimmetriaelemeket,
230 szimmetria® kombin4cidt, tércsoportokat kapunk. Ezek magukban foglaljak
a kristalyok atomi elrendezGdésének Osszes lehetséges szimmetridjat. Nagy mér-
tékben megnovekszik azonban a szimmetria cspportok szama, ha a racspontokhoz
hozzarendeliink egy iranyitott mennyiséget, a magneses momentumot.

Legegyszer{ibb esetben a vektor minden |ricspontban egy egyenesben van,
csak az elSjele valtozik. Ilyenkor a szimmetria mellett fellép az antiszimmetria is.
Két pont antiszimmetrikus egyméashoz, ha helyzetiikben szimmetrikusak, de a hoz-
zajuk rendelt iranyitott mennyiség ellenk¢z8 elSjelli. Az antiszimmetria miiveletek
azok a miiveletek, amelyek a racspontot szimmetrikus helyzetbe viszik at és az ira-
nyitott mennyiség elGjelét megvaltoztatjsk. Minden szimmetria miiveletnek meg-
felel egy antiszimmetria miivelet.

Azokat a racspontokat, amelyekhez egy el6jeles mennyiség van hozzirendelve,
legcélszeriibben tigy abrazolhatjuk, hogy fekete és fehér kdrdkkel jeldljiik a kiilon-
b6z8 el8jelii pontokat. Ha a 14 Bravais racs minden pontjahoz azonos eljelet ren-
deliink, az egyszinfi racsokat kapjuk. Ha az egyszini Bravais racsokat ellenkezd
szinli pontokkal centraljuk, 22 fekete-fehér racshoz jutunk. Szemléltetésként az
1. 4bran bemutatjuk a ksbds rendszerbe tartozéd egyszini és fekete-fehér Bravais
racsokat. A 36 egyszinii'és fekete-fehér racsra alkalmazva a szimmetria és anti-
szimmetria miiveleteket, 1651 szimmetria csoporthoz jutunk. Ezt a levezetést Belov
s munkatérsai [11, 12] végezték el, megadtik az 1651 csoportot és Subnyikov cso-
portnak nevezték el azokat. :
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1. dbra. Kobos egyszinii és fekete-fehér Bravais-racsok

e b

Az 1651 Subnyikev csoport 230 egys|zinii, 1191 fekete-fehér és 230 sziirke cso-
. bortot tartalmaz, Ez utdbbiakban a szimmetria miiveletek kovetkeztében minden
racsponthoz +- és — elGjel egyarant tartozik, azaz nem rendelkeznek elGjellel. - Ezek
feleh}?!g meg a tércsoportoknak, és ezek irjak le a paramagneses kristalyok szim-
metridjat, mig az egyszinii csoportok ferromagneses, a fekete-fehér csoportok pedig
az_antlferromégneses kristalyok osszes lehetséges szimmetriajat adjak meg. A Sub-
nyikov-csoportok azonban nem tartalmazzak a nem kollinearis magneses szerke-
, Z,e.t_ek lehetséges szimmetriit, chhez a szimmetria csoportok tovabbi éltalénositasa
sziikséges. Ennek lehetSségét Mackay [13] mutatta meg.

Tartozzék a racs minden pontjahoz egy n komponensi fizikai mennyiség. Kér-
dés, hogy szimmetria és antiszimmetria miiveletek alkalmazasaval hany szimmetria
csoporthoz jutunk haromdimenziés racs esetén? Minden racspontban n mennyi-
ségnek kell hatrozottnak lennie és ezeknek mindegyike egymastol fiiggetlen szim-
metria elrendezést kovet. (Megjegyzends, hogy az n mennyiségek mindegyike
eldjeles!) A megoldast két dton lehet megkdzeliteni:

a) Osszetett szimmetria miveleteket vezetiink be, amelyek leirjak az n kom-
ponens teljes transzforméciéjat. Pl. n=3 esetén M, _ _ egy olyan tiikdrsik, amelyik
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egy komponenst szimmetrikusan, kettSt antiszimmetrikusan tiikroz. Ezek a szim-
metria miiveletek azonban a helyzetet elég attekinthetetlenné teszik.

b) A fteljes szimmetria csoportot mint n szuperponalt Subnyikov-csoportot
tekintjiik, amelyek mindegyike egy-egy komponens leirdsara szolgal.

Ez utobbi a jarhat6 0t, azonban a lehetséges szimmetria csoportok szama mar
n=2 esetén is igen nagy. A szimmetria csoportok meghatarozasat Mackay [13]
csak kétdimenzids racsra n=2 és n=13 esetére adja. Nyilvanvald, hogy a lehetséges
mégneses szimmetridkat a haromdimenzios racsban n=3 esetén adddd Osszetett
szimmetria csoportok foglaljak magukba. Ezeket eddig még nem adtak meg.

Magneses kristalyok magneses szimmetria csoportjanak kisérleti meghataro-
zasat eddig minddssze két antiferromagneses kristdlyon végezték el Corliss és munka-
tarsai, a CuFeS, [14] és CrN [15] esetében. Ok egyben diszkutaljak a magneses
szimmetria csoport kisérleti meghatarozasinak madjat is.

IlI. A mdgneses szerkezeti tipusok osztalyozdsa

Ha a magneses anyagok magneses vagy neutronszorasi tulajdonsagait vizsgal-
juk, nem szitkséges a szimmetria csoportokra vonatkozé meggondolasokat alkal-
mazni. Van néhany f6 szerkezeti tipus, amely véltozatlan tulajdonsagokat jelent
‘a kiilonbozd kristaly szimmetriak mellett is. Az alabbiakban megmutatjuk e tipusok
egy egyszerii osztalyozasi modjat. A v

Nevezziitk ekvimomentalis sikoknak azokat a racssikokat, amelyekben a zérus-
t6l kiilonbozé magneses momentummal rendelkezd atomok magneses momen-
tumai irdny és nagysag szerint egyenlék. (Magneses momentumon hémérsékleti
atlagértéket értiink.) A kovetkezOkben azokat a magneses szerkezeteket osztalyoz-
zuk, amelyek felépithet6k ilyen sikokbdl. Az eddig felismert, vagy feltételezett szer-
kezetek nagy része ilyen,

Jeloljitk a racspontok helyzetvektorat k-val, a hozzatartozd6 maéagneses .mo-
mentum (hémérséklettd] fiiggd) vektorat Sp-val, az ekvimomentalis sikok normalis
vektorat d-vel, amelynek nagységa a sikok tavolsaga. Akkor irhatjuk, hogy

S, =S(kd).. (1. 1)

Vegyiik fel a kristalytani tengelyekhez képest tetszéleges helyzetii koordindta-
rendszert, amelynek tengelyeit az e;,e,, ¢, egységvektorok jeldlik ki. Ekkor
(II1. 1)-et a kovetkezd alakban irhatjuk fel:

Si = S(kd)[e,n, (kd) cos ¢ (kd) cos # (kd) + e,7, (kd) sin ¢ (kd) cos 7 (kd) +
+ €31, (kd) sin 9 (kd)] (111, 2.)
amelyben ‘ S?(kd) = [S;|?
ni(kd) = 53 (kd) = 53 (kd) = 1.
~BHa (IlL. 2.)-ben n,, n,, n; nem szerepelne, S(kd), ¢ (kd) és O (kd) a polar-koor-
dinatik lennének. Az esetek j6 részének leirasara ez elegendd is lenne. Meg fogjuk

azolr'l'ban latni, hogy éttekinthetobb a szerkezeti tipusok targyalasa, ha az n, 5y, 35
»elBjeleket” kiilonvalasztva irjuk fel.
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A (IIL. 2.) kifejezés alapjan a kovetkez8 médon végezhetjitk el a kiilonboz8
szerkezetek csoportositasat.
A) Irreducibilis térbeli a szerkezet, ha

pkd)20,  H(kd)z0

vagyis a kiilonboz8 ekvimomentalis sikok egy kezdSpontba tolt vektorai nem fog-
lalhatok be egy sikba.
B) Reducibilis térbeli a szerkezet, ha

#(kd)=0 A
vagyis az Osszes egy pontba tolt migneses momentum befoglalhaté egy sikba. Ez

két tovabbi csoportra bonthatd:
a) irreducibilis sikbeli (koplandris) a szerkezet, ha

# (kd) =0, p(kd)0

vagyis ha a vektorok egy sikba fog]alﬁaték, de egy egyenesbe nem, és
b) reducibilis sikbeli (kollinedris) a szerkezet, ha '

P(kd) =0, pkd)=0,

teh4t a momentumok egy egyenesbe esnek.

Valamennyi szerkezeti csoport két alcsoportra oszthat6 aszerint, hogy S(kd),_
a momentumok amplitiidéja (nagysaga) dllandé vagy vdltozé. A magneses szerkeze-
tek csoportokra osztasit az I. tiblazatban szemléltetjiik.

A kovetkez6kben kiilon-kiilon megvizsgaljuk, -milyen szerkezeti tlpusok tar-
toznak az egyes csoportokba. :

- IV. A madgneses szerkezeti tipusok

A magneses szerkezeteket az elGbbiekben csoportokba, majd alcsoportokba
‘foglaltuk. Egy-egy alcsoportba azonban tbb szerkezeti tipus tartozik. Az alabbi-
akban ezeket a tipusokat fogjuk rész'etesen targyalni, el§szor a kollinearis, majd
a koplanaris és végiil az irreducibilis térbeli csoportba tartozokat.

A) A kollinearis szerkezetek esetén

8, = S(kd)n, (kd)e,,

Ezek koziil az

a) éallandé amplitud6ju kollinearis szerkezeteknél

. S(kd)=S=const.

Itt az egyes szerkezeti tipusok #, (kd) alakja szerint kiilonboznek. A kovetkez8 .
tipusok tartoznak ide:

ke Ferromagneses szerkezet. Erre az jellemzd, hogy a magneses momentumok
mind irdny, mind nagysag szerint valtozatlanok. (2a abra)

ny (kd)=1
S;=Se v @av. 1.)

tehat

Ered§ magnesezettség van.

~"KOLPONTT g
7 KOZPONTT o
gy “ff’\ i
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/
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2. Antiferromdgneses szerkezet. Ebben a mégneses momentumok nagysiga
4llandé, iranya minden egymast kdvet§ ekvimomentélis sikban ellentétes (25 4bra),
amit igy fejezhetiink ki:

Ny (kd) = %

ahol v = % d tehat s
S, = e, Selk’ :
Ered§ magnesezettség nincs.

3. Az antifdzisi domén szerkezetek az elSbbiek kombinacidi.

Az antifazisi ferromagneses domén szerkezetben z sikot tartalmazé ferro-
magneses tartoméanyok 4llnak antiparallel egymassal. (2c 4bra) A szerkezetet 1, (kd)
kovetkezd kifejezése irja le:

B ﬁl [a,(2) v + af(2) e~ ]

vi(2) = %{—1—)«1, (v. 3)
S i
et e Qs Gy ViG-S A, -y g --<-o~-—-<.-a
d-—~ g PR, L Dt —— Qe GGt
& tﬁ-‘ g g g s i il
a) b) S '
P —" S Bt G B Bt B Gt O i
e e e ey e R e
BB Gl St B z e . B CRRASS (GSS ¢ (S
L e S S . B S o L ] ' — D e
Sl oeialy e e ) ) ) ) -——0—<—o—-<—; )

= P D o) e R R S i
by R L R T G Gl Gt G
R i e
S — G Dt

2. dbra. Kollineé}'is szerkezetek : (a) ferromdgneses, (b) antiferromdgneses, (c) antifdzisti fer-
romagneses domén (z=4) (d) 'ant'lféusﬁ antiferromagneses domén (z=4), (e) ferrimdgneses,
( f) szinuszosan modulalt amplitid6ji (w = n/3, §=0, S.=S) szerkezetek, e; | d specidlis esetekben
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amelyben az a(z) egyiitthaték az alabbi egyenletrendszerb8l hatdrozhatok meg: |

2 P T I e i s 1
'é'lbl(z)sm [———z—c] = Iy g = 2,2-}—1, 2+z
2 b,(2) sin [n( =1 ] ~c=?;—+2+1, %+22

0,(2) = b() - qxp[ gree) )] :

Az antifazisi antiferromagneses domén szerkezetben z sikbol 4llé antiferro-
méagneses tartomanyokat ferroméagneses sikpar vélaszt el egymastél. (2d. ébra.)
1, (kd) kifejezése az el6z6tdl alig kulonbomk

1, (kd) = e 421 [a,(2) e*v2 4 a% (z) e~ 4] av. 4.)

amelyben a; (z) és v; jelentése ugyanaz, mint el6bb.

Nincs ered§ magnesezettség az antifazisi ferromigneses domén szerkezeteknél
¢és paros z esetén az antifazisu antiferromagneses domén szerkezeteknél. ]

B) A valtozd amplitudéju kollinearis szerkezetek S(kd) megfeleld valtozésaval
irhaték le. Két tipussal érdemes foglalkoznl

1. A ferrimdgneses szerkezetben a magneses momentumok irdnya az egy-
mést kovet6 ekvimomentilis sikokban ellentetes az antiparallel momentumok
nagysiga kiilonboz8. (2e 4bra.)

ny (kd) = 1. By, 55

+ o

. ]+elkv l_eikv
o[t i,

A momen‘tumpk nagysaganak két éttéke tehat:

S 1s S-a
Ered§ mégnesezcttseg van.
2. A szinuszosan moduldlt kollinearis szerkezetben a magneses momentum
nagysiga szinuszosan valtozik (2f. abra):

S,=S8[1- o« sin(kvy)]e, ny(kd)=1 (IV. 6.)

~amelyben « a modulécié mélységét, v, a modulacié periodusit szabja meg. Mivel
S,-nak periédikusnak kell lennie, v, ilyen alakd récs hullimvektor:

v W o
25 d, 'ﬁ g N
ahol z, egész szam, N a rdcspontok szama.

Ered6 magnesezettség lehet.
A szinuszos viltozds a modulaci6 legegyszeribb fajtdja. Bonyolultabb eset
eddig még az irodalomban nem szerepelt, ilyenekkel mi sem foglalkozunk.

v,’,=

R
wd
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B) A koplandns magneses szerkezeteket a
Sy = S (kd) [, (kd) cos ¢ (kd)+-e,1, (kd) sin fp(kd)]

kifejezés irja le altalanosan. Itt nem egy egyenes, hanem egy sik van kitiintetve a
méagneses momentumokkal. Ezt a sikot a tovabbiakban maégnesezettségi siknak
fogjuk nevezni. E csoporton beliil az

a) allandé amplitiddji szerkezetek esetében

S (kd)=S(T)=const.

kifejezést irhatjuk fel. A szerkezeti tipusokat 5, (kd), #,(kd) és @(kd) kiilonboz6
megvalasztasaval kapjuk.

1. Az oszcilldlé komponensii szerkezetekre jellemzd, hogy a magneses momen-
tumok két egymésra merdleges komponense szinuszosan oszcillal az egymast kovetd
ekvimomentélis sikokban, vagy masképpen, a magneses momentum vektorok a
magnesezettségi sikban mindig egy alland6 ¢ szoggel el vannak forgatva a megel6z6
.ekvimomentélis sikhoz képest.

nkd) =1 mGd=1
amelyben z, valamilyen egész szam, és gy
W= S[gl cos (kv,) e, sin(kv,)] Vi)

¢ (kd) = kv,, e

Az oszcillalé komponensti szerkezeteknek két specialis esete van. Ha a mag-
nesezettségi sik normalisa (e;) nem fekszik benne az ekvimomentalis sikban, de
egybeesik valamelyik racsvonallal, akkor csavar szerkezetrdl beszéliink. Ilyenkor

4 a racsvonal mentén elhelyezkedd ato-
e ! mok magneses momentumainak .vég-
e b

B Ha viszont e, benne van az ekvi-
@@é) (y’> @‘@ * momentalis sikban és merdleges egy

il :
| i pontjai egy e, tengelyii csavar vonalon
| fekszenek. (3a abra.) -

w racsvonalra, akkor ciklois szerkezetrél

il ) /D@ _beszélhetiink. Ilyenkor a rdcsvonal
,> Q) Z \/ mentén elhelyezkedd atomok mégneses
Q@-\ T W momentumainak végpontjai a mag-
: \j é) TR nesezettségi sikban Jevé ciklois gorbén
o, = : — fekszenek. (3b abra) '
ﬁé:}é ) Q ) @ @ Ered6 magnesezettség nincs.
N x ’ 2. Ferde ferromdgneses szerkezet.

7)( ])( Y (?‘% @ @ Ennél az egymast kovetd ekvimo-

o - 7 ./ mentalis sikok magneses momentumai

oo 66

T
" o e 3. dbra. Oszcillilo komponensi szerkezetek :
a) b (a) csavar, (b) ciklois, ¢@=m/3 specidlis

esetben

mc £ /‘\

/\ l/\\ //>r

+ 20
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ugyanolyan szdgekkel térnek el egy- frr’ 2,4
mastél, de valtakozo iranyban (4a.
4bra): £ -—t——L-._,/ ) S i)
S, = e, S, +e,eks, (IV. 8.) s T :
Ered§ mégnesezettség van. o P—C—

b) A valtozé amplitud6ja kopla-
naris szerkezetek koziil egyediil a !—l““—j CS‘@‘@
szinuszosan — moduldlt  oszcilldlo ;
komponensii szerkezetet emlithetjiik \_-\__A P
meg. Specialis eset a modulalt csavar, . :

amikor a csavarodo magneses momen- .
. S i o LE schald
tum nagysiga szinuszosan valtozik

(4b abra):

S, = S[1—asin (kv, + . :
‘ [ & v WO)] 4. dbra. (a) Ferde ferromigneses (e(ld), (b)
. [e1 cos (kvq) +e, sin (kvv)]' (IV.9.) szinuszosan modulalt amplitidojii csavar (p=mn/3,

V’=§ , Wo=0, S=0, §=0, S.=S5) szerkezetek,

a) - b)

Ered6 magnesezettség lehet.
C) Az irreducibilis térbeli szer- specidlis esetekben

kezetek mégneses momentumait —
mint a neviikbél kdvetkezik — csak harom komponenssel adhatjuk meg. E cso-

porton beliil az ,
a) allandé amplituddjiak alcsoportjaba sorolhatjuk

a2
- EE T My
i i e A W

| 2
-
|

\J SN

A -

aj L)

S. dbra. (a) Kupos ferromégneses, (b) kipos antiferromégneses _szerkezetek, e; | d, p=n/3,
specidlis esetben
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1. a kipos ferromdgneses szerkezetet. Ez abban kiilonbozik az oszcillalo kom- -
ponensii szerkezetektdl, hogy a magnesezettségi sikra merdleges iranyban 4llando,
0-tdl kiilonbdz8 komponense van:

S, = S[e, cos (kv,) cos # +e, sin (kv,) cos # + e, sin §] (Iv. 10.)
f#=const.

A magneses momentumok egy n—2¢ kupszogili kupfeliileten fekszenek, az
egymast kovets ekvimomentalis sikokban mindig egy 4llandd ¢ szoggel elfordulva
a megel6z6hoz képest. (5a abra.)

Ered6 magnesezettség van.

4

(m_

AN

£,

e ——

a) b)

6. dbra. Linedrisan véltozé kupszogi (Allando amplitiadoju) kapos szerkezetek ( a) ferromdgneses,
(b) annferlonmgnescs véiltozatban, ey | d, p=n/3, ##o==0 specidlis esetekben.

2. A kupos antzfeuomagneses szerkezet. abban kiilonbozik az el§z6tol, hogy
az allando nagysagii komponens antiferroméagnesesen valtozik:

Sk = S[e, cos (kv,) cos # +e, sin (kv,) cos # +e; e’ sin ?] (V. 1L)
# = const. :

A magneses momentumok itt is n —2# kipszogii kapfeliileten helyezkednek

el, sikonként ¢ szoggel elfordulva, de a szomszédos sikokban a kipok ellenkezd
irinyba allnak. (5h. abra)

Eredd magnesezettség nincs.
3. A linedrisan vdltozé kupszogii kipos szerkezeteknél a ¢ szdggel elfordulo

migneses momentum a szomszédos sikokban linedrisan valtozé kuapszogd kip-
felu]eteken helyezkedik el.
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Kupos ferromagneses szerkezet esetén (6a. abra):
S, = S[e cos (kv,) cos (kv,+ o) -+ e, sin (kv,) cos (kv, + o) + €5 sin (kv, + §)]
) 2nzy
BY e A )
Ered6 magnesezettség lehet.
Kipos antiferromégneses szerkezet esetén (6b. dbra):

S, = S[ey cos (kv,) cos (kv, + #¢) +e, sin (kvq,) cos (kv + ?) + ey e’ sin (kv, +8) |
(Iv. 13)

Vo (V. 12)

Ered6 magnesezettség lehet.

b) A véltozdé amplitud6jh irreducibilis térbeli szerkezetek csoportjaban a ko-
vetkez8 tipusokat érdemes targyalni.

1. Kiipos ferrimdgneses szerkezet. Ez abban
kiilonbozik a kipos antiferromagneses szerke-
zettSl, hogy a tengely menti vetiiletnek az eld-
jele mellett amplitiddja is valtozik (7. abra):

8, = § {01 cos (kv,) cos ¥ + e, sin (kv,) cos & +

I iky 1 — piky '
-{—e3[1+€ i ]sina}- (IV. 14))

2 2
A két amplitado tehat:
[S, S[1—(a®~—1)sin? §]%

Eredd magnesezeltség van.

2. A modulalt amplitudéji kiipos szerkeze-
tek esetében a magneses momentumok valtoza-
sat a mar ismert modulacios tényez8vel kaphat-
juk (IV. 10.) és (IV. 11.)-b6l: modulalt ampli-
tadGji kupos ferromagneses szerkezet eésetén
" (8a. abra) & _
Sy = S[1—asin (kv +o)][e; cos (kv,) 7. dbra. Kipos ferrimagneses szerkezet,

4 . d, p=n/3 idlis esetb
cos # -+ e, sin (kv,) cos & + e, sin #] bl e et i
! (V. 15)

modulalt amplitid6ju kipos antiferromagneses szerkezet esetében pedig (8b. dbra)

Sy = S[1—asin (kv +¥)][e; cos (kv,) cos # +e, sin (kv,) cos & + e;e™" sin 9].
@av. 16)

Ered6 mégnesezettség mindkét esetben lehet.

A teljesség kedvéért érdemes megemliteni a ;

3. szinuszosan moduldlt amplitiddji, linedrisan vdltozé kipszogii kiipos szerke-
zeteket.
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\ .
S e

Y ¥
4]
4

a) b)

8. dbra. Szinuszosan modulalt amplitidoji A(éllandé ktipszogii) kupos szerkezetek (a) ferromég-
neses, (b) antiferromégneses véltozatban, es 1 d, p=n/4, y=n/4, Wo=0,8=0, Sa=51
specidlis esetben:

a) ) : b)

9. dbra. Szinuszosan mpdulélt amplitid6jd, linedrisan véltozé kipszogli kdapos szerkezetek (a)
ferromégneses, (b) antiferromégneses valtozatban, e; | d, p=n/4, # =n/4, yw=n/4, =0, yo=0,
§=0, S =S speciélis esetben
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Ferromagneses valtozatban (9a. abra):
S = S[1—asin (kv, +¥o)][e, cos (kv,) cos (kvy+ ¥,) +e, sin (kv,) cos (kv, + Fo) +

+ e sin (kv + ¥o)]. (IV. 17):

Antiferromégneses valtozatban (9b. abra):
Si = S[1—asin (kv, +)][e; cos (kv,) cos (kv,+ Bo) +e, sin (kv,) cos (kv,+ F,) +

+e; sin (kv, + 9y e™v]. (1v. 18.)
llyen szerkezetekkel eddig még az irodalomban nem foglalkoztak.

Az el6bbiekben ismertetett, ekvimomentalis sikokbol felépithet§ szerkezeti.
tipusok a magneses momentum vektort meghatirozé hirom komponens legegy--
szerlibb periodikus valtozasainak felelnek meg. ElképzelhetSk itt a komponensek.
egyéb, kevésbé szabalyszerii valtozasai is.

Aitelsros tecbel

Kopiencris

Sl T < Shd

- S .

Kotineorrs

£
/N

Allendo amol
irrecucibiis keploriatss

Valtore omphiludep
rredveihs lerbek

Ailando emplitudop Vattezo ampiitucte o

koilinear:s kellineorrs

I | ~ ' _7| I

wreducibiis terdel

Keivos ferromagneres

Kipos lerrimagneses

Antifarisi domen

Ferromagaeses Ferrimagreses Osrenleld kompenensi
Aot /2 madviolt - bl e < PN Modula! omphtudaiy
e g cmplitudey ferce ferromagneses Kipos anliferromagnties Kigos

Lingdrisen valtoro

AUps2090 kupos

SENERESIn——
Janvsiosan modviall
amphluds inedvisan
vallozs kuoseogihves

I. tabldzat

A 1L fejezet elején emlitettiik, hogy el6fordulhatnak olyan szerkezetek is,
amelyek nem épithetSk fel ekvimomentalis sikokbol. Ezeket is felbonthatju_k azon-
ban olyan alracsokra, amelyek mar felépithetsk. Ilyen szerkezet pl. az 1. fe_)ezqtben'
emlitett nem kollinedris szerkezetek egyike, a haromszog konfiguracio. Az ilyen:
tipusi szerkezeteket tovibb nem részletezziik.
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V. A neutrondiffrakcié hatdskeresztmetszete dltaldnos esetben

A magneses szerkezetek tanulmanyozasanak egyik legjobb kisérleti modja
— mint az [. fejezetben mondottuk — a lasst neutronok diffrakcidjanak (rugalmas
sz6rédasanak) vizsgalata. Ismeretes, hogy a neutronok altaliban kétféle moédon
léphetnek kolcsdnhatisba egy atommal: magtdltésiik révén az atom magjaval, és
magneses momentumuk révén az atom magneses momentumaval, amely altaliban
részben kompenzilatlan elektronspinekbdl, részben pilyamomentumokbél tev8dik
Ossze. Ha tehat neutronokat bocsajtunk at magneses anyagokon, akkor a kialakult
diffrakcios képbdl kovetkeztetni tudunk mind az atomok (atommagok) elhelyez-
kedésére, mind pedig az atomok madagueses momentumainak eloszlasara, azaz az
illetd anyag mégneses szerkezetére.

A magneses (individualis) atomon torténd neutron szérédas hatdskeresztmet-
szetét Halpern és Johnson [16] irtdk-fel elGszor.. Ugyancsak 6k hataroztak meg a t6bb
atomon (szilard testen) torténd paramagneses és rugalmas ferromagneses szGrodas
hataskeresztmetszetét is, Formulaik azota k021smertek a neutrondiffrakcié elmé-
letében.

A bonyolultabb mégneses szerkezetii anyagok felfedezésével ujabb neutron-
diffrakcios képletek jelentek meg az irodalomban. Koehler [17], Izumov, Malejev [18],
Malejev, Barjahtar, Szurisz [19], Yoshimori [20], Lyons, Kaplan, Dwight, Menyuk
[9]. Ezek azonban mindig csak bizonyos tipusra vonatkoznak, nem taldljuk meg
a kiilonboz6 szerkezeti tipusok egységes targyalasat.

Ebben a fejezetben felirjuk a neutrondiffrakeid altalanos képletét, majd a ko-
vetkezdben alkalmazzuk a V. fejezetben targyalt szerkezeti tipusokra. Ennek soran
olyan diffrakcids képleteket is nyerunk amelyeket az irodalomban eddig még nem
irtak fel.

Az altalanos képlet levezetése céljabol képzeljiik el, hogy valamilyen racsszer-
kezet mellett magneses momentummal rendelkez§ . atomok alkotnak kristalyt. Akkor
a kolcsonhatasban (szorasi allapotban) levé atomi rendszer — neutronnyalab
rendszerének Hamilton-operatorat az alabbi modon irhatjuk fel:

H=H,+H,+H, (V. 1)

amelyben H az atomi rendszer, H a neutronnyalab, H n pedig az atomi rendszer
€8 a neutronnyalab kolcsonhatasanak Hamilton-operatora:

5 52
H,=-
Orf
2nh? eh :
= 3 55 40@—1)+ 3 ugpe S.H, ). (V. 2)

Itt r, a neutron, r, a k racsponthoz tartozé (akdriil rezg6) atom helyvektora, M
a protontdomeg, p a neutron giromagneses tényezdje, H,(r,) a neutron magneses
terének vektora, A,, ak racsponthoz tartozé atom magpotencialjanak (Fermi-po-

tencialjanak) amplitidéja és végiil S, ugyanezen atom magneses momentuménak
-operatora dimenzidtlan egységben.

H -t is ismertnek tételezziik fel, de nem részletezziik.
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(V. 1.) alapjan az elsG Born-kozelitésben megkaphatjuk a neutronnyalab széré-
dasanak differencialis hataskeresztmetszetét. Sztatikus kozelitésben

do (Q)
dQ

[Z%ZJ 21 it AR ZP(ao)l(E(a,)E(n,)S(al)S(n1)Iﬁ,,[E(ao)E(no)S(ao)S(no))l2

S(ay) S(ny) E(ao)
(V. 3.

amelyben Q a térszdg, p, ill. p, a bejovd ill. szort neutroanyaldb impulzusa, E(a),
S(a) ill. E(n), S(n) az atomi rendszer ill. a neutronnyalab térbeli ill. spin allapotat
jeloli, mégpedig a 0 index mellett a kezdeti, az 1 index mellett pedig a végallapotban,
P(a) a Boltzmann-faktor.

Szoritkozzunk arra az esetre, amikor a bejové neutronnyaiib. polarozatlan.
Akkor (V. 2.) behelyettesitésével és egyszerli atalakitasokkal a kdvetkezd kifejezést
kapjuk (V. 3.)-bol: |

do'(@) _ do'(Q) , do”(@)

dQ dQ aQ
a_melybgn az els6 tag a magszOrddas keresztmetszete:
do"(Q)

—2W() N1 ika 4 |2
70 e N I%’e 94,

a masodik tag pedig a magneses szorodas keresztmetszete:
dalll(Q) r i % §
Jo~ = G@N' 3 3 5 Plag)| 3 eM(S(a)S ()| 5, 00l @) S ()|

E(a0) S(a1) S(m)
V. 4) -

Itt G(q) = 41t/1 Fz( )e g (")

e?j?
M 2
q = (p1 —Ppo)/h,

Qn = én_eq(éneq)3 eq o ‘l/q-

F(q) a mégneses formatényez6, e-2"@ a h&mérsékleti Debye—Waller tényezé.

A magszdérddas keresztmetszetével a kovetkezGkben nem foglalkozunk, ismert-

nek tételezziik fel. A magneses szorodast leird kifejezésnek is csak egyik részével

kell foglalkoznunk, (V. 4.) tobb tagja ugyanis rugalmatlan szérodast ir le. Ezeket

" a kovetkez8kben elhagyjuk, lévén a diffrakcié rugalmas jelenség. A diffrakcié ke-
resztmetszetét az (V. 4.)-b6l kaphaté kovetkezd kifejezés irja le:

do(Q i
Lo = 6@ 2 4mQ,Q v. 5)

amelyben Q,=S,—e,(e, S)), Sk—-(ASO és a ( ) jel hOmérsékleti atlagot jelent.
El6nydsebb alakra ho7hatjuk (V. 5.)-6t, ha a Q, vektorokat Fourier-transz-

formaljuk
QI( o 2 Q:{e'k"

5 Fizikai Folydirat
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A kovetkezdt kapjuk:
do ()
daQ

: =G(9) 2 1Q.1*4(q—x)
amelyben
2m)3
sa-» =2 35q-1-9)
és itt a © vektorok a reciprokracs vektorok, v, az elemi cella térfogata

A Q, vektor Fourier-transzformaldsa természetesen egyenrangu az S, magneses
momentum vektor Fourier-transzformalasaval:

Sk = 2 Sze'kx )
Q.= S,—e,e,S,). (V. 63_.)
Ha még S,-t a kovetkezd alakban vessziik fel:
BB e B (V. 6b.)
akkor az alabbi egyenletrendszerhez jutunk: :
do(Q J ‘
©O) _6ig) 3 521~ Ie,el 4@ V. 7)

Ezzel megtettiik azokat a lépéseket, amelyeket az altalinossig megszoritsa
nélkiil el lehet végezni a magneses neutrondiffrakcio hataskeresztmetszetére vonat-
kozédlag. Tovabbi informiciokat az (V. 6.) Osszefiiggések konkrét megadasaval
nyerhetiink. ‘

VI. A neutrondiffrakcio hatdskeresztmetszete
és peldak felsoroldsa a kiilonbiz6 mdgneses szerkezeti tipusok. esetén

A magneses neutrondiffrakcié (V. 7.) hataskeresztmetszetének meghataroza-
sahoz (V. 6.) értelmében a kiilonbsdz8 magneses szerkezeti tipusak S, magneses
momentum vektorainak S,=S.e, Fourier-komponenseit kell ismerniink. A IV.
fejezetben azonban lényegében véve mindjart Fourier-transzformalt alakban irtuk

. fel az S, vektorokat. Feladatainkat tehat egyszer(i atalakitasokkal elvégezhetjiik.

A) Kollinearis szerkezetek

a) Allandé amplitadé

1. A ferromdgneses szerkezetnél egyetlen tagja van a sorfejtésnek, mint (IV. 1 .-

- bél lathatjuk:
30:0, Sxo:so €, = €y,

o

tehat

a’ ;
fi(g) = G()$*[1-(es¢,)’]4 (@ (VI. 1.)

(VL. 1.) azt mutatja, hogy csak Bragg-reflexiok torténnek, hasonléan, mint
a magszorodasnal.

Regibben ismeretes, hogy az elemek koziil ferroméagneses szerkezettel a vas
(T 770°C), a kobalt (T,=1130°C), a nikkel (7,=358 °C) és a gadolinium
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(T.=16°C) rendelkezik. Ujabb vizsgalatok szerint azonban ferromégneses még
87°K alatt a dysprosium [21] és 19 °K alatt a tgrbium [22] is. Ferromagneses ezen-
kiviil ezeknek a fémeknek, valamint mangannak, krémnak és a ritka foldfémeknek
szamos Otvozete. .

El6fordul a ferromagneses szerkezet nem fémes anyagokban s, példa erre a
krém halogenidek [23], a La,_, Ca,MnO; perovszkit tipusit oxidok [24], a f-UH,
[25] esete. Ferromagneses tulajdonsagokat mutatnak a ritka foldfémek nitridjei [26],
de a vizsgalatok szerint nem egyszer(i ferromagneses szerkezetiiek, a pontos szer-
kezetet nem sikeriilt megallapitani. Tébb eur6pium vegyiiletrdl is kimutattiak, hogy
ferroméagneses, de neutrondiffrakciéval még nem vizsgaltdk Oket.

2. Az antiferromdgneses szerkezet esetén is csak egy taggal kell szimolnunk:

1 =V, SM1 == S, €, =€
amelyekkel

B = C@s*[1- )] 4. 3229

Sz6rddas tehat a szuper Bragg-iranyokba torténik, kiilonvalva a magszorastol.
Az elemek koziil csak a cérium 12,5°K  alatt [27] és a y-Fe 8°K alatt [28] anti-
ferromagneses szerkezetli. A kordbban annak tartott krom, mangan, palladium
és molibdén koziil az elsé ketté bonyolultabb szerkezetlinek, a palladium [29] és
a molibdén [30] pedig 4,2°K felett paramagnesesnek bizonyult. _
Az atmeneti fémek szamos 6tvozetében és nem fémes vegyiiletében a legkiilon-
b6z6bb antiferroméagneses elrendezések valdsulnak meg. Ezeknek jé dsszefoglala-
sat adjak Nagamiya, Yosida és Kubo [31] valamint Crangle [32].
: 3. Az antifazisu domén szerkezetek magneses szordsi keresztmetszetének ki-
szamitasahoz (IV. 3.) ill. (IV. 4.)-b6l kell kiindulnunk. Az el8bbibdl azt kapjuk,

hogy

d=iv S=35KG. o=e rep D]
tehat |
. g 2z
L - 6oy 521 - (ere] 2 B@M@-v)+4@+v)].  (VL.3)

Antifazisi ferromagneses domén szerkezetek esetén a Bragg-reflexiék koriil
(tehat a direkt irany koriil is) egy egyenes mentén elhelyezkedd szoérasi pontok,
tn. szatellitek jonnek létre. Ha z paratlan, torténik szérédas a Bragg- és a szuper
Bragg-iranyokba is, paros z esetén nem.

A szatellitek intenzitdsa A-val csokken. Ha z nagy, elég rohamosan, bizonyos

esetekben
b3 (2)
b _1(2)

=30 %

lehetséges.
(IV. 4.)-b8l hasonléan megkapjuk azantifazisti antiferromagneses domén szer-
kezet szOrasi keresztmetszetét:

(24— 1)}

1
x=v+v,, S.==5b,(02), e,,=e1—:,~exp{ =

2

5%
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amelyekbdl
d:l(g) G(g ) S2[1—(ere,)?] 2 bi(2)[4@q—v— vl) +A4@-v+v)].
(VL 4)

Az el676hoz képest az a kiilonbség, hogy a szatellitek a szuperpontok koré
sorakoznak.

Antifazisi ferromédgneses domén szerkezetet allapitottak meg az erbxumnél
20—52°K ‘kozott [33], de ez nem tisztan jelentkezik, valésziniileg bonyolultabb
tipusba tartozik a szerkezét. Nem teljesen kompenzalt antifazisi ferromégneses
domén szerkezettel rendelkezik a thulium 38°K alatt [34], z értéke felvaltva 4 és 3.

Antifazisi antiferromigneses szerkezetet tételeztek fel a krom esetében [35]
35°C. alatt, z=28. Speméhs eset valosul meg a MnPd, esetében [36], itt mér maga
az atomi szerkezet is antifézisi elemi cellakat tartalmaz.

b) A valtozé amplituddju -

‘1. ferrimdgneses szerkezet mellett — mint (IV. 5.)- bol leolvashatjuk —-a sor-
fejtés két tagJét kell megkiilonboztetniink :

1
oo 0 —;is, s h
14+a

1 = 2 Sr exl 7 el L

amelyekkel az alabbit kapjuk:

1
‘% e G(q)zsz[l—(eleq)2] [A+0)?4(@+(1-x)?4(q—V)]. (VL5)
Most tehat egyrészt a Bragg-irdnyokba, mésrészt a szuper Bragg-irinyokba
* torténik a szérodas, annak megfelel6en, hogy a ferrimégneses szerkezet egy ferro-
mégneses és egy antiferromagneses szerkezetbdl tevédik ossze. (L.'a (IV. 5.)-6t.) -

Az intenzitis-arinyokat (1+a)? és (1—a)? ardnya szabja meg.

A ferrimagneses szerkezet nagyon elterjedt, elsGsorban az 4tmeneti fémek nem
fémes vegyiiletei korében. A kiilonbozs kristalyszerkezetek esetén “valtozatos fer-
rimagneses szerkezetek alakulnak ki. Igen sok ferrimagneses vegyiilet fordul el§
a spinell és granat tipusii vegyes oxidokban. A ferrimagneses kristalyokr6l és tulaj--
' donségaikrl az irodalomban jo Osszefoglalé taldlhatd [37].

2. A szinuszosan moduldlt kollinedris szerkezetre (IV. 6.) jelenti a kiindulast.
Ha az

o o
= S| 1—-— ekw_ _—_ p-ikvy
Sy N Tk e

alakba frjuk, akkor lathatjuk, hogy hédrom tagja van a sorfejtésnek:
% =0, S, =S8, e,

Sl

od {
X = Vy, S, = 3 S, e, =ie
a 3
¥i = _vllu ‘S‘xg =5 '2_ Sa ex, A
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A keresztmetszet tehat:

do(Q)
dQ

Sz6rédas tehdt a Bragg-irinyokba és azokhoz képest szimmetrikusan elhe-
lyezkedd iranyokba van, egymashoz képest azonos, a magneses Bragg-szérashoz
képest }oa? arinyl intenzitissal. _ ;

Az elemek koziil a krém szerkezetét Shirane és Takei [38] ilyennek tételezi fel.
Az erbium 52—80°K kdzott [33], a thulium 38—56°K kozott [34] szinuszosan
modulélt szerkezetli. Az eur6piumnal [39] 87°K alatt egy ilyen szerkezet megfelel
a diffrakciés adatoknak, de a meghatirozis nem egyértelmii.

Az otvozetek kozott MnSn, [40] 73°K alatt ilyen szerkezetli. MnSb-ban a
rendes ferromagneses szerkezet mellett nyomokban észlelték [41]. -

Itt emlitjik meg, hogy az a-Mn szerkezete Kasper és Roberts [42] vizsgilatai
szerint a valtoz6 amplitaddju kollineéris szerkezetek egy 4ltalanosabb tipusa. A sze-
kezetet eddig nem sikeriilt egyértelmiien meghatarozni.

B) A koplanaris szerkezeteknél

a) az éallandé amplitidéjiak koziil:

1. az oszcilldlo komponensti szerkezeteket targyaltuk el@szér. (IV. 7.)-et az
-alabbi alakba irhatjuk: :

= G(q)S?[1—(e;e)*][4(@ + % a2d(q—vy)+ 7:—: a?4(q+v,)]. (VL6)

S, =8 [%(e, —iez)e""'vv-i-%(elé}—iez)e“k"v i

Ez azt jelenti, hogy a zérustdl kiilsnbsz8 kifejezéseink:

—
[
-

I
-~
J

~

=V, Sy, =—=38, e,=

B ki "
C My ==V, S,= _}/_12__ S, e, = (N ;;ez
amelyekkel az aléibbi eredméﬁybez jutunk:
dfzg? ) é(q)% S2[1+(ese*[4 @+ + 4@—v,)] (VL.7)

- Ebben e; a mégnesezettségi sik -normalis egységvektora.

Az oszcillildé komponensli mégneses szerkezeteknél tehat a Bragg-irAnyok
koriill két-két szatellit jelenik meg szimmetrikusan. T4avolsdguk p-vel, az elcsava-
- rodés szogével linedrisan valtozik. A csavar és a ciklois szerkezeteket a [1 4 (es e,)p?]
szbgtényez$ kiilonbozd volta alapjan lehet megkiilonboztetni egymastol.

A bonyolultabb szerkezetek koziil ezt észlelték legelGszor. Az elemek koziil
a dysprosium 87—179°K kozétt [21], a holmium 20—77°K kdzétt [43], a terbium
19—230°K kozott [22] csavar szerkezetii. Az eurépium [39] diffrakciés adataihoz
a szinuszosan modulalt szerkezet mellett csavar szerkezet is illeszkedik, csak egy-
kristdlyon végzett pontos intenzitds méréssel lehetne a kettd kozott donteni.



406 KREN E. ES PRAVECZKI E.

Az btvozetek kozott MnAu, csavar szerkezetli [44], ez volt az els6 kisérletileg
megallapitott csavar szerkezet. A nem fémes vegyiileteknél MnO, esetében taldltak
csavar szerkezetet [20].

A csavar szerkezeteknél a csavarodds ¢ szoge Altalaban valtozik a homérsek-
lettel. .

2. A ferde ferromdgneses szerkezet esetén (IV. 8.)-bol lathatéan

% =0, S, =5, e

xo=el
=V, S, =28, e, =¢,

és a tobbi zérus, tehat

do(Q
70 — G@SI[1 - e 4@ + SI[1 - (2)T4@-V).  (VL.8)

A sz6r6das részben a Bragg-lranyokba részben a szuper Bragg-lranyokba
torténik, annak megfelel6en, hogy egy e, irdnya ferromagneses és egy e, irdnyu
antiferromagneses szerkezetbSl tevédik dssze. A Bragg-reflexiok és a szuper Bragg-
reflexidk intenzitasainak arinya a szogtényezGk aranyaval egyenld.

Ilyen szerkezettel magyardzzak az antiferromédgneses szerkezeteknél fel-
1ép6 gyenge ferromagnességet pl. a-Fe,0;, MnCO;, CoCOj, esetén [45]. Nagyobb
ferromégneses komponenssel is van ilyen szerkezet, az Mnl_xCr Sb rendszerben
[41] ez val6sul meg.

b) A valtozé amplitud6ji koplanaris szerkezetekhez tartozé

1. szinuszosan moduldlt oszcilldléd komponensii szerkezet (IV. 9.) képletét irjuk
a kovetkez§ alakban fel: '

S, =8 {% (e, —ie,)elve +_;_ (g +iey)e™vo + _Ig_ (e, —ie,) elkvptvid+¥ol |

Pl ; it . A
o (81 -+l Je= o+ v} vol . % 7 (01— feg) ety =v=vel _ E (ey +iey)e —i(k(V¢+vw)+\flo]}

Ebbdsl lé.thatjuk hogy a sorfejtesben a kovetkez8 nem eltiing tagokkal kell szamol—
nunk

S ey —ie
%y = Vg e S DaT 11/2_2
S ' e, +ie
% = -V, Sx’=ﬁ’ i exz:_l_ﬁ:?_
%3 = V,+V, S, —a—~—-S e _e(—;e ivo
- Sl B . g 2'/2_, Hy V2 e
#y = vnp’—v*’ sx. i QFSE, €= L“:/_zieiiewo
#s = —V¢+V*, st = a_i%’ Oy = Viez t ~ipo
X =—v,-v, S, =a257’ € = e ;21% :
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Hat tagja lesz tehat a sz6rasi hataskeresztmetszetnek is:

2
d«;gz) it G(q)%sz{w(e;eq)Z] [A(‘l~v.,,)+A(q+vw)+%AFq—v¢_vw)+

o2 o? o?
+———A(q.—v,,,+v¢,)+—A(q+v,,—v.,,)+—A(ll+V¢+V¢) (VL9)

Megallapithatjuk, hogy a szér6dasban két-két szérédsi irdny jelenik meg a
Bragg-reflexiok koriil az oszcilldlas miatt (tavolsaguk g-vel nd) és ezek koriil kulon-
kiilon megjelenik egy-egy szatellit az amplitidé modulicié miatt.

Ilyen szerkezetet eddig még nem taléltak.

C) Az irreducibilis térbeli szerkezeteknél

a) az alland6é amplitidéjiak kozott soroltuk fel a

1. kdpos ferromdgneses szerkezetet Ennek (IV. 10.) képletét igy célszerii at-
alakitani:

S, =8 {—1— (e, — ie,) cos Do 4 -;— (e, +ie,) cos De="o 4 e, sin 0}

amelybol lathatjuk, hogy

%o =0, S, = Ssind, e, =e;
S e, —ie,
%y =V, Sy, = V—._cos b, e, = e
2 _ V2
Mpme ¥, 8 = %cos 0y o == e ‘;/‘ziez

és a tobbi zérus, tehat

‘%g)—) = G(q)S? { sin? #[1 — (eze,)?]4 (q)+ — cos? 19[1 +(ese,)?]4(q—v,) +

' +%cosz B[1 +(ese,)?] A g+, )} (VL 10))

A Bragg-reflexiékon kiviil két irinyban, rajuk szimmetrikusan térténik szérés.
Az intenzitis viszonyokat a szogtényez8k szabjak meg. :
Ilyen szerkezetet erbium esetén [33] 20°K alatt és holmium esetén ugyancsak
20°K alatt [43] talaltak.
. 2. A kipos antiferromdgneses szerkezetnél csak az a kiilonbség, hogy x,=v
és gy
do(Q .
d(Q 4 G(q)S> { sin? #[1 — (ese,)?]4 (q—v)-l-% cos? #[1+ (ese)?]4(@—v,) +

+:1{ cos? A1 +(eseq)’]A(q+v¢)} (VL 11.)

Szavakban: a Bragg-reflexiék helyett a szuper Bragg-reflexiok lépnek fel és ezek
koriil helyezkednek el a szatellitek.
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Kupos antiferromagneses szerkezetet az (1—x) Cr,0;—x Fe,0; rendszerben
x bizonyos értékeinél és (Fe, Ni) Mn, [47] esetén taldltak. -

3. A linedrisan vdltozé kipszogli kupos szerkezetek ferromagneses valtozata
esetén a (IV. 12.) kifejezésbél kell kiindulnunk, amelyet igy alakithatunk A4t:

Sk =9 {_:_ (el o8l iez)eiu((v,,,+ vg) + 0ol + % (el 4 iez) el[k(—v¢-—vo)— fo) + _é_ e,e‘""ﬁ ol i

1 ; 1 J i
= ¥ (e, — ie,) ity —vp) =00l 4 = (&) + ie,) el(~vp+vp)+0o) _ 3 eseilkvo+oo]}

A zérustd) kiilonbozé jarulékot adé mennyiségek tehét:

% =V, } Sy, = ;, e, = —ie;

®, = —V,, Sy, = —2'5-'—, e,q‘ = ie,

Wy vhny, oS %2:, e, = e_l%fiewo
= —Vpo—Vy, S, = E%, R ‘= &%.eze“’o
s = Vp—Vp, Sys = -27'5;2:, e, = %e—”’o
%6 = _'w‘+"os Sg = 5%:,‘ O = e,-}l/—fiez et

és igy a diffrakciés hatdskeresztmetszet:

| ' d;g” e G(q):i‘sz {[l—(e,eq)2][A(q—v9)+A(q+v0)]+
¥ .'"‘;‘[l+(e3.e¢)2][4(d—v¢‘;‘o)+4((l+v,,'+va)+A(q—v¢+v,)+4(q+v¢_vo)]} ’

: ;. ) (VL 12.)
A Bragg-irdnyok koriil 1épnek fel szatellitek, konnyen megallapithat6 elhelyez-
kedésben. . : :

: Az antifqrromﬁgneses viltozatban csak az a kiildnbség S, kifejezésében, hogy

. &3 egylitthat6ja e kifejezéssel boviil, és fgy a hatiskeresztmetszet: :

do(2) .
"5 = 6@ 5 {[1= (s I 4@-v-v0+ da-v+vo] +

il | :
'*"2‘[1+(°38c)2][A(Q—Vp—vo)+4((l+v,+vo)+A(q—v,,é-v,)+A(q+v,,—v,)]}

; e (VL 13.
tehéat a szatellitek egy része a szuper Bragg-irAnyok kdriil jelentkezik., ;
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Szinuszosan modulélt kupszogii kiipos szerkezeteket eddig még nem talltak..
b) A valtozé amplituddjiak alcsoportjaba tartozd

1. kipos ferrimdgneses szerkezetre vonatkozd (IV. 14) képletet irjuk az alabbi.
alakba:

S, = %S {(el —ie;)e™e cos & + (e +ie,) e~ cos & +
+e; l;—a sin 9+ e, l;a sinﬂe“"}

Ebbél lathatjuk, hogy a zérustdl kiilonbozd jarulékhoz vezet8 kifejezések :

o B0 B =§(1+a) iid, o, =

% =V, Sy, = —g(l —a)sind, e, =e;

=V, 8,= % cos 9, e, = b ;2_192
%y =—V,, S, = % cos B, e, = e—‘—:/-z_'ﬁ
Ezek alapjan ;
do (Q)

- s G(q)% S2 {7:— sin? #[1— (ese,)*][(1 +az)1A(q)‘+(l - &)M(q'— v)+

+ cos? #[1 -};'(eaeq)z] [4@-v,)+4@+ v,,,)]} - (VL 14.5-.

A Bragg-reflexiokon és a szuper Bragg-reflexibkon kiviil szatellitek jelennek.
meg parosaval a Bragg-reflexiok koriil.

Kipos ferrimdgneses szerkezetet MnCr,0,-ben talaltak [10].

- 2. A moduldlt amplitiddji kipos szerkezetek koziil a ferromégneses véltozatra.
azt irhatjuk (IV 15.) helyett hogy !

4

e 2 S [(e, % ’°2) cos Be'"? + (e, +iez) cos fe—tkvp —
. -;—i (ey —ie,)cos 9 &lTk(vp+ve)+ ¥ol +-2a—l; (e, —ie,) cos 19e'ﬂ‘('w~'w)-&ol 2
AL % (ey + iez)‘ cos B e'k(=vp+vy)+ ol +% (e, + ie,) cos B e~ v+ vy)+¥ol 4

; i o ke - g Sy -
+ e, sin f—e, 57 Sin Bellkv+vo) { e, 7; Sin 0e“(‘“*+*°)] :
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az antiferromagneses véltozatra pedig (IV. 16.) helyett, hogy

S, = %S [(el — ie,) cos de'e + (e + fe,) cos e~ ko — -
—% (e ——:iez) cds B lltvp+ve) +¥ol 1. % (ey —iey) cos»ﬂle_‘fk('w"'*)-*ol “
—\% (e +ie,) cos 0e‘“‘.("'w.+'*)+*°1_+-%- (ey +ie,) cos Be~kivp+ve)+vol .
+e; sin de'—e; -;i— Sin ﬂe‘lk('+'*)f_f°1+e3% sin 19e‘"‘('-'w).-"'91]. . ;

FEzeknek megfelelGen a ferromégneses valtozatban a kivetkez6 el nem t{iné Fourier-
komponensekhez vezet8 mennyiségeket kapjuk:

% =0 i S,,o=§~sm19 e, = €3,

% =V, Sy, = %—Ssm'ﬁ e, = ie;

*, =—V, S,‘,:.—Z—Ssinﬁ | e, = —ie;

Ny=v, ':.S;,,, = }—/‘-S‘z:cfos 9 e, = 2 ;;.e’

%, = —V, Suy = ;E_cos B e, = 3—%

ns = v,,+v,,,l B = —-V:Scosﬁ e, = e‘;zi% iwo

*6 = Vo—Vy Syg = V_Scosﬁ € = — 'e‘;ziez ~1yo
%y =—Vo+vy, S, = %Scosﬂ e, = ie—% o

¥y =—V,—V, S, = ?‘};—E_Scos d e, = —i51+—ieie-‘%
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tehat a szordsi hataskeresztmetszet:

2

+%—' sin? 19[1 —(ese)?][4(@+vy)+4 (q —v)]+
2‘ ¥ : .

+E4- cos? #[1 +(e‘3eq)2][A(q+v¢+v¢)+A(q+v,,—v,,)+d(q—v¢+v,,)+ '

{

+4(q—v,—vy)] + cos? 9[1+(ese,)?][4(q+V,)+ 4(q— v,,,)]} (VL 15.)

Az antiferromégneses valtozatra a rowdség kedvéért mindjért a hatdskereszt-
metszetet irjuk fel:

do;d.(éz) = G(q):f S2 { .Sillz '3[1 o (gBeq)z]A(q --V) %

2
+ %— sin? #[1—(ese)?][4(q+vy—V)+4(@—vy=V)]+
2 y
+% cos? 0[1 +(e3e,,)2][A(q+v,+v,,) +.4(q+v,,—v,)+A(q—v¢+v,,,)+

+4(q—v —v.,,)]+cos2 19[1+(e3eq)2][.4(q+ )+A(q )]} (VL 16.)A -

Az eredményeket az eddigiekhez hasonl6éan értelmezhetjiik: a Bragg-reflexi6-
kon és a szuper Bragg-reflexidkon kiviil szatellitek lépnek fel kiilonbodzd irdnyok- -
ban. Az intenzitis aranyokat a képletekbdl leolvashatjuk.

Ebbe a tipusba tartozé mégneses szerkezetet még nem irtak le.

Az eddigiekhe_z hasonlé moédon megkaphatjuk a

3. szinuszosan moduldlt amplituddjii, linedrisan vdltozd kipszogii kupos szer-
kezetek hatéskeresztmetszetelt is. Ferromégneses véltozatban

dffdgz) = G(q)_SZ {[1 —-(e3eq)2][A(q—v,,)+4(q+vo)]+

fog [1+(e3e,)2][A(q —Yo— Vo) +4(@+ Yo+ )+ A(a— Vot Vo) +4(g+vo— V)] +
o T[l—-(eseq)z][A(q—v,—-vw)+A(q+v0+vw)+A(q—vo+v¢)+4(‘l+vo‘7¢)]+

o2
+g [1+@e)?][4@— Vo= Vo= Vg) + 4@~ Vo=~V + V) + 4@+ Yo+ ¥, + V) +
+ 4@+ + V= V) +4(Q—Vo+V,— V) + A(@—Vo+V,+ V) +A(q+ Vo —V,— V) +

§ A(q+v,'—v,,+v,,)]} (VI.17)
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antiferromagneses valtozatban pedig
! : e :
‘_1%%12 = G(q)z S? {[l —(ese)?][4@—Vs—V)+ 4@+ v,—V)]+
+-;— [1+(ese)*][A@—Vo— V) + 4@+ Yo+ V) + A@—Vo+ V) + A(@+ Vo —Vp)] +
ey
+%— [1 —(e,eq)z][A(q—v;,—v,—bv)+A(q+v,—v,,—v)+A(q-—v,+v,—v)+

By
+4(q+vs+v,—V)] +%[1 + (e3e)?][A(@—Vo— Vo —Vy) + 4(@— Vo=V, + V) +
+ A(Q+Vo+V,+ V) +4(q+ Vo +V,— V) +A(@—Vo+V,— V) +A(q— Vo +V,+V,) +
+A(q+v,,—v,,—v,)+A(q+vo—,v¢+§'¢)]} (VL 18.)

Ilyen szerkezeti tipusi anyagot eddig még nem talaltak. -

Fontos megjegyezniink, hogy a (VI. 1.)—(VIL '18.) diffrakciés képletekben
a v,, Vs V, vektorok szigorian véve nem lehetnek egyenldk. Ha koziiliik kett§
— jeloljitk ezeket %, és x,-vel — egyenlS lenne, akkor az (V. 7.) rdjuk vonatkozé

S [1—lee.,|2]4(q—;) + Sa[1— lee.,|2]4(@— »2)
Osszeget az
(Su, + 82 [1—lee.,|2]4(q—2x,)

_ kifejezéssel kell helyettesiteniink.

VII. Altaldnos kévetkeztetések

Az ¢l6z3 fejezetben megadtuk a kiilonbdz8 magneses szerkezeti tipusokba
tartozé anyagok neutrondiffrakciés hatiskeresztmetszeteit. Az aldbbiakban élta-
. lanosan megvizsgiljuk, hogy a diffrakciés kisérletekb8] milyen informéciékat nyer--
hetiink a megadott formulék segitségével. :

A neutrondiffrakciés kisérletek célja, hogy megallapitsuk az S, magneses mo-
mentum vektorokat. E vektorokat (V. 6.)-ban Fourier-transzformalt alakban irtuk.
. Lathatjuk ebbdl, hogy az S, vektorok meghatérozasival ekvivalens feladat a %,
e, S, mennyiségek meghatirozdsa. Ezeknek a meghatirozasival kapcsolatban
felmeriil§ elvi és gyakorlati nehézségekkel fogunk foglalkozni.

1. Vizsgaljuk meg eldszor azt az esetet, amikor a diffrakciés kisérleteket ide-
alisaknak tekinthetjiik, vagyis amikor

a) az (V. 7.) hataskeresztmetszetet ¢ minden értéke meliett elegend§ pontos-
saggal nem tudjuk mérni; : ‘

b) (V. 7.)-ben G(g)-t ismertnek vehetjiik;

c¢) rendelkezésiinkre 4ll egykristaly minta; ;

d) a mérBberendezés felbontoképessége megfeleld.
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Az ideélis esetben fontos koriilmény, hogy (V. 7.) masodik tényezGjét nem
csupan egyiitt, hanem az Osszeg egyes SZ[1—|e.e |?] A(q—x) tagjait kiilon-kiilon
is ki tudjuk mérni (a fiiggvények kiilonbbz8 »-k mellett nem fedik egymast).

A) Egy SZ[1—|e,e,|2]4(q—%) mennyiség a

Py —Po = hx+ht, py=po

egyenletekkel meghatarozott szorddast jelent. Ha tehat megmérjitk a szdrddasi
irdnyat és ismerjiik a neutronok energiajat, akkor kiszamithatjuk a » vektorokat.
(A  reciprokracs vektorok ismertnek vehetdk.)

B) Nem kapunk ilyen egyértelm{i informaciét a szort nyalab intenzitdsanak
mérésébol, amellyel az S2[1—|e, e,|?] kifejezés értékének birtokdba jutunk. Kony-
nyen belathatjuk, hogy e kifejezés értéke csak egy komplex egység erejéig adja meg
az S,e, mennyiséget. Ha tehat S, valds és egyértelmiien kapott vektor, akkor az S
magneses momentum vektorokrdl maximalisan (az 4 )-ban mondottakat is felhasz-
nalva) azt mondhatjuk, hogy

S, = 2‘ S, eillet

alakiak, amelyekben a y;, fazistényezdk a y,= — y_, megszoritast6l eltekintve, haté-
rozatlanok.

A neutrondiffrakcids kisérletekkel tehat elvileg sem lehet egyértelmiien meg-
~ hatarozni a magneses szerkezeteket. :

A tobbértelmiiség az egyszeriibb szerkezetek esetén nem til jelent8s. A ferro-
magneses szerkezetnél pl. meg tudjuk allapitani a magnesezettség egyenesét, de az
egyenesen beliil az irAnyt nem. Antiferroméagneses szerkezetnél szintén csak a még-
neses momentumok egyenesét tudjuk meghatirozni, a kezdGpontbeli magneses
momentum jrdnya ezen beliil hatirozatlan marad. Csavarszerkezet esetén a mag-
nesezettségi sikot (csavartengelyt) és a csavarodas szogét megkapjuk, de a fazis-
szoget nem. A bonyolultabb szerkezetek esetén azonban a 7y, fazistényez8k hataro-
zatlansiga a magneses momentumok nagysagat is érintheti.

2. A diffrakcios mérések altalaban nem kozelitik meg jol az idealis esetet. Az
eltérést az alabbi.koriilmények okozhatjak:

a) Az F(q) formatényezd, és miatta a szOrt nyalib intenzitisa erdsen csok-
ken g-val, tehat csak korlatozott szamu reflexié mérhet6 meg;

b) csak kozelitleg, vagy egyaltalin nem ismert G(q);

¢) nem mindig all rendelkezésiinkre egykristaly: ilyenkor a diffrakcids hatas-
keresztmetszet (V. 7.) altalanos képletét, ill. annak specializalt (VI. 1.)—(VI. 18.)
- alakjait 4tlagolni kell a polikrisztallitok helyzeteit megszabd szogek szerint;

d) a mér6berendezés felbontoképessége nem mindig megfeleld.

~ Ezek a koriilmények tovabb csokkentik a diffrakcios mérésekbdl nyerhetd infor-

maciok szamat.
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o'~ FeRh OTVOZETEK RONTGEN- ES NEUTRONDIFFRAKCIOS VIZSGALATA

Irta: Krén Emil, Paréczi Gyula™ &s Szabé P4l

3

Usprefoglalés

Az  o’-FeRh Gtvibzetben lejétszéds antiferromdgneses-ferromdgne—
ses /AF-F/ dtalakuldst vizsgédltuk neutron- és rﬁntgendiffquoidvala vala~-
mint makroszkdpos BﬂrUség—mgréssel. Megdllapitotiuk, hogy az AF-F rtala-
kulds a két fdzis mennyiségli ardnydnak fokozatos eltoldéddsdval meg; vég-
be, Meghatdroztuk az o ’-FeRh ttvozetek rdcsdllanddjdnak koncentrdcid-
filgzésdt a 48-57 atom-% Rh tartomdnyban. Az értékek azt mutatjdk, hogy
az AF-F dtalakulds Kittel-féle elmélete ebben az esetben nem alkalmazha-
té, A siiriledg hémérsdkletfiiggéaében taldlt hiszterdzis Geszhangban van
egyéb mérésekkel, :

I. Bevezetés

~ Az elslrendil médgneses dtalakulédsok tanulmédnyozdsa az utébbi é-
vekben el8térbe kerlilt, elméleti és kisérleti szempontbsl egyardnt, Eldg
kevés példdjdt ismerjilk még az ilyen &talakuldsoknak, ezért killondsen
fontos az ismert esetek sokoldalu tanulményozésa és értelmezése., A Szi-
lérdtestfizikai Laboratériumban az o?-FeRh Gtvbzetben lejdtnzédd anti-
ferromdgneses-ferromdgnenen elebrendil dtalakulds kiterjedt vizusgdlata
folyik, az ennek keretében végzett rintgen~ és neutrondiffrakcids viza-
gélatokat foglaljuk Yssze ebben a kdzleményben,

Az Fe-Rh btvbzetek 20-51 atom-% Rh kon-
centrdcié tartomdnyban CsCl tipusu rendezett Bt
vozetet alkothak, amely szobah8mérsékleten egye-—
dill stabilis, Ez az o *~FeRh fédzio, Elemi cel-~’
14j4t az 1, dbra mutatja, 51 atom-% Rh koncent-—
rdoidé felott mdr kis mennyisdéghen fellép a k-
bts, lapcentrdlt, rendezetlen g Tézis 1s, amely

O fe atom novekvé koncentricidéndl teljesen uralkoddvd vd-
@ Rh atom 11k,
i Fallot /1938/ az 50 atom-% Rh tartalom

kbrill Fe~Rh btvizetek mégneses intenzitdsdban ugrdsszeri nivekedést ka-

w/ Diplomamunkdjdt végezte 1962-~63-ban,
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pott a hdmérséklet ntveldésével, de Bergevin és Muldawer /1961 a és b/
megdllapitottdk réntgen- és neutrondiffrakeids vizsgdlatokkal, hogy az

o’ fdzisban lejdtszddé antiferromigneses-ferromdgneses /AF-F/ elab-
rendil dtalakulds okozza az ugrést, és megdllapitotték a mégneses momen-
tumok elrendez8dését az antiferromdgneses &llapotban, Bertaut és munka-
térsai /1962/, valamint Shirane és munkatérap.i‘/1963/ megmérték & még—
neses momentumok nagysdgét ferromdgneses dllapotban, neutrondiffrakcid-

val,

Mi az dtelakulds folyamatdnak vizegdlatdt tilztik ki célul, ez~
zel addig az irodalomban nem foglalkoztak,

II, Neutrondiffrakeids vizsgdlatok

A vizsgélatokhoz 54 atom-% Rh tartalmu Stvozetport haszndliunk,
amelyet kémial uton Konczos /1963/ éllitott el8. A magas Rh koncentrdoid
miatt a minta 25 % Y fézist tartalmazott, .

Neutrondiffrakcibs mérést végeztuﬁk az antiferromdgneses szer-

_ kezet meghatédrozédsdra szobahdmérsékleten és 150 ¢%-on a 8°-17° reflexids
szbgtartomdnyban, A diffrakcids gbrbéket a 2, dbra mutatja. A killénbeég

gzembetiind: 150 0°-on ceak

imP‘/'::o"“"r szdmldlas az o fézisnak megfeleld
700 froc ' /100/ és /110/ reflexid
ggoo i 1ép fel, szobahSmérsékle-~
400! : ; ten pedig egy szuperref-
300 lexidé i3, az /100/ és /110/
fgg y i reflexidk intenzitdsdnak
0 : egyide;ji:l ceﬁkkenésg mellett,
N 2c° ° 10° 11° 12° 13° #° 15° 16° #° ¥ A szuperreflexié fellépése
700 : (2207 az antiferromdgneses &lla-
o pot kialakuldsdt, az inten-
400 zitdsok osbtkkendse pedig a
300 ferromdgneses dllapot meg-
z’gg o sziinését jelzi, A szuper-
ol reflexié kétszeres rdcsdl-

° 10 1° 12° 3° #4° 15° 6° 7° 9  landéju celldban mint /111/
reflexid indexelhetd, a mé-
; © slk két reflexid ezzel a
celldval /200/, 111, /220/ indexil, /A tovédbbiakban erre a cellédra vonat-
koztatva indexellink,/ Ez a de Bergevin s Muldawer /1961 a/ észleletével
egybehangzd eredmény olyan antiferromdgneses szerkezettel 411 Bsszhangban,
amelyet Shull és Wollan /1956/ G -tipusnak neveznek,

2, dbra
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Erre a suerkezetre /3. ébra/ jellemzd,

- 'hogy az egyes /111/ sikokban a magnescs mome: 'n-
st ;ﬁ mo' pérhuzamosak, de a szomszédos ailokban llen-
tétes irdnyuak, A mégneses momentumok helyzctét a
kK kristélytani tengelyhez képeat pormintdn vépzett
&Ff:::;rid { mérésekbdl nem lehet mggéllapitani.
Ezutdn megvizsgdltuk a /111/ szupervonal

és a /220/ alapvonal intenzitdsénak hémérséklet-
filggéast 20 C°-t61 170 C°-ig, Integrélis intenzi-
t48 helyett csucsintenzitdst mértink, Minthogy az
4talakulds sordn bekovetkez8 réosdllandd vdltozds
miatt a vonalak kissé eltolddnak, a osucs helyét
minden hdmérsékleten ki kellott keresni. A nyert adatokat a 4, dbra mutat-

Jase

® fFe alom+spinnel
O fe atom -spinnel
- @ Rh atom

3. dbra

A gbrbékb8l a kbvetkezd megédllapitdsokat tehetjiiks -

1/ A hiszterézis rendkivill széles, hWVnwndorSIdMHﬂds
a hurok szobahdmérsékleten még nem zdrddik, . - .

A szobahbmérsékletil intenzitds mérések csak 300
akkor végezhetfk pontogan, ha a felmelegedé-

sl dgon vagyunk, ezért mérés elStt cseppfo-

lyés nitrogénben le kell hifteni a mintdt, 2004-

"2/ Az /111/ antiferromdgneses szu-
pervonal és a /220/ ferromédgneses alapvonal
intenzitdsdnak vdltozdsa pdrhuzamosan tor-
ténik, egyszerre kezd8dik az egyik keletke- -
zése és a mésik mogszilnése, Van -egy olyan 0

1004

hémérsékleti tartomdny, ahol az antiferro-
mégneses és a ferromdgneses fézis koegzisz- g0+
td1, '

(220)

3/ A felmelegedési édgon a vdltozds | ------

meredekebb, mint a lehlilési dgon, hasonléan e 50 100 150 7°C
a mégneses intenzitds hiszteréziséhez. /P41, :
‘Tarndozi 1963./ s v 4, ébra

A A« /111/, /200/ és /220/ integrdlis intenzitdsok pontos mérénébdl
meg lehet hatérozni a mdgneses momen tumok nagységat ferromigneses dllapot-
ban, és bizonyos feltevések mellett antiferromdgneses dllapotban is, A
potitons, mérés azonban y -fézissal szennyezett minta esetén nem lehetaégeu,
mert a y ~fduis /111/ reflexidja kizel egybeesik au o fézis /220/ ref-
loxldjdval és a mi felbontdképességl visuzonyaink kizt. ezek nem vélapztha-
tok auét, Ezért ezt egy alacsonyabbh Rh koncentrdcidju, tisuzta o® fdzisu
mintdn lehet elvégezni,

45



III, Rontgen-vizsgdlatok

Rontgen-diffrakoide mérésekkel /Debye-Scherrer felvételekbdl/
meghatdroztuk az o *-FeRh Bivbzet @ récsdllandéjdnak koncentrdciéfiig-
gését a 48 ~ 57 atom-% Rh tartomdnyban szobahdmérsékleten, A nyert .ér-
tékeket az I.tdbldzat tartalmazza, Néhdny Seszetételnél t6bb mintét ie
megvizegdltunk, az ezekre nyert rdcsdllandé értékeket killon-killén fel-
tlintettilk, Az értékek bizonytalansdga 0,02 %.

I,tablézat
- Atom-% Rh A minta jele a /&/ Suly-% ;
48,0 17/a 2,990, 0
48,0 17/b 2,990, 0
48,6 37/a 2,9914 0
48,6 37/b 2,9916 0
49,0 38 2,985, 0
49,5 39 2,985, 0
50,0 18 2,985 0
51,0 20 2,985, 0
51,0 26 2,9854 10
51,5 21 2,9861 van
52,0 19 2,986, van
52,0 27 2,986 15
53,0 28/a 2,986, 21
53,0 28/b 2,9864 23
54,0 13/d 2,985 16
54,0 13/e 2,986, 10
54,0 13/e 2,986, 24
54,0 29 2,9864 van
55,0 30 2,9865 54
56,0 31 2,986, 44
57,0 AT 2,986, 50

A réosdllanddé értékek szerint a vizegdlt Stvozetek két ceoportba
oszthaték, 49 atom—% Rh-t61 felfelé a rdcsdllanddé kb, O,2%-kal kisebb,
mint 49 atom-% alatt,
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de Bergevin és Muldawer /1961 a/ pz 53% Rh tartalmu Sivizetre
azobahdmérsékleten az a = 2,987 ! értéket pdjdk meg, aml utolsd jegyilk
bizonytalanségéra valé tekintettel Usszhangban van a mi pontosabb
/a = 986 %/ értékiinkkel, de Bergevin és Muldawer azt is megédllapi-
tottdk erre az Otvbzetre, hogy a récséllan&é a ferromdgneses dllapot-
ban /65 C° felstt/ kb, 0,3%-kal nagyobb, mint az antiferromdgneses &1~
lapotban /szobahdmérsékleten/. Ezt az &ltalunk a koncentricié-filggés—
ben taldlt ugrdssal dsszevetve, utébbit teljesen a mégneses &llapot
killonbsz6aégének kell tulajdonitanunk, vagyis annak, hogy 49 atom—% Rh
koncentrécié alatt az o'~ FeRh Stvbzet ferromédgneses, felette pedig
antiferromdgneses,

Az ugrds helyének fentebbi meghatdrbzédsdndl felmerilli az a
kérdés, hogy egybntetilen.a hiszterézis-gorbe felmelegedési dgén mér-
tilk-e a nagyobb récsédllandét mutatdé mintdinkat. Elképzelhetd lett
volna ugyanls, hogy ezek csak azért voltak ferromdgnesesek s ezzel
egyitt nagyobb rdcsdllandéjuak, mert a hiszterézis-gdrbe lehillési 4-
gdn végeztilk a mérést. /Ugyanis a készitésnél magasabb hémérséklatrdl
kerilltek szobahémérsékletre./ Ennek ellenbrzéasére a 48,0 és 48,6% Rh-
tartalmu /17/a és a 37/a Jelil/ mintédkat cseppfolyds nitrogénben kezel-
tik és az igy kezelt mintdkkal /17/b és 37/b/ szobah8mérsékleten meg-
igmételtitk a mérést, A rdcsdllanddéban ezzel eltérést nem kaptunk, a-
dataink tehdt nem esnek a hiszterézis-hurok tartoménysba,

49 atom-% Rh tartalomtél felfelé a rdcsdllandd igen kis nb- . .
vekedést mutat, Ezt annak tulajdonithatjuk, hogy a Rh atomsugara
kissé nasyobb, mint a Fe-é. Nem magyardzhaté ugyanigy a rdcsdllandé
valamivel nagyobb megnoveKedése 48,0 és 48,6 atom-% Rh koncentrécié
k8z6tt, Erdekes megjegyezni, hogy az AF-F dtalakuldsi hémérséklete is
er§sen novekszik a koncentrdciéval ebben a tartomdnyban, Kittel /1960/
elmélete alapjén ezzel egyiitt a rdcsdllandé cstvkkenését kellene vdr—
nunk, A kiceerélédési integrdl koncentrdcié- és rdcsillandS-filggésé—
nek pontoslismerete szolgdltathatna magyardzatot erre az éazleletre,

A mintdk kozill a-49 % Rh tartalom felettiek, azaz az anti-
ferromdgnesesek egy részében egy mdsodik o’ fdzist is taldltunk,
Ennek récsdllandéje kb, 0,3 %-kal volt nagyobb & mdsik - o® fézisé-
ndl, Nyilvdnvalé tehdt, hogy ez ferromdgneses fézis, A két fézis
koegzisztencidja tehdt 1tt is észlelhetd volt, Rovid 800 C%°-os hé-
kezeléssel a nagyobb rdcsédllanddju o' fédzis minden esetben eltilnt,
Ez Ysszhangban van azzal, hogy a hiszterézis-gérbe h8kezelés hatéed-
ra nagyobb héméruékletek feld tolddik el, amint azt Laboratdériumunk-
ban mdgnesczési, elektromos ellendlldsi és termofeszillteégl mérések—
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kel kimutattdk, Az antiferromdgneses o' fdzis rdcsdllandéjdt a ferro-
mdgneses fdzis jelenléte vagy tdvolléte méréseink szerint nsm befolyd-

golja.

Legtsbb mintdnkban az o' fézis mellett jelenlevl y -fézis
mennyiségét is meghatdroztuk a Dabye-Scherrer felvételekb§l, Az I,tdb-
14zatban ezt is feltiintettilk suly-%-ban kifejezve, Ahol kvantitativ
meghatdrozdst nem végeztiink, ott is megjeltltitk, hogy van-e jelen Y
fdzis, Adataink azt mutatjédk, hogy a mintdk elddllitdsdnak kdrillmé-
nyei kozt /Konczos, 1963/ a koncentrdcidval egyiitt dltaldban ndvek-
szik a ~-fdzis relativ mennyisége, ez azonban az o' fdzis rdcs-
é1landéjénak értékét nem befolydsolja,

IV, A fajlagos térfogat hémérséklet-fiigpéae

Kb, 6 mm 4tmérdjil, 30 mm hosszu rudakbél d116, kdzel 50 g
tomogil mintdn a piknométeres mdédszerrel mértilk a fajlagos térfogat
héméradéklet-filggésdt 25 C°-t61 95 Co—ig. A mintdt Laboratdériumunkban

Konczos készitette olvasztdssal, utédna 920 ¢%-on hékezeltilk kb, 30°-ig,
A mipta feliilate rontgen-felvételek tanusdga szerint tisztdn y -FeRh
fézisu volt, belsoje és igy f8tivmege azonban neutron-diffrakcidée méré-
seink szerint tulnyoméan o ’-FeRh-b6él 411, A minta 53 atom-% Rh-ot
tartalmazott, '

V e 3
o )

Az egyes mérések relativ hibdjé4t
30 ¢° alatt kb. 0,02 %-ra sikerillt laszo-
ritanunk, Efelett a buborékképzddéa erd-
_gddése miatt a relativ hiba kb. kétszer
ekkora volt, Piknométer folyadékként vi-
zet alkalmaztunk, igy 100 C° alatt Kel-
lett maradnunk a mérésekkel,

99501

9930

5 ¢%-onként emelve a héméradk-
~ letet, végeztilk el az elsé méréssoroza-
_tot, Az 5. dbra O-el jeltlt pontjal
mutatjdk a v fajtérfogatnak ezeket az
- értékeit, Ezutén a mintdt kb, 200 0°-ra,
: 3 ‘azaz az Btvozet AF-F dtalakuldsi hémér-
- éklete fu1é hevitettik, majd 95 C°-ra

lehiitve, 5 C°-onként cstkkend 1épések-~
ben végeztilnk egy méadﬁik méréssoroza=

tot, Az 1tt nyert értékeket az 5. dbra
@1 jeldlt pontjai mutatjék,

99101

98901

253040 % 60 70 0 90 I
5. dbra ;

46



T6bb egyéb fizikail jellemzShtz hasonldéan, a fajlagos térfogat
héméredkletfilggése is ugrdsszeri vdltozdst, azaz elsfrendl fézisdtala-
kuldst, tovdbbéd hiszteréz st mutat az 5. ébra tanusdga szerint, A csdk-
ken8 hémérsdkleti dgbdél ldthaté, hogy a térfogati "ugrds™ kb, 0,85 %,
megegyezésben a de Bergevin, Muldawer /1961 a/ dltal megadott rdosdl-
landé-ugrdsbdl szdmitott értékkel,

Irodalonmnm

e s e e = e

\
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DIFFRAKCIOS INTENZITAS MERESEK PONTOSSAGA ES OPTIMALIS MERESI IDEJE

Irta: Szabd Pdl

\

Osszefoglalds

- Megmutatjuk, hogy integrdlis intenzitdsok meghatdrozdsdndl a ref-
lexidés és a diffiz. tartoményokban végzett mérésekre forditott idSknek az
integrdlis intenzitds eldirt pontossdga mellett optimuma van, amelynél a
két 14§ Bsszege minimdlis, Megadjuk az optimédlis' mérési 1d8k szdmitasit,
Végill megmutatjuk, hogy ez a szdmitds hogyan vihetS 4t az egy pontban mért
teljes és héttérintenzitds kiilonbségének egyszeriibb esetére.

1/ Bevezetés

A diffrakcids intenzitds-méréseknél legtobbezor az un, reflexidk
integrdlis intenzitdsdnak meghatédrozdsdra van szilkkeég, Egy reflexid integ-
rdlis intenzitdsdt ugy hatdrozzuk meg, hogy képezziik a szért intenzitds
integrdljdt a szdérdei sz0g szerint egy, a reflexids szdget kioriilvevd meg-
feleld aszdgtartomdnyban és ebbSl kivonjﬁk a diffiz intenzitdsnak ugyanar-
ra a tartomdrnyra vonatkoz$ integrdljdt. A reflexids szdgtartomdnyon kiviil
a 8zért intenzitds magdt a diffiz intenzitdst adja. A reflexidés tartomdny
pontjaiban a diffdz intenzitds értékeit a reflexids taftoményon kivill, an-
nak két oldaldn szimmetrikusan mért értékekbSl linedris interpoldcidval ké-
pezzilk,

fnlenzildo 4 ;
4 : A mondottakat szem-
‘ ‘ 1é1teti a mellékelt dbra. Ezen
egy, a gyakorlatban eldéforduld
intenzitds-gorbékhez  hasonld
alaku fantdzia-gérbe 1dthaté
folytonos vonallal jeldlve, A
diffiz intenzitdenak fent em-
litett interpoldlt értékeit
azaggatott vonallal jeldltik,

A valésdgban a gbr-
lﬂwdﬂsga bének csek diszkrét pontjait

48



mérjilk és a gorbe alatti teriiletet k6zelitd| tégldnyssszeggel pdtolduk.
pontokat termés:otesen olyan silriin hatarozsz meg, hogy ez a kivédnt pon-
tossdgot ne é1sntse.

A mért pontok véges sﬂrﬂségénél‘sokkal nagyobb gondot okoz az
egyes pontokban mért intenzités-értékek‘szérésa. A kbvetkez8kben megmu-
tatjuk, hogyan lehet az integrélis intenzitést el8irt pontossdggal opti-
mdlis médon, ti. a legkisebb mérési 1dSvel megkapni. A szdmitdshoz fel-
tétolezzilk, hogy az egyes pontokban mért intenzitdsok Poisson-eloszlésu-
ak,

Az optimdlis mérési idSk meghatédrozdsa killincsen fontos a ne-
utron-diffrakcidés méréseknél, ahol a kis intenzitdsok miatt sokszor igen
nagy mérési idSkre van szilkség.

2/ A méri integralis intenzitdsok pontossdga

Bontsuk a mérési szdgtartomdnyt két . intervallumra, l-gyel in-
dexeljik az | nagysdgu reflexids tartomanyt, amely az dbrdn az absz-
cispza-tengely két, ceillaggal jeltlt pontja kozé esik, 2-vel pedig a
diffiz tartoményt, amely a reflexids tartomdny két oldaldn  helyezkedik
el. Legyen n, , ill, n, a mért pontok széma a két tartomédnyban, J;
és J, a két tartomdny egy-egy pontjdban mért beUtésszédm.Az abszcissza-
intervallum egyenletes beosztdsdt &s minden pontban azonos ideig valé
mérést tételezilnk fel. Ett61 eltérd esetekre a kiovetkezd szdmitdsok kbny—
nyen atalakithatok

A teljes girbe alatti terillet:
. 3 '

[1_"%;‘2 Iy /1]

ahol az Usszegezés az L reflexids tartomdnyban mért értékekre vonatko-
zik, EbbS1l kivonva az ‘

'—‘ZJz /2]

diffiz intenzitdst /ahol az Ysszegezés a diffiiz tartomdnyban, a reflexi-
6e tartomdny két oldaldn szimmetrikusan mért értékekre vonatkozik/, kap-
Juk me; a keresett

[-I“[z i /3/
integrdlis intenzitdst,



il B

Képezziik I, standard devidcidjdt: &, -et. Mivel 31'standard
devidcidja {3} , 68 mivel busszeg standard devideidja a tagok  stangard
devidciéi négyzetisszegének gyike, azért

Gy= %{1 ff_—-ﬂ /41

Ugyanigy Iz gtandard devidcidja:

b .
62-—;2‘[?_32 /51

Az | = [1 —‘Iz inteerdlis intenzitds standard devidcidjas

; ok
5=v61’62 s

relativ hibdja tehdt a »

kifejezéosel jellemezhet§.

3/ Az optimédlis mérési 1d8

Egy }ntegrélié intenzitds meghatdrozdsdhoz n,+tn, mérési pont-
ban mériink, mindegyikben azonos t ideig., A teljes mérési 1d§ adott
pontopaégnél'akkor minimdlis tehdt,ha (n‘ + nz) minimdlis, A kvetkezdk-
ben ezt a minimumot hatdrozzuk meg. Természetesen n, -et legaldbb akko-
rdnak kell venniink, hogy a téglénybssze: -kdzelités /1. a Bevezetést/ Jé-
sdga megfelelS legyen, Ha valamely esetben olyan kis n, és n, érték a-
dédik a pinimalizélési szémitdsbdl, hogy ezzel a tégldnyUsszeg-kbzelités
mér nem volna elég jé, akkor n, —et a gzilkséges mértékben megndveljilk
és ugyanakkor | -t ugyanolyan ardnyban lecstkkentjilk, Kbnnyen -beldtha-
té, hogy ezzel sem a teljes mérési idét, sem az integrdlis intenzitde sta-
tisztikus hibdjét nem véltoztatjuk meg.

(ny+ “z) minimumét eléirt hiba mellett, tehdt az

b J
L Vz—nzi_ % ;73— =k /konstans/ Vi

A s

mellékfeltétellel keressik, ahol k az | irtegrdlis intenzitds el8irt
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hényada, Pl, 1%-os hiba elbirdsdndl Kk = 10'21 ; /1/Vés /2/ felhaszndld-
séval a /7/ mellékfeltételt igy irhatjuk:

2
0 VR C R 8
n1+n2 . /8]

A feltételes szélsBérték szdmitds hatdrozatlan egylitthatés méd-
szerével az optimdlis, ti. ( + ”2) ~t az adott hiba mellett minimé-
ligsd tevé n, -et és n,ta kovetkezs egyenle';endezerb61 szdmithat-
Juk kig

- /9/

Ebb61l

110/

Ha tdjékoztatd mérésbdl kozelitdleg ismerjilk [1 -et, -t 48

I
2
L ~t, akkor az optimdlis ny LY:} n, /10/-b81 kiszémithatd,

A KFKI Szilérdtestfizikai Laboratériumdban folyé neutron-diffrak-
cibés vizegédlatokndl igen jelent8s iddmegtakaritdsokat érilnk el ennek a
szémitdonak az alkalmazdsédval,

A fenti szdmitde azonnel Atvihetd arra az egyszerilbb  kérdésre,
hogy egy adott pontban az id8egységre es§ és t, , 111, t, 148 alatt

; J :
mért i —f:- intenzitds és az ugyanabban a pontban mért LZ- 3%—
2

hdttér-intenzitds { = Li- lz kiltnbedgének eldirt hibdjdhoz milyen t,
és t, mérési id8ket érdemes vélasztani,

gl



iy és i, standard devidcidjas

61- —E;—i) ) 6'25 -———Z-V?— /H/
1 2 ]

Feladatunk olyan ¢, és t, meghatdrozdsa, amelyekkel (Q’HZ)
minimdlis lesz (| el8irt hibdja mellett, azaz a

_J.ZL,,_JZ. TN + o 2 k /konstans/
\ t1 tzz t" tz '

.mellékfeltétellel,
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Szemmelldthatélag az eredmény azonos lesz /10/-zel, ha abban
n, és n, helyébe ti -et és t, -t, I1 és 12 helyébe i, és i,-t,
L helyébe l-et irunk. :

Erkezetts 1964, INES 6
KPFKI K8zl. 12, évf. 4. szém, 1964,



A VAS-RHODIUM UTVOZET ANTIFERROMAGNESES-FERROMAGNESES ATALAKULASANAK
VIZSGALATA

Irtas Tarndczi Tivadar

Ugarefoglalés

Az 53,9 atom-% Rh tartalmu otvozet dtalakuldeédt vizegdltuk di-
latometrids és mégneses mérésmek utjdn., Az dtalakuldskor mutatkozé hémér-
gékleti hiszterézis jelenségére modell-szeril magyardzatot adtunk, amely
analégidba 411ithaté a kizonséges ferromigneses hiszterézis magyardzaté-
val, Mérési eredményeink aldtdmasztjdk az analégia jogosultsdgat, mint-
hogy a ferromdgneses hismzterézis egyes jellemzSihez /mint pl. reverzibi-
lis permeabilitds, demagnetizdcids gorbe, stb,/ sikeriilt megtaldlni a
megfeleld hémérsékloti analdgot.

Megvizsgdltuk a huzéfesziiltség és a mégneses tér hatdedt az 4t-
alakuldsra, a tapasztalt jelensédgek értelmezhetdk a ferromdgneses hiszte-
rézis hdmérsékleti analdgidjdra alapozott modellel,

Bevezetdy

A FeRh dtvizetrendszerben az 50 at.% kornyékén rendkivill érde-
kes fédzisdtalakulds jdtezdédik le, Az dtalakuldsi hémérséklet fﬁgg az
osazetételtdl, a Rh~tartalommal emelkedik. 52-53 at.% Rh-tartalom ese-
tén 50-100 C° tartomdnyban jétezédik le az Atalakulds, A fézis &tala-
kulds jellegére vonatkozéan a legujabb kutatdsok {1], [2] arra mutat-
tak, hogy elsSrendil fézisdtalakuldsrdl van szé, amely a rdceédllanddé ug-
rédsazeril megvdltozdsdval jér egyiltt, A neutronogrédfiai vizsgélatok [3].
p] azt mutattdk, hogy az 6tvozet a fdzisdtalakuldsi hSmérséklet alatt

aatiferromdgneses dllapotben van, mig a fdzisdtalakuldsi hSmérséklet
felett ferromdgneses,

Az a tény, hogy a FeRh Otvozet a hémérsdklet nvelésokor nem
mégneses 4llapotbdl mdgneses dllapotba megy dt, mir kordbban ismeretes
volt mdgneses mérésekbdl [5], azonban a legutébbi 1d8kig azt tartottédk,
hogy itt 1ényegében y——& dtalakuldardél van szdé, ahol az f,c.c.
fdzie rendezetlen, mig az o fézis CsCl tipusu rendezettséget mutat,

«

A mdr idézett neutronogrdfial vizsgdlatok viszont azt mutat-
ték ki, hogy az antiforromégneues dllapotban is megmarad az o fédzis.
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‘Mind a mai napig rendkivill hidnyos adatok dllanak rendelkezé-
siinkre B rdceparaméter ugrdsdra vonatkozdlag. Bergevin 68 Muldawer {1}
mindéseze a kovetkez8 adatokat kozli két killonbozé minte rdcsdllandd-
Jéras

ontott: kémiais
15 ¢° - 2,987 & - - -
20 " e 2,987 R
65 " 2,997 % -
90 " S G 2,998 1

LétQaté, hogy a relativ vdltozds Ad/d = 0,003 igen jelentds,

Kouvel és Hartelius [2} mogmérték a mdgneses intenzitds és az
elektromos ellendllds hémérsékletfilggdedét. Az dtalakuldesi hémérséklet
kbrnyékén mindkét paraméter rendkivill gyorsan vdltozott a héméreéklet-
tel és héméradkleti hiszterdézist mutatott.

Az dtalakuldsi hémérséklet alatt nagy mdgneses terek alkalma-
zésa /140 kOe/ ferromdgneses dllupotba vitte dt az anyagot, amely lénye—
gében az 4talakuldsi h6mérséklet csbkkenésének felel meg, mivel anndl na-
gyobb térerdsség volt szilkséges az dtalakulés véghezviteléhez, minél a-
lacsonyabb hémérgékleten volt az anyag, :

A nagy nyomdssal /kb, 60 k.bar./ végzett mérések az dtalakuldei -
héméredklet emelkedését mutattdk. Ezenkivill igen érdekes problémét vet
fol az a korillmény, hogy az,antiferromégnesesQferromégneBes /A-F/ édta~
lakulds hémérsékleti hiszterédzist mutat, j

Mindezeket figyelembevéve oélszeriinek ldtezik megvizsgdlni a
FeRh A-F dtalakuldsdt mds paraméterek mérése utjdn is,

Ezzel kapcsolatban a kdvetkez8 kérdések vdrnak megolddsrat
1/ A rdcsparaméterben .tapasztalt ugrds felfoghaté—e spontdn mag-
netostrikcids deformdcidnak?

2/ Az étalakulds hémérsdkloti hiszterézise atomisztikus vagy
pedig strukturdlis eredetil?

3/ Az dtalakulds a két fdzis koegzisztencidja utjdn vagy pedig
egy kvzbUlsd paramédgneses féziam felldéptdével jétezédik le?

A FeRh Utvozet dilatdcididrdl

Fallot és Hocart (5] valamint Kouvel és Hartélius (2] méréseinsl
kideriilt, hogy mind a mdgneses intenzitds, mind az elektromos ellendllés
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hiszterézist mutat az Atalakuléds sordn. de Bergevin'és Muldawer [1] vi-
szont megdllapitotta, hogy a ferromédgneses dllapot sokkal nagyobb rdcsdl-
landéval rendelkezik, mint az antiferromdgneses, azonban az dtalakuldsndl
mutatkozé hiszterdzis-jelenséget nem vizegdltédk, Eppen ezért célszeriinek
mutatkozott megvizsgdlni, hogy az dtalakulds sordn a dilatdcidé mutat-e
ugyanolyan hiszterézis-jelenséget, mint mds paraméterek.

AL Az els§ ébrén bemutatjuk az 53,9 %
; Rh tartalmu Stvbzet relativ hosszvédltozédedt
a hémérséklet figgvényében felfiltéskor és

3 lehtitéskor, Lithatd, hogy a dilatdclé szin-
tén hémérsékletl hiszterézist mutat, A hd-
méreékleti hiszterézist esetilnkben struktu-
rdlis inhomogenitdsoknak kell okozniok, I-
dedlis kristdly esetében az dtalakulds hisz-
terézis mentesen jdtezdédna le., Ezt az d11i-
tdet a kovetkezd gondolatmenettel témaszt-
hatjuk ald.

T

D 100 50 T Az A-F dtalakuldeskor tapasztalt
dilatdcié a de Bergevin és Muldawer [1} al1-
1. dbra tal kimutatott rdces-deformdcidé kovotkezmé-
A dilatéoié hémérasékleti hisz~ . .
terézis girbéje nye. Ezt a rdcsdeformdcidét egy rendkiviil
nagy spontdn magnetostrikcidés deformdcid-
ként foghatjuk fel, Ez a spontdn magnetostrikcid annak a kévetkezménye,
hogy a rdcs kttésl energidja erdsen filgz a spinorientdcidétél, A kiovetke—
z§ szemléltet§ dbrdn mutatjuk be a spontdn magnetostrikcid magyardzatdt:

e \ Az dbrdn U a potencidlis
: ' « energidt, d a rdcsdllandét jelen-

ti, A 3-as gorbénél levS lokdlis
minimum biztositja azt, hogy a fé-
zisdtalakulds elsdrendii legyen, mi-
vel igy az dtalakuldskor récsdllan-
dé ugrds és ennek megfelellen faj-
térfogatugrds kivetkezik be,

A deformdcidktdl mentes
kristdly dtalakuldsi h8mérséklete
T megfelel annak az Uy, poten-
cidlis energidnak, amely a két mi-

2, dbra

) potencidlgbrbe /feltétel
Jefleggbrbe /. Az 1, 2, és 3_male§°tt nimum k8zotti potencidlhegy csucsédt

181t gBrbék az egyensulyl rdcsdllandé adja meg, Ha egy T < Te hémérsdk-

héméreékletfiggéadt mutatjdk
letr8l flteni kezdjiuk az “tvozetet,
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. akkor a 2, gbrbén haladva normélis hétdguldst tapasztalunk, A T hémér-
adkletet elérve a rdcsdllandé ugrésszeriien nbvekszik Ad -vel, A hémér-
séklet tovdbbi emelésekor az 1. gorbén haladva ismét normdlis hdtdguldst
kapunk, Ha most egy Tc -nél magasabb hémérsékletrdl hiltjilk az anyagot,
akkor elfezbr az 1, gorbén van az egyensulyi atomtdvolsdg és ez a ferro-
mégneses &llapotnak felel meg, Mikor elértilkk a Tc hdémérsékletet, akkor
vagy a 2. vegy a 3. gbrbére ugrik &t a rendozer. A tapasztalat azt mu-
tatja, hogy a 2. gérbe a stabilabb, tehdt az Usszehuzdddsnak nagyobb a
valdésziniisége, mint a tdguldsnak. Ennek kiovetkeztében a 2, gorbén lesz
az egyensulyi atomtdvolsdg. Az 1. és 2, gbrbék K6zt t1 tdvolsdg a ferro-
mdgneses, illetve antiferromdgneses éllapotok spontdn magnetostrikcidja
kbzotti killonbséget adja meg, Igy tehdt a Ad rdcsdeformdcié egy rend-
kiviil nagy spontdn magnetostrikcidénak foghaté fel. Azonban meg kell je-
gyezniink, hogy &ltalédban a spontdn magnetostrikciés deformdcid nem izo-
trép és igy az eredetileg kobis kristdly tetragondlissd vdlik, Ezzel
gzemben az o -médosulatu FeRh btvozet A-F dtalakuldsakor de Bergevin
és Muldawer [1] szerint nem tapasztalhaté tetragonalitds, Ezek szerint
a tapasztalt nagymértékii /10 / spontdn magnetostrikcids deformdcid e-
gyediil a kicserél8dési kolcsbnhatds eredménye, tehdt izotrdp; és a még-
neses anizotrépidval kapcsolatos szokdsos magnetostrikcid ugyanolyan
kismértéki /10-6/, mint 4ltalédban,

Hémérpsdkleti hisznterézis jelensép

A 2, dbrirdél leolvashatd, hogy egy idedlis kristdlyban az dta-
lakulds hiszterézis mentesen torténik mivel az dtmenetek az 1, és 2,
gorbék kozott jétszddnak le,

A redlis kristdlyban az dtalakulds hiszterézissel torténik, Ezt
a hiszterézist a kivetkez§ médon lehet értelmezni, Tegyiik fel, hogy a :
FoRh kristdly T, hémérsékleten van, amely az UTC lokdlis energlamaxi-
mumnak feleltmeg. Ebben az esetben a kristdlyban ferromégneses és anti-
ferromdgneses tartomdnyok vannak, amelyeket a belsd fesziiltségek inhomo-
gén eloszldsa hatdroz meg ugy, hogy a komprimélt tartoményok antiferro-
mégnesesek mig a dilatdltak ferromdgnesesek,

A 3.a, dbrdn bemutatjuk a két tartomdnyt elvdlasztd hatdrréteg
egylk lehetségzes szerkezetdét spinorientdcis gzempontjdbél, Az abrén nyi-
1akk31 Jelbltik a spinmdgneses nyomaték vetilletdt.

A haté?réteg azonban nemcsak a spinorientdciéban jelent Atme-
netet, hanem a spontdn magnetostrikcidas deformdcid miatt a ricetdvoledg~
ban is dtmenetnek kell 1étrejtnnie. A 3.b. 4brdn bemutatunk egy elképzelt
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§ dtmenetet a rdcedeformédoié figye-
A ~ lembevételével, Az dbra a hatdr-
i réteg sikmetszetét adja, a tér-
beli viszonyokat ugy kaphatjuk

Lo meg, hogy az fhrdt a t tengely
B S R T N R R S k6rill 90°-os szbggel elforgat-
. Juk,

d ' de Bergevin és Muldawer
| poeoe 4t ' : [I]adafai alapjén azt mondhatjuk,
B e v t " hogy az'antiferromégneses és fer-

o 4 t | romégneses tartoményokban az(100)
T SR o N tipusu rédcesikok hdromszor es-
i et i ’ ' —_— nek egybe ezer sikonként tehdt,
P i ' | | mint az dbrérdél megdllapithatd,

i ol | ' a v-vel jelzett atomsorban
Bt et SRR gy minden 666-ik atom utén szilksé-

' ' b ' ' ges egy vakancia, Igy a hatdr- :
¥ , réteg felilleti vakanciakoncent-
' rdciéja ~ 2.10"6, ami megfelel
‘~'3.10'9'térfogati vakancia-

f koncentrdcidnak, Ez az érték kb.
3, dbra a tiszta fémek egyensulyi vakan-
Sginorientdoidelosztéa a hatdrrétegben FERESORGNE g Tk Suial way
récggefgr7é716 nélkll /a/ és rdcsdefor- & legkedvezdtlenebb irodalmi a-
macidval /b/. 4 sh i
A nyilak a spinmédgneses nyomaték vetil- ASLOR “HLARY G BaSSRANE DRyo o
letét mutatjédky a hatdrréteg vastag- tek esetében az egyensulyi va-
sdga ' kanciakoncentrdcié ennél sokkal

nagyobb;.[7, 8, 9],

Igy tehdt mogdllapithatjuk, hogy a két fézist elvélasztd hatdr-
réteg kialakuldsdnak és mozgdsdnak nincs akaddlya a vakancidk jelenléte
azempont] dbdl, '

Az dtmeneti réteg valészinilileg néhdny rdcsdllanddényi tdvolsdgra
terjed ki és bizonyos tdbbletenergidval rendelkezik, amely rugalmas és
mégneses részekre bonthatd, A mégneses részt elsSsorban az anizotrdépia
energia jelenti, mivel a T, kbzelében a kicserél8dési energidnak ki-
ceinek kell lennie, ugyanis az effektiv kicserél8dési integrdl a T, -nél
elfjelot védlt, Jelvljilk az dtmeneti hatdrréteg fellileti tubblet energia
slirleégét € -val, akkor az el8bb elmondottak értelmében

t= E‘cm * Erug
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éhol Can '@ mégneses anizotrépidbdl és Eru.g a rugalmas deforméciétdvl
-szdrmazé rész, :

Jel&_l:]ﬂk a hatdrréteg vastagsdgdt J -val,

Kézenfekvd az a foeltevés, hogy a £, egyenesen ardnyos a
d ~val, mivel azon spinek szédma, amelyeknek irdnya eltér a ktnnyll
mégnesezési irdnytél, ardnyos J -val, A rugalmas energia viszont for-

ditva ardnyos .J -val,
. . 4 ﬁ
an™ %9 ' erug S

é-ocd’+-§—

€
"

Innen a minimdlis energidval rendelkez8 hatdrréteg vastagsdgra a
Jin= [l 8rtéket kapjuk, :

Az oL nyllvénvaldéan az enizotrépia dllandékkal, 4 pedig a ru-
galmas dllanddkkal fligg tssze,

Igy tehdt kvalitative 1ldtjuk, hdgy a hatdrréteg véges vastag-
sdgu és a felllleti energiasiiriieég ugyanceak az o és B 4llandéktél fliggr’

E=2 |fxp . | 12/

Az o és (@ &1landék lokdlis értékei azonban fiiggenek a helyt§l a belsd
fesziiltaégek inhomogén eloszlédsa miatt., Ezért a killonbdz§ helyen fellépd
hatérrétegek energidja killtnbbz8 lehet és igy €& még a hely filggvénye,
Az egyszerilaég kedvéért nézzilk meg egy dimenzidban a problémdts vdlasz-
szunk ki egy hatdrréteget és legyen a rd merSleges irdny az x tengely.
Legyen ezenkivill _az_adott hatérréteg a T -Tc hémérsékloteh az x=(
helyen, Bkkor a &(x) flggvénynek az x=0  helyen minimuma van,

‘cn; . Ha a hémérsdkletet vdltoztat-
juk, akkor ez a minimum hely kimsé el
18 tolédhat, a gérbe alakja is vdltoz-
hat, de ez nem befolydsolja meggondo-

‘1dsunk érvényességét, -mivel a E(x)
gbrbe pontos alakjédra nincs szlikséglink,
csupdn a jellege lényeges, Az x=0 -ndl
kialakult minimum helyének megvéltozé—

‘sa 8zintén nem okoz problémét, amint

az a tovdbbiakban ki fog deriilni, Ep-

, " pen ezért®e meggondoldsban ugy tekint-
4, dbra hetjik, hogy a -E(x) nem flgg a hémér-

A hatérréteg fellllati enerpidjdnak 96klettdl, Tegyik fel, hogy a hémér-
helyfiggéoe /feltételezetﬁpje{eg— sékletet T, -ré1 T, -re vdltoztattuk

gorbe/,
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# és ennek kiovetkeztében az dltalunk
kiszemelt hatdrréteg elmozduldsa
Ox o Lesyena Ty=T, é8 T=T
ha a (T—1c)>0 akkor a ferromdgne-
ges fdzis, ha a (T-Tb)(O akkor
az antiferromdgneses fdzis stabil,

f

Legyen a szabad-energia-sil-
ruség;fA az antiferromdgneses fé-
zisban és f. a ferromdgneses fé-
zisban, A fédzisdtalakulds - mint
léattuk - ugrédsszeril térfogatvdlio-
S dbra zdssal jér, tehdt elsdrendil fdzis-

?2 antiferromégneses és fgrgomégngses dtalekuldsrdl van szb, Igy tehdt
zis szabadenergia-silriiségének hd- _ -
méreékletfilggése /feltételezett jel- B szabad-energia-siiriiség héméraék

W s s 5o v 6

leggdrbe/. A metszéspont az A-F dt- letfiiggése a két fédzisra nézve o-
alakuléds kritikusvgﬁmérsékleténel lyan médon killonbdzik, hogy T= T -

nél metszik egymdst, Ezt kvalitati-
ve az 5, dbrdn mutatjuk be,

Nézzilk most meg azt az esetet, amikor a (T—Tb))O . Mivel ekkor
a ferromégneses fdzis stabil, a hatdrréteg olyan irdnyban fog elmozdulni,.
hogy & ferromdgneses tartomdny nbvekedjék az aptiferromégneses,tartomény
rovédsdra, Legyen ez az irédny az x tengely pozitiv irdnya, ekkor Ax>( °
Ha a hatdrréteg energidja nem vdltozna meg a Ax elmozdulds kbvetkez-
tében, vagyls E(x): constans lenne, akkor az egész kristdly dtmenne
ferromédgneses dllapotba., Mivel azonban ilyenkor a E(x) novekszik az dt-
alakulds ceak addig megy, amig E(x)—E(O) energiantvekeddés egyenldvé nem
vdlik azzal az energiaenyereséggel, amely a T - T. -nek megfelel,

Tehdt ¢

E()-£0) = [(1) - (D) & . 3

Az ogyenlet jobboldala ugy 18 felfoghatd, hogy egy fiktiv erd bizonyos
"hidrosztatikai" nyomdst gyakorol a hatdrrétegre és ez a nyomds a Ox u-
ton munkdt végez, ’

Az emlitett "nyomds"-t az lh(r)"fr(T)] kifejezést a T= "¢
krnyezetében sorbafejtve és coupdn a linedrls tagokra szoritkozva azt
kapjuk, hogy

“(l)"ﬁ(f)w K(I'Tc) 14/
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shol

k= [20a ~ [8f '
3 Jiate (87 Jrar,

Ilyen médon a hatdrréteg O x elmozduldsakor végzett munka, a-
mely egyensulyt tart a A€ energlandvekedéssel a kivetkezd alakus

K(T-Te)ox = ot /5/
dt de ;
A OE  felirhatd dx Ox alakban és igy a g~ mintegy a hatdrré-
tog felilletl feszilltoégének felel meg., Egyensuly esetén
d€

. K(T=~ Te) = g /6/

A f?i a kbvetkezd girbével jellemezhetd:
\ E g6rbe gegiteégével kvali-

# |

tativ magyardzatot kapunk a hémér-
sékleti hiszterézis jelenségére és
mivel ez teljesen analdg a ferro-

mégneses hiszterézis ismert magyard-
zatdval, ilyen mdédon minden olyan je-
lenségnek, amely a ferromdgneses
anyapgok dtmdgnesezésekor lejdtszddé
faleltoldddsi folyamatalval van kap-
coolatban, megtaldlhaté a megfeleld
héméraékleti analogonja a FeRh 6t~
vozet dtalakuldsa sordn /pl, Bark-
hausen-ugrédsok, remuncia, koerclitiv

l6. dbra

A hatdrréteg felilleti energidjdnak
gradiense /feltételezett jelleggdrbe/

erd, reverzibilis permeabilitéds,
demagnetizdléds, kommutdcide girbe
4 gtb./
A T=T. hdmérsdkletrdl indulva a hémérséklet ndvelésének hu-

tdsdra ez dtmeneti rétegre haté nyomds nbvekezik és ennek megfeleléen a
hatdrréteg elmozdul a gdrbe OA szakasza mentén; az elmozdulds mértéke

XA o A hémérséklet tovdbbi nivekedésekor mdr cetkken az dtmeneti ré-
teg felllleti feszlilteége és igy a ferromdgneses tartomdny mintegy felfu-
védik, a B pontig ellendllds nélklil tdgul, Igy az irreverzibilis falel-
tolédds mértéke L XgT Xy e

A ferromégneses tartomdny ilyen hirtelen tdguldsa teljes analé-
gldt mutat a ferromdgneses anyagok dtmdgnesezésekor fellépd ismert jelen-
s8éggel, a Barkhausen-ugrédssal, '

A hémérséklet novelésekor ez a folyamat mindaddig ismétlddik, mig
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az egész kristdly 4t nem alakult ferromdgnesessé, A hémérséklet catkke-
nésével az dtmeneti rétegre haté nyomds is csbkken és igy a hatdrréteg
a gérbe BC szakasza mentén visszahuzdédik, Amikor a hémérséklet elér-
= te a T. értéket, a hatdrréteg az x.
e ¢ helyen van, Ez a pont felel meg a ferro-
3% mdgneses remanencia pontnak,

Ha a hémérsékletet a T, alé
catkkentjiik, akkor az antiferromidgneses
tartominyok vdlnak stabilised, igy te-
hdt a hatdrrétegre ellentétes nyomds hat,
amely a CD ° gorbesvakasz mentén tirté-
né elmozduldst biztositja. A D , pontnak
megfeleld -AT hémérsékletintervallum
a koercitiv erd analogonja. A hduérsék-

=

let tovébbi csvkkentésekor az eldéziek-
: hez hasonldéan irreverzibilis és rever-
T4 hna zibilis faleltoldéddsok jétsnédnak le
A hatdrréteg felilleti energid- » ’ .
Jénak helyfiiggése két kiilonbo- egénzen addipg, mig az egéuz kristdly

z6t26mé§géklgtgn7 /Keltétele— 4t nem alakul antiferromdgnesensé, A
elleggirbe/, A szappa- Gt c =
:gtt 3ona1g§elz1 # rever;§§1~ hémérséklet ismételt nivelésekor a fal-

118 faleltolddds megnitvekedését eltolédddsok az dbrdn ldthatd mddon jét
azddnak le és ey teljes hiszterdzia-
hurkot alkotnuk,

Az eddiglekbél ldathaté, hogy ha a hémérsdklet befolydsolja a
€(x) fuggvény alakjdt, akkor mindssze annyi térténik, hopgy a rever—
zibilis taleltolddds epy kisad mepgniveksuik az lrreverzibilishoz viszo-

nyltva /7. dbra/,

BEzzel lehebt magyardzni azt a meglepd klsérleti tapasztalatot,
hogy az A-F atalakulds hémérsdékleti hiszterézise nem mindig swimmetri-
kus,

A 1ilitdeid hémérodkleti hinzterduine o a kiwinndpen ferromdgnesco

——

i
hioat 'rézig analdpidjdrdl

A /3/ egyenlet teljeven megepyezik a ferromdgneses anyapgok hisz-
torézio~elméletébdl ismert doméntfal-moupin egyenletdével; s ipy axn /5/ éa
/6/ egyenletek, umelyek a /3/ kilvetkezményel, nnaldpidba d11ithatdk ay
emlitett doménfal-mozgin eryenlglének mepfoleld alakjaival. Az /5/ epyen-
letben fellépd K(I—]c)Ax tag ozerepél a doménful-mozpids ecoetében a
mépmevon Lér enerpldja Jdatoszn, amoly a kivelkesd alulus ZJSH Ox 5

uhol _],) a gpontdan mapgneses inteunzitds, A H  térerduadinek a mi ecve~



tilnkben a (T-L) hémérséklet kiilonbség felel meg, tehdt a T=T. hémér-
séklet és a H=0 térerSsség analdg esetek,

QL”J Ez egybeenik azzal az elképzelés—
’ gel, hogy a [=T, homérsékleten egyen-
2 sulyi esetben /nem metastabil dllapotbani/
a ferromigneses és antiferromdgneses fa-
7 zisok azonos mennyiségben vannak jelen
?ﬂf’ ugyanugy, mint ahogy a ferromdgneses a-
nyagban demagnetizdlt dllapotban /egyet-
g/ len konnyil mdgnesezésl irdny esetében/ a
pozitiv, ill, a negativ irdnyitottsdgu
g ¥ JI /! 150 I'C domenek mennyiségq azonos,
/,/’ ; . Bzt az dllapotot azonban caak

demagnétizélés utdn lehet elérni, omi a
FeRh A-F dtalakuldse szempontjdlbdél azt
jelenti, hogy a T¢ kbril ugy kell vdltoz-
tatni a hémérsékletet, mint ahogy a vdlta-

8, dbra koz6 mdgneses térrel torténd demagnetizd-
éiggﬁhgg;§2§gug ;g;g?ggi{::?’ 14s esetében a H=0 koril vdltoztatjuk
hiszterézishurokkal a mégneses teret, A 8, dbrdn bemutatjuk
a FeRh un, termikus "demagnetizdldsi"
gUrbéjét, amelynek felvétele a kidvetkez8 mddon tortént:
A minta h8mérsékletét a T, korill cevk-
kend amplitudéval oszcilldltattuk ds
minden egyes hémérsdéklet maximum, ill,
minimum mcllett mértik a é%— relativ
dilatdold értékét, A 8, &brdn ldthats, 200
hogy a “demagnetizdciés" gdrbén a To
kdrnyékén van egy kevésbé meredek
szakasz, Bz a kezd§ permeabilitds 100
szakaszdval analog, Az dbrén a hé-
méraékleti hiszterézishurkot is fel-
tilntettiik, :

i

Al
)

s ey 100 B0 1%
A 9, dbra a ferromdgneses

hiszterézis és a FeRh A-F dtalaku- 9. ébra

ldodnak hémérsékleti hiszterézise Parcidlis héméredkleti hiszierd-

kbz6tt fenndlld analdgia tovdbbi AR ggigif&:igéuisalthtéui

bizonyitéka, mivel 1tt a reverzi-

bilis permeabilitdssal analog par-

ciélis hiszterézis hurkokat dbrdzoltuk, amelyeket ugy vettiink tel, hopy
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a felfUtési gbrbérél kiindulve a hémérsdkletet ellszdr csikkentettiik
néhény fokkal, majd ismét, fokozatosan visszadllitottuk az eredeti ér-
téket. A lehiltési dgrdél indulva viszont eldsudr nbveltilk a hémérsékle-
tet és vieszafeld csdkkentettilk a kiinduldei hémérsékletig, Mint az db~
rérél 1d4thaté, mind két esetben pontosan visszakaptuk az eredeti érté-
ket, /a2 eltérés a mérési hibdn belill volt: <tiu 1o

E reverzibilis hiszterézis hurkok érthetdvé vdlnak a 6, dbra
seglteégével. Ha ugyanis az anyag a felfiltési dgon van, ez megfelel a
6. ébrén az AB szakasznak, ha pedig a lehiitési dgon van, ez megfelel
a DE vagy az FG sezakasznak, Tegyilk fel, hogy a hiltési dgon van az
gtvizet és egy kivdlasztott hatdrréteg az adott Te kezd8 hémérsékle-
ten valahol az E és F pontok kbzott foglal helyet / k pont/. Eb-
ben az esetben a reverzibilis permeabilitds analdgiédjdt a hdmérséklet
névelésével kaphatjuk meg. A hémérséklet emelkedésekor a hatérréteg
oltolddik az EOA gorbeszakasz mentén, Az eltolddés reverzibilis e- .
géozen az A pontig, ha azonban az A pontnak megfeleld hémérsékle-
tet tullépjiik, akkor az AB szakaszon irreverzibilis faleltolddds jdt-
8z6dik le, Természetesen ez a korilmény nem befolydsolja azt a tényt,
hogy ha visszadllitjuk az eredeti 1L hémérsdkletet, akkor a hatdrré-
teg visszajut az eredeti K pontba. Ennek egyediili feltétele az, hogy ,
a T kezd§ hémérséklet ald ne csbkkenjen a prébatest hémérséklete
az adott mérés alatt, Ilyen médon érthetdvé vdlik, hogy a reverzibi-
1is hiszterézis~hurkok miért hurok formdban jelentkeznek és nem Ynma-
gukba visszatérd gbrbék, Ez azt is jelenti tovdbbd, hogy a reverzibi-
1is permeabilitds analogonjét uéy kapjuk meg, hogy vagy nagyon kicsi
hémérséklet killvnbséget alkalmazunk, vegy pedig a reverzibilis hurok
kozd§ agénak érintdjét vessazilk,

A huzdéfesziiltség éo_e mdegneses tér hatdsa dz A-F dtalakuldsra

de Bergevin és Muldawer [1] mérési adatai szerint a ferromdg-
neses éllapothoz nagyobb egyensulyl rdcsdlland$ tartozik, mint az anti-
ferromdgneses dllapothoz, Ez azt jelenti, hogy a huzéfesziliség hatéded-
ra a ferromdgneses fdzis kedvezSbb helyzetbe keriil és igy az. A-F dtala-
kulds hémérséklete alacaonyabb lesz, A 10, dbrdn bemutatjuk az A-F dt-
alakulde hémérsékletének cstkkenését az alkalmazott G huzéfeszliltedg
hatdsdra, Az A-F dtalakuldst a médgneses intenzitds mérésével kivettilk,

Léthaté, hogy a fdzisdtalakuléds héméraséklete a G = 1160 kp/cm2
huzéfeszilltadp hatdsdra 3 0°-kal csbkken, Ugyasnekkora vdltozdet tapasz-
taltunk, amikor a médgneses intenzitds mérésiét killonbdz8 mdgneses tér al-
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oy

0 1160 kpf e’ » kalmazdsa mellett végeztilk, Ki-

18nb828 mégneses terek alkalma-

: z8sdt az indokolta, hogy a mdg-

40 ** 'neses tér jelenléte szintén ked-
vez a ferromdgneses dllapotnak

és esetleg nem egyenld mértékben

a0 jérul hozzd az dtalakulédsi hémér-
_ géklet eltoldéddsdhoz, Mint a 11,
5 0 700 7 dbrédn ldthaté, az alkalmazott
legnagyobb térerdsség H =1680 Oe
A0, Abea gem befolyésolﬁa az.étalakulési
Az A-F dtalakuldsi hémérséklet csbkkenése Al .3
G =1160 kp/ct huzéfeszilltsédg hatdsdra ¢ 10
s
501
2
251 Y
% W0 BOTT
50 100 50 1o
11, ébra 12, dbra
A PeRh mégneses intenzitdsdnak hémérséklet-— Az A-F dtalakulds hémér-
filggése killonbtz8 médgneses terekndl. sékletének csdkkenése
X = 1120 Oe’- 0= 1400 0s, O =1680 Ose H = 5923 Qe térerdsség

hatdedra felfiitéskor és
lehiitéskor, &AH =0 Oe,
pontot lényegesen, viszont elegends§ volt oH= 5923 Qe

arra, hogy a mdgneses telitettséget minden hémérsékleten J61 megkdzelit-
sk, i '

Mint mér emlitettilk, a mdgneses tér jelenldéte kedvez a ferfomég-
neses fdzisnak, mivel a pozitiv kicserélddési integrdlhoz hasonldéan a
spinmégneses nyomatékok pdrhuzamositdsét segiti o18, Eppen ezért védrhatd,
hogy a mégneses tér jelenléte az A-F dtalakulds héméreékletét cebkkenti.,
A 12, ébrén bemutatjuk az dtalakuldsi hémérséklet cabkkendsédt felfiitée,
111, lehlités alkalmédval, Az alkalmazott térerdsség H = 5923 Oe volt.
Az étalakulds indikéldsdra Jelen esetben a hosszvdltozdot haszndltuk fel.
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Az dbrérél léthaté, hogy a felfiitéskor lényegesen nagyobb eltolddds
/5,5° ¢/ mutatkozott, mint lehiitéskor /2,5° ¢/, Ezenkivill azt tapasz-
taltuk, hogy a mdgneses tér kikapcsoldsakor a felfiitési gorbén nem
411t vissza az eredeti dllapot, viszont a lehiitési dgon visszadllt,

Ez szintén érthetd a 7., dbra alapjdn, ugyanis a mdgneses tér bekap-
csoldsa equivalens a hémérséklet novelésével, A felfiitési dgon a még-
neses tér bekapcsoldsa olyan irreverzibilis faleltoldddsokat is 1étre-
hoz, amelyek nem dllnak vissza a tér kikapcsoldsa utdn., A lehiitési 4-
gon viszont csak reverzibilis faleltoldddsok jdatszddnak le, vagy pedig
olyan irreverzibilis eltoldéddsok mennek végbe, amelyek a tér kikapcso-
ldsa utdn visszadllnak, hasonldan a reverzibilis permeabilitds analdégi-
4jéndl tdrgyalt esetekhez,

A 13, dbrdn bemutatjuk a mdgneses tér hatdsdra bekbvetkezett
dilatdciét a felfiitéoi és a lehiitési dgon. Lathaté, hogy a felfiitési
dgon igen nagy "remanencia" lépett fel, mig a lehiitési dgon reverzi-
bilis hiszterézishurkot kaptunk,

Al o

2 -10

Yo .

A

75 15

50— / . g

25 5

0 i P
2500 5000 7500 Hoe 2500 5000 7500 Hoe

13/a. dbra : 13/b. dbra

Dilatdcid a mégneses tér fliggvényében, a felfiitéal /a/ és
lehiitéasi dgon /b/

Usszegozve az eddig elmondottakat, a feltett kérdémekre a ki-
vetkezd vdlaszokat adhatjuks

1/ Az A-F dtalakulds folyamdn mutatkozd rdcsparaméter ugrés
felfoghaté egy nagymértékil izotrép spontdn magnetostrikeidnak, amely
minden bizonnyal azzal van deszefllggésben, hogy a kitési energla eré-
sen figg a eplnorientdcidtdl,



2/ Az A-F dtalakulds hémérsékleti hiszterézise és a kbzbnséges

forromdgneses hiszterézis kozott kimutatott analdgia bizonyitja, hogy
az eldbbi, strukturdlis eredetii hiszterézis.

3/ A héméreékleti hiszterdzis magyardzata feltételezi, hogy

az antiferromdgneses és ferromdgneses fazisok az dtalakuldsi hémérsék-
let tartomdnydban koegzisztdlnak kozbiilsd paramdgneses fdzis fellépése
nélkill, Ezt a kOzvetett bizonyitékot megerdsitette Krén és Szabé [6]
neutron-diffrakcids mérése, amellyel kizvetlenill kimutattdk a két fd-
zis koegzisztencidjdt az dtalakulds hémérsékletének fartoményéban.

Végiil koszinetet mondok P4l Léndrd elvtdrsnak, az igazgaté

elsS helyettesének, munkdmban nyujtott segitsdégéért,

[1]
[2]
(3]
[4]
(5]
(6]
(7]
(8]
(9]
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A SZILARDTESTEK VEZETESI TULAJDONSAGAIROL*

FOGARASSY BALINT
KFKI, Budapest

A szildrdtestek vezetési tulajdonsdgainak elméletét targyaljuk a Boltzmann-féle-
transzportegyenlet alapjdn. A Boltzmann-egyenlet megalapozdsa céljabdl el6szor
foglalkozunk a periodikus potencidltérben mozgd elektron dinamikai tulajdon--
sdgaival. Ezutdn igen altaldnos feltétclek mellett eldallitjuk a transzportegyenlet
megoldasat sorfejtés alakjaban, ahol a sorfejtés a kiilsé perturbicidk szerint (elek-
tromos tér, hdmérsékleti gradiens, méagneses tér) tortént. Az altalinos megoldést.
alkalmazzuk clsdrend(i, majd a mdagneses tér szerint tetszésszerinti rendi kozelités-
ben és ennek alapjdn targyaljuk a termoelektromos, galvanomdgneses, termomég-
neses és galvano-termomdgneses effektusokat. Befejezésiil a relaxécids ido koze-
lités érvényességi tartomdnyat vizsgiljuk meg.

Bevezetés

Szilardtestek vezetési jelenségeinek elméletével hosszi id6 6ta foglalkoznak a fizikusok. Drude
mér 1900-ban olyan magyarazatot adott [1], amely komoly eredményeket ért el az akkori kisér-
leti eredmények értelmezése teriiletén. Feltételezte, hogy a szildrdtesten beliil szabad elektronok
mozognak, amelyek kiilsé tér bekancsoldsa esetén hémozgisukon tilmenden tobblet sebességre
tesznek szert és igy a makroszkopikus dramokat értelmezni lehet. Nagy érdeme volt ennek a tar--
gyaldsnak, hogy az elektromos és hdvezetés kapcsolatét leird tapasztalati Wiedemann —Franz tor--
vényt [2] elméietileg megalapozta. :

Réviddel az elsd probalkozdsok utdn Lorentz mér statisztikus mechanikai meggondoladsokat
alkalmaz [3]. Az elektronok fazistérbeli eloszldsdt a Boltzmann-egyenlet alapjin hatdrozza meg
gy, hogy kezdetben Boltzmann-eloszlast tételez fel. Meglepd fordulat, hogy ez az elmélet azokat.
a jelenségeket sem tudja helyesen értelmezni, amelyeket Drude primitivebb elmélete tudott, sot
tovabbi probléma meriil fel, amely szerint az elektronok anomélisan nagy fajhdvel kellene hogy'
rendelkezzenek, amelyet pedig semmiféle tapasztalati tény nem igazol. $

Hossz ideig a felmeriilt problémédk megoldatlanok maradtak és csak a természet kvantumos.
szerkezetének felfedezése vitte elobbre az elméletet. Az elektronok a Pauli-elvnek aldvetett részecs-:
kék és igy kezdeti 4llapotukat nem a Boltzmann-, hanem a Fermi— Dirac-eloszléssal kell leirni.
Sommerfeld az eldbbi, Loretz 4ltal kidolgozott elméleten csak ezt a kis véltoztatast tette [4] és ered--
ményként a tapasztalattal meglepSen j6 egyezésre jutott. A Lorentz-elmélettel szemben tortént
nagy viltozéds konnyen érthetd, ha figyelembe vessziik, hogy a Pauli-elv miatt jelen esetben az elekt-
ronoknak csak egy kis része gerjeszthetd termikusan — hiszen az alacsonyabb energidju elektro-
nokhoz kozeli magasabb energianivok szintén be vannak toltve elektronokkal —,igy a vezetési
folyamatban is csak az elektronoknak egy kis része, a kozel Fermi-energidval rendelkezt elektronok:
vesznek részt. Ez a meggondolds a modernebb elméletek keretei kozott sem médosult és ez adja.
a magyardzatat annak, hogy a fizikusok igyekeznek a szildrdtestek Fermi-energidjat, illetve Fermi--
feliiletét meghatdrozni,

A kvantummechanika fejlédésével egyiitt nagy lépésekben haladt el6re a vezetési folyamatok.
elmélete is. A szabad elektron képrél dttérnek a valésdgos helyzetnek megfeleld periodikus poten-
cidltérben mozgd eclektron tdrgyaldsdra a kvantummechanika médszereivel. Itt az alapvetd dolgo--
zatok helyett Wilson konyvére utalunk [5]. Az elmélet ezen a szinten most mar alkalmas lett volna
a természet tobbé-kevésbé hii leirdsdra, de a feladatok végleges megolddsa egyre-mdsra mate--
matikai nehézségekbe iitkdzott. Ezen a problémédn mind a mai napig nem lehetett teljes mérték: . m

* Erkezett 1964. jul. 10.
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kielégité modon segiteni. A vezetési jelenségek elméletére éppugy, mint a szilardiestfizika egyéb
teriileteire jellemzd a kiilonb6zd kozelitd modszerek tomeges alkalmazdsa és sok esetben nincs
tisztdzva ezeknek a modszereknek az érvényességi tartomanya. Jelen dolgozat feladata is — mint
latni fogjuk — ilyen jellegii kérdések tisztazasa lesz.

Béar a torténeti attekintéssel kapcsolatban teljességre kozel sem toreksziink, meg kell még
-emliteni Kubo mbdszerét [6], aki tovabbi absztrakcidval az dramsiirliséghez rendelt operator varhatd
értékét szamolja a térelméletben szokdsos modszerekkel. Eljardsdnak nagy elonye az eddigiekkel
szemben, hogy az egy-elektron kozelitéstdl meg lehet szabadulni, ami elvileg igen nagy el6rehaladds,
de a praktikus szdmitdsokban természetesen tjabb problémakat vet fel. Ezek a matematikai nehéz-
ségek teszik indokolttd az egy-elektron kozelitésben végzett szamitasokat mind a mai napig.

E rovid torténeti attekintés utan vizsgiljuk meg a tovabbi tdrgyaldsunk alapjat képezo Boltz-
mann-féle transzport-egyenlet alakjat, szarmaztatdsdval kapcsolatos problémakat és érvényességi
tartomanyat. A szilardtest vezetési elektronjainak kvantummechanikai leirdsat a Bloch-fiiggvények
adjak. Ezek az allapotfiiggvények egy sdvindextdl eltekintve az r helyvektor és k hullimszdm-
v:_ktor fiiggvényei, igy az elektront reprezentdld pont most nem a klasszikus fazistérben, hanem az
(r, k) hatdimenziés térben mozog. Legyen f(F, k) a betoltési valdsziniiség, vagy a tovdbbiakban
roviden eloszlasfiiggvény, amely egy normalési faktortdl eltekintve az (r, k) pont egységnyi kirnye-
zetében tartdzkodo elektronok szama. Ennek a fiiggvénynek a meghatdrozdsa a vezetési jelenségek
elméletének fo feladata, mert ennek ismeretében az aramok mar integrdldssal eldallithatok. A

Liouville-tétel kdvetkezményeként az f(7, k) fiiggvény teljes idébeli megvaltozasa zérus, azaz

of (of ¥y
T [E)folyt. A (E)mk, g (1.1)

ahol az els6 tag az elektronok folytonos mozgédsatol eredd valtozast irja le:

of d, af Ofs of=
: (0 Ly i
ot Jolyt. dt Ot Ir = o
€s a masodik tag az iitkozések kévetkezmény_e,_amelyben a ne.gativ eldjel konvenci6 kérdése. Ennek
értékét is felirhatjuk, ha bevezetjiik a Wik, k') atmeneti valésziniiséget, amely azt jelenti, hogy .
az iddegység alatt' milyen valészinfiséggel jut az elektron a teljesen betdltott k allapotbél a betdl-

tetlen ' dllapotba iitkozések kovetkeztéberi. Ennek segitségével a k allapotbol kiszort és a k alla-
potba sz6r6dé elektronok szdma .

af Sows ), - = TR S L Pl

‘(E = 2 WEK G PU-fF,HI-WE K DO-ED). (13
. k .

Az sszegezést az egy Brillouin-zéndba esd lehetséges k” 4llapotokra kell kiterjeszteni. Ezek viszont

nagyon sfirin helyezkednek el, igy k’-t folytonos viltozonak tekinthetjiik és az Gsszegezést integ-

rdlassal helyettesithetjiik figyelembe véve, hogy az egységnyi k-térben V/8z® szamu lehetséges k’
Allapot van. Ekkor (1.3) igy irhato

of |4 S ‘ Rt e
_(«sk)u.k.‘%‘n“ff{w(""‘)fl'*fl—W(k,k)f =/l d* K. (1.4
Stacioner problémak vizsgdlatdra szoritkozva az (1.2) és (1.4) cgyenleteket az (1.1) kifejezésbe

:lil);ettesitve nyerjilk a tovabbi vizsgdlataink alapjdul szolgaldé Boltzmann-féle transzport-egyen-
etet

-~ ¥ e S ’ - ’ -,"'
_r+--:k=§;f(W(k',k)f U =f1= Wk R fUL £ T d* K. (1.5)

Itt és mdr az eldz6 képletben is V a kristély térfogatat jelenti és az f(F, k) f liggvény melldl a rovidség
kedvéért elhagytuk az argumentumot, illetve f’-vel jeloltiik, ha a fiiggvény a k’-t6l fi ligg. Az integ-
rdlok mind most, mind a tovabbiakban hatdrozott integralokat jelentenek, amelyek a k-térben
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az elsé Brillouin-zondra, a konfigurdcios-térben — ha ilyen van jelolve — a kristdly térfogatara
terjednek ki, Igy példaul

i i .
oy f f [k, P d*Fd> K = N, (1.6)

ahol N az osszes vezetési elektronok szama a kristalyban. Egyensulyi allapotban, azaz kiilsé per-
turbaciotol mentes esetben az eloszlasfiiggvény természetesen a Fermi-Dirac altal adott [iigg-
vénybe megy at:

Jo(F k) = —— ---—F_—-_—l~~~—'~-_- ——— .7
o {,.J_s_k,z __,.C_(,c),.} i

kT ()
ahol E(k) a kristdlyra jellemzd energia-hullimszamvektor kapesolat, {(r) a Fermi-nivo, k a Boltz-
mann-alland6 és T(F) az abszolit homérséklet.

Meg kell jegyezniink, hogy Boltzmann a réla elnevezett egyenletet tulajdonképpen gazmole-
kuldkra vonatkozoan vezette le még abban az idében, amikor a szilardtestek vezetési tulajdonsagai
nem alltak az érdeklodés kozéppontjaban [7]. A szilardtestekre vonatkozd Boltzmann-cgyenlet
altalunk bemutatolt eldallitasa a kézikdnyvekben szokasos gondolatmenetet kavette, de valdjaban
csak formalis Jevezetésnek tekinthetd. A korrekt eljaras a kovetkezo lett volna [8]: Az N részecské-
bol &l16 rendszer valosziniiség-siiriiség-liiggvényét a teljes fazistérben értelmezi a statisztikus mecha-
nika. Ez a liggvény 6N koordinatatol fiigg és annak a valdsziniiségét jelenti, hogy a teljes fazistér
egy pontja koriili egységnyi térfogatban taldlhaté a rendszer. Meghatirozasara a Liouville-cgyenlet
szolgdl. Ha ezt a linciris egyenletet megfeleld 68 koordinata szerint integrdljuk, akkor az Gin. cson-
kitott-stirtiség-fliggvény meghatarozdsara kapunk egyenletet, amely természetesen mar kevescbb
informdciot tartalmaz a rendszerrdl, hiszen R részecskére atlagoltunk. Sajndlatos modon a csenki-
tottsiirliség-fiiggvény meghatdrozasira szolgilo egyenlet eggyel kevesebb rendben csonkitott fiigg-
vényt is tartalmaz, amelynck meghatarozisira vagy egy Gjabb egyenletet kell felirni, — de akkor
ismét hasonlo probléma lép fel - vagy fizikai szempontbol tobbé-kevésbé indokolhaté feltétel-
lel kell éIni. Igy példaul, ha a részecskék kozott csak gyenge kolesonhatias mikadik, akkor kicsi a
korreldcio és szokdsos a ,,molekula kaosz™ feltételezés, amely szerint a tobb-részecske siiriiség-
fiiggvény szorzat alakban irhato fel, ahol az egyes tényezok egy-cgy részecske fazisterében vannak
€rielmezve. Ilyen kozelitést alkalmazva a Liouville-cgyenletet (N - 1)-szer integralva, azaz egyré-
szeeske kozelitésben nyerjiik a Boltzmann-egyenletet.

A most szavakban elmondott cljaras kvantummechanikai keretek kézott is alkalmazhato,
amikor is a valosziniiség-siiriiség-fiiggvény szerepét a siirliség-mdtrix, a ,.molekula kiosz™ feltéte-
lezés szerepét a ,,rendezetien, vagy fiiggetlen fizisok™ feltételezése veszi at. Sit az utobbi feltétele-
2816l Van Hove perturbiacioszamitisos modszert alkalmazva kimutatta, hogy elhagyhato [9].
A Boltzmann-egyenlet levezetésérdl mondottakat ki kell még egésziteni azzal, hogy ezeket az dlta-
lanos természetii meggondoldasokat kimondottan periodikus potencidltértben mozgd részecskék
esetére nem alkalmaztak, igy példaul célszerii lenne esetleg a kvantummechanikai szamitasokat
megismételni ¢s a matrixelemeket a Bloch-fiiggvények mint bizis segitségével szamitani.

Bir meggondoldsaink alapjat a Boltzmann-féle transzport-egyenlet képezi, a levezetés rész-
Jeteibe nem mentiink  bele, mert meg vagyunk gy6zddve, hogy a formadlis levezetéssel azonos
eredményre jutottunk volna és csak az érvényességi tartomdny pontos koriilhatirolasit biztosi-
totta volna egy gondos kvantum-statisztikus mechanikai meggondolis. Mindenesetre az egyenlet
érvényességét a kovetkezd feltételek korlitozzak, amelyek egy része kozvetleniil az egyenlet fel-
irdsabol lathatd, mas részét a tovabbi szamitdasok sordn fogjuk felhasznalni:

1. Egy-clektron kozelitésben dolgozunk. :

2. Egy-sav vezetést vesziink csak figyelembe és a sdv-sav atmeneteket elhanyagoljuk.

3. Csak olyan kolcsénhatdsokat vesziink figyelembe, amelyekrol feltételezziik, hogy a fonon-.
spektrumot nem befolyasoljak, azaz elegendd egy Boltzmann-cgyenletet felirni. A szérdsok kozotti
interferencia jelenségeket clhan_vag_oliuk. ;

4, Feltételezziik, hogy a W(k, k") dtmeneti valoszinliség Iétezik és fiiggetlen a kiilsé pertur-
bacioktol. Mas szoval, feltételezziik, hogy a kiilso perturbiacié nem keveri Jényegesen Ossze és nem
viltoztatja meg az eredeti dllapot encriganivoit, csupdn dtmeneteket hoz Iétre azok kozott.

5. Csak stacioner problémdval foglalkozunk, azaz az eloszldsfiiggvény explicite nem fiigg az

idotol.

4 Fizikai Folyoirat XIH/1
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6. Feltételezziik, hogy a kiilsé perturbalo terek, azaz az E clektromos-, H mdgneses tér- és
AT/OF hdmérsékletgradiens allandok és az eloszlasfiiggvény ezek szerint torténd sorfejtése kon-
vergens.

2 7. A vizsgélat ald vett szilardtestet homogénnek tekintjitk, ami annyit jelent, hogy az elosz-
lasfiiggvény az 7 helykoordinatatdl csak a T homérsékleten keresztiil fiigg.

Lattuk eddig, hogy a vizsgilataink alapjit a Boltzmann-féle transzport-egyenlet fogja képezni
a felsorolt feltételek szemeltt tartasaval. Roviden vazolni szeretnénk még, hogy a vizsgilatokat
milyen irdnyban végeztiik. Osszefoglaléan két gondolatkérrdl beszélhetiink, amelyeket roviden

két betii jellemez: k és 7, azaz a hullmiszamvektor iddderivaltja és a relaxdcios id6. Ezek koziil az
elsd tulajdonképpen még a Boltzmann-egyenlet megalapozisihoz tartozik, a masodik egy komp-
lexebb problémakért jellemez, amely magdban foglalja a Boltzmann-egyenlet sorfejtéssel torténd
megoldasat, majd ennek alapjan a relaxdcios ido kozelités érvényességi tartomanydnak megha-
tarozasat. ; i

Az eloszlasfiiggvény 7 és k fiiggetlen viltozoirdl azt mondtuk, hogy azok a periodikus poten-
cialtérben mozgd elektron (Bloch-elektron) kvantummechanikai jellemzésére sziikséges mennyi-
ségek. Ennck a kijelentésnek csak perturbiciomentes esetben van értelme, hiszen kiilsd perturbacid
bekapcsolasa esetén a Bloch-fiiggvények nem felelnek meg a rendszer Asajﬁtél]apotainak.’ Ha tehat
vezetési jelenségeket akarunk targyalni, 7 €s & jelentését ebben az esetben is meg kell mondani. A Boltz-
mann-cgyenletben szerepelnek tovabba az r és k koordindtik idoderivaltjai is, amelyeknek meg-
hatdrozisa céljabol az elektron dinamikai tulajdonsdgaival kell foglalkoznunk. Ezzel a problémaval
mar sokan foglalkoztak az irodalomban és a végeredmények teljes egyezésben vannak egymassal,
de mind a levezetésck modszere, mind az érvényességi hatdr tisztazdsa erdsen kifogasolhato.

Lénycgében hiarom utat lehet kévetni s mindharomnak vannak képviseléi az irodalomban.
A legmoderncbb és talin legkorrektebb eljardas [10] a periodikus potencidltérben és kiilsé pertur-
balo térben mozgd elektron sajatdllapotait igyekszik meghatdrozni. Ebbo! a célbol egy eflektiv
H~milton-operatort konstrudlnak, amelyrél megmutatjik, hogy a sajat-fiiggvényekre vald hatdsa
ac .redeti Hamilton-operdtoréval egyezik meg, igy sajatért¢k probléma szempontjibol ezek egymas-
sal egyenértékiick. Ez a mértékinvaridans, de rendkiviil bonyolult tirgyalds esctiinkben nem célra-
vezetd, mert nem ad lehetéséget a Bloch-elektront jellemzé r és k koordindtak valamilyen dltalino-
sitdsira. A mdsodik és harmadik Ut k6zds vondsa, hogy mindkettd az idotol fiiged Schrodinger-
egyenlet hullimcsomag alaki megoldédsit keresi. Mig a szerzok egyrésze a hullimcsomagot a
konfigurdcios térben [11], a mdsik része a hullimszdmvektor terében [12] épiti fel. Ezekre a leveze-
tésekre jellemzo, hogy egyrészt a kvantummechanikai modszerek sok esetben klasszikus meggondoli-
sokkal keverednek, masrészt a magneses térerdsség négyzetét tartalmazd’ tagot altaliban elhagyjak
és ebbol kovetkezden a kapott eredmény érvényességi hatarat erosen korlitozd kijelentéscket tesz-
nek. Nem kivanjuk itt részletes elemzés ald venni az egyes szerzOk munkiit, inkdbb a 2. fejezetben -
megprobilunk e¢gy konzekvens kvantummechanikai leirast adni, amely egyben a mdgneses tér-
erosség négyzetét sem hanyagolja el. Egyetlen kozleményt mégis szerctnénk kiemelni, cgyrészt
azért, mert gondolatmenete nagyon hasonlit az altalunk kovetetthez, masrészt mert jellemzo a fent
mondottakra. Jones osszefoglald munkajaban [13] szintén foglalkozik a szoban forgd problémival
és Bloch-fiiggvényekbdl dsszedllitott hullimcsomag sebességét és gyorsuldsat vizsgilia. A Hamil-
ton-operdtor hatdsat egy effektiv Hamilton-operatorral helyettesiti, azonban nincs megmutatva,
hogy Bloch-fiiggvények alkalmazisa esctén ezek valoban egyenértékiick-c. Jones a szimitdsok
soran korrespondencia meggondoldsokat is alkalmaz, ami levezetésének félklasszikus jelleget ad.
Az érvényességi tartomdny becslése sordn arra a megallapitasra jut, hogy a ciklotron frekvencia
€s a relaxdcids id6 szorzatinak egynél joval kisebbnek kell lennic, ami arra engedne kovetkeztetni,
hogy a ciklotronrezonencids mérések kiértékelésére az dltala kapott eredmény nem alkalmazhato,
ugyanakkor a gyakorlatban mindenhol ezzel az eredménnyel szaimolnak. Latni fogjuk, hogy Jones
gondolatmenetét kovetve, de konzekvens kvantummechanikai médszerrel szamolva az emlitett
nehézségek eltiinnek. -

: A relaxdcios iddvel kapcsolatos problémdk mar hosszabb meggondolasokat igényelnek,
Nyilvanvald, hogy egy kozelités jogossagat legkényelmesebben tgy lehet elddnteni, ha azt dssze
lehet hasonlitani az exakt eredménnyel. Ilyen meggondoldsok alapjan a 3. fejezetben megprobaltuk
a Boltzmann-egyenlet megoldasit a kiilsé perturbiciok, azaz E, dT/dF és H szerint haladé sorfejtés
-alakjiban eldallitani és probéalkozasunk sikerrel jart, feltételezve, hogy a kapott sorfejtés konver-
gens, amit nem vizsgdltunk meg.

A bevezetés most kovetkezo részében 4t kellene tekinteni az irodalomban fellelhetd megolddsi
mddszereket, de ezek az elsésorban matematikai jellegfi, vagy ,,ad hoc” fizikai meggondoldsok egy
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onallod nagy osszefoglald munka terjedelmét dlelnék fel, igy inkdbb utalunk Dresden kivald dol-
gozatara [14], aki ezt a munkat mar elvégezte. Az egyes szerzok eredményeire, amelyeket fel akarunk -~
hasznalni, vagy amelyek oOsszehasonlitdsi alapul szolgilnak, természetesen kiilon hivatkozni
fogunk.

A 4. fejezetben az dltalinos eredményeket alkaimazzuk linedris kozelitésben, azaz csak az
elektromos térerdsségben és homérsékletgradiensben elsdrend(i tagokat tartjuk meg a sorfejtés-
bol. Eredményeink az irodalomoan taldlhaté dsszefiiggések 4ltaldnositdsainak tekinthetok. Ebben
a fejezetben tekintjiikk at a termoelektromos effektusokat is, ahol a jellemzd mennyiségeket tomor,
tenzori Osszefuiggések formdjaban nyerjiik. B

Az 5. fejezetben tovibb Iépiink a kozelitésben és bir E és 9T/dr-ben tovabbra is csak elsérendd
tagokat tartunk meg, a migneses tér hatdsat teljes mértékben figyelembe fogjuk venni. Az ebben
a fejezetben nyert Osszefiiggések képezik a galvanomégneses, termomagneses és galvano-termo-
mdgneses jelenségek targyalasinak alapjat. Az el6z6 fejezethez hasonldan a targyalds itt is teljesen
altaldnos €s barmilyen szimmetridval rendelkezd kristily esetére alkalmazhatd.

A 6. fejezetben az altalinos magoldast szem elStt tartva megvizsgaljuk a relaxdcios idd kozeli-
tés érvényességi tartomanydnak hatérait. Igy feleletet tudunk majd adni arra, hogy az (1.5) alaku
Boltzmann-cgyenlet jobb oldalin allo iitkdzési integral mikor helyettesithetd a

(f’f_ ] __fr (1.8)
ot )ik, T

kifejezéssel, azaz mikor vezeth>td be a t relaxdcios idS. Megvizsgiljuk, hogy ennek a helyettesi-
tésnek a lehetésége a kristdly specidlis tulajdonsdgaival, vagy azzal van kapcsolatban, hogy a sor-
fejtésbil bizonyos. tagokat elhanyagolunk. Az (1.8) oOsszefiiggds altal meghatirozoit relaxacios
idonél altalanosabb relaxacios idd fogalom bevezetésére is van lehetdség, mint arra ra fogunk mu-
tatni, illetve néhany, az irodalombol ismert modszert dsszehasonlitunk az altalunk alkalmazottal.
Végiil megvizsgiljuk, hogyan egyszeriisddnek a termoelektromos, galvanomagneses, termomégne-
ses és galvano-termomagneses jelenségekre jellemzd mennyiségek, ha relaxdcids id6 bevezeicsére
van lehetdség. gy tobbi-kevésbs az irodalombol ismert ercdményeket kapjuk vissza, de ugvanakkor
pontosan ismerjitk ezek érvényességi tartomanyat.

2. A vezetési elektronok dinamikdja

.

Az (1.5) alatt felirt Boltzmann-egyenlet bal oldalan szerepel a helyvektor és
hullimszamvektor idSderivaltja, amelyeknek meghatdrozasa és értelmezése lesz
e fejezet feladata. Ertelmezésre azért van sziikség, mert kiilsé perturbacio bekap-
csoldsa utan a Bloch-fiiggvények méar nem irnak le sajatallapotot, igy a Bloch-
fiiggvény fiiggetlen valtozéi nem szerepelhetnek az eloszlasfiiggvény argumentu-
maban. Més széval az r és k valtozdk a hely- és hulldmszdmvcktortél eltérd jelen-
téssel rendelkeznek. . :

A levezetés gondolatmenete a kovetkez8 lesz. A periodikus potencidltérben
és kiils6 perturbacié hatasa alatt mozgd clektron H Hamilton operatoraval a ¢
allapotfiiggvény id8beli valtozéasat leird

i = ny @.1)

Schrédinger-egyenlet megoldasit a kovetkez8 alakban keressiik
V= 2 OV, 22
k

ahol a i fiiggvények Bloch-fiiggvények és feltételezziik, hogy az elektron z’lllapot'é-
nak leirasdhoz elég egyetlen savbél valogatni a Bloch-fiiggvényeket, azaz a sav-siv
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atmeneteket elhanyagolhatjuk. A (2.2) megoldas valéban egy hullimcsomagot
ir le mind az 7, minq_ a k vektorok terében. E hullAimcsomagok kozéppontjat, azaz
r varhatd értékét és k atlagértékét ro és ko-val jeloljiik. Az eloszlasfiiggvény argu-
mentumaban ezeknek az atlagértékeknek kell sz_erepelni és ennek megfeleléen az
(1.5) alatti Boltzmann-egyenlet bal oldalén r, és k, id8derivaltja 4ll. Megjegyezziik
itt, hogy az ,,0” als6 indexet ebben a fejezetben kovetkezetesen kiirjuk, de a tobbi
fejezetben elhagyjuk tudomasul véve, hogy mindig a fenti értelembe vett atlagértékek-
kel szAmolunk. A (2.2) alatti sorfejtésben szerepld ci egyiitthatokat konkréten nem
fogjuk meghatarozni, de feltételezziik, hogy ezek abszcll(ltérték négyzete k fiigg-
vényében viszonylag éles maximummal rendelkezik a k, helyen és igy bizonyos
varhatoértékeket kényelmesen ki tudunk szamolni. Az elektron sebességéhez és
gyorsulasdhoz rendelhet operatorokat megkapjuk, ha az idéderivaltakat a kvan-
tummechanikai elGirdsoknak megfelelden kommutatorokkal fejezziik ki: -

a=ﬁ=%+§uaa- ' @.3)
a=5=2+ I @.4)

Ezeknek az operatoroknak a varhatdértéke az elektron fizikailag mérhetd tulaj-
donséiga ¢és kétféle mddon szadmithatok:

@®=o)=0 =3 %= @, @.5)

@ =, ay) = d<u> : : (2.6)

A kétféle szamitas eredményeinek Osszehasonlitasa alapjan fogunk kovetkeztetni
az (1.5) alatti Boltzmann-egyenletben szerepl idSderivaltak értékére.

Ezek utan irjuk fel a Hamilton-operatort, periodikus potencialteret és kiilsé
perturbacidkat is figyelembe véve [15]:

H=Ho+H,, @7

2
H, = 2h ViV, (2.8)
ihe —
H, = ——-—AV+ zh div A+ = o -—A +eU, (2.9)

ahol V(r) a periodikus teret jellemz8 potencial, U(F, t) és A(r, t) a kiils§ elektro-
mégneses perturbaciora jellemzd skalar- és vektorpotencial, tovabba az allandékat
a szokasos modon jeldltiik. A Boltzmann-egyenlettel kapcsolatos meggondolasaink
kizarélag térben és id6ben alland6 elektromos és magneses terek esetére fognak
vonatkozni, jelen fejezetben azonban még megengedjiik, hogy a terck idében val-
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tozzanak. Ilyen feltételek mellett a vektor-, illetve skaldrpotencidl a kovetkez8
lehet:

AG, 1) = —; H(t)X (7 — i(z)), (2.10)

B ) {E,, (1) 2% a—‘i LH () X i(z)]}.;, @.11)

ahol /(r) egyeldre hatarozatlan, térben homogén vektor és E,-val az elektromos
térnek a térben homogén komponensét jeldltiikk, ugyanis a magneses térnek az
idGbeli véltozasa az elektromos térhez inhomogén jarulékot is ad. Az elektrodina-
mikabol ismert Osszefiiggések alapjan valdban

H=rotA=H(t), : (2.12)
o 104 - 1 0H _ _
E——gradU—;W—Eh(I)—ZE—Xr. (2.13)

Miel6tt a (2.3) és (2.4) alatt kijelolt kommutatorokat kiszamitanank, egy tételt

emlitiink, amelyre Slater hivta fel a figyelmet [16] el8szor: Legyen g(k) periodikus
fliggvény, akkor fennall a kovetkezd osszefiiggés:

gk)yy = g(=iV)y;, (.14

ahol y, természetesen Bloch-fiiggvény. A tétel igazolasa rendkiviil egyszeri, ha
mindkét oldalon a g-fiiggvényt sorbafejtjiik és kihaszniljuk a Bloch-fiiggvény
alakot. A bizonyitds e modjabdl kovetkezik, hogy a tétel csak egyértékii g-fiiggvé-
nyek esetére érvényes, igy példaul .a periodikus potencidltérben mozgé elektron
esetében a ; '

, Hyy; = E(k)Yz 2.15)
stacioner Schr8dinger-egyenlet helyett csak egy sidvon beliil alkalmazhat6 a
Hyly = E(=iV)Yg = E(k)Y; (2.16)

atirds. Mi azonban egy-siv vezetésre korlatozzuk magunkat, igy ezt az atirdst min-
den tovabbi nélkiil alkalmazni fogjuk. A tétel tovabbi kovetkezményeit egy G
operatorra vonatkozdéan fogalmazzuk meg, amely Onadjungilt, a H, opt_:rétorral
felcserélhetd, tehat kozods sajatfiiggvény rendszeriik van és sajatértékei a g(k) meny-
nyiségek, azaz

Gy = (k). e )

Ilyen tipusti operatorok varhatéértékeinek kiszamitasara hasznos lesz a kovetkezé
két Osszefiiggés, amely az onadjungiltsig és a (2.14) alatt megfogalmazott tétel
kdzvetlen kdvetkezménye:

@ G¥3) = (p, (= iV)5) = g(k) (9, ¥, (2.18)
Wz, Gg) = (GYz, 9) = (8= i)z, ¢) = 8(k) Wz, 9)- (2.19)
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irjuk most fel a (2.7) alatt jelslt Hamilton-operatort figyelembe véve azt, hogy
ennek segitségével (2.3) és (2.4) tipusi kommutitorokat, majd (2.5) és (2.6) tipusi
varhatoértéket kivanunk kiszamitani, tehat (2.18) és (2.19)-re vald tekintettel a
H, operator helyett mindig a (2.16) alatti atirast alkalmazzuk. Vegyiik észre még,
hogy a (2.10) alait adott vektorpotencial divergenciaja eltiinik és igy a Hamilton-
operator:

a2, i
. H=E(=iV)+ {_1..',,9. AN b e Az-{—cU. (2.20)

Ennck segitségével a (2.3) alatti sebesség operator igy irhaté, ha figyelembe vessziik
az A. figgelékben kiszamitott kommutatorokat, valamint azt, hogy r explicite
nem fiigg az id6tsl

a=.’g—{[ﬁ(~iii),?j+%§[2’(i } h(ak]x._ v'”-%;‘ an

Ez az eredmény magiban foglalja a perturbalatlan periodikus potencialtérben
mozg6 elektron, azaz a Bloch-elektron esetét is, ekkor nyilvanvaléan A=0. Ebben
az esetben az elektron allapotat nem valamilyen hullimcsomag, hanem egy Bloch-
fiiggvény firja le, igy a k allapoti elektron sebességének varhatéértéke:

9E | OF

ahol figyelembe vettitk a (2.14) Osszefiiggést és azt, hogy a Bloch-fiiggvények orto-
norméltak. Perturbalt esetben altalaban a vektorpotencialt tartalmazd tag is ad
jarulékot és a varhatéértékképzést a (2.2) alakd hll”dlﬂLSOm’lgOI\kdl kell végre-
hajtanunk. Ekkor a sebesség virhatoértéke

(@) '._: L ck = (.,,k,[.f?f_ w]_.ff (A). (2.23)

ok Ji= - nic

Szeretnénk, hogy a_hullémcsomaggal leirt elektron — amennyire lehet — Bloch-
elektronhoz hasonlé tulajdonsiagokkal rendelkezzen. Ezt tgy fogjuk elérni, hogy a
mérték-invarians targyalas helyett célszerlien valasztott mértékben dolgozunk to-
vabb. A (2.22) és (2.23) sebesség varhatoértékek osszehasonlitdsa alapjan kézen-
fekvS, hogy olyan mérték valasztisa a legcélszeriibb, amelyben

(A) = H X (B —1(1) = o. (2.24)

Ez annyit jelent, hogy a vektorpotencial (2.10) kifejezésében hatarozatlanul hagyott
1(1) vektort az elektron pillanatnyi helyvektoranak valasztjuk, azaz a mértékiink
id6rdl iddre valtozik és pedig ugy. hogy az elektron legvalésziniibb tartézkodasi
helyén a vektorpotencial mindig zérus. Fzzel elértiik azt, hogy az elcktron tulajdon- .
sagait leiré kifcjezésckben — mint pl. sebesség, vagy energia — a vektorpotencidlt
tartalmazé tagok zérus, vagy minimalis jarulékot adjanak. A mértékvilasztas
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lermészetesen nem befolyasolja a fizikai mérésekkel ellen6rizhetd végeredménye-
ket, hiszen kezdetben helycs, mértékinvarians egyenletekbdl indultunk ki. Kiilon-
bdz6 mértékek esetén a hullamfiiggvény fazisa kiilonboz8 és a varhatoértékek kép-
zése soran a vektorpotencidl-operatort tartalmazé tagok tobb-kevesebb szerephez
jutnak. Az altalunk vélasztott mérték esetén ez a szerep minimalis, a vektorpote-
ciallal kapcsolatos informacié a hullimfiiggvény fazisiba van maximdlisan be-
épitve. Ebben az esetben tehat a vektorpotencidl (2.10) helyett konkréten

A6, 1) = % HO)XF-Fo); Fo = () (2.25)

és a sebesség varhat6értéke (2.23)-bol

" 1 dE 1 0E(k,)
V)= 3 G2 —= = + = N 2.2
@ =52l =5k (2.26)
ahol ismét felhaszniltuk a (2.14) dsszefiiggést, valamint a Bloch-fiiggvények orto-
normaltsagi tulajdonsigat. Az egyenléség mésodik része abbdl kovetkezik, hogy
feltételeztiik |cp|? éles maximumat a k, helyen, illetve a szorzéként all6 fiiggvény
sima voltat. Jelen esetben, amikor még mas 4atlagértékek nem szerepelnek, a (2.26)
Osszefiiggést k, definiciéjar 1k is lehetne tekinteni. Meg kell még jegyezniink, hogy
az alkalmazott mértékvalasztds Jones és Zener nevéhez fliz6dik [12], bar dolgo-
zatukban vilagosan nem lehet l4tni a specialis mértékvalasztas indokoltsagat.

Térjiink most at a gyorsulds operatordnak meghatirozasara, azaz allitsuk el8
a (2.4) kifejezést (2.20) és (2.21) figyelembevételével. A sebesség-operator mar nem
fiiggetlen explicite az id6tdl, éspedig a (2.25) Osszefiiggést felhasznalva

v e 04 ‘e {31/

" “meot . 2mel|ot

X (F— ro)—ﬁxio}. a0

Ezzel és az A. fiiggelékben kiszamitott kommutatorok segitségével a gyorsulas-
operitor a kovetkezS egyszerii alakban irhaté fel:

APy dA 0*E -
T Tmear h’(ak’) et
e [[02E S : ‘
+W?{(5727)z=-.~a[(""<”» X H]+adj-}, (2.28)

ahol a vektorpotenciél teljes id6derivéltjaval a kovetkez§ kifejezést jeloltiik:

dA
dt’

) {Ql_{x (F~7o) + H X (5 (v))} (2.29)

Tovabbd a (2.12) és (2.13) Ssszefiiggéscket figyelembe véve az F, jeldlést az

Fi=eE+—bx Il (2.30)
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Lorentz-er8re vezettilk be. Természetesen az E(k) fliggvény masodik derivéltja
tenzor jellegli mennyiség a (2.28) kifejezésben.

A gyorsulas-operator varhatoértékét a B. fiiggelékben szamitottuk ki és ered-
ményiill kaptuk a kovetkez6t:

(@) = M~"(F.y+0(4k), @31
ahol ]
PN
o LR 32
W o i

az effektiv-tdmeg-tenzor reciproka. Megbecsiiltiik az elektront reprezentalé hul-

lamcsomag k-térbeni szélességétdl fiiggs maradéktagot is skalar effektiv tomeget
feltételezve és a kovetkezGt kaptuk:

0(4k) = (617‘-1-—-<Ak>]<r,>[1+ )-"f‘(M N2 (4RYX H).  (2.33)

OKqo

Lathatd, hogy a maradéktag zérussd valna, ha a hullimcsomag d-fiiggvény
alaka lenne. Erdekes megemliteni, hogy Jones a kovetkezs§ feltételt adta [13] a
maradéktag elhanyagolhatdsagara:

wt<1 (2.34)

ahol w a (B.20) alatt adott Larmor-frekvencia és t az atlagos titkdzési id6. A (2.33)
kifejezésbdl nyilvanvald, hogy ez csupén annak a feltétele, hogy a maradéktagon
beliil az elsd tag egy része, annak masik részéhez viszonyitva kicsi, és semmi kdze
sincs ahhoz a feltételhez, amely szerint a maradéktag elhanyagolhato. Ez azért volt
1ényeges megjegyzés, mert a bemutatott szamitas végeredményét a ciklotronrezo-
nancids mérések kiértékelése soran gyakran felhacznaljak, holott nyilvanvalo, hogy
ezek a kisérletek csak akkor lehetnek eredményesek, ha a (2.34) egyenlStlenség
forditott iranyuq. :

Feltételezve most mar, hogy a (2.31) 8sszefiiggésben a maradéktag elhanya-
golhaté, szamitsuk ki a gyorsulas varhatoértékét a (2.26) osszefiiggésbdl kiindulva:

i N R :
(@) = ;;;() 77 ko = M hk,. (2.35)

Ezt sszehasonlitva a (2.31) kifejezéssel végeredményben kapjuk, hogy
ko = (Fy). (2.36)

Jelen fejezetben sikeriilt értelmezniink a Boltzmann-egyenlet fiiggetlen valto-
z6it és azok idd szerinti differencialhianyadosat is meghataroztuk. Az alkalmazott
levezetés érdemének elsdsorban az tekinthetd, hogy a magneses térben magasabb
rendii tagokat is kovetkezetesen figyelembe veszi és az elhanyagolt tagokra olyan
kifejezést ad, amelyek korrekt nagysagrendi becsléseket tesznek lehetdvé. Itt kell
megemliteniink a koézelmultban megjelent [17] kozleményt, amely igen elegins
kvantummechanikai mddszerekkel jut el a végeredményhez, de éppen az elhanya-
golasokrél nem mond semmit.
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3. A Boltzmann-égyen[et megoldadsa

A bevezetésben felirt Boltzmann-féle transzport-egyenlet megoldasat fogjuk
elGallitani a kiils6leg beallitott perturbaciok szerint haladé sor forméjaban. Ezek

a perturbécidk a térben és idben homogén E elektromos tér, dT/dr hEmérsékleti

gradiens és H magneses tér. Az el6z6 fejezet eredményeit figyelembe véve, az (1.5)
alatti Boltzmann-egyenletet igy irhatjuk fel:

A P PR —]6./'__
ﬁ_v+h[5+-cva = b (3:1)
ahol I-vel a kovetkez§ iitkozési integralt jeloltiik:
V —.I 1 4 1. —/ d “I
&= g;;/{ W', k) (L=f)— Wk, k') f(1-f)}d*k (3.2)
€s a sebesség is kifejezhets a k hullamszamvektor fliggvényeként
o a0 E
= = —. 3.3)
Rk ¥ (33

A kristalyra jellemz8 W(k, k') atmeneti valoészinliségre és E(k) energia-hullam-
szamvektor osszefiiggésre vonatkozbéan semmiféle megszoritast nem tesziink, csu-
pan azt koveteljik meg, hogy a kristaly szabalyos szerkezetébdl kovetkez8 szim--
metria tulajdonsdgoknak tegyenek eleget [18], amelyek a kovetkezSk:

Wk, k') = W(—k, —k), (3.9)
E(k) = E(~ k). e a8y

A.(3.2) iitkozési integralt egyszeriibb alakban irhatjuk, ha figyelembe vessziik a
mikroszkopikus reverzibilitds elvét, amely szerint a mikroszkopikus folyamatok
megfordithatok. Igy tehat_egyensilyi allapotban, amelynek eloszlasi fiiggvénye a

qumi—Dirac-fﬁggvény, a k allapotbdl ugyanannyi elektron szorédik a k” allapotba,
mint viszont. Ennek kovetkeztében a (3.2) alatti integrandusznak el kell tiinnie

egyensilyi helyzetben és ez lehet8séget ad egy V(k,k’) szimmetrizalt atmeneti
val6szinfiség bevezetésére a kovetkez6 moédon:

WK, k) fy(L—fo) = Wk K ) fo(L—f3) = V(k, k). (3.6)

Ebbdl a definidlé osszefiiggésbsl kozvetleniil kdvetkezik, hogy V (k, k) a valtozok
felcserélésére érzéketlen, azaz

Vik,k') = V(K k), 3.7

tovabba (3.4), (1.7) és (3.5) kdvetkezménye, hogy valtozéiban egyszerre paros fligg-
vény, azaz

vk, k') = V(- k, —k). (3.8)
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A (3.7) és (3.8) szimmetria tulajdonsigok alapvet$ szerepet jatszanak a Boltzmann-
-egyenlet Altalunk adott megoldasi modszerében. A (3.2) iitkdzési integral (3.6)
segitségével a kovetkez§ alakban irhato :

g e i 1L '._‘_'_‘;f._,_.f,ﬂ._ltfy‘}, v -
L A T et

Célszetli lesz a kovetkezd 1épésként az f(r, k) eloszlasfiiggvény helyett Gj val-
‘tozot bevezetni a kdvetkezd osszefiiggés szerint: '

fG k) = fo+ oG k) = fot %ﬁ,’ @, k). (3.10)

A helyettesités nyilvan olyan gondolat alapjan tortént, hogy a perturbicié hatasat
levalasszuk, illetve tovabbmenden feltételezziik, hogy ez a hatis a Fermi-energia
kozelében jelentds, igy a df,/0E éles maximummal rendelkezd és sima & (r, k) fiigg-
vény szorzataként irhatd. Természetesen az 1j véltozok bevezetése, amelyeket egy-
forman fogunk hasznilni a tovabbiakban, semmiféle megszoritist nem jelent és
csupan a szamitasok megkdnnyitését szolgalja. A (3.10)-ben szerepld differencial-
hanyados (1.7) alapjan konnyen kiszamithatd:

o . _ foll—fo)

7 e (10

Az 1j viltozd meghatarozasira szolgald integro-differencialegyenlet a kovetkezd:

of Om e a 2 :
5[5"1" +g9_"]_,,5 [L + 5% u) LI ¥ (3.12)
iy B A S ok ' ok
ahol az iitkozési integral most
o ai o nigis ’ v / "_/.’ ’ 7
5 “g;.a—]‘;‘-f./"/(k, k ){((b — P )(’“ ® o }(IJk : (3.13)

A (3.13) egyenletben vegyiik észre, hogy a @@’ szorzat, amely non-linearissa teszi
az integro-differencidlegyenletet, a Pauli-féle kizardsi elv kovetkezménye és klasz-
szikus targyalas esetén, amikor a Boltzmann-féle closzlasfiiggvény reprezentalnd
az egyensulyi helyzetet, ez a tag nem lépne fel. Félvezetdk targyaldsa esetén bizonyos
kozelitésckben ¢ppen czért el is Ichet hagyni.

A (3.12) egyenletet tovabb alakithatjuk, ha (1.7) alapjan kiszamitjuk f, deri-

valtjait
Yo - o |E~-L T
or ~ OF [ T. o GF G
/L —
£ g hv e (3.15)

€s figyelembe vessziik, _hogy kezdetben homogén anyagot tételeztiink fel, tehat az
egyes fiiggvények az r helyvektortdl csak a 7" hdmérsékleten keresztiil fiiggnek.
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Ekkor (3.12) az iitkozési integralt is kiirva ilyen alaku:

Eg%[eE [E ¢ ac_ - dp oT

o aT o

7 Yor) |t

+
a(p V 1. ‘1 f f / ’
h(E-i—— XH]ak 8n3ﬁ/V(k,k){(¢ ) — °~-‘°¢d>}d3k (3.16)

Ennek az egyenletnek a megoldasat keressiik a perturbaciok szerlnt halad6
sorfejtés alakjaban. Foglaljuk 8ssze a perturbaciokat egy 9 komponensii F vektorba

P [Eo, "aT° HO], G.17)

ahol a komponensek mind eré dimenzidjiak, mert
Eo=eE, To=kT, H,=eH. (3.18)

Az ismeretlen fiiggvényeket F szerint fejtsiik sorba:
= 2 OnG, K)F", (3.19)

N=1
vagy -0 E » .

f= 2 GO o=/, (3.20)

ahol természetesen a sorfejtési egyiitthatok kozott (3.10) alapjan fennall a kovet-
kez8 kapcsolat:

=
<r~=—a—fE—<P~, N#0. (3.21)

A By, illetve @y sorfejtési egyiitthatok 9V komponenst tartalmazo négyzetes métri-

xok és az FV jellés azt jelenti, hogy az ltalanositott kilences er6t N-szer egymés-
utén kell irni és az el6ttiikk 4ll6 martix szukcesszive hat az er6kre a matrixszorzas
szabalyai szerint a kdvetkez6 modon:

9
T whn & uden di 1ol B
DOyF =}n_1; XN'.jf 2,‘”\;' Bl WA

SyF* = gn_oF, ..., by F" = skalar. (3.22)

A (3.19) és (3.20) sorokat a (3.16) cgyenletbc helyettemve a kovetkezd egyenletet
kapjuk, amelyben a a.”,/ar matrix elemei a (3(]1 ’"/OT skalarok ¢és a 0qz,.,/6k

matrix elemei a dgy"/"/ok harmas vektorok,
= o i L [E ¢, 67_‘9 ( Ty 3y
aE To aTo N= ar aTo
Ve Oy 1 s [ a‘PN]] N
o By B o Bl N FN = Jap
+ 57 ke X =¥ (3.23)

8137, N N1

. i R k’)lZ(@N—qB,’,)F" Jo- ﬁ’ Z 2<§~<i>;,ﬁ"*“}d312'.
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Ez az egyenlet sokkal egyszerﬁbb alakban irhat6, ha bevezetjik a kovetkezd
matrixot

o 8 37" s A
Ay = —7%7‘0— Yepn-1s : (3.24)

ahol ¥ 9 komponens(i sor-matrix alakd differencial operator

SN gl poi i i (3.25)
Aok’ oT, Mc
és itt
it
B = ATX s 3.26
B = ATX (3.26)

Behelyettesitéssel kénnyen verifikalhat6, hogy (3.23) egyszerlien igy irhaté:
2> AnE" =fV(/?, k') {Z (Dy — Dy) F" —
N=1 N=1

_Jfo=to i ZéNé;,“”*“}fl?. (3.27)

A konnyebb éttekintés céljabdl felirjuk az Ay matrix néhény elemét, példaul

Alpdaadn-ns 87T, i N jx’ il
i BT P
- (3.28)

i ‘ST 1 (o a*lt_}z In=1
AJI.]I.-'-..}N-I|9 L 0 _( PN-1 ) 2
i V ke o ak z
A (3.27) egyenlet mar alkalmas arra, hogy a sorfejtéses megoldasi modszer
szokasos lépéseit alkalmazzuk. A kiilonb6z8 hatvanyon szerepld altalanositott

kilences er8k egyméstdl linedrisan fiiggetlenek, tovibba a sorfejtési egyiitthatok
fiiggetlenek a kilences er6ktdl, igy ahhoz, hogy a (3.27) egyenlet kielégiiljon az

azonos kitevsjli F¥ egyiitthatéinak Osszege kell, hogy zérussal legyen egyenld.
Ebbdl kovetkezik, hogy

Pre—. A a = A aen' N-1 A A -
fV(k,k’)(«pN-ep;,)dsk' - AN+F‘/V(/¢, Y (fo=f0) > ®pbhpd®k’. (3.29)
0 P=1

Ez a matrix-egyenlet a @N métnx.ok elemeinek meghatérozéséra csak egy lehetGség,
de nyilvan ugyamlyen jo megoldﬁst kapunk, ha példaul @3 és ®3" elemek helyett

Uj (‘P;z).. (@3")y = (D3 + @3')/2 matrixelemeket vezetiink be. Ilyen jellegii
szxmmetnzélésokat nem fogunk végezni.

Vegyiik észre, hogy N =1 esetére a (3.29) egyenlet jobb oldalan csak ismert
fuggvények szerepelnek és gy d’n meghatérozhaté N =1 esetére mind az Ossze-
gezésen, mind A,,,-en keresztiil kiillonb6z6 ¢, matrixok szerepelnek az egyenlet
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jobb oldalan, de mindezekre P <N és igy mar az el6z6 lépésekben meghataroztuk
azokat. Szerencsére nem kell ezt a faradsigos iteracids modszert kovetni olyan
értelemben, hogy minden N-re megoldjuk a (3.29) integralegyenletet, hanem —
mint mindjart latni fogjuk — annak megoldasat éltalanosan fel tudjuk frni bar-
milyen N-re.

Jeloljiik V' (k)-val a szimmetrizalt atmeneti valdsziniiség integraljat, azaz

[ vk ®ydk = vk (3.30)
és legyen y(Z', k') a (3.29) egyenlet Green-fiiggvénye, amely kielégiti a kovetkezd
V(k)y(k, k")-/V(/?, k")y(k”, k') d3k” = 5()5—1?)—-—91-» (3.31)

B

integralegyenletet, ahol @, a Brillouin-zéna térfogata. A (3.29) inhomogén egyen-
let megoldasat a Green-fiiggvény segitségével egyszeriien felirhatjuk:

N-1
by = / {%#— / VIR, K" (fo—10) 2 éé@x_rd-‘k"}v(i&, Kyd*k', (3.32)
" 0 | O

amir6l behelyettesitéssel konnyen meggy6zddhetiink.

Ezzel a Boltzmann-egyenlet megoldasara vonatkozé feladatot formalisan meg
is oldottuk. Azért formalisan, mert a (3.31) alatti integralegyenlet altalanos megol-
dasat nem allitottuk el8. Ez a feladat rendkiviil nehéz és — véleményiink szerint —
adott atmeneti valdszinliségek esetén ,,ad hoc”” maoddszerekkel kell probalkozni. Itt
jegyezzitk meg és a C. fiiggelékben be is bizonyitjuk, hogy a (3.29) alakt Fredholm-
tipust integralegyenletek szokasos iteraciés megolddsi mddszere jelen esetben nem
konvergens és ezért itt nem alkalmazhaté. (Kiilén kdszénetet mondok ezen a helyen
Zawadowski Alfréd munkatarsamnak ezért a szobeli észrevételért.)

Tekintsiik 4t roviden a Boltzmann-egyenlet megoldasaval kapcsolatos eddigi
eredményeinket. A megoldast a (3.19) alatti sor alakjaban kapjuk, ahol a sorfejtési
egyiitthatékat a (3.32) dsszefiiggés alapjan 1épésrdl lépésre hatdrozett integralok
formajaban allithatjuk el6. Eddigi meggondoldsaink teljesen altalanosak voltak,
a kristalyra jellemz6 energia-hullimszamvektor fiiggvényre és atmcneti valdszinii-
ségre semmilyen megszoritast nem tettiink. Ha konkrét kristaly esetén ezek a fiigg-
vények ismeretesek, akkor a (3.31) alatti, viszonylag egyszerii tipust integrélegyenlet
megoldiasa utin az cmlitett hatarozott integralok kiszamithatok. Ahelyett, hogy
konkrét kristalyokra vonatkozé feladatok megoldasara szentelnénk a figyelmet,
tovabbi altalinos kovetkeztetéseket vonhatunk le, ha figyelembe vessziik a (3.31)
egyenlet altal definialt Green-fiiggvények, illetve a (3.32) alatti megoldas néhany
{ulajdonségét, amelyek fiiggetlenek a kristalyra jelleniz8 fiiggvényck konkrét alak-
Jatél és a (3.5), (3.7), ill. (3.8) szimmetria relaciékbol kovetkeznek.

Miel6tt megfogalmaznink a széban forgé tulajdonsagokat, valasszuk le a

Green-fiiggvény szingularis részét és ezaltal vezessiink be egy uj I'(k, k”) fiiggvényt

Sk =k)+ (k. K)

: (3.33)
v (k)

y(k, k') =

8.1
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Ezt a (3.31) egyenletbe helyettesitve a kovetkezd integralegyenletet kapjuk
7)— /V(k ) pier iyarke = YY1 (3.34)
v(k") vy ©Os -

- amely tehat mar nem szinguldris és igy bizonyos értelemben konnyebben kezelhetd.
Most az emlitett tulajdonsdgokat harom lemméban fogalmazzuk meg, ame-
lyeknek a bizonyitasat a D. fiiggelékben adjuk.

1. Lemma: A y(k, E’) Green-fiiggvény is rendelkezik a szimmetrizalt valé-
szinfiség (3.7) és (3.8) szimmetria tulajdonsigaival, azaz

(ke K) = oy(K, k) & y(k, k) = y(—k, — k). (3.35)

Ahol a baloldali indexek jelentése mindjart vilagos lesz. Eloszor is, ha barmilyen
G(k, k) fuggvény kielégiti a

N R (3.36)

szimmetria relaciot, akkor felbonthatd egy mindkét valtozdjaban paros és egy
mindkét véltozdjaban pératlan fliggvény Osszegére, azaz (,.€” =even = paros,
,,0”" = odd = paratlan)

; Gk, k') = Gk, K')+ oGk, k), (3.37)
ahol
Gk, k) = G-k, k) = Gk, — k) = G(—k, -k
( 4 ) ( __) ( 3 )_ ( ), (3.38)
oGk, k') = — oGk, k') = — oG(k, — &) = Gk, — k).
Bizonyitasként' megadjuk a konkrét felbontast
Gk, k') = -ir{c:(/?. E)+ GGk B)+ 6k, - RK¥2r@(-k k).
(3.39)

G = {G(/?, k)G k k)—Glk, — )+ G-k, ~ k).

‘A (3.35), illetve (3.8) szimmetria tumjdonbdgok értelmében a Green- fug;_.,veny, il-
letve szimmetrizalt atmeneti valésziniiség is paros és paratlan fiiggvények osszegére
bonthatd

v(k.K) = (e, k) + oy (K, k), e
Vik, k') = V(k, k') + o V(k, k). (3.41)

Ezek a tulajdonsa;_.ok hasznosnak fognak bizonyulni bizonyos integralok kisza-
mitisa soran. fgy példaul a szimmetrizalt atmeneti valdsziniiség

[vE ')k = vE) = vi-F (3.42)

integraljarl rogton lathatd, hogy paros fuggvény, hiszen (3.41)-bél V(k k') in-
tegralja zérus a Brillouin-zénira vonatkozé periodicitas miatt. A l/(k) fuggvény
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paros voltabdl, a (3.35) szimmetria tulajdonsigokbol és a (3.33) definiald egyen-
letbdl kozvetleniil kovetkezik, hogy
o (. K) _ ol (K, K) rk,k’)=r-k, —k). (3.43)-
V(k) V(K') ’

A kovetkezd lemmik a @, sorfejtési egyiitthatokra vonatkoznak. Allapod-
junk m:g abban, hozy most a mitrixzslemzket Ggy indexeljitk, hogy a =7, 8, 9,-il-
letve [=1,2,...,6 értéket vehessen fel.

2. Lemma: A d",,, sorfejtési egyiitthatd mitrixok mindazon eleme zérus, ame-
lyeknek els6 indexe 7, 8 vagy 9, azaz

¢7v1,h,...,a,.,.“,lm,... =0, (3.44)

Ennek a lemmanak a kozvetlen kovetkezménye lesz pédaul, hogy cgyedul
magneses tér soha nem indit dramot a szilardtestekben, barmilyen kozelitésben is
vizsgaljuk a problémat. Ez a tény a klasszikus elektrodinamikai szemléletbdl ter-
mészetesen azonnal kovetkezik.

3. Lemma: A d;N sorfejtési egyiitthaté matrixok elemei a k valtozé paros,
vagy paratlan fiiggvényei aszerint, hogy az elemek jellemzésére szolgalé index-
csoporton beliil /-tipust index paros, vagy paratlan szamban fordul els, azaz

é‘)x,al,...,l,ﬂ,...(i‘:) = (_" l)m(i)lh;,al....,lm,...(_ k‘)’ (3.45)

ahol m az indexcsoportban szerepld Osszes /-tipust indexek szamat jelenti.
Ennek a lemmanak lesz példaul a kovetkezménye, hogy az eloszlasfiiggvény-
nek az elektromos tér négyzetét tartalmazé tagja az aramokhoz nem ad jarulékot.
Osszefoglalva eredményeinket megallapithatjuk, hogy a Boltzmann-féle transz-
portegyenlet megoldasat sikeriilt a perturbacidk szerint haladd sor alakjaban eld-
allitani. A sorfejtési egyiitthatokat hatarozott integralok szolgaltatjik, amelyck a
kristalyt jellemzd fiiggvények ismeretében, valamint egy, a Boltzmann-egyenlet-
nél lényegesen egyszeriibb szerkezetii integralegyenlet megoldisa utan kiszamit-
haték. Az integralokban lényeges szerepet jatszo Green-fiigvény és a sorfejtési
egyiitthatok néhany altalanos tulajdonsagat megismertiik. A kovetkezd fejezetben
az altalanos eredményeket linedris kozelités esetében fogjuk alkalmazni és azt
varjuk, hogy az irodalombdl jél ismert eredményekhez hasonldkat kapunk.

4. Linedris kozelités

Ennek a fejezetnek a feladata, hogy az el6bbiekben taldlt altalinos megoldést
linearis kozelités esetében alkalmazzuk. A linedris kozelités alatt kizardlag azt
értjiik, hogy az eloszlasfiiggvény (3.19) alaki sorfejtésébdl csupin az els6 tagot
vessziik figyelembe. Tekintettel a 2. lemma eredményére ebben az esetben az eloszlds-
fiiggvény a H magneses tértdl fiigggtlen és az elektromos tér, valamint hémérsék-
letgradiens komponenseit§l linearisan fiigg. A linedris kozelités elnevezést tehat a
perturbicidkra vonatkoztatjuk és az nincs kapcsolatban valamilyen specidlis hd-
mérsékleti tartomannyal, vagy esetleg a relaxicids id8 1étezésével. A linearis koze-
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litésen beliil, amely alkalmazasa tehat kis perturbacidk esetén jogos, lehet esetleg
tovabbi kozelit6 modszereket alkalmazni, mint példaul magas h&mérsékleten ér-
vényes targyalast, stb.

Jelen fejezet elsd felében megmutatjuk, hogy az irreverzibilis termodinamikabol
jol ismert Onsager-relacidk a linearis kozelités kozvetlen eredményeként kaphatok,
azokat kiilon nem kell az elméletbe beépiteni. A fejezet masodik felében a termo-
elektromos effektusokat targyaljuk és az ezekre jellemz§ egyiitthatokat fejezziik ki
mikroszkopikus mennyiségekkel. Az emlitett effektusok természetesen régdta is-
meretesek és a rajuk jellemz6 egyiitthatokat is sokszor, kiillonb6z6 kozelitésekben
kiszamoltak. A mi eredményeink is hasonldak lesznek, de a kristalyra jellemz§
mennyiségekkel valé kapcsolatot pontosabban irjak le.

MielStt a linedris kozelités targyalisihoz kezdenénk, felirjuk az aramokat,
amelyek a kisérleti fizikust elsGsorban érdeklik, hiszen az eloszlasfiiggvény mérésére
altalaban nem 4ll megfelel6 médszer rendelkezésre. Valamilyen P mennyiség transz-
portjat, azaz a P mennyiséghez rendelhet§ Aramsiir(iséget a kovetkezd integrallal
lehet megadni: :

Jr = E%/Pfadal?. @.1)
Specialisan a részecske aramsliiriiség
= 1 Sl S
J = ZT_[} /\fl’djk, (4.2)

ami az ,.¢” elektromos toltéssel szorozva az elektromos aramsfiriiséget adja. A hd-
aramsiiriiség az elektronok Fermi-nivonil nagyobb energidjanak a transzportja,
azaz

By < I P 8 3
W= Ikt — ZE?/‘(E*‘J./U‘PI‘- : “.3)

A héaramsiiriiség fenti definiciéja a termodinamika elsé f6tételével van kapesolat- -
ban, ugyanis -
dE = d'Q + udN (4.4)

dsszefiiggésének megfelelen az aramok
= W+, phf LD

ahol u a teljes energia aramsiirliség és p a kémiai potencidl, ami az elektromos
energia ¢s Fermi-energia dsszege, azaz

p = eU+(. (4.6)

A (4.5) kifejezésbdl a h&aramsiiriiséget kifejezve

W= ii—p = K%/(ueu)ﬁd“i -

1 oy e 1 N n
~ ;‘;;_/fvd“k = mf(lf—o/vd’k, )

ami megfelel a (4.3) definicionak.
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r

A tovabbi szamitasok miatt célszerii lesz a (4.2) és (4.3) aramsiirliségeket egy
hatos aramsiirliségbe Osszefoglalni

o 1 et e :
F=[,w= mfde’k, (4.8)
ahol V a kivetkez8 hatos sebességet jeldli:
V = [v, (E—{)b). 4.9)

Ezt a hatos aramsiir(iséget fogjuk meghatarozni az el6z8 fejezet altalanos eredmé-
nyeit felhasznélva, els6rendii kozelitésben.
A Boltzmann-egyenlet megoldasa elsdrendii kozelitésben (3.20) és (3.21) szerint

r=to+ Lo bk, 4.10)
ahol (3.32) alapjan
by = [Ai(R)y(k, ) dF . @.11)
Bevezetve a kovetkezd hatos erdt:
5 ou 1 or '
F i [—5,75?], 4.12)
a (4.10) kifejezés jobb oldalan a matrixok szorzata igy irhato:
~ A Pl 87I3T0 af‘é_ O 1 3 3_, ok -
D F = ——V——/éE,- V' y(k,k')d3k - F. (4.13)

A (4.10) klfe_]CZCS jobb oldalén szerepld f, fiiggvény nem ad jarulékot a (4.8) integ-

ralhoz, mert f, k-nak paros, v pedig paratlan fiiggvénye. Igy az aramsiiriség most
mar felirhatd, ha (4.13)-at (4.10)-be, majd az igy kapott eredményt (4.8)-ba helyet-

tesitjiik
7 2TO afo afO ’ ’ 3 3L I
J= ﬁaE aE,(V V)y(k, k') d3k d*k - F 4.14)

ahol a diadikus szorzast hatos vektorokra is altalanositottuk és igy természetesen
a transzponiltra fennall, hogy

(VoW')+ = (V'oV). 4.15)
A (4.14) bsszefiiggést egyszer(ibben irhatjuk ha bevezetjikk az :
F - 3'1//‘% Yo (vovyyk RYPRPR - (4.16)
hatos tenzort. Ekkor 2 i
JeLF, 4.17)

Ez az dsszefiiggés az aramok ‘és az er6k kozotti linearis kapcsolatot irja le, amely
az irreverzibilis termodinamika kiindulasi egyenletének tekinthetd és — mint lat-
juk — megalapozasat a statisztikus mechanika szolgaltatja, ha csupan elsSrendii

5 Fizikai Folysirat XI11/1
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kozelitésben vizsgiljuk a jelenségeket. Mig az irreverzibilis termodinamika nem megy
tal ezen a kozelitésen és csak fenomenologikus leirast ad, addig a statisztikus mecha-
nika keretein beliil lehet&ség van magasabb rend(i tagok targyaldsara is és a vezetési
egyiitthatok mikroszkopikus mennyiségekkel vannak kifejezve. Az irreverzibi-
lis termodinamikaban kiilon bebizonyitjak, hogy a (4.16) tenzor szimmetrikus és
ezt a tulajdonsigot Onsager-relacié néven tartjak szdmon. Esetiinkben ez kozvet-
leniil kovetkezik a (3.35) szimmetria tulajdonsagbol, ha (4.16)-ban az integralasi
valtozékat felcseréljiik és alkalmzazuk a (4.15) Osszefiiggést

~

e | (4.18)

Vegyiik észre, hogy a Green-fiiggvény most felhasznalt szimmetriatulajdonsiga
Iényegében a (3.6) iisszefﬁggéssel kapcsolatban kihasznalt mikroszkopikus rever-
zibilitas kdvetkezménye, igy az Onsager-relaciok levezetése sordn mi is ezt az elvet
hasznaltuk ki — az irodalomhoz hasonléan [20] —, de ezt mar el6z8leg beépitet-
tiikk a Boltzmann- egyenletbe

Térjiink most vissza a szokdsos harmas formalizmusra, hogy egyenleteink
attekinthetGbbek legyenek. A (4.16) hatos tenzor helyett harom darab harmas
tenzort vezethetiink be:

o @
¥ ['z(zn z<3>]’ il
ahol
2kT d i R =LA o
2= 2L [[ % 0 Goryy & 1) RaE =T, G0
2kT ) S = = w3
L / % gﬁ’ V) (E -k, k)’ kK, (21)
m(2)+ i SRR afo af" — o 7 ] Y
= //6E =5 @ E-Dy(k, Kd’kd’k', (4.22)
wie ok Tl o - ; ot i a1 R
L? = / f aon aﬁ’, o VVE-OE -y(k, k)d’kd’k = L%, (4.23)
© A részecske- és h@aramsiiriiség :
T T T O wnl e ) e 1O
Jme Dl eI o = IV eE- 2] - TP = =, (4.24)
Al g 1 T = = 0| =3 1 T
O - A C)) )+ T S TR ]
s WesogEgnh W oglelineg - G2)

Most meg fogjuk vizsgalni a vezetési jelenségeket és termoelektromos effektusokat,

Az elektromos vezetSképesség tenzora homogén anyagban az elektromos
aramsiir{iség és elektromos térer@sség kozott 1étesit kapcsolatot, ha a hémérséklet-
gradiens zérus, azaz

aT ac - - Em
= 0.:1és = = 0 qesetén.  J, = e =ak. : (4.26)
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A (4.24) és (4.20) egyenletek alapjan

=l B =G, (4.27)
tehat az elektromos vezetGképesség tenzora szimmetrikus.

A hdvezetGképesség tenzora a hSiramsiirliség és a h6mérséklet negativ gra-
diense kozott 1étesit linearis kapcsolatot, ha részecske dram nem folyik, azaz

J=0 esetén w= —7%{ (4.28)
A (4.20)—(4.25) Osszefiiggések alapjan
= - % {'1‘:(3)_1“(2)+(T(1))—17:(2)}; Rt =%, (4.29)

tehat a h@vezetBképesség tenzora is szimmetrikus.
A termoelektromos erd tenzora a kémiai potencial és a hmérséklet gradiensei
kozott 1étesit kapcsolatot, ha részecske aram nem folyik, azaz

ou =0T
;. S 5 (4.30)

A (4.24), (4.20) és (4.21) osszefiiggések alapjan

J=0 ecsetén —

S = 71, (B (4.31)

Lithaté, hogy a termoelektromos eré tenzora altaliban nem szimmetrikus, igy
altaldnos esetben nem lehet olyan fétengelyrendszert taldlni, hogy a hémérséklet-
gradiens és az altala létesitett kémiai potencial gradiense egy irdnyba mutassanak,
ha a h6mérsékletgradiens a fGtengelyek irdnyaba esik. A gyakorlatban legtbbszér
el6forduld termofesziiltséget (4.30) vonal menti integralja adja.
A teljesség kedvéért fejezziik ki az L tenzorokat és az aramsliriiségeket a most
vezetett vezetési egyiitthaté tenzorokkal:

T _13. 3 4.32)
e
) Tas war T oim
7o ;;O'S, T+ _ s S+7, (4.33)
e VR o
L(J) e TZ?+ (_e_] S+ES, (434)
- __1=|on 5ol 4.35)
.= -15(%+355), :
% =T§+j-';z%§. (4.36)
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Az aramok értelmezése nyilvanvald; az. elektromos aramot a kémiai potencial-
kiilonbség és a termoelektromos erd hozza létre, a hGaram egy része a h6vezetéssel,
azaz a hémérsékletkiilonbséggel kapcsolatos, masik része a részecskékhez rendel-
hetd St ,entrépia” szallitisa a részecske dram utjan.

A termroelektromos effektusok targyalasa céljab6l — Callen nyoman [21] —
vizsgaljunk egy idealizalt kisérleti elrendezést. A szilardtestben, amelyen a méré-
seket akarjuk végezni, a h8mérséklet eloszlast kiilsd, végtelen hékapacitasiinak
feltételezett hdlartalyok allitjAk be. A termoelektromos effektusok éppen abban
jelentkeznek, hogy a szilardtest ezektdl a hﬁtartélyoktél vesz fel, vagy ezeknek
ad le hét. A leadott hé -div u, ahol u az energia aramsiir{iség. Feladatunk ennek a
divergencianak a meghatirozasa. Irjuk ezt fel a (4.5) dsszefiiggés al‘lpjdn de vegyiik

figyelembe, hogy
divy = 0, - (437)

mert a részecskék nem halmozodhatnak fel a szilardtest egy pontjaban. Ekkor a
kérdéses negativ divergencia ,

(s LA
—divu = —divw— a (4.38)

Most tekintettel a (4.35) és (4.36) kifejezésekre

—divii = ¢ 'j2 - div [——x ((ir] -—lev(S’fj) (4.39)

Az elsé tag a szilardtest altal leadott Joule-hd, a_masodikat a szilardtest veszi fel
a hétartalytol és a tiszta héaram forrassiirisége, a harmadik tag a Thomson-hérél
fog szadmot adni.

. Thomson-effektus alatt a kovetkezot értjiik: ha elektromos aram folyik hé-
mérsékletgradiens jelenlétében, akkor hdéicadas, vagy hdéfelvétel kovetkezik be,
mert a részecskék ,.entropiaja’ hémérsékletliiggd ¢s az aram altal. torténd szalli- |
tasuk kozben kiilonb6zd h(')'mérséklclii hclyckrc keriilnek. Ezt a hémennyiséget
nevezik Thomson-hének. Definialjuk a T Thomson-egyiitthaté tenzort a ko»ctkcm
Isszefiiggéssel :

s
(—divu),, = (T].) ‘; © o (4.40)

ahol bal oldalon a Thomson-h¢ all, ami megegyezik a (4.39) egyenlet jobb oldali
harmadik tagjaval. Ezeket osszchasonlitva homogén anyagban

g ToSt @.41)

A negativ eljel azt jelenti, hogy ha az clektromos dram és a hémérsékletgradiens
egyirny, akkor a szilirdtest vesz el hSt a hétartalytol. Szokasos T-t ,elekiromos

fajhének” is nevezni olyan értelemben, ahogy S+ a részecske ,.entropia”, illetve

'-S.’f/e az ,.clektromos entropia”.
Két djabb termoelekiromos effektust varhatunk, ha két anyag érintkezési
feliilete mentén vizsgaljuk a viszonyokat. Egyrészt, ha hémérsékletgradiens nincs,

88



A SZILARDTESTEK VEZETESI TULAJDONSAGAIROL

de elektromos aram folyik, akkor a h8aramnak ugrasa van, ami Peltier-effektus
néven ismeretes. A 7,5 Peltier-tenzort a

IR A e i 7 ,
W= Wa = Bpades . 2 5= 0 (4.42)

Osszefiiggés definialja, ahol az indexek az 4 és B anyagra utalnak, az dramok .1-b6l
B-be folynak. Ezt az egyenletet a (4.36) osszefiiggéssel osszehasonlitva tekintettel
(4.37)-re :

w ! T
Tap = - (S5 —S4). (4.43)

A Peltier-h6 a héaram ugrasabol adodik és (4.42) infinitézimalis térfogati integral-
jabol, vagy a (4.39) egyenlet jobb oldali harmadik tagjabol szamithatd. Masiészt,
ha elektromos aram nem foiyik, de h&mérsékletgradines van, akkor a kémai po-
tencial derivaltjanak van ugrdsa, amit Seebeck-effektusnak neveznek. Az &, See-
beck-tenzort a kovetkezd Osszefiiggés definialja:

o) _fop|l - O . :
e {( HFJ,. (7),,} Seungze J =0, i

amit a (4.35) égyenlettcl dsszehasonlitva
iy 1 = =
B4 = "é' (SB fod S,()v (4.45)

Ez az effektus a termoelektromos erének felel meg kiilonboz8 anyagok jelenléte
esetén.

Az ismertetett termoelektromos effektusok altaliban egyiittcsen fordulnak
el§ és gondos kisérleti elrendezést igényel, ha egymastol elkiilonitve kivanjuk azokat
vizsgalni. A teljesség kedvéért feljegyezziik még a Kelvin-relacidkat teénzori for-
maoban:

Tn = TEap, (4.46)
- = 17;:11
t;i e TB = T "'(;)T“ . (4.47)

A Boltzmann-egyenlet elsérendii kozelitésben tortént megoldasa modot adott
arra, hogy a vezetési jelenségeket és termoelektromos effektusokat targyaljuk.
A kozelités, amit eddig alkalmaztunk, annyi volt, hogy a perturbaciokbol az elekt-
romos teret és homérsékletgradienst vettiik figyelembe lincarisan. Most szeretnénk
megmutatni, hogy ezen beliil mas, tovabbi kozelitést is lehet alkalmazni, igy pl
nem tal magas hémérsékleten érvényes a Bethe—-Sommerfeld sorfejtés [S], amely
szerint, ha g(E) akarhanyszor differencialhaté fiiggvény és g(0) =0, akkor

o) (?/0 P - H 2n dan £
~—‘/‘g(l‘)—é—[‘;‘-- dr = 2'%(z,pTo ((}‘E“;,.‘ i
by

1 o (= 1)+t
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Pl
4

Tnt
720

n?

e . tb,
i .

Cy = Cq =

Ha most g(E) specialis szorzat alaki, akkor a Leibnitz-szabély alkalmazdsival
kaphatjuk a kovetkez8 hasznos Osszefiiggést:

aZn —-m G] (4.49)

f af o (E— ()"'G(E)dE.-Z c,,,Tf," 1](2n+1 ) [552__"_:"_,
E={
0

Ennek segitségével az E tenzorokat majd egyszeriibb alakban irhatjuk nem tul
magas hémérséklet esetén. EIGbb azonban a (4.20) —(4.23) mtc;,ralokba vezessiink
be polarkoordinatakat:

i
e (4.50)

= O0E
d:’k ol e
l kil

ahol dS a feliiletelemet jelenti a k-térben és felhasznaltuk (3.3)-t is. Vezessiik be
még a kovetkezd jelolést

F(E F) = — Lo /f-'i"f’, y(k, k') dS dS’ (4.51)
Vh? o] |v°]
és ekkor a (4.20)—(4.23) integralok igy irhatok:
7o _1 [ U= ’
" erfaE P 0 E)dEdE, (4.52)
%o %o g _Ve(E. B v
= //"ab S (E~0F(E E) dEE, (4.53)
I® = g [ / o ze ~-‘-7£‘3 (E-O(E —0)G(E, E)dEdE'.  (4.59)

Ha most alkalmazzuk a (4.49) sorfejtést és csak az els§ el nem tiinG tagokat tart-
juk meg, akkor

il B3

I = 553G, 0, (4.59)
= _ m KT\ (0G(L, E) ;
L? 3{ } ( o ) (4.56)

W o kT] aza(EE)] @.57)

Ve QLEOE

E,E'={
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Ezek segitségével a (4.27), (4.29) és (4.31) vezetési egyiitthaté tenzorok

c=3(0, - (4.58)
- 2 1 (kT)*[ B*F(EE) HB(EY ~_, 3¢ E)}
i =?T‘[ﬁ) {”‘aEaE“" BE ° . F Jies’ o
= k[ B E)
5= :r{ 2 }E - (4.60)

A tovabbi termoelektromos effektusokra jellemz8 mennyiségek az utolsé egyenlet
(4.41)-be, (4.43)-ba és (4.45)-be torténd helyettesitésével mar, meghatdrozhaték az
alkalmazott kozelitésben.

A teljesség kedvéért vezessiik még be a Lorenz-szamhoz rendelhet§ tenzort
megjegyezve, hogy ennek mint tenzormennyiségnek csak akkor van értelme, ha
o- és x-ra nézve fGtengelyrendszerben dolgozunk, ekkor ugyanis a Lorenz-szAm
tenzor is diagonélis és elemei a f&tengelyek irdnyaban mérhet6 Lorenz-szimok.
Nem til magas h8mérsékleten, azaz az elektron mint Fermi-részecske elfajulési
h6mérsékleténél alacsonyabb hémérsékleteken ezt irhatjuk

A s d0’c 6a.= oo
Oy 2 | g 2%-1 -1
7 o ( ] { (kJ) [BEBE’ aE FE } l (4.61)

ahol L a Lorenz-szam tenzor.

A kovetkez6 fejezetben tulmegyiink az elsGrendii kdzelitésen és mig az elektro-
mos tér és hémérsékletgradiens szerepét tovabbra is linearisan vessziik figyelembe,
a magneses tér is meg fog jelenni egyenleteinkben.

o]
x

5. Mdgneses tér hatdsa

A 3. fejezetben elallitottuk a Boltzmann-egyenlet megoldasat sorfejtés alak-
. jaban, a sorfejtési egyiitthatokat a (3.32) egyenlet adta. Mig az el6z6 fejezetben a
sorfejtésbl csak a perturbaciéban elsérendii tagokat tartottuk meg, most tovabb-
lépiink a kozelitésben és mindazokat a tagokat figyelembe fogjuk venni, amelyek
az elektromos térerdsségtSl, vagy a hdmérsékletgradienstSl linerdisan fliggnek
tekintet nélkiil arra, hogy ezek a tagok a migneses teret milyen rendben tartalmaz-
zak. Az igy nyert kozelitésb8l zérus magneses tér esetén a mar targyalt lincaris
eredmények adédnak; ha a mégneses teret is csak els6rendben vessziik figyelembe,
akkor a jol ismert galvanomégneses, termoma;,ncses és galvano -termomagneses
effektusokat tudjuk targyalni, amint azt e fejezet végén meg is tesszilk. Magneses
térben masodrendben a magneses ellenvéltozasokat szokés vizsgalni, de lehet to-
vabbi, magasabb rendii tagokat is szdmitani. Az el6z8 fejezethez hasonléan elmé-
lctiinktb’l nem varjuk \j effektusok megjovendodlését, csupan az effektusokra jel-
lemz8 vezetési egyiitthatok és a kristalyra jellemz8 mikroszkopikus mennyiségek
kozotti kapesolat leirasat.
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A transzportegyenlct megoldasa (3.10) szerint

0
f=/ot f > @ (5.1)
. alakt, ahol F ¢« T/dr szerint linearis, de ﬁ-ban tetszés szerinti kozelitésben
o o= 6 9
o= D oyF" = Z Z Z 7¢'§-“"""’""F;N,_,...F.,,F,,,. (5.2)
' N=1 = =1a yAN -1 =

A7 egyszeriibb. iras kedvéért vezessiink be egy @, hatosvektort, amelynck kompo-
nensei definiciészeriien

9
¢'I'V' s 2 (p;:ll,‘n,...,mw. [} l’-‘-'N“ i Fa, : d,)lln ¢,]". ‘ (5‘3)
@y @ -t =7T
Ennek segitségével (5.2) igy irhato
Zr > d’:\r I‘m (5_4)

N= lm

" A tovabbi szamitasok céljabdl fel kell irnunk az (5.2), ill. (5.3) kifejezésekben sze-
repld sorfejtési egyiitthatd matrixok elemeit. A 2. lemmat kifejezd (3.44) ssze-.
fiiggés szerint a (3.32) integralon beliil a szumma nem ad jarulékot, igy

I N (A (A ST N k30

Ezeket az egyiitthatokat most mar Iépésenként kell cl(w';’\llihmi hiszen az A‘;v

matrix elemei tartalmazzak az (N - 1)-ed rendi egyutthatokat. A, természetesen
ismert, hiszen ¢, =f, és ezért irhatjuk, hogy

o = [AE)y (kR &K (5.6)
A masodrendii egyiitthatok tekintettel (3.24)-re
s a 8":37‘() f b FAEN it G/w 200 - 3 . )
(1’2 = -— Vhl(; ./ '))(/t. k )(I),_(. [‘7}j‘, (pl (k )| (] k “ (5.7)

Vegyiik figyclembe a tetszés szerinti g(k) differencidlhaté fiiggvényre vonatkozd

e ath )l > g (k) (5:8)

Osszefiipgést, ami o (3.26) alatti definiciéjabol és a (3.3) cgycnlc(hé’l kdzvetlentl
kovetkezik, valamint irjuk be (5.6)-t is az (5.7) egyenlGségbe, akkor

“m,a 8 )7 m
iy //A.(A ) 5 O,r(/\ k)5 ay (K, K)d°K Ak, (5.9)
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Most vezessiik be az @ operétort a

~ 3 P 8 3T ? 0 1. e\ —» r 1 1
Qg(k, k) = —7"’:2-09 —éfE";y(k,k Ya'g(k”, k) dk (5.10)

definialé egyenlettel, amely az operator hatasat irja le egy teszGleges gk, k) fiigg-
vényre.

{ozbevetSleg meg kell jegyezniink, hogy az: Q operator a szimmetria tulajdon--
sdgokat altaldban nem hagyja valtozatlanul, amire blzonyos szamltasok soran

gondosan iigyelni kell. igy pl. (3.35) alapjan oy (k, k)—oy(k’ k) de ugyanakkor
Qoy(k, k') =~ Qoy(K', k), G.11)

ami kozvetleniil kovetkezik a parcialis integralassal belathato

Ja®rag, )’k = - [ g, (K)o, (k) d*k (5.12)

Osszefiiggéshdl, ahol g, és g, tetszés szerinti fiiggvények.
Visszatérve az (5.9) Osszefiiggésre, az Gjonnan definialt operator segitségével
az igy irhat6

&y = [ATE) oyl KN K. (5.13)
Lépésrél 1épésre haladva az (5.5) egyiitthatot a kovetkezd integral allitja el§:
gt = [ ANE) a6 Qe -2 R dF . (5.14)

Vezessiink be most 1j jelolést az Q operator és a H, magneses tér skaldrszorzata
egymasutan torténd alkalmazaséara:

(Ho@)" "' y(k. k') = Gy(k, k') (5.15)
és ekkor az (5.3) hatosvektor komponensei igy irhatok:
o = [AER)Gu(k, K)d*F . (5.16)
" Vagy elvégezve az (5.4) alatt kijeldlt osszegezéscket és bevezetve a
= GV(/E. k) = G(k, k") (5.17)
N

jelolést, valamint a (4.9) és (4 12) alatti hatosvektorokat, az (5.4 msnfuyzest a
kévetkezd alakban irhatjuk:

88T [ o it T 350 &
¢=.‘_?‘V.9/3{;} V' Gk, k')d K - F. C(518)

Erdemes ezt a kifejezést osszehasonlitani a lincaris kozelités esetén érvényes
(413) Osszefiiggéssel. Lathatd, hogy a kiilonbség csupan annyi, hogy az ottani

y(k, k') helyett most a mdgncses teret is tartalmazé G(k, k') fiiggvény szerepel.
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Ennek az uj fiiggvénynek a meghatarozasdhoz a kristalyrél djabb informacidkra
természetesen nincs sziikségiink; ha ismerjiik a y(k, k') fiiggvényt, akkor integra-
lassal és Osszegezéssel G(k, k') mar meghatdrozhat6. Az E. fiiggelékben bebizo-
nyitjuk a kovetkez6 nevezetes lemmat:

4. Lemma: A G(l?, k') fiiggvényben most explicite is jelolve a H magnestér
fliggést, érvényes a kovetkez8 szimmetria tulajdonsag:

Gk, k') = Gk, — k)
€s ERm e
oG(H; k, k') = (G(— H; K, k). (5.19)

A lemma hasznosnak fog bizonyulni a jelen kozelitésben érvényes Onsager-relacidk
bizonyitdsa soran.

Az eloszlasfiiggvény meghatirozdsa utdn most mar frjuk fel az aramokat
A linearis kozelitésben talalt osszefiiggéseket minden tovabbi nélkiil alkalmazhat-
juk, ha azokban y(k, k") helyett mindenhol G(k, k)-t irunk. igy tehat (4.17) és
(4.16) osszefiigggésekhez hasonléan

j=L(BF, | (5.20)
St = 2kT 6f 6j" SR = e S Ly
L(H f/—gﬁﬁ(VoV)G(k,k)d kd’k. (5.21)

Az integralasi valtozdkat felcserélve és a 4. lemmat, azaz az (5.19) Osszefiiggést
kihasznalva kozvetleniil adédnak a magneses ter jelenlétében érvényes Onsager-
relaciok

£ (i) = L 3. ' . (5.22)

Hasonl6an a linearis kozelitéshez, (5.20) az irreverzibilis termodinamika alap-
feltevései kozott szerepel, az (5.22) relaciokat a mikroszkopikus reverzibilitas elve
alapjan szoktak igazolni és végiil a vezetési egyiitthatokat kifejez8 (5.21) integ-
ralok a statisztikus mechanika eredményei, amelyek mar tulmennek az irreverzi-
bilis termodinamika keretein. Felmeriil a kérdés, hogyan alkalmazhaté egyéltalin
-ezekre a jelenségekre az irreverzibilis termodinamika, hiszen itt méar magasabb
rendii kozelitéssel 4llunk szemben. A 2. lemma kovetkezményeként a (3.19) sor-
fejtésben olyan tagok nem szerepelnek, amelyek kizardlag a magneses teret tartal-
maznak, igy pusztin magneses er6k aramot nem inditanak. Ebbél kovetkezGen az
irreverzibilis termodinamika szempontjab6l erének csak az clektromos teret és a
hémérsékletgradienst kell tekintenj, a mégneses tér hatasa pedig — (5.20)-nak meg-
felelden — az egyiitthatokba beolvaszthato.

A gyakorlati szamitasok céljara célszer(i az L(H) vezetési egyiitthaték (5.21)
alatt felirt kifejezését a mégneses tér szerint sorbafejtett formaban felirni. Az (5.17)
£s (5.15) osszefiiggések figyelembevételével

S 2kT a/ (‘)f 1/ 177 < 7 N T 5T 1.7
L(H) = _7_//52 g iloV )N;o(ﬂog)"y(k,k yd kd k', (5:23)
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vagy ha definidljuk a kdvetkezd egyiitthatékat

& _ 8n2ekT)" o o oS
ity i = " Vhic O0E OE aE(l)'"

2o Vil 1 (e, KO @)y (60, K9)...

By (™ kY dPkd K d’l?“’...dﬁ?‘”’, (5.24)
akkor a hatosaram i-ik komponense igy irhatd

3

~

6
Ji= 2 CiguintFiHjy ... Hj, . (5.25)

Jtyeenin=11=1

M

Az F. fiiggelékben bebizonyitjuk, hogy az (5.24) integrallal definidlt egyiitthatdk
a kovetkez8 szimmetria tulajdonsaggal rendelkeznek:

Cigrrait = DV C iy (5.26)
Ebbél kozvetleniil kovetkezik, hogy paratlan N esetén
; é:,j,k;...,m,...,k,j,i = 0. (5.27)

Ezek az eredmények a Jones [13] kozleményében talalhat6, ide vonatkozd
Osszefiiggések altalanositasainak tekinthetSk, ugyanis ott csak N=1 és N=2 ese-

tére vannak a C egyiitthatok meghatarozva, s6t ezekben az esetekben is csak bizo-
nyos kozelitésben érvényesek. irjuk fel mi is az egyiitthatok konkrét alakjat ezekre
az esetekre. EI6bb azonban altalanositsuk a diadikus szorzéast tobb tényez6 esetére
is, éspedig akkor a diadikus szorzat jelentsen egy matrixot, amelynek elemei

(AOBO...OD);J'""‘ = A‘BJ..-D,, (5.28)

ahol az indexek attdl fiiggSen futnak 1—6, illetve 13 értékek kozott, hogy az
illetd tényez8 hatos-, vagy harmasvektor. Ezzel az (5.25) és (5.24) kifejezések is
~ egyszeri{ibb alakban irhatdk:

J= 2 Crs2 FHY, (5.29)
& _ 2KT (8nekT)" o ofy s’
M2y Vhie 0E OE” EM "

oy
e 5E(’Ei

oV y(k, k) o VY d kd’K d* k™ ...d* k™, (5.30)

amely utdbbit az (5.24) osszefiiggésbdl uigy kaptuk, hogy az (5.12) és (5.8) atalaki-
tasokat N-szer egymasutan alkalmaztuk. N =0 esetben természetesen a magneses

K)oy (k™ kMo
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tértSl fiiggetlen, elsSrendii kozelités eredményeit kapjuk vissza, hiszen megalla-
podva a kO =k jeldlésben és a (4.16) osszefiiggéssel dsszehasonlitva

~
~ 4

o (5.31)

N=1 esetén a magneses terct is linedrisan tartalmazd tag egyiitthatéjat kapjuk

oy = Nt ([ O 5
Sis A W ///ag o ap VKK

{(Vow y(k,k”) o V'}d‘l’c’d“/?d“/é", (5.32)

amelyet — mint a kdvetkezd fejezetben latni fogjuk — Jones megfeleld osszefiigge -
sével teljesen hasonld alakira lehet hozni. N =2 esetén a magneses teret kadl’dll-
kusan tartalmazé tag egyiitthatéjat kapjuk

- Ao s 18RS e2k3T? o (7f0 (’?fo (7f0 O
vl /f//(n (L ittt

(Voa”y(k”, k”)Yow" y(k, k") o V'}d kd k' k" d k™. (5.33)
amelyet — mint latni fogjuk — mar nem lehet Jones megfeleld dsszefiiggésével

hasonld alakira hozni csak abban az esetben, ha skalar relaxacids idd létezik, ami-
nek feltételét a kovetkez$ fejezetben adjuk meg. Mcg kell itt jegyezniink, hogy
Jones levezetései nem hibasak, mert & kezdeitél fogva skalar relaxacids idS kdzelités
keretein beliil dolgozott. Az (5.26) és (5.27)-bél kdvetkezd szimmetria tulajdonsagok
természetesen altalanosan érvényesck, azaz

i A e [ S

Aije = — Aji,  Aiji = 0; j=1,2,3 (5.34)
= 5 i K=l :
Bijiw = Buji; s el 2 3, (5.35)

Foglalkozzunk most a galvanomagneses, termomagneses és galvano-termo-
mégneses clfektusokkal és probaljuk ezeknck egységes targyalisit adni. Ehhez a
mégneses térben is elsérendii kozelités credményeit fogjuk felhasznalni. A hatos
dram ebben az esetben

F o EFC AR (5.36)

Hasonlé médon, mint a termoelektromos effektusok targyalisa elétt tettiik, probal-
junk valamilyen idealizalt kisérleti elképzelést szem el6tt tartani. Kezdetben valami
F, er$ inditson J, aramot, azaz®

Jo = LFy. (5.37)
Most kapcsoljuk be a H magneses teret, amely J, dramot,
Jy = AFoH, (5.38)

indit, ha a hatérfeltételek azt megengedik. Az (5.34) szimmetria tulajdonsagok
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alapjan kénnyen belathatd, hogy a .7, dram az F, er6re ,,mer8leges”, azaz a hatos-
vektorokra értelmezett skalarszorzatuk elt{inik, ugyanis

8. 13T
oJ1 = FoAFoH = Z Z; ’:Z;FOiAiijokHj =
i J=1k=

=1J

3 6
uiE 2 IR e B
= 2ZE(A,jk+Akji)FogFokH,=0. (5.39)

Ha az F, erGben sszefoglalt elektromos tér és ~h(’imérsékletgradieps a kristaly vala-

melyik f6tengelyének irdnyaba mutat, akkor a J; dram a primér J, aramra is merd-
leges. (Zarojelben jegyezziik meg, hogy kobos szimmetriaju kristaly esetén — lasd
pl. Jones (13) ide vonatkozé meggondolasait, ami természetesen esetiinkben is érvé-
nyes — az (5.34) szimmetria tulajdonsagok mellett tovabbiak is érvényesek, amelyek

kovetkeztében a J, aram a H mégneses térre is merdleges lesz.)

A kérdéses effektusok most mar a J, aram felléptében nyilvanulnak meg, de
jellemzésiikre — a gyakorlati méréstechnikanak megfeleléen — azt a hatos erdt

lehet megadni, amely hatasara a J,-t kompenzalé aram indul, azaz
Ly e o §yow ARy, (5.40)
Az igy definialt i", erd kénnyen meghatarozhatd:
N At W (5.41)

ahol felhasznaltuk (5.37)-t és bevezettiik az

B S =4 LA™ ~ 2
B oacl B4 4T ;  Rijk o 5 Zl (L-‘)imAm]n(L’l)nk (5.42)

mon=

tenzort, amelyet a harmas irasmod kedvéért a kovetkezSképpen bonthatunk fel:

; R ]'(2 : A Fac 203,
= TR !’)I (Rz)ljk == R[jk ha j= l, 2, 3, (543)
g adte. : k=4,56

ahol'a transzportalt matrix elemeit ugy kapjuk, hogy az eredeti matrix elsd és har-
madik, azaz utols6 indexét felcseréljilk. Ezzel a megjegyzéssel az (5.34) dsszefiiggés
és az abbdl kdvetkezS szimmetria tulajdonsagok igy irhatdk:

At =— A, . (5.44)
R* = - R, (5.45)
Rt =—R,, Ri =-R,. (5.46)

Meg lfell még jegyezniink, hogy a kompenzalo fesziiltségek, vagy azok egy része
a hatarfeltételektsl fiiggfen tranziens dramok utjan is létrejohetnek, igy példéul

.

97



.

FOGARASSY B.

a mégneses tér bekapcsolasa utan keletkezett elektromos dram zart dramkor hid-
nyaban tértdltést eredményez, amint az a Hall-effektus mérése esetén kozismert.

Az (5.43) alatti tenzorok bevezetésével irjuk fel (5.41) alapjan a kompenzald
er6ket, hirmas irAsmodot alkalmazva. Ekkor

(65‘) = RijoH + RywoH, (5.47)
ar 1

1(or Ay = A = '
""f{'é'?]l = —R3joH + RswoH. (5.48)

A kiilonb6z8 magneses effektusok altalanos esetben egyiittesen fordulnak el§ és
ha azokat kiilon-kiilon akarjuk tanulmanyozni, gondos kisérleti elrendezésre, meg-
feleld hatarfeltételek beallitasara van sziikség. Attdl fiiggéen, hogy kezdetben milyen
aram folyik, majd a magneses tér bekapcsoldsa utdn a jarulékos aramot milyen
erdvel akarjuk kompenzalni, kiilonb6z6 magneses effektusokrdl beszéliink, ame-
lyekre még jellemz6 az is, hogy a hatérfeltételek milyenek. A kézenfekvd lehetdsé-
geket a kovetkez§ tablazat szemlélteti:

. Sr- lemz6
?::T,ﬁr Kompenzilé erd f?l?::;l Jfl:;:,to Szokidsos clnevezés Milyen effektus
I (Qu/oF), w=0 ﬁ, adnbatlkm Hall galvano-
magneses
I (dT/oF), w=0 ﬁ;" Ettingshausen galvano-
- & termo-
. W (Iu/o7), 7=0 R, Ettingshausen — Nernst magneses
W 0T]0r), j=0 5 Righi - Leduc termo-
magneses

Kézenfekvd lehetdségeket emlitettiink, mert a kisérleti fizikus clektromos- és hg-
szigeteld hatarfeltételeket tud kényelmesen megvaldsitani. A primér aramok, kom-
penzal6 erék és hatarfeltételekre ad6do lehetSségeket kombindlva igen nagy szamu
effektust lchet produkalni, amint azt az lrodalomban [5 20, 21, 22, 23] sokszor

meg is teszik, de az ezekre jellemzd egyiitthatok az Rl, R2 és R3 matrix elemeinek
ismeretében’ ledelthaték

A lehetdségek szama tovabb novekszik, ha a hatarfeltételeket kiillonbozd
anizotrépia effektusokkal kombinéljuk, de ilyenek méar magneses tér nélkiili eset-
ben is felléphetnek. Igy példaul, ha egy kristalyra, nem f&tengelyrendszerével egy-
bees8 koordinatarendszerben, x-irdnyl elektromos teret kapcsolunk és y-, ill.,
z-itAnyban szigetel@vel vessziik koriil, akkor izometrikus esetben

_;x o Exx Ex +ExyEy *+ Ex: Et )
0 = GyxEx+GyyEy+ Gy E:, (5.49)

0= széx’*'szyiy‘*'a-zziz ’
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amelyek alapjan a tértoltés altal létrehozott E, és E, elektromos tér mar kiszamit-
hat6, de nem tévesztend§ Gssze a Hall-fesziiltséggel, hiszen magneses teret nem
is alkalmaztunk. Igy pl. szoké4s az irodalomban [pl. 22, 23] kétféle Nernst-effek-
tusrol beszélni, amelyek azonban az altalunk klasszifikalt Ettingshausen és Etting-
shausen— Nernst effektusokban mar bent foglaltatnak, ha az el6bbi tablazat elsé
két oszlopaban szerepl8 vektorokmak csupan x-konponenseit vessziik figyelembe
és a magneses térrdl feltessziik, hogy z-iranyq.

Szokasos még beszélni a kiilonbozs effektusok izotermikus és adiabatikus.
valtozatarél. Ha azonban nem engedjiik meg az olyan kijelentéseket, mint példaul:
x-irdnyban izotermikus, azaz d7/dx =0, vagy y-iranyban adiabatikus, azaz w, =0,
akkor nyilvan csak tiszta elektromos, vagy galvano-magneses effektusok esetén
van értelme ilyen megkulonboztetest tenni. Mas szdval, a fenti megallapodast elfo-
gadva, csak a vezetSképesség és a Hall-effektus tenzorokat kell izotermikus és
adiabatikus esetre megadni. Ezeket a szamitisokat a teljesség kedvéért elvégezziik.

A (4.26) osszefiiggéssel mar definidltuk az izotermikus elektromos vezetS-
képességet, szamitsuk ki most az adiabatikus vezetSképesség tenzorat. Definicio-
szertien

. 1 ou o
= ——— o ,5 .
Cale . o ha w=0, (5.50)
ahol bevezettiik a
0a = 0a : (5.51)

adiabatikus ellenallas tenzort. Most tekintettel a (4.35) és (4.36) Osszefiiggésekre:
o - T=e =
Qa = Qizoterm T+ _é Sx 1S+, (5.52)

ahol természetesen az izotermikus éllenallas tenzor '
Z;izotcrm =g-1, (5'53)

Az értelmezés vildgos: ha valamilyen médon akadélyozzuk a héaramot — pél-
daul megfelel6 h8mérsékletgradiens bekapcsolasaval —, akkor ez elektromos szem-
pontbél gy jelentkezik, hogy az izotermikus ellenallashoz egy jarulékos tag adoédik.

Adébsak vagyunk még az izotermikus Hall-effektus targyalasaval. Ebben az

esetben nem torédiink azzal, hogy milyen héaramok folynak, a J, jarulékos aram-
nak csupén els6 hirom komponensét kivanjuk kompenzalni egy E; elektromos.
térrel, hiszen F, tobbi része izotermikus esetben zérus. Igy tehat

"jl = '—AAI Eoﬁ= eElEl; (Al)ljk Fe uk i,j,k=1, 2; 3: (5'54)'

ahol (5.43) mintdjira az A matrixot is négy almétrixra bontottuk. Bevezetve az
1zotermikus Hall-egyiitthato tenzort

Ruisliy .o B s Lo Y R LY
a Hall-fesziiltségnek megfeleld elektromos teret a szokasos alakban irhatjuk

eEl e ﬁIzou:rmjt’)i_lo : (5056)'
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Az R izoterm és R, matrixok kozotti kapesolat is konnyen megadhatd, ha az (5.47)
Osszefiiggésben az izotermikus h8aramot helycttesitjiik (4.36) alapjan

(’E] = (Rl -+ 7'R2§+)j0}?; kizulcrm = kl +Tk2§;+. (5.57)

. Az adiabatikus és izotermikus Hall-egyiitthatok kozott az ellenallasokhoz hasonld
kapcsolat all fenn.
Amint az (5.39) egyenlet alapjan lattuk, valamelyik f6tengely iranyaba mutaté
erd esetén.a magneses térben is elsérendii tag az aram kifejezésében merdleges a
primér aramra. Ez annyit jelent, hogy az un. magneses ellenallas valtozas nem els6-
rendii effektus, azaz a magneses tértdl nem linearisan fiigg. Ha err6l az effektusrol
is szamot akarunk adni, akkor a magneses térben kvadratikus tagot is figyelembe
kell venni. Ekkor altalaban a hatos aram ;

i g Wl T LA (5.58)
Ha most izotermikus esetben csupan az clektromos aram masodrendi jaruléka

érdekel minket, akkor a B métrixot a mér tobbszor alkalmazott médon négy al-
matrixra bontva

Ja2 € B ER" = BE, (5.59)
ahol a most bevezetett B harmas tenzor matrixdnak egy eleme
) 3
By = e? Zl BijlekHj s E”, (560)
ik= ' '

azaz a tenzor természetesen szimmetrikus, és az (5.33) integral alapjan meghataroz-
hato. . .

A gyakorlati szamitasok altalaban a most kdvetett modszerre, azaz a G(k, k')
sorfejtésére korlatozodnak. Elvi meggondolasok esctén, vagy abban a szerencsés

helyzetben, ha sikeriil a G(k, k") fiiggvényt elallitani, akkor az L(I{) vezetési
egyiitthatokat az (5.21) integral szolgaltatja. Ebben az esetben a lincaris kozelités
soran az el6z6 fejezetben talalt osszefiiggéseket hasznalhatjuk forinalisan az Aramok
meghatarozasara, de most természetesen g, % és S a magneses térnek is fiiggvényei.

Eltekintve attol, hogy az elektromos térben és hémérsékletgradiensben elsd-
rend{i kozelitést alkalmaztunk az utolsé két fejezetben, targyalasunk teljesen al-
talanos volt. Ismeretes, hogy relaxicids id6 bevezetésével az eredmények egyszeriibb
alakiak. A kovetkezd fejezetben ezt a problémat vizsgaljuk meg.

6. Relaxdcios idé kozelités

A szilardtestek vezetési jelenségeinek targyalasa sordn az irodalomban gyakran
alkalmazott eljaras az Gn. relaxacios id6 kozelités. Ez alatt a legegyszeriibb esetek-
ben azt értik, hogy az (1.4) iitkozési integralt a

(_‘Sf]“ .=,~f:_f9_

ot (k) (6.1)
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formulaval helyettesitik, ahol a t(k) skalar relaxicios idfre altaldban a mérési
eredmények alapjan kovetkeztetnek. Nyilvanvalo, hogy az (1.4) alatti bonyolult
szerkezet(i integral ilyen egyszerii alakkal tortén8 helyettesitése tetszleges (k)
fiiggvényt feltételezve is, csak nagyon specidlis feltételek esetén lehetséges. Altala-
nos megoldasunk birtokdban éppen ezeket a feltételeket akarjuk megvizsgélni.
Gondolatmenetiink a kovetkez8 lesz; a tapasztalat azt mutatja, hogy ha a
(6.1) egyenletben szerepld skalar relaxacids id6t példaul elektromos-, vagy hSveze-
tési mérések alapjan hatarozzdk meg, akkor az igy kapott eredmények éltalaban
nem egyeznek egymassal. Ezért célszerfinek latszik valamilyen altalanosabb rela-
xéciés id6 fogalmat bevezetni. Ha megvizsgéljuk a vezetési egyiitthaték linearis
kozelitésben érvényes (4.16) osszefiiggését, vagy a magneses teret is linedrisan figye-
lembe vevs (5.32) kifcjezést, akkor arra a kdvetkeztetésre juthatunk, hogy ezeket
egyszeriibb alakban lehet irni, ha bevezetjiik a kdvetkezS matematikai helyettesi-

tést:
87[37‘0 6]0 &

- ) TR O L 7
Ty = 7 A ';(kk)dk
(6.2) -
il 8n3T ﬁf’ R O e
2y = = 0 o Y P ,k, .;.
Osszefoglalva a T és T harnas tenzorokat egy hatos tenzorba:
[ e 0
t(2)
(6.2a)

do B Ty bt Tt
V== faE,V y(k, K)dK .

Ezzel definialtuk a t(k) relaxaciés idS hatos-tenzort, ami pillanatnyilag még csak
azt a célt szolgalja, hogy segitségével néhany vezetési egyiitthaté integralban a
y(k, k’) Green-fiiggvény helyett, annak bizonyos (6.2) tipusu ,,atlagértékét” tudtuk
bevezetni. A definicid még nem teljes, hiszen a (6.2) vektor-egyenlet hat egyenlet-
nek felel meg, amely csak akkor hatirozza meg a t tenzor 18 elemét, ha megkdvetel-
- jik, hogy az szimmetrikus legyen és a (6.2) definial6 egyenlet a f&tengelyrendszer-
ben érvényes. Ez a fétengelyrendszer legyen azonos azzal, amelyben a (4.27) alatt
meghatarozott ¢ elektromos vezetGképpesség tenzora diagonalis. Kobos kristaly
esetén példaul ez természetesen a kristaly tengelyrendszerével esik egybe. Az igy
most mar egyértelmiien meghatarozhatd relaxacids idS tenzorral a vezetési egyiitt-
haték valéban egyszeriibben irhatok, hiszen (4.16) helyett

Le—ps [ Lpoiniar, 63)
n
illetve (5.32) helyett
7 e J &~ ~~ -
A 4nigib/*afﬁ-—°(fVoaorV)d3k. (6.9)

6 Fizikai Folyéirat XII1/1
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Ezutan két kérdés meriil fel; egyrészt milyen feltételek mellett lehet a relaxaciés
id6 tenzor helyett skalar relaxaciés id6rdl beszélni, masrészt ezeket a relaxacids
id6 mennyiségeket — vagy a tenzort, vagy a skalart — mikor lehet kdzvetleniil a
Boltzmann-egyenletbe helyettesiteni a (6.1) osszefiiggéshez hasonl6 moédon. Ha
ilyen helyettesités lehetséges, akkor természetesen a vezetési egyiitthaték is tartal-
mazni fogjak a megfeleld relaxidcods id6 mennyiségeket. Forditva persze nem érvé-
nyes az allitds; ha a vezetési egyiitthatokban valamilyen helyettesités elvégezhetd,
az nem bizfos, hogy ugyantgy alkalmazhaté a kiindulasként szerepld Boltzmann-
egyenletben is. Erdeklédve varjuk, hogy a felvetett kérdésekre a feleletet a kristaly
mikroszkopikus tulajdonsdgai hatérozzik-e meg, vagy az, hogy az alkalmazott
(3.19) sorfejtésben milyen rend{i koézelitésig megyiink el, esetleg mindkettd szere-
pet jatszik a relaxacios id6 bevezethetGségében. :

Mindenekeldtt az els kérdésre adunk valaszt. A G. fiiggelékben bebizonyitjuk
a kovetkezd lemmat: ; :

5. Lemma: A (6.2) integrallal definialt relaxaciés idG tenzor akkor irhatd a

“n
— 12

=1

(6.5)

alakban, azaz akkor helyettesithet8 skalar relaxacios idGvel, ha a normalt V(I;, E’)
szimmetrizalt atmeneti valoszin{iség ortogonalis a V’-df"y/dL" fiiggvényre, azaz

s k& s
f ‘f5 i Y& K) pop 2o (6.6)
OE V(k) x
és ekkor
8T dfy -1
et SR e 6.7
U ) V(k) B0

Ezek szerint kizarolag a kristaly mikroszkopikus tulajdonsigaira jellemzs

vk, k') fﬁgg‘i.ténygfil fiigg, hogy a relaxaciés idd tenzor helyett mikor beszélhetiink
skalar relaxéglés id6rél. Rogton szeretnénk egy példat mutatni arra, hogy milyen
tipust szorasi mechanizmusok esetén teljesiil a (6.6) ortogonalitasi feltétel. Tegyiik

fel, hogy az elektron a k allapotbdl azonos valdsziniiséggel szorédik a +k” és el
allapotokba, azaz az atmeneti valdsziniiségre fennall az

Wk k') = w(k, —-k') (6.8)
Osszefiiggés, de akkor (3.6) alapjan

vk, k) = V(k, —k), (6.9)

amely ut6bbi szerint a (6.6) integrandusza paratlan fiiggvény lesz, hiszen a hatos-

sebesség k-nak paratlan fiiggvénye, és igy az integral zérust eredményez. Megje-
.gyezziik itt, hogy ez a szorési kép sok félvezet§ esetén nagyon jo kozelitésnek te-
kinthetd.

Abban az esetben, ha a kristalyban uralkod6 szérasi mechanizmus dsszhang-
ban van a (6.6) ortogonalitési relicidval, akkor egyidejiileg a kovetkezd ortogo-
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nalitasi 8sszefiiggések is teljesiilnek:

ool o e , |
/-E-E";-Vl(k,k)d k' =0 (6.10)
_/6E’ g V(k) 6.11)

amint azt a G. fiiggelékben szintén belattuk.

Most ratériink a masodik kérdés vizsgalatira és el@szor a linedris kozelités
keretein beliil nézziik meg, hogy relaxacios id6 kozvetleniil a Bolr'im'mn-egycn-
letbe helyettesithetd-e. Altalanos esetben a Boltzmann-egyenletet (3.27) és (3.13)
alapjan a kovetkezd alakban irhatjuk fel

> auit =T, (6.12)
N=1 ¥

Mint a fejezet elején mar (6.1)-ben felirtuk, a legegyszeriibb relaxacios idé kozeli-
tések feltételezik, hogy az iitkozési integral a kovetkezd

s __f.:[‘l (6.13)

alakban irhaté. Az f eloszlasfiiggvény konkrét ismeretében ellendrizhetjitk, hogy
ez a helyettesités jogos-e és latni fogjuk, hogy az altalunk definidlt relaxicids iddvel
ezt tényleg meg lehet csinalni, ha bizonyos feltételek teljesiilnek.
Linearis kozelitésben a (6.12) egyenletet igy irhatjuk

e /T

AF = f»"»V 3 C(6.14)
ahol természetesen az iitkozési integralbdl is csak az clsGrendii tagokat kell figye-
lembe venni. Az egyenlet bal oldalat a (3.24), illetve (4.9) és (4.12) Gsszefiiggésck
figyelembevételével atalakithatjuk

A =T0 o (6.15)
v L

Most megprébaljuk a (6.13) iitkozési inetgral helyettesitést érvényesiteni, de nem
skalar, hanem altalinosabb relaxécids idd kifejezéssel. azaz megprébaljuk a (6.14)
Boltzmann-egyenletet a kdvetkez6é alakban felirni:

Yo G0yF =~ (1o (616

A jobb oldalt (4.10), illetve az elsdrendii kozelitésben érvényes (4.13) megoldis
alapjan helyettesitve azt taliljuk, hogy az egyenlet kielégiil, ha bal oldalra a (6.2)
alatt definialt relaxéacids idé tenzori irjuk. Kovetkezésképpen a Boltzmann-egyen-
letet elsGrend(i kozelitésben mindig fel Ichet irni a (6.16) alakban, tehat egy rela-
x4cids id8 tenzor segitségével, amelynek a bevezetése tehat ujabb kozelitést nem

-
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jelent. Ha ezen tilmenden a kristalyban a szordsi mechanizmus a (6.6) ortogonali-
tasi relacidval sszeegycztethetd, vagy kozelitSleg feltételezhetd ilyen szérasi mecha-
nizmus — és ez mar lehet Ujabb kozelités — akkor a tenzor helyett skalar relaxa-
cids id8 vezethetd be és az itkdzési integral valoban a (6.13) alaku lesz. A vezetési
egyiitthatokat elsGrendii kozelitésben altalaban a (6.3) Osszefliggés szolgaltatja,
illetve a (6.6) ortogonalitasi relacioval dsszeegyeztethetd szorasi mechanizmus esetén

i o ‘~‘?—f-°»r(k)(l7o N d'k (6.17)
4n3 | QE j I
amely mar teljes mértékben egyezik az irodalomban — pl. [13] — hasznélatos

kifejezésekkel. Vegyiik észre, hogy a relaxacids id6 tenzor bevezetése csak formai
egyszeriisitést jelent, hiszen a (6.2) definiald osszefiiggésben szerepel a y(k, k)
fiiggvény, amelynek meghatarozdsa eddig is a problémat jelentette. Ha skalar
relaxacios id6rél beszélhetiink, akkor a y(k, k) Green-fiiggvény konkrét ismere-
tére nincs sziikségiink a vezetési egyiitthatok meghatarozasa céljabol.

Ha most tovabb megyiink és az elektromos térben és homérséklet gradiensben
linearis tagok mellett a magneses tér hatasat is figyelembe vessziik, akkor a Boltz-
mann-egyenletet igy irhatjuk:

(o} PP e Sy il 805 7
= VF 4 [0 X Hol —= = I, 6.18
gE T T pe X Ml op T b
amit legkdnnyebben a (3.12) cgyenlet alapjan lathatunk be. Bevezetve a (3.20)
jelolést és felhasznalva az (5.8) egyenldséget, az eldbbi (6.18) egyenletet atalakit-
hatjuk és a kovetkezé formaban irhatjuk:

el s I as .
(',)'I:'_’ {l I~ 17-2"(:([{0(!))(’)} = I. (6'19)
vagy tovabbmenden felhasznilva az (5.18) egyenl@séget ¢s bevezetve a
o 83T fisgoy s Ak A nl
G = np' n/’:z";f‘: V' Gk kY d K (6.20)
jelolést, cgyenletiink igy alakul
g RS O, T
al: ll e (Il.,m)(rl ! ke o 1 (6.2])

Hasonléan mint a lincaris kozelités esetén tettiik, az iitkoz¢si integral helyett vezes-
siink be relaxacios id6 tenzort ¢s probalkozzunk a (6.21) Boltzmann-egyenlet he-
lyett a kovetkezé formdval
o
oL

- | S W i S =~ . . .
%‘ [ Vs, ()G } F o = (f~fo). (6.22)

Az eredeti Boltzmann-egyenlet megoldisanak birtokaban ellendrizni fogjuk. hogy
ez a feliras mikor, milyen feltételek mellett helyes. Valojiaban ezt a megoldast mar
felhasznaltuk az (5.18) egyenlGség alkalmazasaval, igy azt kell vizsgalnunk, hogy
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milyen koriilmények kozdtt nem vezet (6.22) ellentmondasra. Alkalmazzuk ismét
az (5.18) egyenl8séget és a (6.20) jelolést

ofo z) ¢ %o A
”a‘i;* {V i‘é"' ( I{O (U) (l} i —(:)i:: G (6.23)
Tekintettel a G(l\—', k—’) fliiggvényt definialo (5. ]7) és (5.15) osszefiiggésekre

> 8n3T°/0f0 N-1 ,
o fz (k, k)d K =
G 7 oo V (HOQ) 7( )

” 8§Z:/T9{f ‘;{_0 i (E,i;'),z‘/'(w/_‘.’ffl % 2 (,0)" " y(k, k) d k} (6.24)

Ha ezt a (6.23) egyenlet jobb oldalaba helyettesitjiik, akkor figyelembe véve a 7
tenzor (6.2) definicidjat, az clsé tagok megegyeznek, igy marad

A L L /.Lffz_f-_.
A, = ( ] /01, oE”

y(k, k)Y V (Hoa@")G(K", k') &K d*k”, (6.25)

ahol a jobb oldal méasodik tagjaban uj Osszegezd indexet vezettiink be és ismét
figyelembe vettiik az (5.17), illetve (5.10) osszefiiggéseket. Vezessiink be most 1j
jelslést

(H,®)G = K (6.26)
és ekkor, ha (6.20) Osszefiiggést is felhasznéljuk, az el@bbi (6.25) igy irhat6:
s 3 - = :
e §"VT0/ ‘If_", K"y(k, k") d k”. (6.27)

Ez az egyenlet teljesen analdg a 7 tenzort definiald (6.2) dsszefiiggéssel, csak az
ottani ¥ hatos sebesség helyett itt egy K hatos vektor van, amelyben a kristalytol

fuiggetlen mennyiségek, példaul a H, kiilsé magneses tér, is szerepelnek. Ugyan-
. akkor a relaxécids id6 tenzortdl mi mcomdnjuk hogy ki7molag a kristalyra jel-
lemz8, egyértelmiien meghatirozhaté mennyiség legyen, igy tchit ellentmondasra
jutottunk. Kdvetkezeskcppen az elektromos (érben és hémérséklet gradiensben
linearis, de a magneses teret is figyelembe vevd Boltzmann- egyenlet altaliban nem
irhaté fel relaxacids id6 tenzor bevezetésével. Erdekes itt megjegyezni, hogy bir
a Boltzmann-egyenlet nem irhaté fel relaxécids id6 tenzorral, a vezetési egyiitthatok
koziil az, amelyik a magneses teret is csak linedrisan tartalmazo taggal-kapcesolatos,
felirhatd relaxaciods id3 tenzorral, mint azt (6.4)-ben mar lattuk.

Kérdéses még, hogyan modosulnak eredményeink, ha skalar relaxacios id6
vezethet§ be, azaz a szOrasi mechanizmus a kristalyban Gsszeegyeztethets a (6.6)
ortogonalitasi relaciéval. Ennek a feltételneck a kovetkezményceit részletesebben
kicsit késébb, a teljesen dltalanos, tetszés szerinti rendii kozelités targyalasaval
kapesolatban vizsgaljuk meg. Ott latni fogjuk, hogyha skalir relaxacios idGvel
irjuk fel a Boltzmann-egyenletet, akkor egy an. ckvivalens egyenletet kapunk,
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amelynek megoldasa egy, a hatos 1% scbességre ortogonalis tagtol eltekintve meg-
egyezik az eredeti Boltzmann-egyenlet megoldasaval. Ez a bizonyos ortogonalis
tag a hatos dramhoz nem ad jarulékot, hiszen a

1

4 ki ol
J = 47['{ /‘V(./;k(‘A‘—.f;)rt) d k (6’28)
integral masodik tagja éppen az ortogonalitas miatt eltiinik.

Ebben a magneses tértl eltekintve linearis esetben skalar relaxéciés id6vel az
eloszlasfiiggvény is egyszerfien meghataroznat6, ugyanis a Boltzmann-egyenlet

(6.19) alakja helyett a kovetkezs

i A I AN e IR
-m:;-{Vl i (Hom)‘f’} T T R : (6-2?)

ekvivalens egyenlet jatszik szerepet, amelyben és a fejezet tovabbi részében min-
deniitt az ,,ekv” indexct elhagytuk és amclynek megoldasa

o N
> U, ["" /ia;] Ve F, (6.30)
voo e
amir6l behelyettesitéssel konnyen megeydzGdhetiink. A hatos aram (4.8) szerint
- L [ <fer =) 2l ax
R L P R B 6.
477:3./ 17E{ OA‘?IO e D) TVJ(I kI (6.31)

Ezek szerint a vezetési egyiitthatok most (5.23) flelyclt

oJ

i o \[m]" N
Y = il - Vi b (el ; - 3
L(H) 47:3./ o ]-l OA"‘TIU I H()‘ tVidk, (6.32)

illetve, ha a magneses tér szerint sorbafejtett alakot hasznéljuk, akkor (5.30) helyett
2 [y

: i B ey kel
Crea = = sianew / (Vo {r@}y 0 T¥)d k, (6.33)

ahol a kapesos zardjel alsoé indexe arra utal, hogy a hatvanyraemelés valdjaban
N-szeres diadikus szorzast jelent. Az N =1, 2, 3 esetekben megfeleld egyiitthato
matrixokat ‘részletesen is felirjuk

~ % | s i
e~ E A LTy (6.34)
Ay g o SRS o
Ciy=4A= k5 /_"?(: / :ﬁf;' (tVomont V)(l"‘k, (6.35)
i S N ) G e ST
o Bl o and \hi2e o (tVomotmorV)d k. (6.36)

Az elsé a magneses tértdl mentes esetnek felel meg és természetesen megegyezik
(6.17)-cl. A misodik kifejezés a migneses térben is linedris esetnek felel meg és az
(5.32), illetve a (6.4) 8sszeltigacs megfeleldje, ha skalir reloxdcios id6rd) Iehet beszélni.
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A harmadik kifejezés mar a magneses tér négyzetével ardnyos effektusokat irja le
és az el6bbihez hasonldan az (5.33) Osszefiiggés megfelelGje. Mint mar megjegyeztiik,
ebben az esetben altalanos relaxacids id§ tenzor nem vezethetd be, igy ha skalar

relaxaciés id6r6l nem lehet beszélni, akkor mindig a y(k, k') Green-fiiggvényt
tartalmazo (5.33) egyenlettel kell szamolni a vezetési egyiitthatokat. Megjegyezziik
itt, hogy a (6.34)—(6.36) osszefhggések teljesen megegyeznek Jones [13] megfelel§
klfeje7esenvel amint az varhato is volt, hiszen Jones kezdettdl fogva skalar relaxa-
cids idot feltételezve szamolt.

Hatra van még a legaltalanosabb eset targyaldsa, amikor tetszés szerinti rendd
kozelitésben érvényes credményeket akarunk kapni az clektromos tér és hGmér-
séklet gradiensre vonatkozolag is. Ebben az esetben a relaxacids id6 tenzor beveze-
tésével nem is probalkozunk, hanem annak feltételét vizsgaljuk, hogy skalar relaxa-
cios idGvel mikor lehet a Boltzmann-egyenletet felirni. Mindenesetre feltételezziik
a (6.6) ortogonalitasi relaciot. Ezen kiviil két feltétel koziil az egyiknek kell telje-
siilnie; vagy olyan a sz6rdsi mechanizmus, hogy az elektronok energidja nem val-
tozik, azaz

Vik,k')~8(E—E), (6.37) .

vagy az elektronok kezdeti eloszlasa a Fermi— Dirac-fiiggvény helyett a klasszikus
Boltzmann-eloszlassal irhato le. Akarmelyik feltétel teljesiil a kettd koziil, a (3.13)
alaku titkozési integralban a @@ szorzattal aranyos tagok nem fognak fellépni és
végeredményben a Boltzmann-egyenletnek megfelelé (3.27) egyenlet megoldasa
(3.32) helyett a kovetkezd egyszeriibb alakban irhaté

by = [An(®)y (& k) k. (6.38)

Meg kell itt emliteniink, hogy az idézett két feltétel koziil barmelyik ‘csak koze-
litleg lehet érvényes cgy realis szikirdtestben, hiszen egyrészt, ha az elektronok
iitkozésiik sordn nem adnanak at energiat a kristalyracsnak, akkor energiajuk
a kiils6 tér hatasara egyre novekedne, ami katasztrofara vezetne, masrészt az elekt-
ronok a kvantummechanika térvényeinek aldvetett részecskék, igy kezdeti eloszla-
sukat klasszikusan nem lehet Jeirni. Ezck ellenére bizonyos esetekben a tett felte-
vések koziil egyik vagy masik jo kozelitésnek tekinthetd. Igy példaul nem til erds
perturbacidk esetén az emlitett katasztrofa csak nagyon sokara kovc(kune be,

vagy félvezetGk esetén a klasszikus kozelités sokszor ku.legito
‘ A kisérleti fizikus szdmara elsGsorban az aramok és nem az e]osz]asfuggveny
bir fizikai realitassal, igy megelégedhetiink a Boltzmann-egyenlet egy olyan ekvi-
valens alakjaval, amely az dramokra vonatkozéan az eredeti egyenlettel azonos
eredményre vezet. Irjuk fel a hatos dram knfejezeset a (4.8) és (6.38) osszefiiggések
figyelembevételével

// %o i dio(k, B)dkd’R - B, (6.39)

de ez, mivel fclteteleztuk, hogy skalar relaxci6s id6r6l beszélhetiink, a (6.11) orto-
gonalitasi relaciét kihasznilva egyszeriibben irhat6

P o pz L PR Y 540
J=0s Z/aEV" v(k) : i

107



FOGARASSY B.

Ugyanerre az aram kifejezésre jutunk, ha feltételezziik, hogy a megoldas (6.38)
helyett a kovetkezd alaki

P T, L0 (6.41)

azaz olyan, mintha a I'(E, l;’) az Ax-re is ortogonalis volna. A Boltzmann-egyenlet
helyett tehat olyan ekvivalens egyenletet adhatunk meg, amelynek megoldasa (6.41)
alak. Megimutatjuk, hogy ha a (6.12) Boltzmann-cgyenletben az iitkozési integralt
relaxacios iddvel irjuk fel a (6.13) formaban, azaz

= < 4 SN 8R3T0f'—f0 6.4
T o 42
2 A i ‘ (6.42)
akkor éppen egy ekvivalens egyenlethez jutunk. Ugyanis helyettesitsiik a jobb olc!alra
a relaxacios idének megfeleld kifejezést (6.7) alapjan, toviabba a (3.19) sorfejtést,
akkor

> AnFY =vik) D oni" (6.43)
N=1 N=1

és ez azonossiagba megy at a (6.41) megoldas figyclembevételével. llyen feltételek
mellett az eloszlasfiiggvényt is konnyen felirhatjuk, hiszen a (3.20) sorfejtés cgy
tagja a (3.21), (6.41), (3.24) és (6.7) osszefiiggéseket figyelembe véve

A 2SN (qfo A AN ('y‘, 1 A AN
) a == t = e ————— A F e
TnE aE I E vy "
AR i ST MR
o _a‘fEO‘ "“;}"‘9 (k) (¥ fn)E" =~ (P F) Gy F" ' =
g R e I FORT y (6.44)
; 'N-2 .

Ezzel (3.20) alapjan az eloszlasfiiggvény
T NZO (0 i P (6.45)

amelynek ismeretében most mar az dramok, vagy a vezelési cgylitthatok tetszés
szerinti rendben felirhatok.

Osszefoglalasul megallapithatjuk, hogy fiiggetleniil attél, hogy a kiilsé pertur-
baciék szerint torténd sorfejtésben milyen rendii kozelitésig megyiink el, a Boltz-
mann-egyenlet skaldr relaxacios idével felirhatd, azaz az iitkozési integral (6.13)
alakkal helyettesithetS, ha 1. a kristaly belsé szorasi mechanizmusa a (6.6) ortogo-
nalitasi relacioval Osszhangban volt, 2. az iitkozési integral az closzlasfiiggvényben
linearis, ami természetesen csak kozelitGleg Iehet igaz, és 3. megelégsziink egy ckvi-
valens Boltzmann-cgyenlettel, ami az aramok szempontjabol az eredeti egyenlettel
azonos eredményre vezet. Mig az 1. és 3. feltétel megengedné, hogy a vezetési folya-

., matok leirasa bizonyos koriilmények kozott skalar relaxacios idével cgzakt modon
lehetséges legyen, addig a 2. feltétel miatt most hatarozottan relaxicids id6 kozeli-
tésrdl kell beszélni. Megemlitjiik, hogy ha az elektromos tér és hémérséklet gradiens
szerint elsérend{i kozelitésre korlatozzuk magunkat, akkor a 2. feltétel automati-
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kusan teljesiil és igy a skalar relaxacids idével torténd leirds nem feltétleniil jelent
tjabb kozelitést, mint azt az el6z8ekben lattuk is.

Végiil felmeriil a kérdés, hogy mas modon definialt relaxacios id6 fogalmak
vajon nem épithetSk-e be szerencsésebben a szilardtestek vezetési jelenségeinek
elméletébe. Néhany probalkozassal talalkozhatunk az irodalomban. igy példaul
Schottky [24), akinek moOdszere a mienkhez sok tekintetben hasonld, a vezetési
jelenségek targyalasara a kovetkezd elgondolast javasolta. Gondolatait az altalunk
mar eddig hasznalt jeldlések segitségével tolmacsoljuk. — Tekintsiik a (3.27) alatt
felirt Boltzmann-féle transzport egyenlctet, hagyjuk el az egyszeriiség okabodl az
titkdzési integral non-linearitasat okozé tagokat és keressiilk a megoldast

by = Aniy (6.46)
alakban, ahol bevezettiink egy altalanositott relaxacids id8 tenzort és a szorzasi
szabaly a kovetkez8képpen van deﬁniélva:

(pn s 8250 &, /i‘;\; ..... ’N“EI.N|,...,iN (6 47)

Ha a (6.46) kifejezést a (3.27) transzport egyenletbe helyettesitjitk, akkor a relaxa-
cids id6 meghatéroz{iséra a kovetkez$ integralegyenletet kapjuk

/ ( A”T” V(k Kyd'k (6.48)
7N

amely szimbolikusan van felirva, mert a matnxok helyett azok elemeit, pontosabban
ugyanazon indexii elemeit kell érteni. Ez az egyenlet a Schottky idézett [24] koz-
leményében talalhato egyenlet némileg altalanositott formdja. Lathatd, hogy ebben
a targyalasban a sorfejtési egyiitthaté matrixok helyett szerepelnek ,,relaxacios
id3 tenzor’-ok a (6.46) kapcsolat alapjan és — véleményiink szerint — ilyen érte-
lemben hasznélni a relaxéacids id6 fogalmat tal &ltalanos, tovabba nem rendelkezik
azzal a tulajdonsaggal, hogy bizonyos egyszeriibb esetekben az atmeneti valdszinii-
ség reciprokaval ardnyos, mint azt esetiinkben a skalar relaxacids id§ (6.7) szerint
teljesiti.

Hasonlé meggondolasok alapjan definial relaxécnés id6 tenzorokat Herring
is [25], aki az f—f, eloszlasfiiggvény megvaltozast fejti gombfiiggvények szerint
sorba és a sorbafejtési egyiitthatokkal kapcsolatban vezeti be a relaxacids idGket.
" Ugyanezekben a kozleményekben vizsgilja Herring annak feltételét, hogy skalar
" relaxacids id6rél lehessen beszélni és az 4altalunk is emlitett (6.8) elégséges feltételt
talalja a nalunk 4ltalinosabban fogalmazott (6.6) ortogonalitasi relaciéd helyett.

A kovetkez$ fejezetben roviden dsszefoglaljuk a Boltzmann-egyenlet megolda-
saval kapcsolatos és a relaxaciés id6 kozelités érvényességi tartomanyara vonatkozd
eredményeinket és vazoljuk azokat a feladatokat, amelyek megoldasa utan konkrét,
tapasztalattal dsszehasonlithatd eredményeket nyerhetiink.

7. Osszefoglalds

Szilardtestek vezetési tulajdonsagaival foglalkoztunk elméletileg és kiindulasi
alapként az (1.5) alaka Boltzmann-féle transzport egyenletet tekintettiik. Ennek
az egyenletnek a levezetésével részleteiben nem foglalkoztunk, csupin feljegyez-
tiik azokat a feltételeket, amelyek az egyenlet érvényességi tartoményat korlatozzak..
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A Boltzmann-egyenletben szerepelnek a kvantummechanikai elektront jel-

lemz8 r helyvektor és k hullimszamvektor id6 szerinti derivéltjai, amelyek értéke
ugyan az irodalombél ismeretes volt, de a levezetések éaltalaban nem kovetkezetes
kvantummechanikai médszerrel torténtek és a magneses tér magasabb rendii hat-
véanyait tartalmazoé tagokat elhanyagoltak, amit ugyanakkor meglehet8sen szigord
— lasd a (2.34) egyenl6tlenséget — feltételhez kotottek. Sikeriilt olyan levezetést
adni, amely az emlitett nehézségeket elkeriili és rimutat arra, hogy a nyert ered-
mények érvényességi tartomanyat elsGsorban az elektront reprezentilo hullim-
csomag sajatsagai korlatozzak, amely a kristalyracs szerkezetével van kozvetlen
kapcsolatban.

A kérdéses id6derivaltak ismeretében most mar a Boltzmann-egyenletet tel-
jesen altaldnosan fel tudtuk irni és a megoldast a kiils6 perturbaciék szerint haladé
hatvanysor alakjaban kerestiik. A megoldést tetszés szerinti rendben el tudtuk alli-
tani anélkiil, hogy az energia-hulldmszam Osszefiiggésre, vagy az atmeneti valdszinii-
ségre valamilyen megszoritast tettiink volna. Sem az iitkozési integral linearizalasa-
hoz, sem valamilyen relaxécids id8 kozelitéshez nem kell folyamodnunk. A Green-
fiiggvény mddszerrel nyert megoldas bizonyos értelemben formélis, mert az egy-
masutan lépésenként eldallithatd sorfejtési matrixokat szolgaltato integralokban a
Green-fiiggvény ismeretlen. A Green-fiiggvény meghatarozisara egy integralegyen-
let szolgal, amelyet a kristalyra jellemz§ atmeneti valdsziniliség ismeretében vala-
milyen médszerrel meg kell oldani. Erre vonatkozban altalanos megoldist nem
sikeriilt adnunk, de a transzport elméletben szokésos variacids elvekhez [26] hasonld
elvet a H. fiiggelékben bebizonyitunk. A variacids elvek nagy elénye, hogy alkal-
mazhatdk a kozelit6 megoldasok koziil a legjobb megoldas kivalasztasara, amint
azt jelen esetre vonatkozdan is megmutatjuk az emlitett fliggelékben. Az altalunk
kovetett megoldasi mddszer nem egyediilallé az irodalomban, hiszen a Boltzmann-
egyenlet alapjan 4116 modernebb kozlemények nagy része sorfejtéses médszerrel
prébalkozik és a sorfejtési egyiitthatok meghatarozasat Fredholm-tipust integrél-
egyenletre vezetik vissza, ha nem alkalmaznak relaxécids id6 kozelitést. Igy példaul
Taylor [27], illetve Sondhcimer [28] mind az iitkdzési integralt, mind az un. ,,drift”-
tagot linearis kozelitésben irja be a Boltzmann-egyenletbe és igy a sorfejtésbol
maradd egyetlen tag egyiitthatéjat, az altaluk kézepes vektor-szabaduthossznak
nevezett mennyiséget hatarozzak meg egy integrilegyenlet alapjan. Masrészrol
Zukotynszki és Kolodziejezak [29], illetve Zawadzki [30] elektromos térben, h&mér-
“séklet gradiensben és koncentracié gradiensben linearisan, de magneses térben tet-
szés szerinti. rendben targyaltak a Boltzmann-egyenletet skalir relaxacids id6t fel-
tételezve. Eredményeik természetesen megegyeznek az altalunk hasonld kozelités-
ben kapott (6.32) osszefiiggésekkel. A fenti példak alapjan is lathatd, hogy az éalta-
lunk alkalmazott médszer elsGsorban altalanossagban tér el az irodalomban eddig
hasznaltaktol.

Bar a megolddshoz sziikséges' Green-fiiggvény konkrét elGallitasira dolgoza-
tunkban nem keriilt sor, a megoldés sok jellegzetes tulajdonsigara tudtunk kovet-
keztetni pusztin szimmetria meggondolasok alapjin, amelyck a kristalyszerkezet
kozvetlen kévetkezményei voltak. Igy példaul targyaltuk az altalinos megoldas
alapjan az elektromos térben ¢és hémérséklet gradiensben linearis kozelitést mind
a magneses tér figyelembevételével, mind anélkiil és eredményeinkb8l azonnal
adddtak az irreverzibilis termodinamikdban alapvetd szerepet jatszé Onsager-
relaciok. Ezeknek a kozelitéseknck az eredményei adtak lehetséget az egyszer(
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elektromos- és h&vezetésen kiviill a kiilonboz6 kereszt-effektusok, termoelektro-
mos-, galvanomagneses- és galvano-termomagneses-effektusok targyalasira, ame-
lyek ugyan az irodalombdl jol ismertek, de a jellemzd vezetési egyiitthatok és a
kristalyra jellemz6 mikroszkopikus mennyiségek kozott most egy mélyebb kapcso-
latot sikeriilt feltdrni. A kiilonboz3 kereszt-effektusok targyalasat igyekeztiink a
szokasosnal egységesebb formaban adni.

Az altalanos megoldas birtokaban hozzafoghattunk a relaxédciés idd kozelités
vizsgilatahoz. A (6.2) dsszefliggéssel definialtunk egy relaxéacids idd tenzort, amely
mint matematikai helyettesités bizonyos esetekben egyszer(ibb alakra hozta az
egyenleteket. Megallapitottuk, hogy ha a kristalyban az elektronok belsd szorasi
mechanizmusa bizonyos feltételeknek eleget tesz, pontossabban a (6.6) ortogona-
litasi relacioval Osszeegyeztethets, akkor a relaxacids id6 tenzor skalarra dege-
neralddik. Kérdés volt, hogy ezen relaxdcids id6 mennyiségek koziil egyik vagy
masik milyen feltételek mellett vezethetd be a szamitasok elején kozvetleniil a
Boltzmann-egyenletbe. Lattuk, hogy tenzor jellegli relaxacids id6 csak akkor vezet-
hetS be, ha els6rendli kozelitésben irjuk fel a Boltzmann-egyenletet, de ebben az
esetben a relaxacids id6 tenzor bevezetése tijabb kozelitést nem jelent. Ha specialis
szorasi mechanizmus kovetketében skalar relaxdcids idSrél beszélhetiink, akkor
ez a t az altaldnos esetben is bevezethet§ a Boltzmann-egyenletbe, ha egyrészt az
iitkozési integralt linearizaljuk, ami sok esetben jo kozelités, masrészt csak ckvi-
valens Boltzmann-egyenletet kivanunk felirni, azaz olyat, ami nem az closzlis-
fiiggvény, hanem az aramok szempontjabdl vezet az eredeti egyenlettel azonos ered-
ményre. Ebben a kozelitésben eredményeink a jol ismert irodalmi eredményekbe
mennek at, mig kiilonben altalanosabb érvénylick.

Befejezésiil néhany sz6t arrdl, milyen feladatokat kell még megoldani, hogy
numerikus eredményeket kapjunk a vezetési egyiitthatokra. Elméletileg meg kell
hatarozni a V(k, k") atmeneti valoszjniiséget kiilonboz6 szord centrumok — mint
példaul racsrezgések, racshibak, szennyezések, rendezetlen, illetve rendezett anyag,
vagy mas fazishatirok stb. — jelenlétében, majd ennek ismerctében valamilyen
modszerrel, esetleg a variacios elv felhasznilasaval kozelitéleg, meg kell oldani a

Green-fliggvényre vonatkozo integralegyenietet. Ezutan az E(k) energiahullimszam
Oswzefiiggést kell még elméletileg meghatarozni ¢és ezek ismerctében a vezetési egyiitt-
hatok integralassal kiszamithatok. Meg kell jegyezniink, hogy a kristalyra jellemzd
V(k, k) és E(k) fiiggvényekre vonatkozdan sok adat all rendelkezésre az irodalom-
“ban, amelyek feldolgozasa és tovabbfejlesztése esetleg meg is oldana a problémat,
fgy semmi esetre sem jaratlan teriileten kell a vizsgalatokat folytatni. Konnyebb-
séget okozhat az is, hogy ha a vezetési egyiitthatdkat elGallité integralokra alkal-

mazzuk a Bethe—Sommerfeld sorfejtést, amikor is az E(k) figgvényeket elegendd
a Fermi-energiaérték kozelében ismerni és énnck az ismeretnek a megszerzésére
sok kozvetlen kisérleti mddszer is rendelkezésre all, amelycket Osszefoglaléan
Fermi-feliilet feltérképezésnek neveziink. g

A feladatokkal kapcsolatban meg kell még emliteniink a perturbécidk szerint
tortént sorfejtés konvergencidjanak problémaéjat, amely ugyan tisztan matematikai
feladat, de esetleg bizonyos megszoritdsokat adna az alkalmazott megoldasi médszer
érvényességi hataraval kapcsolatban. Masrészrél nem szahad elhanyagolnunk a
vezetési jelenségek elméletére Kubd dltal kidolgozott [6) kvantummechanikai for-
malizmus vizsgalatat sem, amely — bar lényegesen nehezebben kezelhet$ apparatus
— sokkal altalanosabb érvényli, mint a Boltzmann-cgyenletre alapozott elmélet.
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Készénetnyilvdnitds

Halas koszonetemet szeretném kifejezni Nagy Elemér professzornak és Zawa-
dowski Alfréd tudomanyos munkatérsnak, akikkel sok értékes megbeszélést foly-
tattam munkammal kapcsolatban és akik a kézirat gondos 4tolvasasa utdn értékes
megjegyzéseikkel segitettek a végleges szoveg kialakitdsaban.
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A. FUGGELEK: NEHANY KOMMUTATOR KISZAMITASA

Ezen A. fiiggelékben a sebesség és gyorsulds operdtorainak meghatérozasihoz sziikséges :
kommutétorokat fogjuk kiszamitani. Miel6tt a konkrét szamitasokra ratérnénk, két dsszefiiggésre
hivjuk fel a figyelmet.

Legyen g(k) egy tetszés szerinti, de Taylor-sordval el6allithato fiiggvény, akkor

o | 2g(k)
[g(—ﬁ),r]=—_:[ s ]Ehﬁ, @

amit konnyen belathatunk, ha az egyik komponensre elvégezziik a szamitast:

1) il el A
{2} s bel2] )

n—-1
- O B R
12 n!g (0)[ ,(')x] ~ig [ ‘i)x : | (A.2)

n=1

Legyenek A4, B és C operdtorok, akkor
[AB, C] = A[B, C]+[A, C]B, (A.3)

_amit konnyen verifikdlhatunk, ha a jobb és bal oldalt részletesen kiirjuk. Egyszer{isodik az Ossze-
fiiggés, ha az operatorokrol feltételezziik, hogy

Al Abd OVt (Ad)
ekkor ugyanis
[4, C]* = (AC—CA)* = C*+*A+—A+*C*=F[A, C] (A.5)
és az (A.3) Osszefiiggés a kovetkezd6 médon irhatd
[42, C] = [A4, C]AF adjungalt, (A.6)

frjuk még fel, hogy szem elétt legyen, a Hamilton-, sebesség- és gyorsulds-operator alakjat:

PO | PRE =y
H=E(-iV)+— AV+—5 4> +eU, (A7)
me 2mce
= -iv»[H 7l (A.8) q = 854 a4 ] A9
-h [y Fly . "M.(')A;‘f'i['t' (A.9)
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A sebesség-operator meghatérozasihoz sziikséges kommutétorok koziil
[42%,Fl=[U,71=0, (A.10)

mert kanonikusan konjugalt valtozoparok nem szerepelnek. Az (A.1) Osszefiiggés felhasznaldsaval
kozvetleniil adodik, hogy

h\ok
Végiil az (A.3') és (A.1) osszefiiggések gelhasznélészival belathato, hogy

—;;[E(—I'V),F]= ] (JE]_ w A1
k=—iy

et 8 gl e
e A [AV1 r]=_ A[V,r]:__ A' (A.lZ)
mc mec mc

ahol a felsd nyil a skaldrszorzds ttjin valé Osszetartozdsra utal.
A gyorsulds-operator meghatirozdsihoz sziikséges kommutdrotok kéziil

IE E :
[E(—fv_), [—:]_ __] =[4% 4]l =[u, 4]l =, (A.13)
0k Jk=-iv
mert nem tartalmaznak kanonikusan konjugalt valtozoparokat. Felhaszndlva a vektorpotenciil
(2.25) alakjat és az (A.l) Osszefiiggést
ie - =y - ie = 0E
Hx[E(-iV),7]=- Hx [%= . (A1)
2hme 2hme ok Jk=~iv

A tovibbiakban a (2.25), (A.1), (A.3) és (A.4) képletekre torténd hivatkozdst nem irjuk ki. A ko-
vetkezd kommutator igy szdmithato:

s
fime ok Jk=-iv

- [E(-19), 4] = -

§0F 5  yow k-
g~ o T L 1] MR
fime Ik k= —iv 2hme |\ Ok Jk=-iv
‘ ARG i A
e QE N e (J°E ihs =
i IE 17 LA ) ~Bexhl. | was
2hme [[i)k ]F:—-i? ](- ) 2h%e¢ ((’)kz )E:q?( m ] { }

- Ezt a kifejezést még tovabb alakithatjuk, ha felirjuk a sebességoperatort az el6z6t6] eltérd formaban.
Ezt a format ugy kaphatjuk meg, hogy a perturbalatlan Hamilton-operdtor helyébe nem vezetiink
be egy effektiv Hamilton-operétort, hanem eredeti alakjiban hagyjuk, azaz

e el
Hy=E(-iV) = ~-2—’;'V2 + V(). (A.16)
Ekkor a éebesség-operétor
R iy i
= e P B S ey - i i
h m mc ( )

és ebbol a nabla-operitort az (A.15) kifejezésbe helyettesitve és figyelembe véve, Hogy a gyorsulds-
operétor minden tagja 6nadjungalt, igy az (A.15) alatt felirt kommutétor is ilyen, tehdt a kovetkezd
alakban firhato:

__° iy (f’—‘?] PO M L ORI, | (O IS 18
Time "Wok eazml  ah?e WOk o i il A L R
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Az (A.15)-h6z hasonldéan szimithatjuk a kovetkez6 kommutdtort:

(;f;]z L7, 41 - (fc—)’%,ﬂ:

Y T LA L S Ly eVt e
=~——( ) AV, X H =~ («-) AXH. (A.19).
2 \me 2 \mec
A kovatkezd kommutdtor szdmitdsa:
B TRy
. 2 5
=y [OE - [9E "
st LA ST | 5 o= A-adj.} =
2h% me? ok Ji-_iv| 2h°me ok Ji-_iv
KX
i g (A x H)—adj
o A - g a
4h% mc? 3k T=—iv g
L [ (A x H) +adjungalt (A.20)
= —— T adjun . .
ah2me? |\ ok? T s

Es végiil, ha figyelembe vessziik a skaldrpotencidlt a hasznalt mértékben felirva, akkor (2.11) alapjin

——

T e
ie oE ie |[VE e e o Jan e
Rt U, e Rl § ey s I E,'————(ero) =
’iz ok k=—iv hz 0k k=—iv 2c It

e (9°E RN L e
= | E, ———(HXFy)|. A.21)
K2 [akZ]E='—iV[ N 81(' ,0)] : ( )

Az (A.13), (A.14), (A.18), (A.19), (A.20) és (A.21) dsszeliiggések segitségével a gyorsulds-operator:
mér konnyen felirhatd.

B. FUOGGELEK: A GYORSULAS-OPERATOR VARHATOERTEKE

H A (2.28) alatt felirt gyorsulds-operator vdrhatoértékét fogjuk meghatirozni feltételezve,"hogy
" az elektron éllapotat leir6 hullamfiiggvény (2.2) alaki. Felhaszndlva a (2.24), (2.21) és (2.14) Ossze-
fiiggéseket, a kérdéses varhatdérték a kovetkezd alakban irhatd:

- 2.9 2 P EH LB,

@ Z lel” =3 <r,> +{Z el = ”h 7

_<.,>) X H] AN A 2—— [(wz, Ayr) X H]+adj. } (B.1):
me ; 4 k> ]

Fejtsiik most sorba a k=ko helyen a |cg|* mellett lassan valtozo fiiggvényeket és vezessiik be a
kovetkezd jelolést S Rps i
k—ko":'dk’ (B.Z)

ahol ko most szigortian a (2.26) egyenlettel van definidlva, igy (Ak—) kiilonbdzhet zérustol, de fel-
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tételezhetden nem nagyon, ezért a sorfejtést csak Ak-ban clsé rendig végezziik. Legyen tovabbd:
az effektiv-tomeg-tenzor reciproka

2
e =i2—a_f (B.3)
h* dkg
&s vegyiik figyelembe. hogy az allapotfiiggvény és a Bloch-fiiggvények normaltsiga miatt
P i (B4)

k

valamint a (2.26) osszefiiggést és akkor (B.1) a kovetkezd alakban irhat6:

<a> ‘(FL>+[

; g Wil o
ol {<[2A_”_— AE] [4x 17]>+ adj} o (B.5)
4mc? ok, £ i

A dk-val ardnyos tagok éltalaban nem tiinnek el, hiszen — mint mar emlitettiik — a (2.26) Ossze-
fiiggés 4ltal definidlt ko 4ltaldban nem egyezik meg (k) val, ezért ezeket a tagokat meg fogjuk be-
csiilni. A dk-t tartalmazd tagokat osszefoglalva a gyorsuldsoperator varhatoértéke

(@ =M""(F.)+0(4k), (B.6)

(Ak>}<FL>+ M1 (7 (4R) x H] -

ahol az elhanyagoldsra keriild tagot becslés c€ljabdl azon tovabbi egyszeriisités mellett irjuk fel,
hogy az effektiv-tomeg-tenzor izotrép, azaz skalarszor az egységtenzor. Igy

0(4B) = ("’;“E_‘ <A;>] <FL>+?(M-')Z[<A;:>><171_

2 = ] gag—1 :
e Re{qzx Aloaky 224 } . ®.7)
ok

2me 0

Itt a harmadik tag meghatarozésa céljabol (k‘(r Fo);) tipusu szorzatok vérhatoértékér kell ki-
szamitani. Ehhez segitségiil haszndljuk fel a kovetkezd Osszefiiggést

ffe'(‘—‘"jw(l?,i)d’/?’d’;: 8—','/—/¢(Z,F)d3a ey

amelyet a Fourier-integralok elmélete alapjan koénnyen be Ichet bizonyitani, amint az Jones és
Zener kozleményében [12] megtaldlhatd. Felhasznalva ezt az Osszefiiggést, allitsuk eld a kovetkezd

Osszeget:
f iv Jek? aey g
2 o) = "_S/f avi " @K a7 =
k 8n 3’(1'

3c—, 3"— "
5 ww-'d k d’r—ffc-/w ¥ L P a7 =
dkj
dc dug;
= l{——f- +ckftdf ——_—_‘:d"'i ; (B.9)
ok ki) i
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Ennek felhaszndldsdval felirhatjuk a (kiF,) és (kiFo,) vArhaté ériékeket s rogton figyelembe fogjuk
venni, ‘hogy a |c|? fliggvény a ko helyen éles maximummal rendelkezik ; igy

Y =IZI: o ki, Fyvg) =

_ focg duy; _ . ocg ., due
='Zc%*k:{4+c;fuf—:“—d3?}=t2k,c%“T"+i<kt) uf, —2d%, (B.10)
v ¢ ok, ok, v ok, ok,
illetve J i 5 .
ChiFo) = ()Fo; = (ki) 2 e o g, Fywg) =
ko k

L acg ouy
Lok, ok,
i e o oug,
=ik 2 —:_i+i<k‘)/.u;—; b (B.11)
K Ok, ko,
Bevezetve a . el
Ak =k- (k) (B.12)

jelolést és kivonva a (B.10)-b8l a (B.11) egyenletet
: 2l oy
<k((7“;o)j>= i 2 4 k,c;':—__!‘- % (8.13)
ik dk; ;

Abbol a célbbl, hogy a jobb oldalon szerepld derivaltat megbecsiiljiik, helyettesitsiik be a (2.1)
id6tol fiiggd Schrodinger-egyenletbe a (2.2) alakii megoldést:

ih 2 &y = 2 o Hyy. : (B.14)
k k
Ebbdl a szokdsos modon, a Bloch-fiiggvények ortonormélt tulajdonsdgét kihaszndlva ad6dik, hogy
; 1
‘=5 _Z,'c:'(w;,(HﬁH,)w;'). (B.15)
k

' Nagysagrendi becslésrdl 1évén sz6, H -t a Ho operdtor mellett elhagyhatjuk és akkor

i 1
G= o 2 ol EGCiW)wi) = 2 o E @), (B.16)
k

ahol felhasznaltuk a (2.14) Ssszefiiggést és a Bloch-fiiggvények ortonormiltsigit. A megoldas
most mdr egyszer(i integraldssal i

,(:)_%.s(r). e
ck—e

’

ahol a(k) tetszés szerinti, de feltételezziik, hogy valos fiiggvény. ami specidlis esetekben _biztosithaté.
A (B.7) kifejezés masodik tagjinak meghatdrozdsa céljabol a (B.13) véarhatoérték rcéh_s 2réfszét kell
kiszdmitanunk. Ez pedig figyclembe véve a (B.16) osszefiiggést, tovibbd azt, hogy a lexl? fiiggvény

a k=ko helyen éles maximummal rendelkezik, valamint a (B.2) és (2.26) dsszefiiggéscket

Re (k;(F = 7o);) = —~(dk)@pt. - (B.18)

.7 Fizikai Folyéirat XIIi/1
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Eazt a kifejezést a (B.7) osszefiiggésbe helyettesitve és rendezve

B) B+ a2 e B+

-1
+ 1 (X ) x Blolai) 2L

(B.19)
" 4me 0
Vagy bevezetve az J4
Sz eld| (B.20)
= me
Larmor-frekvenciat, a kovetkez6 becslést irhatjuk fel
17 ot MR U t) ek p, Ty
o(4k 5[3 5 —<Ak)] (F) (1+—"‘;—]+4—C(M-‘)2[<Ak)x11]. ®.21)
ok, f

EbbSl mar kénnyen meghatarozhatd, hogy a 4k-val ardnyos tag a (B.'6) kifejezésben a fitag mel -
lett milyen nagysagi jarulékot eredményezhet.

C. FUGGELEK: AZ INTEGRALEGYENLET ITERACIOS MEGOLDASAROL

A (3.29) alatti |ntegrélegyenlet megold4sat kézenfekvd lenne szukcessziv approximécié mod-
szerével eldillitani. Bz azonban sajnos nem lehetséges, mert — mint mindjért megmutatjuk — a
mébdszer alkalmazhatosiginak feltételei esetiinkben nincsenek kielégitve.

A Fredholm-tipusti integrilegyenletek megoldasarol peldéul Mihlin tankdnyvében [19] van
sz6. Ennek alapjan a (3.29) integralegyenlet akkor oldhatd meg a szukoesszw approximdacié mod-

szerével, ha
)
v(k)

Latni fogjuk, hogy ez a feltétel nem teljesiil.

Legyen g:1(k) és g2(k) folytonos fiiggvény, akkor a Bunyakovszkij—Schwarz-féle egyenl6t-
lenség a kovetkezd alakban irhaté [19]:

[[1e:@1-le, @] = [ lle, PR [ e, @Pla*E. €2

: Ezt a felhasznélva a kovetkezd Atalakitast végezhetjiik:

vk, k") 3_,] f 4
[/ 0 d3k [v2(k, k)ld3k - IVZ(_)I

dkdk =1. (c.1)

ol T g S a
=/ (’_) d3k- | d3K”. (C3)
| V() |
Es ezt a (C.1) egyenlotlenség bal oldali kifejezésébe helyettesitve azt kapjuk, hogy i
: Ll T o RO
ff o dkd’k =1, (C.4)
[ k)

ami éppen ellentétben van a (C.1) feltétellel. tehat a szukcessziv approximécié maddszere [dltaldban
nem alkalmazhatbé a (3.29) integrilegyenlet megoldédsara.
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D. FUGGELEK: 1—3. LEMMAK BIZONY{TASA

1. Lemma. A (3.35) Gsszefiiggések koziil a masodik bizonyitdsa céljabol vezessiik be a
ek, &) = y(~k, - k) D.1)

fiiggvényt. Most irjuk fel a (3.31) integrdlegyenletet, de k_helyébe —k-t &s k7helyébe —K =tfrva,
valamint felhaszndlva a (3.42) és (3.8) tulajdonsdgokat, ekkor

Ve F)- [ V(-F D)1, -R)a*i= 5 -F) -~ ®2)
B

Azl helyébe —1'tj integraldsi valtozot bevezetve megallapithatjuk, hogy g(k-,.lc’-j is kielégiti a (3.31)
definidlé integrilegyenletet, tehit ha a hatarfeltételeket egyformin megkivanjuk, akkor ebbdl ;

kovetkezik, hogy e e -
y(k, &) =g (ks K) = y(=k, —K). ®@.3)

Ez a szimmetria tulajdonsig a (3.37) Osszefiiggés szerint lehetdséget ad y(k, k') fiiggvény (3.40)
alaku, azaz mindkét véltozdban pdros és piratlan részre torténd felbontdsra.

Bizonyitsuk most a (3.35) osszefiiggések koziil az elsét. Irjuk fel a (3.31) alatti integrilegyen-
letet kiilonbozd valtozokkal:

V@& F)~ [ V@ Dy G R T =0G-R) -, ®4
Op

V@ EE)- [ VED @R T=0G-F) -5 @25
B

Szorozzuk meg (D.4)-t ok, k”)-vel, (D.5)-t oy(l?, k-i)_-vel, integraljunk k szerint és vonjuk ki az
els6bdl a misodikat. Ha figyelembe vessziik, hogy a k-ban paratlan fiiggvény integrdlja a Brillouin-
z6nara zérus, akkor

oV ® K=y @) = [1 oV ® 1) r (. &) oy &, K)d* ki -
- f [ oV D)7 K r (6 KV ka1 (D.6)

A misodik integrdlban a k és [ integrlasi valtozokat felcserélve, felhasznélva a (3.7) szimmetria
tulajdonsigot, a jobboldal eltlinik és az 4llitdst kaptuk.

2. Lemma. Kényelmi szempontb6l jelljiik most ¥ got betiivel azokat az indexeket, amelyek
*1—9 kozott minden értéket felvehetnek. A (3.44) Gsszefiiggést teljes indukcioval bizonyitjuk. N=1
- esetére (3.24) szerint ;

A=0 . ®.7)

és ennek kovetkeztében (3.32) alapjan
& =0. (D.8)
Tegyilk most fel, hogy az 4llitdss N—1 esctére igaz, tehat ]
BioeatP g Pl D Nl (D.9)

de akkor természetesen (3.21) szerint
LT g (D.10)

is igaz. Ezt felhaszndlva és ismét (3.24) alapjén
’2;1312'“."?"?“ =0 (D'll)
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és ennek kovetkeztében (3.32) szerint

-~ » " 1 S e 74 "
¢‘a‘:l|.u,...,m = “"ff V(K k )(fo “fo)'
T,

N-1
- Z Bt @) BN @)y (ks K)d K K (D.12)
P=1

1tt viszont az 'ésszegezésben szerepld tagok elsé tényezdje (D.9) miatt tiinik el és igy végeredményben
igazoltuk az allitast.

3. Lemma, Miel6tt a bizonyitashoz hozzakezdenénk, vezessiik be az x szdm vagy x(7c) fligg-
vény paritdsdnak fogalmit és jeloljiikk ezt P(x)-nek, amely két értéket vehet fel:

P(x)=‘°’ ha x pdros szam, vagy x(k-i I}: pé_ros fiiggvénye,
lo, ha x pératlan szdm, vagy x(k) k paratlan fiiggvénye.

(Az e és o jelek az even és odd angol szavakra utalnak.) Nyilvan érvényesek a kivetkezd szorzasi
szabdlyok: ;

e-c = e,
€0 = 0,
00 =¢

P(xi+x;) ha x; és x; szam,
P(x1)-P(x2) =
P(x1-x3) ha x és x, k-nak fiiggvénye.
‘A (3.45) alatt felirt lemmat ezekkel a jelolésekkel igy fogalmazhatjuk meg:
e i £ ) : (D.13)

Bizonyitasat teljes indukcioval végezziik. N=1 esetére
P@) =P ( [ o4 E)1 @RV ) = P ( [ o4, &) o1 G KV’ ) =0 =P(1), (.14

ahol a bal als6 indexek a fiiggvények paritasara utalnak és megjegyezziik azt, hogy két-viltozas
filggvény esetén mindkét valtozora érvényesek. Felhasznidltuk tovabba a (3.40) felbontdst és azt
a tényt, hogy paratlan fiiggvény integrdlja a Brillouin-zonédra elt{inik a szoban forg6 fiiggvények
periodicitdsa miatt. Tegyiik most fel, hogy allitdsunk (N—1)-re igaz és N-re is igazoljuk.’

P(‘B:J,....a,,...,1,,....r)=P(‘/‘{jx,...,r@')+
l oy e~ ’ ” N-1 ¥ -\ A « = ‘—,,l -y 35
+—-f VIE k) efg —efg) 5 @ (K) by kN k" y(k, K)d> K, (D.15)
To P=1 ’

ahol lénye_gében a (3.32) alatti mdtrix egy elemének paritdsat irtuk fel. Most felhaszndlva a (3.40)
és (3.41) felbontdsokat és a mdr t6bbszor alkalmazott integrdldsi szabdlyt a pératlan fliggvényekre
vonatkozéan, konnyen meg Ichet mutatni, hogy (D.15) igy irhatd

P(é:v'""'aj'""“""'t) ;__P(;“;vl,...,r) +P(@‘=,...)P(4“,N.Lrp). i (D.l6)

Vizsgdljuk kiilon-kiilon a tagokat és ne tévessziik szem elol, hogy a felsd indexcsoport m darab
J-tipusu indexet tartalmaz. Tekintettel (3.24)-re

) ; o-I’(&’fJ:'i""""""") =0:P(m-1) ha v=1
P(Afpometi) 2 , " =P, ©.17)
P(@yrp®holin) s P(m) © ha v=ay_ .
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A misodik tag paritdsinak meghatirozdsa céljabol tegyiik fel, hogy az N darab felsd index koziil
az elsé P szama m, darab /-tipust indexet tartalmaz, mig a tovabbi N—P szimua m, darabot. Ter-
mészetesen my+m, = m. Ekkor

P(B+)-P(By"p) = P(m,) P(m,) = P(m). (D.18)
A (D.17) és (D.18) osszefiiggéseket (D.16)-ba helyettesitve a lemmat bebizonyitottuk.

E. FUGGELEK: A 4. LEMMA BIZONYITASA

Elegendd beldtni az (5.17) alatti sorral msghatirozott G(k-,.k-) hzlyett csupin a sor tagjairdl
hogy
Gy &) =Gy (=K, k) & oGy(H3 k) = Gy (- H K, K). (E.1)

Az (5.15), (5.10) és (5.8) osszefiiggéseket felhasznédlva

o ol 8ndeTy YV ! )  gpN-1)
Gy(-k, —k)=[ -——--m] //f_@r ..._f.‘?ﬁm{..
Vhiec AEW  HEN-D

(=l KN D) g™ -V, (-1, gN-2))
Ho@y(@, D) HoW y (D, —k)d> kY ... a*kN-D, (E.2)

Vezessiink be j integraldsi valtozékat a k™ — —k eldiras alapjan, majd alkalmazzuk a (3.35)
szimmetria tulajdonsigok koziil a méasodikat és vegyiik figyelembe, hogy az w operator a (3.26)

definici6 szerint, az f, filggvényhez hasonléan, a k valtozénak péros fiiggvénye. Ekkor az (E.2)
aegyenlet igy alakul

8n" eTo i T b R
i i e ‘o -1
Gy ( k,k)-[ /ff il e s TRET s

HoW-Dy(EN-1), k‘"‘”)...Hg‘;‘”y(k(",k YRR, P -Nag G k), (k)

mint azt a i lemma els6é felében éllitottuk. :
A G(k, k') fiiggvény (E.3) alatti szimmetria tulajdonsdga (3.37) szerint biztositja, hogy fel-
bonthaté mindkét véltozjaban egyszerre paros és paratlan fiiggvények Osszegére, azaz

G(H; 6 K) = G(H; k K) + oG (H &, k). (E4)

A felbontds tagjait konkrét integralokkal felirhatjuk, ha figyelembe vessziik, hogy az 2 operitor

a paritds viszonyakat nem véltoztatja meg, hiszen példdul egy og(k, ') fiiggvény esetén az (5.10)
" definidlé osszefiiggés szerint:

| ey 8 3T 9, - . ) i
2,8k, k') = — "2° f° vk k)@ g k", K)d k" =
Vh*c
3 ”
87[ TO 3f0 (k, ”) (E”, El)djz” (E.5)
“vwe) " :

hiszen @ és fo paros fi iiggvény, igy az integrdlhoz y(k k’)-nek csak a pératlan része ad jaruléko t
tehat végeredményben ismét mindkét véaltozéban pératlan filggvényt kaptunk. Ezek szerint

g ST 8 TN—l 31) N-1) A
oGy (H3 k, k) = A /—fé_ ](N 5 or (& K¥=1)-
Vhic dEM " 9E¢

CHaW-1 y(k(N D FN=2)) 1) y(k W, K3 EW .. dSk(N 1), (E.6)
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Alkalmazzuk az (5.12) integral atalakitdst (N—1)-szer egymds utdn és vegyiik figyelembe a (3.35)
szimmetria tulajdonsagot

e 8n3eT N-1 f(l) 3f(N 1)
. ’ 1
‘OGN(H,k,k)=[- 5 ) /f /E“)' e o (&5 EV).

L-HaW jy (D, k). [- Ba® -V oy G-V, D] kD ... kN-D. . @7

Ha most felcséréljiik az integraldsi valtozokat a k(m —k(N—m) elgirds szerint, akkor

B 8nleT, V1 f(l) 3f(N b
Oy K E) =] - 2 or (&', kKN 1).
: vh’e PEM T ggW=D

[—Ha™=D G-, F-2)] [ Hay GV, DI ED ...a> kN~ =

o oGy HL RS B)s ; ' (E.8)
amit bizonyitani akartunk.

F. FUGGELEK: A Cy+2 MATRIXOK SZIMMETRIAJA

Kiinduldsként irjuk fel ujb6l az (5.24) alatt ‘adott mdtrixelemet

_%T _tekT )" Wy oy oY
Coj it = OE 9E’ 9EM

sy
=iy AR T k(:))wtz) y(k(z) ...

Wy EO, R)P R R RO . aPE, E.1)

Mivel ¥ a k viéltozénak paratlan fiiggvénye a y(k, k")-b6l csak az oy(k, k") ad jarulékot a & .
szerinti integralds sorén és hasonlo kijelentést tehetiink a k', .. k™ k7 szerinti integraldsok sordn
is 1épésrol Iépésre. Végeredményben az integrdlhoz a Green-fiiggvény (3.40) szerinti felbontasabol
csak a pdratlan rész ad jérulékot, ami alkalmat ad a (3.35) szimmetria tulajdonsdg alkalmazaséra.
Most — az €l6z6 fiiggelékhez hasonloan — az (5.12) integril Atalakitdst N-szer egymdasutan alkal-
mazzuk, majd felcseréljiik az integrdldsi valtozdkat a k" -« k‘"" 1-m illetve k<&’ utasitds szerint

é e x~2"T(_ﬁ_f1‘Z} [ 3% o o”
Tty dny 1% Vi OE OE 9ED ™

5 .
" OE s

V7 oy (6 K)o oy (D, k) 5D 1 (D, 7D) ..

Mo, E)akd & d kWD .. g2 kW

™ e e b (F.2)
amint azt az (5.24) egyenldség dllitotta. . :
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G. FUGGELEK: AZ 5. LEMMA BIZONYITASA

Mindenekel6tt megmutatjuk, hogy a (6.6) és (6.10) ortogonalitdsi relaciok. egyenértékiiek.
a) Tegyiik fel, hogy a (6.10) relacié teljesiil. Szorozzuk meg a (3.34) integrilegyenletet

V’afé/aE’-ve] &s integraljuk k' szerint, akkor

ofy ., Vik k _ -,
o g VEF) s 7] fo .
OFE v(k)

+

fO =N 35 fV(E9 /;”) afo ~ = T\ 1357 I
ks k)d3k = v'rk’,k)d3k a3 G.1
~ (R @) k", K)a*k d3k (G.1)

és itt a jobb oldal a v sebesség paratlan volténak, illetve a feltevés kovetkeztében eltlinik, tehéit a -

{6.10) relaciobol a (6.6) ortogonalitasi relaci6 is kovetkezik. Bizonyitsuk most a tételt fordltva!
b) Tegyiik fel, hogy a (6.6) reldcio teljesiil. Elegendd a (6.10) ortogonalitdsi relaciot o (k k')-re
bel4tni, hiszen oI (k k’)-re automatikusan teljesiil, mert Va k-nak paratlan, fo pedig paros fiigg-
vénye. Szorozzuk meg a (3.34) integréilegyenletet V(k’)/ V(k)-val
V) e PR vk, k
® i YE [V &R

v vm) vE) v® 0, ¥(®)

és alkalmazzuk a (3.43) szimmetria tulajdonsagot

V&E) 1 v(E)

r 7 4 1 > T T T §’ E’ E”
ol‘(ksl'c)—mov(k,k )l & ka3 k" = sEES T V) (G3)

v® 0, v®

majd cseréljiik meg a k és &’ véltozékat, hasznaljuk fel a (3.7) szimmetria relaciét, & rendezziik
az egyecnletet:

v(K). v(K) 0, V(&)

Ha most megszorozzuk az egyenletet i”afo/aE’-vel és integralunk 7(’ szerint, akkor a jobb oldaf

a feltevés, illetve V(k’) paros és V' pératlan voltdnak kovetkeztében eltlinik, tehat a (6.6) és (6.10)
ortogonalitasi reldciok egyenértékfiségét teljes egészében bebizonyitottuk.
; A (6.11) és (6.10) ortogonalitdsi reliciok egyenértékiisége a (3.43) szimmetria tulajdonsagot
figyelembe véve kozvetleniil lathatd. . 5
Végiil ratériink az 5. lemma 4llitdsdnak bizonyitasara. Irjuk fel a (6.2) definiciés egyenletet
a Green-fiiggvény (3.33) felbontéasit alkalmazva

ol (e, k) =

82T, 8y 1. 8x’T, 1 fo
v evk) v vk

A jobb oldal mésodik tagja a (6.10) ortogonalitdsi relacié kovetkeztében eltfinik; ez azonban a
(6.6) reldcioval egyenértékii, igy valoban a lemma allitasat kaptuk.

Megjegyezzuk még, hogy ez a skalar relaxdciés id6t biztositd elégséges feltétel egyben sziik-
séges feltétel is, ha megkoveteljiilk, hogy a kérdéses skalar 7 a (6.7) kifejezéssel legyen egyenlé

Vo — V' rk,k)d k. (G.5)

-
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H. FUGGELEK: VARIACIOS ELV

Meg fogjuk mutatni, hogy a Boltzmann-egyenlet megoldasdhoz sziikséges Green-fiiggvény-

nyel kozvetlen kapcsolatban allé I (k, k") meghatérozésa varici6s elv alapjan torténhet. Vezessiink
be 14j valtozot

L k) '
Ak, &) = —=— . @D
’ v(k)
és akkor a (3.34) integralegyenlet helyett a kovetkezot frhatjuk:
L Al el L ST 0
vR) A K) = | v, k) A" K)d3 k" = —=— ——. (H.2)
VDAER)-[ ¥ -
Vezessitk be a P operdtort az aldbbi definicioval:
Px(k, k) =v () x(k, k) - f v(e, k) x(", k)d>k”, S (HL3)

ahol X (k—, k-') tetszés szerinti fiiggvény. Most természetesen az elobbi (H.2) egyenlet egyszer{ibben
frhaté

b PR A
K= —— H.4
PAk, k') T (H.4)

alakban és ezt az egyenletet kell végeredményben megoldani.
Miel6tt a variacios elvet kimondandank, a P operator egy nevezetes tulajdonsdgat bizonyitjuk
be. Vezessiik be a belsd szorzat fogalmit a

[x,®x,®a% = x,, X,) (1.5)
definicioval és akkor azt 4llitjuk, hogy !

(X;,PX:)—‘—(X:, PX:). (H6)

A ‘bizonyitds rendkiviil egyszer(i, hiszen a (H.3) definiciot alkalmazva
(X,, PX,) =f)(1 V(&) X,d%k —fleV(E, )X, dPkdPK =
=[x,y @x, 8%~ [[ X,y G F) X[ PR’ 7 = (x,, PX), %)
~ahol X” az XU, K, vagy X(K") fiiggvényt jelenti attél fiiggden, hogy egy-, vagy kétvaltozos fiigg-

vény az X, tovabba felcseréltiik az integraldsi valtozokat és alkalmaztuk V(Tc, k’)-re a (3.7) szimmetria

tu(lsaidonségot. Most a (H.7) egyenlet jobb oldalait sszeadva és felhasznalva V(k) (3.30) defini-
cibjat

1 ” 2 ” £ 4
(XI,PX2)=7ff(X1—X1)V(k,k )X, - X)) dkd*k (H.8)
osszefiigést vezethetjiik le. Ebbol a felirasbol kozvetleniil kovetkezik, hogy

(X, PX)=0 (H.9)

hiszen a V(I::-. k7) atmeneti valészinfiség .pozitiv definit. ;
Ezek utdn a varidcios elvet a kéve_tkg_zé formédban fogalmazhatjuk meg: Legyen A(I;:, %)
a (H.4) integrilegyenlet megolddsa és Y(k, k) egy tetsz6leges, de olyan fiiggvény, amely kielégiti a
vk, k") 1
e e (H.10)

am=(r 55
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dsszefiiggést. Ekkor Ak, k') az Y(k, k') fiiggvények koziil az, amellyel a (Y, PY) belsd szorzat.
maximdlis értékii. Bizonyitas a (H.9), (H.7), (4.4) és (H.10) 6sszefiiggéseket felhasznalva:

0=((A-Y),P(A-Y)) =
= (A, PAY+(Y, PY)—2(Y, PA) =

< vk, k') 1>
= (A PAYH(Y, PY)-2( Y, — s~ ) =

= (4, PA)—(Y, PY), (H.11)-
amibdl most mar kovetkezik a varidcids elv allitasa, azaz '
j (A, PAY=(Y, PY). (H.12)

A varidcios elv kézenfekvoen felhasznalhatd kozelitd megoldasok eldallitisara, pontosabban
bizonyos meghatérozott tipusi kozelité megolddsok koziil a legjobb megoldds kivalasztasara. Le--
gyenek példaul a kozelitd megolddsaink olyan fiiggvények, amelyek csak néhany paraméter kiilon--
bozo értékeiben térnek el egymastol. Ekkor a varidcios elv alapjan a paraméterck legmegfeleldbb-
értékeit szélsdértékszamitassal meg lehet hatdrozni. Az igy kapott | legjobb™ kozelités természetesen
még nagyon kiilonbozhet a valddi megoldastol, ha a kozelitd megoldasokat képezd fiiggvényeket.
nagyon rosszul vilasztottuk. fgy példaul egy lehetséges eljards a kovetkezd; megprobaljuk a

Ak, E’) fliggvényt a kovetkezd sor alakjiban elddllitani
Y(k, k) = 2 1,(&) 4,(%), (H.13).
1

ahol a tagok szdma lehet véges, vagy esetleg végtelen. A A, (k) fiigavények ismertek és valamilyen

fizikai meggondolés alapjin hatdroztuk meg azokat, a ,{,(I:’) fiiggvényck az ismeretlenek és a varid--
cids elv alapjan szeretnénk ezeket vigy meghatirozni, hogy (H.13) a legjobban kozelitse a valodi
megoldast. A (H.10) mellékfeltétel figyclembevételével az

R-:‘Zp,jﬂ.‘zj-»ﬁ{z P lA;— 2 V) . (H.14).
»J L i

fiiggvénynek kell a maximumat keresni },(k-") varialasa mellett. Itt f cgy Lagrange-multiplikator
és szerepelnek még a kovetkezd jelolések

Py = [ 40PA,0)aF, (H.15)

Vi= | 4(%) 4SNP e (H.16)-
i i V(/\") . ()"

A (H.14) fliggvény szélsoértékét tetszoleges oA varidcio csetén a kovetkezd

28+1) 2 PyyA,— V=0 (H.17).
Sy

egyenletbdl lehet meghatirozni. Ez azonban a (H.10) mellékfeltételnck nem mopdhat ellent, igy
ha Ai-vel szorzunk és i-szerint Osszegeziink, a Lagrange-multiplikdtorra kovetkezik, hogy f=—2,
tehat a Ai-ket meghatirozé egyenlet

2 Pya, () =v,(K), o
J

ahol, a A1k és Vi-k k’-nek fliggvényei és P;;-k szamok. Ha a A (k) préba«fi.j.gg\{ényckct elég tigyesen
vilasztottuk, akkor (H.18) alapjan a Boltzmann-egyenlet megolddsihoz sziikséges Green-fiiggvényl

j6 kozelitésben eld tudjuk dllitani, ha ismerjiik a V(k, k') atmeneti valosziniiséget.
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Az Altalunk kozolt varidcios elv formailag taldn csak annyiban kiilonbozik a transzport elmé-
letben ismeretes varidciés elvektdl, hogy két-vektor-valtozos fiiggvény meghatdrozdsira hasznal-
_juk, aminek kovetkeztében példaul a (H.13) sorfejtés egytitthat6i nem szimok, hanem fiiggvények.
A tartalmi kiilébnbség azonban lényeges; mig az eddigi variicids elvek a Boltzmann-egyenlet els6-
rendii kozelitésben érvényes megoldédsira vonatkoznak, illetve Gjabb elvek bevezetésével a mégne-
-ses tér hatdsat is figyelembe lehetett venni, addig a most bemutatott varidcios elv a Green-fiiggvény
meghatarozasara vonatkozik és fiiggetlen attol, hogy a Boltzmann-egyenletet milyen kozelitésben
-akarjuk megoldani, hiszen a Green-fiiggvény ismeretében elvben tetszés szerinti rendig elmehetiink.
Ez a tartalom kifejezddik abban a formaban is, hogy mind a megoldand6 integralegyenlet magja,

mind a (H.lO)’mellékfeltétel csak a V(k, k') atmeneti valosziniiséget tartalmazza.

126



FERROMAGNESES ANYAGOK ELEKTROMOS ELLENALLASA

Irta: Praveczki Endre

Usszefoglalés

E1626 dolgozatainkban [3, 4] az idedlis spinhullémelmélet  egy
lehetséges renormdldsdt hajtottuk végre. Ebben a dolgozatunkban a renor-
mélt idedlis spinhullémelmélet alapjén a ferromdgneses anyagok Jérulékos
ellendllédsdt szédmitjuk ki, felhaszndlva Mannari [1] &ltalénosabb érvényil
képletét, Megkapjuk a kritikus ellendllds leirdsat,

A fémek kollektivizdlt elektronjai elektromos tér hatdsédra moz-
gdaba hozhatdék /elektromos dram/. Mozgdsukat azonban akaddlyozza akillon-
bb2z8 kvézi részecskékkel vald kdlcsdnhatéds /elekfromoe ellendllds/, Leg-~
jemertebb a fononokkal ttrténd kilcsdnhatds, A ferromigneses anyagokbén
fontos szerepet jdtszik azonbép a ferromagnonokkal t8rtén8 kolcsonhatéds
is., Emiatt az ellendlldshoz olyan rész jdrul, amely kezdetben erdsen né,
késbbb dllandévd vdlik,

Ferromdgneses fémek . elektromos ellendllésdnak  kiszémitédsédra
Mannari [1] vezetett le dltaldnos érvényil sszefiiggést. Van Hove [é] ne-
utronszdérédsi hatdskeresztmetszetre vonatkozd eredményének  analdgidjdra
kifejezte az elektromos ellendlléds mégneses jJérulékdt a

o3 & ol [ \ :

Yk (‘) <'SO(0>Sk(t)> (0(,(5 i x)Q-Z)
spinkorreldcids fliggvényekkel, Abban az eeetben; amikor a ferromdgnessé-
get okozdé 3d vagy 4f elektronoknak a vezetést végz8 4s vagy 6s elektro-
nokra kifejtett polarizdld hatdsa elhanyagolhaté, a kivetkend formuldt

kaptas ‘5 ‘
how/y
P - PoJ f e T 2t @) 1]
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amelyben

po= 3TINm/2he’E,
" 2 K.ar U,

) az s és d 111, f elektronok kicsgrél&iési integrdljainak &t-
lagértéke, €. az s elektronok Fermi-felilileten vett energidja, X, a
Fermi-felilleten vett impulzusa, s végil a f‘;(w) fiiggvények a spin-
korreldcids filzgvények Fourier-transzformdltjai:

ﬁp(l )‘,qu deei(kx-tm)
x

A spinkorreldcids fiiggvények meghatdrozdsdra tobb nédszert is-
meriink, Ezek nagy része azonban csak meghatdrozott hémérsékleti inter-
vallumban vezet jé kozelitéshez. E18z8 dolgozatainkban [31 [4] egj hé-
mérsékletileg renormdlt spinhulldmelmélet alaptsszefiiggéscit irtuk fel,
amely a mégnesezettségre, szuszceptibilitésra, belsd energidra és a
fajhbre vonatkozdlag értelmezhetd eredményhez vezet az egész hémérsék-
leti tartomdnyban, :

Az alédbbiakban /1/ alapjédn az elektromos ellendlldat 'fog;‘]uk

meghatdrozni és roviden diszkutdlni a [3], [4] -ben felirt renormdlt spin-

" korrelécibs filggvények segitségével.

tuks

ix(t)'sg _‘ ) [_ﬁxet(kr.-t&x)+(ﬁk+1)e-t(kn—ta;t)}.
203 Z‘ ‘(“"“T’"-<F~»c_**>e"f(“‘“‘-*a")}
L) o g(‘) (L) = r IOIR AOR OO AOF

& ' [k (e-2) Y (D - ® 2
;z({)_ <—§N—> ;F‘x(-ﬁ)\ﬂ)e‘[k(x A=Y@ )”)]*'520'
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amelyekben
& - 1—8_‘93
o= [5(S+1>—56‘(Ss+1)~256]/‘ﬁ('ﬁ+1>
9=’~{"‘ _[(1+4>S*1]
i

., =4 et [E——
n=N § n‘& ) )t. eﬂE‘ -4
x©

/31

8 véglil Ex a ferromagnonok renormdlt energidja, amelyet legegyszeriib—

ben a ktvetkez8 médon vélaszthatunk megs

E-mggi+ 256€, Ex-ng[i—cos(kx.)] [+]

/2/-vel és /3/-al az aléb?i képlethez jutunk /1/-bb1l:

- ;aojdu—%—[r.@) *HW)
amelyben ’

) - 5e 22 (myer)

2 A ’ﬁ(wg U)x. ») nx(nk )c‘”)
r(u> CSN Z hl__"c ul i

151

l6]

Diszkutdljuk roviden /5/-6t H=0 mellett a hémérséklet fiigg-

vényében,

a/ Alacsonyhdmérsékletek esetén elsd ktzelitésben /3/ éa /6/

alapjéﬂ irhatjuk, hogy
M) =s hulsl M lnsgd)

b
[a(u)=0
amelyekben
hoo ~ 288 ”
1

Mx ™ eha V]
Ezek az aldbbi eredményt adjdk:

Wb ru @ S(S+ g2
p=50(3) () ,,Eee) & %,

/71
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ahol 4 a ferromagnonok effektiv timege.

b/ A Curie-hémérsékleten /3/ alapjén a kovetkezdket kapjuk

/6/-bé11
- | £
Nw= 336N
1 1 g
KORS SICEDLEPIE -
amelyekben
i =1
e-N[3 ]
2 &
Ezek segitségével /5/-bSl a
% ;
?—POS(SH) m;- /8/

eredményt nyerjilk, és itt d a rdcsdllandé, ¢ pedig csek a struk-
turdtdél fiiggd dimenzidtlan szém,

c/ Tekintsiik végiil a  J— == hatdresetet, Ekkor

2
N(u)= 38(s+1)
f(u) = % S(S+1)
P = 905(5+1)
Megdllapithatjuk, hogy a hdmérsékletileg renormdlt- spinhul-

lémelmélet az elektromos ellendlldsra vonatkozélag is elfogadhaté e-
redményhez vezet az egész hémérsékleti tartomdnyban:

tehdt

1/ alacsony hémérsékleten /7/-tel visszakaptuk a spinhullédm-
elmélet eredményét {1] ;

2/ a Curie-hémérséklet feletti tartomdnyban a paramdgneses a-
nyagokra vonatkozd helyes aszimptotikus értéket nyertiik;

3/ a Curie-hémérsékleten /8/ alakjédban véges értéket kaptunk,
/8/-at és /9/-et Gsszehasonlitva ldthatjuk, hogy C)(d K.F)Z esetén
maximumot kapunk az ellendllds véltozdsdra. Ez a jelenség a vezetdai
elektronok kritikus szérédésa,
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Gazaramos hémérsékletszabialyozé —195 -}-250°C

tartomanyra

BALLAJANOS, TOMPA KALMAN,
MTA’ Kozpontl Fizikai Kutatd Intézete

Bevezetés

Mag mdgneses rezonancia (a tovabbiakban:
MMR), és hasonléan nagyon sok fizikai, kémiai stb.
mérésnél gyakran szitkséges szobahdmérséklettdl
eltéré homérsékleteken, vagy valamilven fizikai,
kémiai folvamat vizszilatindl alacsony és magas
hémérsékletekre is kiterjedd tartoménvban végezni
méréseket. Az ismertetett hdmérsékletszabdlvozd
rendszer MMR mérésekhez késziilt a fenti igény
kielégitésére [1].

Tekintettel arra, hogy a MMR spektroszkdpid-
ban nagyon sokszor az atommag helvén levé mag-
neses térerdsséeet hatdrozzuk meg, és ez n térerGs-
ség sok esetben nagyon kicsi; ezért gondosan el kell
keriilni, hogy az anyagmintaban perturbilé méc-
neses teret keltsiink, példaul egy elektromos aram-
mal flitott kalyhdval. SzobahGmérséklettsl eltérd
hémérsékleteket az anyagmintiban dltaliban vy
hoznak létre, hoqy tavolabb helvezik el a kalyhat
az anyagmintatol, és kozottiik jo hévezets bizto-
sitja a hokontaktust. Egy ilven elrendezésnél min-
dig kiilon gondot jelent a sziikséges hémérséklet-
homogenitds biztositdsa.

A giziramos rendszernél az anvagmintit az
4dramlé semleces gdz atmoszféraba hclyc/./,uk el, és
a giz hémérsékletet a kivint értékre dllitjuk be.
Ennél g rendszernél nagy hdmérséklethomogenitis
biztosithaté és zavaré miagneses tér sem 1ép fel. A
rendszer legérzékenvebb pontja a hdmérsékletsta-
bilitds, mert itt az tébb paramdétertél fiige mint a
hévezetéses rendszerndél.

1. dhra.
1. 40 1. Gitartelmd giiz
3. tdszelep, @ 0
palackrednktor;
7. biztonsigi

A geizdramos hiitdrendszer wixlata

wfack: £, e ey e nllnr mos palackreduktor;
By Boopreelzios

() ==10  att;

mérafe]:
u«:"‘mn stantian termopir;
G116 Bosaleetelt widn-
ro I8 pirologatd tekeres,

20. 1|v-k(rumu'm ses spelep, U s
I szelep, <04 att. A khzegek
v mut olyékony nitro-
e L - unﬁl az meleg levegn,
4 BT ku])lm LEL fermopdr, 1V,

o Voo owzintérzékeld tekeres a ho-

ANEGede
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10, ntant6lG antomat
Wi 21, mum M/!nu\
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TOTH FFRENC
Dk.: 697.97:546.17:333.6.011

Gdzaramos hdmérsékletszabalyzé rendszert és
MMR mérdfejet épitettiink és ismertetiink az aldh-
biakban. A rendszer mas tipusi mérésekhez is fel-
hasznalhato.

Az elsé fejezethen a gazstabilizatort, a héese-
rélét ¢s a kalyhit; a misodikban az elektronikus
hémérséklet-stabilizatort; a harmadikban az auto-
matikus utintoltét; a negyedikben a méréfejet; az
stidikben az ellendrzd mérések eredményeit ismer-
tetjiik.

1. Gazrendszer, hieseréld, kalyha

A hfitérendszer (1. dbra) a mérdfejhen elhe-
lyezett minta homérsékletének beallitdsihoz sziik-
séges mennyiséglt és hdmérséldeti nitrogén gdzt
szolgiltatja.

A mérofejbe az drnyékolds miatt nagyobb fém
tomewaet kell beépiteni, a kivezetések és az egész
feliilet szobahdmérsckleten tartdsa céljabol pedig a
mérofej kopenvében sziraz meleg levegdt kell ava-
moltatni. Az elektromignes 40 mm-es Iégrésében a
fenti koriilmények miatt nincs hely a méréfej ho-
szigetelésére, ezért nagyobb nitrogén giz fogyasz-
tassal kell szamolnunk.

A tdrolt technikai tisztasdgi nitrogén giz nyo-
mésit a mindenkori pnlucknu)m,wml nagvmemb-
rinos reduktorokkal 10 att nyomisra esikkentjiik.
fgv a viltozo palacknvomdstdl fiigeetleniil &llandoé

nyomisu giazt nyeriink, amelyet szilikagél tilteti
gizsziriton kiszaritunk, nyomdisit PR. 3—16 ti-
pusii precizits reduktorral 1,5—6 att-ra, mennyisé-
gét pedig tiszeleppel dllitjuk be, Kéy gizpalackot,
két nagymembrinos reduktort és elzird szelepeket,
alkalmazva lehetGscg nyilik a gazaram folvamatos
fenntartisdara, a mitkoddés alatti palackeserére. A
nitrogén gz bedllitott nyomdsit finombeosstasi
manomdéteren lehet leolvasnic. A gdzrendszer tal-
nyomis elleni védelme ragos hiztonsigi szeleppel
van megoldva.

A szobahdmérsékletii nitrogén iz lehiitése hi-
cserclGben tarténik, amelyben folyékony nitrogén
hitskizecet alkalmazunk. A hiesoréls kinlakitd:
sindl az coyik kivetelmény a folvckony nitrogén
felhaszndlias minimialis szinten tartdsa volt. Ennek
érdekében a hieseréls | melee”-zdndjihan elhiclye-
zott koncentrikus o uurc-mls/m ben a nitrogén gzt o
kidaramlé hideg nitrogén géiz jelentés mértékhen
clohiiti. A hdeserdéls | hideg’ '»/onnj.tlmn folvékony
nitroaén fiirdGhe meriil hittendé wiz (~<;|\|<v\1)j:|
(A hdeserdld [Ghh adatainak mv"h.ltm(m.m drn visz-
szatériink. ) A hészigetelést, iiveg Dewar-edény és a
pmelee”-zona magassiagival azonos vastagsded mii-
anyaghab réteg biztositjn, A hdeseréls szerkoezoetét
a 2 dibra szemléltoti.

A hoeserd lnlml kidramld lehfitott nitrouén giz
hamérséklete eléri, ill. meakiozeliti a hiitGkozegként
alkalmazott fnlnlmnv nitrogén himdrsékletét. A
hideg gz mianyaghabbal szigetelt esGvezetéken
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jut el a kdlyhdhoz, majd ezen keresztiil aramolva a
méréfejhez. A kalyha flitéairaminak véltoztatdsit
elektronikus hémérsékletszabalyzé végzi, a mérs-
feiben uralkodé hémérsckletet pedig réz-konstan-
tan termopar méri. A rendszer hotehetetlenségének
kis érté¢ken valé tartdsa érdekében minimalis to-
megek vannak bedpitve: igy a esGvezeték hészige-
teléssel eaviitt 110 g, a kalyha 107 g.

A hdceseréls folyékony nitrogén szintjét auto-
matikus utantolté szabalvozza, a hiitéfolyaddk dt-
nyomisn a szallitéedénybél a szintérzékeld dltal
megszabott idSkozokben torténik. A berendezds
részei: 0,1 mm atméréji nikkel huzalbél tekereselt
ellenallas viltozason alapulé szintindikdtor; 30 W
teljesitmény(i nikkel fiitGtest az attoltéshez aziik-
ségeskb. 0,2 att tilnyomas létrehozdsira; a szallito-
edény gézterdt utdntoltés alatt lezdard elektromaig-
neses szelep és a tilnyomds ellen védé biztonsigi
szelep.

A berendezés mecbizhaté miikodése és a ki-
vént hémérsékletstabilitis érdekében az dtaramlo
gdz mennyiségének és nyomdsanak bedllitott érté-

ken val6 tartasa mellett donté szerepe van a hé- -

cserélének. Kzért a hdeseréls f6bb jellemzdinek
meghatérozasinal az alacsony folyékony nitrogén
fogyasztits mellett arra kell torekedniink, hogy a
keresztiiliramlé nitrogén gdz mennyiségét és nyo-
mdsit széles hatdrok kozott a kondenzdlds ve-
szélye nélkiil tudjuk valtoztatni.

A héeserdéls (termodinamikai vizlata a 3. db-
rdn) kiilonboz8 pontjait jellemz§ hétani adatokat
1 att nyoméson az 1. tdbldzatban foglaltuk ossze.

1. tabldazat

A hdcserdl hotans jellemz8i 1 ata nyom
Hémérsék- | Entalpia
Hely | et 7 [°K] | T [keal/kg] °
1 205 102
2 184 74,2
3 80 48
4 77,4 g ek
b 14 47
6 A

(A ghziramok jelolése az 1. ill. a 3. dbrdn lithato.)
Az 1, 3, 4, 4” és 5 pontok hémérsékletét az adott,
ill. & kivént iizemi paramétercknek megfelelGen
vettiik fel, az ozekhez tartozé entalpia értékeket
pedig a nitrogén T-—8 diagramjabol, ill. az entalpia
diagrambdl [2] kerestiik ki. Fenti adatok birtoka-
ban a héeseréls hGegyensilyabol szimithats

@) a 2-e8 pont entalpidjn, melynek ismereté-
ben meckereshetd a hozzd tartozé hémérséklet :
I,="14,2keal kg, Ty=184 Ko

b) a folyékony nitrogén fajlagos felhasznildsa:

Graly N, fujl. = 0,557 kg foly. Ny/kg N, giz.

Fentiek alapjin 7, =295 K° dllandé hemené
pizhdmérsckletet feltételezve 1—7 att nyomdstar-

: ™ ¢ 15 s
Tt ki
J. 4 I
] :""‘?—:f : I
e !
; il '
j o P
K
i
Ay 3]
i
b (#3-3]

3. dbra. A héeserdl
termodinamikai vizlata

2. dabra. A héeserdls
szerkezete

tomanyra ellenGriztiik a 2 és 3 pontok hétani jel-
lemzGit és a fajlagos folyékony nitrogénfelhasznii-
ldst. A szdmitds credményét a 2. tablizatban foglal-
tuk ossze.

2. tdbldzat ,

A hébeserdls hitani jellem=61 és a fajlagos folyékony nitro-
gén szitkscglet kiilonbiozb nyomdsoknal

'?"i'om“(‘b Fajl. foly
Loz . A
Hely l:l*;':)';:‘d“_‘ Homéradk- Yondensd- | Entatpls 1[‘;’”;';‘";'-
plkprensy | 1 TORY ) S [ 1€ | X N,
Tel°K) Riz]
2 2 184,6 84 75,056 0,539
3 87 49,7
2 3 186 88 75,6 0,629
3 91 50,7
2 4,0 190 91,3 75,9 0,621
_2_7 94,3 " __7.'1[,5
2 H 191,56 94 76,05 0,619
3 97 51,7 ¢
2 6 191,8 96 76,15 | 0,617
8 99 SLBDLT R
2 7 192,5 o8 76,2 0,615
3 101 B e e

Lithato, hogy a 3-as pont hémérsckletét gy
vettiik fel, hogy az iizemi nyomds tartomdnyiiban
39-kal felette legyen a kondenzicios himérscklet-
nek. Az igy nyert hétani adatokkal egyrészt a faj-
lngros folyékony nitrogén szitkségletre kedvezd ér-
tékeket nyeriink, misrészt a héesercld méretezdsc-
nél ezen hotani adatokat haszndlva elkeriilhetd a
hiitendd giz kondenzalodisa.
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A héceserélében ordinként elvonandé hémeny-
nyiség értékeét és az chhez sziikséges héeseréld felii-
let nagysdgit a kedvezdtlenebb dramlastani viszo-
nyokat jelentd kisebb gizmennyiségre, ill. ennck
létrehozisahoz sziikséges nyomésra vonatkozdan
4llapitjuk meg. Ennek megfelelden vettiik fel a le-
hiitend6 giz mennyiségét és nyomasit

Gy, gdzn=1,25 kgféra; (1000 1/6ra)
és p=1,5 ata értékre.

A ,,meleg”-zénai hicserélében elvonandé hé-
mennyiség : !
©,=133,8 keal/ora.

A | hideg”-zonai héeserélsben elvonandd hdé-

mennyiség:
@,=32,1 kcal/éra.

A sziikséges héeseréld feliilet meghatarozisa a
héeserélok szamitasanak ismert médszerével tor-
tént.

1. A ,,meleg”-zénai hdeserdls ellenarami, két
egymésba helyezett cs6bil all. A belsd es§ mérete
@ 3X0,5 mm, a kiils6é¢ @ 7x0,75 mm. A bels6
cs6ben dramlik a hiitendd nitrogén giz, a két esé
kozotti hézagban ellendaramban a hideg nitrogén
giz. A belsd cs6 kiilsé feliiletére hézay tartdsa és a
helyi turbulencia elGidézése céljabdl 0,75 mm at-
mérdjli sargaréz huzalt tekercseltiink. A csovek
anyaga T0/30-as dsszetételli Cu-Ni otvizet. A hii-
tend6 nitrogén gaz-oldali héitaddsi ténvezd:

o, =410 kcal/m'—'vh Ke.

A hideg nitrogén goz-oldali hédtaddsi tényezds:
. 2,=62,3 keal/m*h K°.

A két dg kozotti hoathoesitdsi ténvezd a csi-
fal hévezetésének elhanyagolisa mellett: ©=54,2
keal/m*h K°. A szitkséges héeserdls feliilet: f=
=0,0117 m?, a hécseréls szitksdéges hossza: [=1,86
m. A héeseréls hétmeneti spiril, beépitett tényle-
ges esShossz 1, =2,75 m~~1,5 [, kizepes tekeres-
Aatméré 125 mm, menctemelkedés 15 mm.

2. A | hideg”-z6nai héeseréls a folyékony nit-
rogén fiirdGbe meriils spirdless, csGatmérs 30,5
milliméter, a cs6 anvaga azonos az elébbiekkel. A
hiitendd nitrogén giz-oldali héataddsi' tényez:
o, =360 keal/m2h K°. Az atmoszférikus nyomas.
folyékony nitrogén hditaddsi tényezdjét a,=3500
keal/m*h K° értékre vettiik fel. A hdiathoesatasi té-
nyezd a esotal hévezetésének elhanyvagolisa mel-

rosités szabelyozs
Erosites szabalyozo
Programvezerio 1

lett: k=210 kcal/m?h K°. Sziikséges hicseréls fe-
lillet: f=0,000 m® A hécseréls sziikséges hossza:

- 1=0,8 m. A hécserélGbe beépitett tényleges csi-

hossz 1; = 1,18 m~1,5 /; a harommenetii esGspiral
kizepes tekercsdtmérdje 125 mm, menetemelkedés
20 mm.

Szobahémdérsékletnél magasabb hdémérsékle-
tek elddllitasakor a palackbdl nyert dllanddé nyo-
mést nitrogén gaz hiités nélkiil dramlik 4t a héese-
rélén és a kdlyhdn a kivint hdémérsékletre felme-
legedve jut el a méréfejhe. Ebben az esetben
0,2—0,4 mm szemeseméretii perlit porral hészige-
telt esGvezetéket és kalyhat alkalmazunk (a md-
anyaghab u.i. csak kb. +60°C-ig hasznilhato), a
mérdfej hiitését pedig a kiilsS részen aramlé szoba-
hémérsékletii levegd végzi.

1I. Elektronikus hémérsékletszabalyozo

. Az anyagminta hémérsékletét termopir méri,
amelynek referenciapontja viz-jég keverék. A ter-
mopar fesziiltsége kozvetleniil az elektronikus hé-
mérsékletszabdlyzo berendezésre jut, amelynek
hatis-vazlata a 4. dbrdn lathato. A stabilizalni ki-
vint hémérséklet értékhez tartozd termofesziiltsé-
get helipottal viltoztathaté ellenfesziiltséggel ki-
kompenziljuk és a kiilonbségi jelet nagyerdsités,
cgyenfesziiltség erdsitore juttatjuk. Az erdsito ki-
menete a teljesitmény végfokozatot vezérli, amely
a hildzat és a terhelés kozé kotott elmagnesezett
fojté tekeresbdl all. Helves Fizisviszonyoknal a ter-
mopir fesziiltségének eltérése a bedllitott referen-
ciadrtéktol az adott homérséklethez tartozé fiits-
dramot gy valtoztatja meg, hogy a mérdfejben a
kivant homérséklet visszaalljon.

A hémérsékletszabalyvozé elektronikus részei-
nek fontosabb elemei a kivetkezdk :

1. Termofesziiltség kompenzald kor. Taplilasa
ketts zener diddds fesziiltségstabilizitorrdl torté-
nik. A masodik zener diodat gy vilasztottuk ki,
hogy héomdérsékleti egviitthatdja ne legven nagyvobh
mint 0,01%/°C. A kompenzild fesziiltséget manga-
ninhuzalbdl tekereselt helipot szabdlvozza, ame-
Ivet még 1: 100 ardanvban le kell osztani. Hémdr-
sckletmérésre  ellendllishdmdérd  is  haszandlhato.
ilyenkor a helipot a hid kiegvenlitését vigzi. A tiap-
fesziiltség  polaritasinak eseréjével biztosithatd,
hogy a hibajelre a végtokozat mindig a helyes
iranya dramviltozist hozza létre, a mérGpont akér
alatta, akir felette van a hémérsékleti referencia

Tigesit “wier Jito

4

I : Techeles

Termafeszaiises
Kompenzald hir

Tapegyseg
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tambrazlata
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pontnak. A kiilénbségi jelhez' adhaté egy kiilss.
programvezérls jelfesziiltsége is, melynek segitsé-
gével adott idofiiggésti stabilizdlt hdmdrséklet valo-
sithaté meg. A bemendkorhoz tartozik még a kettds
RC safirékor is; feladata a termopér dltal esetleg
felszedett 50 cfs frekvenciaji zavardjel kiszirése.
A szfirdellendlldsok ngyanigy mint a bemenékor
tobbi ellendlldsa is manganinb6l késziiltek, mivel
egyrészt kicsi a hdmérsckleti egyiitthatojuk, més-
részt a vezotéknek haszndlt rézhez viszonyitva a
legkisebb a termofesziiltségiik (1,34 uV/°C). For-
rasztdsra kiilonleges kadmium-6tvizetet haszndl-
tunk, amelynek a rézhez, illetve manganinhoz vi-
szonyitott termofesziiltsége szobahdmérséklet ko-
riil kicsi.

2. Eeyenfesziiltségerssité. A hibajelet elektro-
mechanikus szaggatéval moduldlva trinzisztoros
fokozatok erdsitik a végfokozat kivezérléséhez
szitkséges szintre. A pontos szabilyozis érdekében®
sziikséges, hogy a mechanikus fesziiltségdtalakité
sajat zaja, kontaktpotencidlja, a meghajté térbsl
felvett zavaré jel és a tranzisztoros erdsitd zaja a
lehetd legkisebb logyen. A felerdsitett négyszog
modulalt fesziiltséget ugvanaz a szaggaté mésik
kontaktus pérja szinkronban egyenirdinyitja, igy a
kapott kimendjel polaritasa fiigg a hibajel el6jelé-
t6l. Az egyenirdnyitott feszillséget Miller integrd-
toros fokozat sziiri, negativ visszacsatoldssal lehet
az erdsitést valtoztatni, és javitani az erdsitd sta-
bilitasat. | |

A tranzisztoros valtéfesziiltségerGsitd erdsitési
tényezdje 2-10°%, bemenetére szimitott sajit zaja
0,4 uV, az integrator fokozat erdsitése 15-szords, a
teljes maximélis egyenfesziiltségerdsités a 5-10°,
870108,

3. Teljesitményerdsits. A teljesitményszabi-

ot 1075 0C 1071

lyozé fokozat két sorbakapesolt dteresztd tekeres(i
és ellen kotott vezérlGtekeresii elomagnesezett foj-
t6bol 4ll. A végfokozat kimend teljesitménye 30—
40 ohmos terhelés esetén 10 W—1 kW tartomany-
ban véltoztathaté. Az eldmignesezéshez sziikséges
max. 10 W egyenteljesitményt tranzisztoros vég-
erdsitd fokozat dllitja el6, amelynél egyuttal bedl-
lithat6 a kompenzalé kor pontos kiegyenlitéshez
szitkséges fiitdaram nagysiga is; ezzel esokkent-

. hetd a stabilizdlt hdmérsékletnél a hibajel nagy-

siga, azaz a kivant értéktsl valé hdmérsékleti el-
térés is. A megépitett berendezés kapesoldsi rajza
az §. dbrdn lathato.

HI. Automatikus szintszabilyozo
. tlektromos dramkorikre

‘A folyékony nitrogén szint. jelzésre a nikkel-
huzal ellenallasvaltozasit hasznaljuk fel. Az elké-
szitett tekeres ellendlidsa szobahdmérsékleten 10
ohm, folyékony nitrogénbe meritve ~1 ohm.

Az azonos hémérsékletii nitrogén folyaddk és
g6z hovezetSképessége kozotti kiilinbsdg elegendd
ashhoz, hogy adott fitéaramnél a tekercsen létre-
jové fesziiltségviltozas erdsités utdn jelfogot kap-
csoljon. Ez a jelfogd zarja az utintoltéshez sziik-
séges forrald fiitGaramkorét, majd az utdntoltés
befejezédésével kikapesolja a fiitGaramot, ¢s az
elektromigneses szelepen keresztiil pedig kiengedi
a tulnyomadst. (L. I-nél). A szintszabélvozo kapeso-
lsi rajza a 6. dbrdn lithato.

IV. Mérifej
Kordbbi munkinkban [1] meghatiroztuk a
méréfejjel szemben tamasztott legfontosabb kive-
telményeket, melyeket itt csak- vézlatosan ismer-
tetiink.
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A méréfej (1. 7. 4bra) legfontosabb része a radié-
frekvencids magneses teret el6allité induktivitds,
amelynek nagy josigi tényez6vel kell rendelkez-
nie. A 0,6—0,8 mm 4tmér6jii eziisthuzalbdl késziilt
tekercset az oszcillatorral dsszekotd vezeték rovid,
ellendlldsa kicsi. A mérStekercsek a kivént frekven-
ciagdvnak megfeleléen konnyen cserélhetSk, in-
duktivitdsuk - pH nagysigrendii. Killonos gondot
forditottunk a mérdtekercs drnyékoldsdra. A mérs-

fej konstrukciéja lehot6vé teszi az anyagminta

gyors cseréjét, és az dlland6 médgneses térre merd-
leges, a rédiéfrekvencids térrel parhuzamos tengely

- korilli forgatdsit. .
A 7. dbrdn l4thatjuk a méréfej vazlatdt. A mé-
réfej homozén héterét ellendramlésos elrendezés
biztositja. Az alkalmazhaté maximdlis hmérsék-

letet (~250°C) a szerkezeti anyagként hasznélt

{:olybetmfluomtilén kémiai stabilitdsa, a minimé-
is h6mérsékletet pedig az elérhets legalacsonyabb
ghzhémérséklet (~-—195°C) hatdrozza meg. A mé-
réfej kiilsG feliilete — filggetleniil a bels§ hémér-
séklett6l — mindig szobahSmérséklett, amit egy
kiilsS,” & belss gazkortl teljesen filggetlen ghzkor
biztosit. A kiils§ korben véltoztathaté nyomési,
széraz levegs dramlik (1. 1. 4bra).

A méréfej zéré mégneses térben torténé méré-
sekhez is haszndlhats, ebben az esetben a mérs-
tekercs — oszeillitor Osszekitd kdbelek hossza
néhédny centiméterre révidithetd le.

V. A berendezés bemérése

A bemérés — és a tovibbi haszndlat — folya-
mén elbéllitott hémérséklettartomdiny —195°C-
t6l +250°C-ig terjedt. —195°C-t6l + 060°C-ig mf-
anyaghab hészigetelés(i, +20°C-t6l +250°C-ig pe-

t Levego
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dig a perlittel hGszigetelt kdlyhdval minden kivant
kozbens6 hoémérsékletet be- tudtunk dllitani. A
mintdndl mért legalacsonyabb hdémérscklet kb.
0,5°—2°-kal volt magasabb a hdcserélében alkal-
mazott folyékony nitrogén hiit6kozeg hémérsék-
leténél. Példaképpen a 3. tdbldzatban kozoljik
egyik erre vonatkozé mérésiink eredményét.

. ; 3. tabldzat
Méréss  eredmények  elektronikus  homérsékletszabdlyozd
haszndlata nélkiil —194°C-o0s hitdkizeggel

" Nyomds | Atéramlé | Folyékony | A mintdndl
a hécserdld N, giz nitrogén mért
aldtt mennvisége | felhaszndlds | hdmérséklet
[att] [N/h] [N/h] [ec
2 1280 1,0 — 126
3 1580 1,2 ~— 155
4 ! 2300_ ey 1,5 —180
80 2500 1,9 —192

A lehfitott nitrogén giz és a felhasznalt folyé-
kony nitrogén mennyiségének osszetartozod értékei-
bél fajlagos folyékony nitrogén sziikségletre 0,5 kg
foly. N,/kg N, giz adddik, tehat kevesebb a 2. tab-
lazatban szerepl$, szdmitassal meghatdrozott ér-
tékeknél. A kiilonbség oka az, hogy w folyékony
nitrogén pérolgdasabil keletkezett nitrogén giz
(g6z) hémérséklete — és igy entalpidja — a hd-
cserdlébil vals kilépésnél a jé héesere miatt a fel-

.vett értéknél magasabb.

A héceserélén dtdramlott lehiitott nitrogén
gz hémérséklete a héesercl6hsl vald kilépésnél
végzett mérések szerint a gyakorlatban haszndlt
— 2 att v. ennél. magasabh — nyomdasoknil meg-
egyezik a hiitéfolyadék hdmérsékletével, a 2 att
alatti nyomdstartomdinyban pedig esak néhény
tized fokkal magasabb a folyékony hfitékozeg ho-
méraékleténél. Ily mddon a folyékony nitrogén fo-
gyasztis fajlagos értéke egyértelmfien meghatdi-
rozza a leirt két-hdeserélés gazaramos hiitGrend-
szer gazdasigossigit a kozvetlen folyadékelpdro-
logtatés rendszerrel szemben [3].

A rendszer stabilitdsa az clektronikus hémér-
sékletszabdlyzd kiiktatdsa esetén (nulla fiitGaram-
nal) a mintAndl mért homérsékletre vonatkozdan

ST - Levego

[45-7]

. 7. dbra. MMR mdréfej

1. anyagminta, 2. mérdtekeres tartd és tekercs, 8. teflon henger, 4.

teflon wmintatartd, 5. anyagminta-tartg, 0. teflon tomités, 7. lezdrd
kupak, 8. gumi tomitdy, 0. kilsé gaz henger, 10, termopdr
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-22C°

8. dbra. Proton mag mdgneses rezonancia abszorpcids. jel
mdgneses térerdsség szerinti derivdlija gumiban kilonboz6
hémérsékleteken

+4-0,562-1°C[6ra. Az elektronikus hémérsékletsza-
bélyzé bekapcsoldsival a megadott hémérséklet-
tartoményokban bérmely h6mérsékleten a stabi-
litds +-0,1°C/éra.

_ Miikodés kozben véltoztatva a h6mérsékletet
az 1 stabil hdmérséklet bedlldsihoz sziikséges id6
kevesebb mint 5 perc.

A berendezés hasznilhatésdgdnak demonst-
réldsira a proton mégneses rezonancia jelet vettiik -
fel gumiban kiilonboz6 hémérsékleteken és a 8.
dbrdn mutatjuk be. :

Bedérkezett: 1966. IV. 14.

TRODALOM
m fll;;Jrr;pa K., Téth F.: Magyor Fiz. Folyéirat 11, 177
63.

[2] Cryogenic Data Book. National Bureau of Standards
ogenic Engineering Laboratory. Boulder, Colo-
rado 1966. U. 8. Atomic Energy Comission.
[3] Balla J.: Fizikai Szemle 8, XIV. évf. 1964.

Balla J., Tompa K., T'éth F.: Gézdramos hdmérséklet-
szabdlyozd —1954-250° tarlomdnyra

A mérdfejben a szobahSmérséklettl eltérd hémér-
sékleteket ﬁizdrnmmnl dllftjuk el6: szobahdmérséklet
ul;tti breé :‘}‘ ogddlliutssk(;r aNutabilizélb nyomési
szdraz nitrogén gdz a 0,5 kg foly. Ny/kg gdz N, fajlagos
fo;gynsztém‘l héeserélsben ehﬂr, majd a 0,6 l‘cWJf?igt,d-
toljes(tmény(i kélyhdn dramlik keresztiil, és h6mérsék-
lote a kivdnt értékre &ll be; szobahSmérséklet felotti

rendszer biztosftja. A kivdnt h6mérséklet bedll{tdsdhoz
szitkséges id6 kevesebb mint 6 pere, hémérséklet stabi-
litds +0,1°C/6ra. .

A. Baana, K. Tomna, ®. Tom : PECYJIUPYIOUIEE YC-
TPONCTBO TEMITEPATYPbLI I'A30BOI0 I10-
TOKA B [IMAINTA30OHE OT —195°C 10 +-250°C

Temnepatypul, OTKJAOHSI0IHECS OT KOMHATHOI Tem-
nepatType B H3MepHTENLHON rojoBKe YCTaHABRIHBAIOTCS
razosuiM norokom. FIpn yeranoske anavenwii Temiepa-
TYPH HIDKe KOMHATHOI, cyxoil ras asora, craGuananpo-
BAHHBLIM JIaBJCHHEM OXIJIAKAAETCH B Tenjsoobmenume,
yaeasHoe norpetnenye koroporo 0,5 krokmakiit N,/0,5 wr
rasosoit N,, 3aTeM NpoTeKaer uepes neyb, MOUHOCTLIO M0~
porpesa 0,5 KBT, W ROCTHIAET Kenaemoli TemnepatTyphl.
Ipu vcranoske Temnepatypsi Buiie KoMHaTHOl, ra3d mo-
nanaetr B rjeun 0e3 oxaaxcenns. Y o6pasnororo marepu-
ana TemnepaTypa HIMepsieTCst Me/lh-KOHCTanTaHoBoll Tep-
monapoi, xoropast npeacranasier coGoil 1 YyBCTBHTENb-
HBlil 2N1eMEHT DNEKTPOHHOFO PEeryalpyIoNero yerpoiicrsa,
ynpasasiouero neus. Fomorewnoe Tensionoe npocrpax-
CTBO H3MepHTeNbLHOIT ronoBkH ofecneynBaeTcsi NPOTHBO-
NOTOKOBHIM peXkumom. Bpewsi, kotopoe Hyscaercsi st
YCTAHOBKH >Kenaemoil Temnenarypnl, MeHbHie 5 MUHYT,
cradunbuocTh Temnepatypu +0,1°C/uac.

Balla, J., Tompa, K., Téth, F.: Gassirimungs-Tempera-
turregler fiir den Bereich —195... + 250°C

Im Messkopf werden die von der Raumtemperatur
abweichenden Temperaturworte durch Gasstromung
erzeugt. Bei der Erzeugung von Werten unter der
Raumtemperatur wird das trockene Stickstoffgas von
stabilisiertem Druck in einem Wiirmeaustauscher mit
dem spezifischen Verbrauech von 0,6 kg fliissiger
StickstofT fiir 1 kg Stickstoffgas abgekiihlt, sodann durch
einen Ofen von 0,5 kW Heizleistung geleitot, wo die
Temperatur auf den gewiinschten Wert eingestellt
wird; bei der Erzeugung von Temperaturwerten’iiber
der Raumtemperatur wird das Gas ohne Kiihlung in den
Ofen geleitet, Die Temperatur wird durch das Kupfer-
Konstantan-Thermoelement  neben  dem Stoffinuster

emessen, waszugleich auch als Fiihler des elektronischen

g‘ompemtnrrerzlem zum Ofen dient. Die homogene
Wiirmeverteilung im Messkopf wird durch das Gegen-
stromungssystem gesichert. Die zur Einstellung der
gewiinschten Temperatur notwendige Zeit ist unter
5 Minuten, die Temperaturstabilitiit betriigt 4-0,1°C/
Stunde.

Balla, J., Tompa, K., Téth, F.: Gas Flow Temperaiure
Controller for the Range of —195 through + 250°C.

Temperatures different from room temperature
are produced in the measuring head by the help of a
gas flow. At producing values below room temperature,
the dry nitrogene gas at stabilized pressure is cooled in
a heat exchanger having a specific consnmption of
0,5 kg liquid N, for 1 kg of gasous N,, afterwards the
gas is passing a calorifer having a heating power of
0,6 kW where the temperature reaches tho required
value; at producing temperatures above room tem-
perature the gas is passing without cooling to the calo-
rifer. Temperature is being measured beside the ma-
terial sample by the help of a copper-constantan thermo-
couple which ‘is serving simultancously also as the

i 1 t of the electronio temperature controller

héméradklotok elédllftdsakor a gdz hiités nélkiil a kély-
héra keriil. A hémérsékletet az anyagminta mellott
réz-konstantén termopdr méri, ami egyben a kélyhdt
moghajté elektronikus hémérsékletszabdlyozé érzékels
elemo is, A méréfej homogén héterét ellendramlbsos

operaﬁng the calorifer. The homogenous heat space
in the measuring head is ensured by a counterflow
systom. The timeo y for reaching the required
tomperature is below 6 minutes, temperature stability
i8-0.1°C/hour,

L3



* MONOKROMATIKUB HIDEG NEUTRONOK ELOALLITASA EGYKRISTALYOKKAL,

Irta: Gordon ‘J_énoa :

Usszefoglalds

Mértik magretit, germédnium eﬁyk_ris';télyok'rél és csillédmlemez cso—

magrdél reflektdlt monokromatikus nyaldb intenzitdsédt és hullémhossz -fel-

bontdsdt, A magnetiﬁ.egykrietély killéndsen alkalmas 94 ~ 2%  felbontdsu
le184111t4séra. : %

hideg neutronnyalédb el

Szildrdtestfizikal kutatdsokban gyakran szilkséges kis energidju
(ES 5.10 "3ev) monokromatikus neutronnyaldb: el§dllitdsa. Ilyen feladat a-
dédik kritikus 4dllapotu anyag vizsgdlata esetén is, ahol a kritikus 41~
lapot energetikailag instabil, ezért a bemen§ nyaldb dltal ktztlt energia
csak igen kicsi lehet. g : ;i :

Kis energidju neutronok monokromatizdldsdndl nagy rdcsédllanddju,
J6 reflektivitdsu kristdly szlikséges. Annak feltétele, hogy a szért nya-
14b 90°-ndl kisebb sztgben detektdlhats, de a direkt nyal&btél még kbny-
nyen elvdlaszthaté legyen az, hogy reflektdld hdldézati sikok - tévolséga
3R < d< 208 tartomdnyba essen, ha a neutron-energia = 5.10'3 eV. Meg-
felelden nagyméretil egykristdlyok szdma meglehetSsen korldtozott, Hérom
kristdly fajtdt prébdltunk ki: ;

1/ Természetes magnetit kristdlyt; (dmnt,&‘il)

2/ Hesaddsi sikjaival pédrhuzamosan pakolt természetes
muszkovit-csilldm ksteget; (Ao~ 9,964) ,

3/ Mesterségesen ntvesztett 3 cm dtmérdjil, 5 mm vastag
germdnium egykristdlyt (d.m = 3,27,&)

A vizsgdlatokhoz berilliummal sziirt neurton nyaldbot haszndltunk
fel. A beesd neutron nyaldb hulldmhossz-eloszlédsdt repiilési 1d6§ mdédszer-
rel mértilk,
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A beesd nyaldb hulldmhossz-eloszldsa Ge egy-~
kristdllyal mérve
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3. abra

Egykristdlyok forgatdai gorbéje

Az alkalmazott Soller-kol-
limdtorok aubgdivergencidja ¢ 20=-
subgperc. A bemend nyaldb csucs in-
tenzitdsa 3x3 cif-es detektor felil-
leten: 1,7.106 neutron/perc,

Rogzitett detektorral, a
kristdlyok elforgatdgdval nyert for-
gatdai gorbéket a 3, dbra mutatja,

Legyen a reflektdlt csucs-
intenzitduok ardnya a o) advba esl
beﬁgb6 neutron-intenzitdshoz: 3/3,
éa 1';d‘l/k= ctg IS a hullamhossz~-
felbontSképesadg, ahol 9 a forga-
tagl gérbe félérték-szélessége, ak-
kor az igy definidlt felbontdképes~

gép 69 luminozitds adatokat az alédb-

bi tdbldzat tartalmazza:

Kovetkeztetés

Magnetit Csillédm Germdnium
dh/x 2 % 4 % . 0,7 %
JI"/JO 20 % 4 % T %

Lassu neutronok monokromatizdldsdra mindhdrom kristdly alkalmas,

Nagy reflektivitdsa és viszonylag jé felbontds miatt legkcdvezébb

ege-

tiinkben a magnetit. Az dltalunk vizogdlt darab felbontdképessépe hdromszo-
rosan felﬁlmqua az irodalomban publikdltét, A germdnium alkalmazdsa ott
eldnyds, ahol rendkivill jé felbontSképeasdpre van szilkedg, A csillémleme-

zek reflektivitdsa éa felbontdképessipge egyardnt gyengébb, mint az Jssze-

hasonlitott kristdlyoké, igen egyszerii clédllitdsa és j6 intenzitde-hoza-
ma miatt mégis j6l alkalmazhatd,
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KRITIKUS SZORASVIZSGALG BERENDEZES SZOGFELBONTOKEPESSEGE

Irtar Gordon Jénos és Sélyom Jend

Usszefoglaléds

| 1] .

: Mégneses anyagok Curie-pont kornyéki viselkedésének tanulményo-
zésdra j61 felhaszndlhaté a termikus és nideg neutronok kisszbgi széré-
sa, Megmutatjuk, hogy az intenzitds szdgfiiggése kozelitlleg megegyezik
a hatdskeresztmetszetével, ha az alkalmazott kollimdtorok vizszintes és
fiiggfleges szdgdivergencidja kicsi a szdrdsi szbghdz képest; a korrekecid
kisebb, mint (€/9)2 , ha €,=2¢, , ahol € a vizszintes, £, a fiiggble~
ges szogdivergencia és 7 a szérdsi szdg.’ : é

Kritikus dllapotu ferromdgneses mintdn t6rténd neutron szdrds
vizsgdlatok felvildgositdst nyujtanak ferromdgneses anyagok szuszcepti-
bilitdsénak Curie-pont feletti viselkedésére (1], (2], (3], [4], [5]. A
jelen dolgozat célja a berendezés felbontdképességével kapcsolatos. kor-
rekcidk szdmitdsa. ' ‘

A kisérleti elrendezésben a monokromatikus lassu neﬁtronnyaléb
e168bb. egy primér kollimdtoron halad &t, ami a beesd hullémvektorok szdg-
tartomdnydt szabja meg, majd a megfeleld hémérsdékletre hevitett mintdrdsl
8z6rt nyaldbban egy szekundér kollimédtor hatdrozza meg a vektorok szdg-
tartomédnyédt; véglil a szért nyaldb a detektorban abszorbedlddik,

Mindkét kollimdtor hossza { és egymdstdl Q tdvolsdgu vizszin-
tes éa b tédvolsdgban elhelyezett fiiggdleges, pdrhuzamos lemezsorbdl dll.
‘A 8zdért intenzitds eloszldsdt az

e T 0O .0
??2%;//// quFd
e m ///// . a6 do E
, e (e kg ) oy , dQzd
it -
////
//
b
) 1, ébra integrdl adja, ahql F°=a.b . A tovéb-
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biakban célunk a primér és szekundér kollimdtorok dltal meghatdrozott
'LQ;térszﬁgek-olyan megvdlasztdsa, amelyek mellett a xy paraméter .
meghatdrozdsa egyszerii médazerekkel keresztiilvihetd,

Szémitdsalnkban feltesszilk, hogy

a/ a primér neutron-intenzitds izotrdp szdgeloszldsu / lega-
14bb is a kollimdtor dltal megengedett kis szbgtartomdny-
ban/

b/ a kollimdtor-lemezek tdkélestes neutron-abszorbensek;

¢/ a minta és a detektor felﬁleténék’sikja olyan kozel esik
a megfeleld kollimdtor kimenetekhez, hogy azok bérmelyik

pontjédra csak egyetlen kollimdtor-résbdl érkeznek neutro-
nok,* ‘

Jeldlje P a primér kollimdtor bemend siklapjédt, M a min-.
ta sikfeliiletét és D a detektorét, Az eldz8k szerint elég ezeknek
.egy kollimdtor-réssel szemben fekv8 tartomdnydt vizsgdlni, ;

i .

%3

\\Q'L
i \Vh\\\\\
PRCRN f
[t
TR

~—

—~—
—~——

2, dbra

" A bejtvé neutron hulldmvektordnak e, egységvektora mutasson
az (x, ,g') ponthdl az (xz ,92) pont feld, a szdrt neutr?nok egy ="
ségvektora pedipg mutasson (xz, Yy ) =b6l (x3 ,y3) -ba, Hatdrozzuk meg
a tényloges V' ezérdsi szbzet a berendezéssol bedllitott J effektiv
sz6rdnl ozbg én az olébbl koordindtdk gilggvényében.

EbbSL a cdlbdl an X ,Y, % koordindta~rendszor @, , €, , €

ogyndavelktorndyal kilejosullk egbda €-b
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? _‘ ‘2,-_‘51) ey *\Uz _Jt)ez* C"’
7o
i l "z"‘q) +(Up- 91) +t ?f“

(f in rx3cosof__2)gl éJ,_ erz*r(tcosJ x3sinv)es
)

[i{smﬁi x365§;7 %o+ (yar Uy F + (Cos T - xgsin 172]'/2

Hemenah i ff‘g" =L (i1=1,43) uj vAltondkat és két kis
paramétert: 51 in_ l%—— . 9_2._-,.:_?...

majd |g, xgl2= sin®ly) ~ 9% et €« (J‘=1,2) kis paraméterek szoerint sorba

fejtjiik és a sorfej‘ﬁéében médsodrendig megylink el,

Ieox e]zw i gt e12ﬁ(§ : 2}' 5+
» & (f3 2k )*ﬁz('zs 29 ,* 70 v o (Ev)

A gzamitdst statikus kozelitésben végeszszilk,

Statikus kizelitésben a hatdskeresztmetszet {_1] ’

dG 2 const.

v, ke konst ~§—~--‘-12 77 ahol K= T,'Xa ferromdgneses szugz-
c p i ; v 2

ceptibilitds és k_ a becsd neulronok hullédmvektora. (koea ———)

0 s

Beirva a hatdskereaztmotaozet kifejezésébe és itt is  médsodren-—
dig sorba fejtve

ag(v') . Konst/k? -
il 7 (x./k )2 Pt [ 5) (x,/Q‘)’z fa!f'“)

: Cinlld s g2 < 1
G
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a roovdinsta rendszer vdlasstdsa miatt — -*ég &L : -—i-é_?.é—t ‘e hatéd-
i 2 L 2 tT 2
rok iUzt inteprdlvat
f/’Z '/:2
AUl A d_ :
i .J J de 6(&"'%'5:“Hko)dfr"d?s 5
§|5_"’i’ 73'"}/2 i .

2°52
L i
é il Bl Tl
i A (ku«'_f)

A'végés kol1imécidbél eredd korrekcid téhyeztSje: ( mésodik ktzelitésben.
eltiinik, ha
Y2
.M,]

Példdul a Curie-h8msradklaten %0 , ezért A=0 éa Q=0 ;. ha b=al3.
b=2a vélnaztdandl Q¢ (),_762 minden A-ra, ezért a teljes korrekcid 7>¢
esetén kisebb, mint 0,78 (%‘) .

~ g2 ol b gl e
ju S [ 5 QGO mer Q@) -5 R T2 may
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SZUSZCEPTIBILITAS-MERES MMR MODSZERREL

Irta: Griiner Gyﬁrgyx/, Tompa Kdlmdn és Téth Ferenc

Usgzefoglalas

Ismertetjiik a mag migneses rezonancia médszerrel torténé szusz-
ceptibilitds mérés alapelvét és a mérésekhez szilkséges anyagminta tartét,
Mérémintdnak gumibdl, illetve polistirolba dgyazott CuCl porbdl készillt
"mérdkeresztet" alkalmaztunk. MnO szuszceptibilitdsdt mértilk az antifer-
romigneses-paramigneses Atalakulds kdrnyékén, -190 ... +120 C° hémérsék-
lettartomdnyban. Eredményeinket Ssszehasonlitottuk a mégneses mérleggel
mért, irodalmi eredményekkel.

Bevezetés

Gyengén médgneses anyagok szuszceptibilitdsdnak mérésére Altald-
ban migneses mérleget ha-ndlnak, a szuszceptibilitds meghatdrozdsa in-
homogén mégneses térben, uz anyagmintdra hatd erd mérése alapjdn térténik.
Az ugyanezen teriileten alkalmazhatd mag- mdgneses rezonancia /a tovdbbiak-
ban MMR/ mdédszerrel torténd mérés elvileg killonbdzik ettdl, ugyanis a |
szuszceptibilitds mérést a méréminta atommagjai helyén 1évé, a mérendd
minta lemdgnesezd hatdsa kovetkeztében, az dltalunk alkalmazott killsd
tért6l eltérd, belsd mdgneses tér mérésére vezeti vissza. Ez a belsd tér
az alkalmazott kiilsd téren kivill fiigg a vizsgdlandé minta szuszceptibi-
1itdsdtdl és a lemégnesez§ faktoroktdl.

Az MMR médszerrel torténd szuszceptibilitds mérésre Fehér és
Knight [1] hivta fel a figyelmet, és munkdjukban a lehetéség Mn,0, min-
tdn torténd demonstrdldsdn kiviil a szuszceptibilitds mérés pontossdgat
elemzik. Fehér és Knighl munkdja Sta mindsssze két rovid kbzlemény |2 |
jelent meg az irodalomban, annak ellensre, hogy a szerzdk és a mi vié-
leményiink szerint is az MMR berendezéssel rendelkezd laboratdriumok e-
redményesen haszndlhatjak a szuszceptibilitds méréanck ezt a méduserdtd
Az elirhetd mérési pontossdg az MMR apektrométer felbontdképesasépétdl

fiige, 68 az alkalmazott mdgnes topepdasdgével linedrisan nd. Kilondsen

%®/Diplomamunkds 1965-1966 Landvhon,
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kényelmesen haszndlhatd a mdédszer abban az esetben, amikor elegendd a
azugzceptibilitds relativ értékét meghatdrozni, pl. szuszceptibilitds—

héméraéklet gorbédk felvételénédl,

A cikkben a mérési elvet, a szisztematikus mérési hibdkat, az
anyagsmintdt és anyagminta tartét, valamint MnO poron kapott mérési ered-

ményeket lamertetjlik.

Mérégi elv, szlsztematikus hibdk

Szugzceptibilitds MMR mdédezerrel torténd mérésének az az alapja,
hogy a killad mdgneses térbe helyezett anyagmintdban 1létrehozott Uiregben
16v8 magneses tér fligg a minta szuszceptibilitdsdtdl és ez a mdgneses _
tér MMR médezerrel, az iiregbe helyezett méréminta segitségével, az coyp#
rezonanciafeltétel alapjdn meghatdrozhatdé / co, az oszcilldtor frekven-
cidja, r, @ méréminta giromsgneses faktora, és # a mérendd mdgneses

térerbsség/.

A H, killed mdgneses tér hatdsdra az anyagminta belsejében 1ét-
rejové mdigneses térerdfsség az anyagminta alakjdtdl és szuszceptibilitdsd-
t81 Fitgs

HemHo= Nt oty (1-WMxp,) /17

ahel Ay az anyagminta alakjdtdl filiggd mdcnesezd faktor, X, az anyag-
minta gram-szuszceptibilitdsa, P, a siiriiaége. (1) baszefiigeés alapjén

a szuszceptibilitds meghatdrozdsa legkényelmesebben ugy torténhet meg,
hogy a mérendd anyagmintdban két killonbbz6 lemdgnesezd faktorral rendel-
kezb Hreget hozunk létre. A mérdmintdval kitoltdtt Uregekben 1évE mig-

neges ,térerdsség,

= ”t'//’lfvf(".r £s=*%p )]‘ %(/"/‘(fx.r f;)[/*/vr(xs?x —xpf’a)] 127
Hy = H[1#N, (x; P -xp 8 ) ] = Hy (1~ Nyx, 8 ) [ 1Mo (x5 §5 =%5 §p) ]

ahol A, és N, az egylk, 1ll. mdsik iires lemdgnesezd faktora, Xp , ill.
$, a méréminta gram-czuszceptibilitdsa, 11l. sirtisége. /A Lorentz-féle

belsd tér jéruiékét elhagytuk, mert mint beldthatd, a szuszceptibilitds

kifejezéadben egy 107 ° nagysdgrendii korrekeidhoz vezet./ Méréseinket d1-

land$ frekvencidn, a mdgneses teret vdltoztatva végeztilk, ellentétben

(1] =gyel, ahol a killsé mdgneses tér volt #llandé, és a frekvencla vdlto-

zott. Igy a szuszceptibilitdsra adddd kifejezés kissé mdédosul az []] ~ben

gzerepld kifejezéshez képest.
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Allandé frekvencidn, a kiilsS magneses teret vdltoztatva, az

co, Ty H rezonancia feltdtel kiilonbozd nagysdsu killsd migueses térnél
teljesiil a két liregben 1év6 atommagokra. A M, =H, =°”9/7fp fel-~

tételbdl, /2/ alapjdn a szuszceptibilitdsra a

Moy = Y, -l
By f’ G [el] = e
s oS “imWeH W Moz [( Ny~ Ny ) =ty Z2 ] 13/
. o :

kifejezds adddik, ahol H,, éa Hp, a kills6 migneses tér értéke akkor, ami-
kor az Ny , ill. N, lemdgneaezd faktorral rendelkezd iiregben 1év8 atom-
magokra teljesiil a rezonancia feltétel, éa AN =My, ~Hpa « Kis azusz-
ceptibilitdsu mérendd anyasminta esetén a nevezdben 16v8 mdsodik tag el-

“i : . s 2, .
hanyagolhatdan kical és A, ~Hp =L*305)1gy

X f -~ X — ol .AH = AH /4/
§I5 "0 I = TNy = Ny) T By (e - Wy)

éa AH,co5, 1% , vaiamint Ay -AN,, iomeretében a szuszceptibili-

tds meghatdarozhatd.

Relabiv gzusuzceptibilitdy mérés - pl. hémérsékletfilggds vizagd-
lata - osetédn a mérés folyamdn cuvg,?p és M, -N, vdltozatlan, igy a
gzugzrceptibilitas vdltozdsa a két rezonancia gdrbe tetszdleges egyndgek-—

ben /pl. hoaszepgysdy/ mért tdvoledgdinak megvdltozdsdval ardnyos,

A ssuszeeptibilitds abuzolut rtékének mneghatarozdsdihoz az oefs~
ted egyadgokben mért AH  jeltdvoladg éa Cofyy, iemerete mellett sziik-
géaiink van a lemdgnesesd fakforok kildnbségének lemeretdére is, amely #Al-
taldban coak kozelitdley ismert. Tsmert szuszceptibilitdsu anyagminta
felhagzndldsdaval azonban W) - N, meghatdrozhatd, tehdt a berendezdy

azuszceptibilitds méréashes kalibrdlhatd.

Mivel méréseinket kis gszuszceptibilitdsu anyagon végeztiik, a
/3/ nevezdjében guerepld korrolkceid ﬂ?“i nagysagrendil, és ugyanaz mond-
hatd el a /4/-ben feltételezett ‘hzéﬂ«“%yrw kvzelitésore ig. Mivel a mé-
rés sgtatigztikus hibdja ezeket a hibdkat feliilmulja, igy ezek a sziszte-~
matikus hibdk elsd kozelitésben elhanyagolhatdk., Pontos szuszceptibili-
tds mérés esetén ezek a korrekcidk a lemdgnesezd faktorok ismeretében N
rendre meghatdroztiatdk, A mérendd anyarmintdaban létrehozolt tiregben 16-
vS mdgneaes tér - ha az ireg alakja nem ellipszoid - dltaldban inhomo-~

gén. A migneses tér inhomosenitina kivetkeztdében a rezonancia gorbe el-
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torzul, igy az dltalunk mért derivdltjdnak kbzéppontja is eltoldédik. Ez
az eltolddds relativ méréunél egydltaldn nem okoz problémdt, abszolut mé-
rédondl viguont a hiba kalibrdldsndl autometikusan kieeik. A 3. dbrdn 1é-
v rezonancia gorbéken a torzulds 61 latssilk, mindkét rezonancia gdrbe
aazimmetrikus , A mérékeresztet a killsd mdgneses térre merdleges tengely
k6rill forgatva, az aszimmetria cebkken, és a o = 45° egetén, amikor a
két lemsgnesez8 fakbtor azonos, a két rezonancia gbrbe egy szimmetrikus

rezonancia gorbévé olvad Ossze.

A médszer érzdkenysdgdt a berendezés felbontdképessége hatdrozza
Ha a felbontdképességet o -val jeldljlik, ugy a szuszceptibilitéds

meg.
méréas pontogsdga egy gorbe-par felvételekor

!

A(jg‘?‘)g .E—.”’_ o

16bb gorbe- part felvéve, és azokat statisztikusan kiértékelve, a mérés
hibdja csbkkenthetd.

Anyagmintatartd, mérdminta, anyagminta

Az [1] d1tal alkelmazott elrendezdsen két médositdst hajtvttunk
végre: az Uvegkapilldris miatt felléps hibaforrds /az uvég kicsi, de vé-
peg gzugzceptibilitdsa miatt még egy lémdgnesezd faktort, valamint az
liveg gzuszceptibllitdedt 1s figyelembe kellene venni/ elkeriilésére a
mérdminta gzildrd, és a két egymdara merdleges henger helyett a mérendd
anyasmintdba két egymdsra merbleges lapot, /"mSrdkeresztet"/ helyeztilnk.
A lemdznesezd faktorok killsnbsége kb, 4% , izy ugyanolyan kigérleti
feltételek mellett a két rezonancia gorbe tdvolsiga megkétszerezbdlk a
két egymdsra merSleges hengert tartalmazd elrendezéssel azemben. A mérd-
kereazt felfilggesztése két végéndl torténik, és azt a wmérendd anyagminta
teljauen elfedi; a mérStekercs csak s kercazt kozdpsd részét fogjia at.
Az anyagmintatartd elvi elrendezése az 1. &brdn 14thaté.

A méréminta kivdélagsztdsdnak f6 sgzempoubtia a mérdmintdban 16v6
atommagok rezonanciajelének j6 detektdlhatdmdmu, és a keskeny rezonancia-
Jel (H=8000 0e, Xy =J'0.f0'€mw/b,f-.ig/em"eﬂy Np-N,= 4% egetén a két re-
zonanclajel tavolsdga AHMH~ 70 (o , €z nagysagrendben egyezik a szi-
ldrdtestek rezonancilajelének szélessédgével/. Paramdgneses anyagok vi-
gvonylag nagy szuszceptibilitds miatt nem johetnek szdmitdsba. Tobb a-
nyagot vizogAltunk meg szobah&méreékleten, 111. a =190 ... +200 C° hé-
méyadklettartomsnyban., Ismert, hogy a polimérek nazy részénél magz:sabb
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Merotekercs
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o

1. dbra

o 4
- Meromnta

- Merendo' anyagminta

Anyagmintatarté elvi elrendezése

2. &bra

MMR abszorpcids jel magne-
ses tér szerinti derivdaltja
_plexiben /' mag/, teflof-
ban /19F mag/, gumiban /*H
mag/ és CuCl-ban /63Cu mag/
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héméraékleteken a rezonanciagbrbe "mozgdsi keskenyedése" figyelhetd meg,
izy rezonanciagorbéjiik dltaldban keskeny, ezért vdlasztottuk ki hdrom
polimért, a plexit, teflont és gumit. Negyedik anyagmintdnak a CuCl-t
vdlagztottuk, amelynek szintén keskeny a rezonanciajele. A rezondns ma-
gok a plexiben és gumiban az 4 magok, teflonban az 19F magok, CuCl-ban
pedig a 630u ég 65Cu magok. A rezonanciagorbék mdgneses térerSsség sze-—
rinti derivdltja - amelynek szélessége megfeleléen kicsi moduldclés emp-
1itudd esetén megegyezik az abszorpciés gorbe teljes jelszélességével -
a 2. dbrdn ldthatd. /A 630 ég 650u izotdépon a rezonancia gbrbéknek gz6=
lessége nem lényegesen killonbozik, igy a méréseket a konnyebben detek=
tdlhaté 3Cu magokon vegeatuk./ A kapott eredmények ktzelitdleg egyeznek
az irodalomban taldlhaté értékekkel /eredményeinket a véges Hp, miatti
kigzélesedésre nem korrigdltuk/. -

] A keskenyebb rezonanciagdrbével rendelkez§ anyagmintdkon /teflon,
gumi, CuCl/ a rezonanciagbrbék jelszélességének hémérsékletfiiggését is
vizegdltuk a =190 ... +100 ¢° hémérséklettartomdnyban. Mig a CuCl rezonan-
clagbrbéje nem vdltozott, addig a gumi és teflon jelszélességének vdlto-
zésa a mozgdsl keskenyedésre jellemz§ hémérsékletfiiggést mutatott, mind-
két esetben jé egyezésben az irodalombdl ismert adatokkal. Eredményeink
alapjdn a guml méréminta =30 ... +120 C°, mig a teflon =40 ... +200 C°
tartomédnyban haszndlhaté. CuCl méréminta alkalmazédsa esetén a mérési h&-
mirséklettartomdny a méréfej =190 ... +200 C°-os h6mérsék1ettartomanya—

val azonos.

‘A kapott eredmények alapjdn méréseinkhez két mérSkeresztet ké-
szltettiink. Az egylk gumibdl késziilt, mig a mdsik mérSkereszt alapanyaga
oldott CuCl por volt. A mérékeresztet. az els§ esetben kbszorilléssel, a
mésodik esetben kivégdssal és ragasztdssal készitettilk.

Méréseinket hdrom kiilnb8z8 MnO mintédn végeztilk. Az A-jelli min-
ta szemceemérete 0,5 /u—tél néhdny szdz /u—ig véltozott, a B-jelll minta
gzemosemérete 45 /o alatt, a C-jelil mintdé pedig 45 /8 f516tt volt, az
utébbl mm-es dtmérdjui rogtket is tartalmazott.

Az enyagmintékat pro-anal MnCO,b6l &llitottuk el§, 800 ¢%-on
egy 6rén &t H, dramban redukdlva. A minta f6 szennyezésel, nehéz~fém
/Pb/ max. O 005 %, Fe max. 0,01 %, Ni max. 0,05 % és Zn max. 0,04 % .
Az anyagmintdk siirieégét suly és térfogatmérés alapjén hatdroztuk meg.

Eredmények

Méréseink célja a szuszceptibilitds hémérsékletfiiggésének reg-
hatdrozdsa, valamint az abszolub mérés feltételeinek tisztézésa.
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a/ Jelszétvdlds, jeltdvolsdg orlentdcidfilgeéae

A 3. 4brdn l4thaté a szobahSméreékleten, gumi mérSkereszten 16vé
H magokon detektdlt, a két killonb8z§ lemdgnesezd faktornak megfelels
két rezonanciagbrbe mégneses tér szerinti derivdltja. A két rezonancia-

3. &bra

14 rezonancia jeél szétvilédsa gumi‘mér6keresszen a két-
féle lemdgnesezd tég ktvetkeztében

gorbe teljesenvszétvélik, és a AH Jeltivolsdg j61 definidlhaté. /A re-
zonanéiagarbék észimmetriéjénak okdt a 2. fejezetben tdrgyaltuk./ Megvizs-—
gédltuk a jeltdvolpsdgnak a mérSkereszt egyik lapja és a killed mégneseé

tér dltal bezdrt szbgt§l vald filggésdt. Az eredmények Ysszhangban vannak
a.vérhaté cos'oc - sirfoc orientdcidfiiggéssel.

b/ MnO szuszceptibilitdsdnak hémérsékletfiiggése

MnO szuszceptibilitdsdnak hémérsékletfliggéeét a -190 ... +120 0°
héméreéklettartoményban mértiik. Az adott hdmérsékleti hatdrok k¥zbtt egy
paramdgneses-antiferromdgneses fdzisdtalakulds jdtszddik le, a 7 Néel
hémérsdklet felett az anyag pqramégneses, alatta antiferromdgneses. Az
irodalomban t8bb MnO-n végzett szuszceptibilitdemérés taldlhats (3} 9] ,
amelyek mind mégneses mérleggel tbrténtek. Egyes szerz8k a Néel hémérsék-
letre és a paramédgneses tartomdnhy szuszceptibilitdsdnak hémérsékletfiiggé~
86b81 meghatdrozott, a O antiferromdgneses Curie hémérsékletre kapott
eredményeit az 1. téblézatban foglaltuk 8ssze. A tdbldzatban szerepls
szerz8k szerint a paramdgneses tartomdnyban a reciprok szuszoeptibilitdg
héméreékletfiiggénse linedris, és az antiferromdgneses Curie-h8mérsékletet
extrapoldcidédval hatdroztdk meg. A 7y hémérséklet kdzelében fellép8 eno-
mélidt [ 7) mérte, és mérési eredményei egyezésben vannak a killsnbsz§ el-
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7 i téblézat

Szerzd H_/oe/ %] T Héméreéklettar-
) 2 A tomdny
3 5000 610° 117° | Ty ... 300 K
4 8500 - 13500 590° 118° Ty +¢s 500 K°
4100 675° o o
5 8200 6550 116 TN cee 30°‘K
‘ 6 - 461° - R TR |
0" 0
7 - 540 117 Ty < T < 2Ty
Eredmé- o (o] 0 Q !
nyeink 4000 - 8800 [560°420°| 118°£20° Ty «.s 3,5 Ty

méleti eredményekkel [10){12] . Nem tintettlik fel a tdbldzatban [8] és
[9] méréei eredményeit, mert a reciprok szﬁszceptibilités d1taluk mért
hémérodkletfilggése nem linedris, igy € meghatdrozdsdra nincs .lehetbség.
[5] méréel eredményeivel kapcsolatban meg kell jegyezniink, hogy a méré—~
sek egykristdlyon torténtek, ellentétben az UYsszes ttbbi pormintén tor-
tént méréesel, és a feltilntetett O -t a mért adatok alapjdn mi szdmol-
tuk,

Az &ltalunk mért szuszceptibilités-hSmérséklet g¥rbe a 4. &brdn
ldthaté a statieztikus hibdval egylitt /egy-egy méréssorozat 4 rezonancia-
gorbe-pdr felvételéb8l 411t./ A méréseket a B-jelil anyagmintén végeztiik.
A gzobah8mérséklet feletti amdatok gumi mérékereszteken végzett mérések
Oreéményei 4000 oe kills8 mégneses térben, mig szobahémérséklet alatt a
nérések CuCl mérSkereszten tdrténtek, az alkalmazott kli1s8 mégneses tér
8800 oe. A reciprok szuszceptibilitds-hémérséklet gbrbe -70 ... +120 ¢°
héméreéklettartomdnyban a hibahatdron beliil egyenes / 5. dbra/, és az
extrapoléeidval kapott antiferromdgneses Curie-hémérsékletet az 1. t4b-
lézatban tlntettilk fel a 7 Néel héméreséklettel egyitt. =70 0° alatt a
gbrbe menete nem linedris, az eltérés ugyanolyan jellegl, mint [7] .4~
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rési eredményel, és dsszhangban van az elméleti eredményekkel (101-[12) .

Mivel a szuszceptibllitds nagysdgdra vonatkozdé adataink nincse-—
nek, mérési eredményeinket a szobahdmérsékleten mért szuszceptibilitds
értékekre kalibrdlva, a 6. dbrdn hasonlitottuk Sesze az irodalmi érté-
kekkel, Eredményeink a paramigneses tartomdnyban legjobban [3] és (4]
mérési eredményeivel egyeznek meg, de meg kell jegyeznilnk, hogy az &l-
talunk mért erédmények dltaldban az irodalmi értékek felett fekszenek.
Az entiferromdgneses tartomdnyba esd mérési eredményeink /H = 8800 oe/y
[3] /H =7000 Oe [ és [4] /13500 oe/ mérési eredményei kvzbtt fekszenek.
Ez egyezésben van [13] szémitdeaival, amelyek szerint az antiferromdg-
neses tartomdnyban a pormintdk szuszcepfibilitésa térfiiggést mutat,
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6. dbra

MnO szuszceptibilitdednak MMR médszerrel és migneses mérleggel
/irodalmi adatok/ mért értékei killtnbszs hémérsékleteken

c/ Abszolut mérés. A lsmdgnesezd faktorok killtnbségének meghatd-

rozisa

A mérend8 anysgminta ézuszceptibilitésénak abszolut mérésénél
fellépd hibalehetdsdgek vizsgdlatdra hdrom killonbdzd szemcseméretil anyag-
mintdn végeztink méréseket. Igy egyrészt figyelembe vettilk a mérés folya—
min fellépd Ysszes hibalehetdséget, /a mérdkereszt deforméldéddsdbdl, a
kiilsé mégnesesﬁtérhez képest t8rténd elforduldedbdl eredd hibédt/, mderészt
a mérésl eljdrds kiilonbbz8 szemcseméretil anyagmintdra vald alkalmazhatdsé—
gdt. A méréseket szobahdmérsékleten gumi mérbkereszttel végeztilk.

A kapott eredményeket a 2. tdbldzatban foglaltuk bessze.
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2. tabldzat

Anyagminta s Fs )g/cm’/ X5 s -Xp $p AHpy N, N,
A 1,7983 | 1,244.107% 1,3423.1072 | 10,790
B 1,6498 |1,1408.107% | 1,2269.1073 | 10,755
c 1,2454 0,85‘97. 1074 | o0,8757.107> | 10,185
¢ 1,3740 |o0,9487.107% | 0,9549.1073 | 10,065

Az A és B Jelil anyagmintdn egy-egy,a C jelil anyagmintdn 2 mérés
gorozatot végeztink. Egy mérés sorozat 16 pér rezonancia gbrbe felvéte-
1éb61 411t, és a frekvencia mérést 6-szor végeztiik el a maximdlis,. és
6-szor a minimdlis frekvencidn, hogy a statisztikus hibsdt minél jobban
catkkentsilk. A lemédgnesezl faktorok kiildnbségének meghatdrozdsdhoz szilk-
séges szuszceptibilitds értékeket [3] méréséhez kalibrdltuk /x =-69,5.10"6
emu/g/, mig a mérdéminta szuszceptibilitdsax,f, = 0,58.10"6 emu/g, /mig-
neses mérlegen végzett mérés/. A lemdgnesezd faktorok killonbaégére ka-
pott értékek természetesen ezen adatok hibdjéat is magukba foglaljdk.

A 2. tdbldzatbél a kbvetkez8ket dllapithatjuk meg: az A és B je-
1l anyagmintdk esetén a mérési eredmények 0,4 %-os pontossdggel egyeznek
egyméssal. A sok hibaforrds miatt hibdt szdmoini lehetetlen, de feltehet-
Juk, hogy a mérés hibdja nagysdgrendben a két mérési adat killtnbaégével
egyezik meg. A C jelil anyagminta esetén a lemdgnesez8 faktorok killnbeé-
ge kb. 7 %-kal kisebbnek addédott, sét az egyes mérések, amelyek ez anyag-
mintatarté kiildnbbzd megttltése utdn tbrténtek, szintén nem vezetnek u-
gyanolyan N, -#, értékre. Az észlelt eltérést az okozza, hogy a nagy
szemceeméret miatt a vizsgdlandd anyagmintdban 1létrejbvd Uireg nem felel
meg pontosan a mérdkereszt alakjédnak. Ez a lemdgnesez8 faktorok kill¥nb-
8égének covkkendésével jdr, mivel idedlis esetben a lemdgnesezd faktorok
kill¥nbedge a maximdlisan elérhetd 47 érték.
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Bevezetés

A kristdlyok, folyadékok szerkezetét, pontosabban az alkoté atomok dtlagos
helyzetét nagy pontossdggal mérhetjiik rontgensugarak diflrakcidja segitségével.

Mais probléma elé keriiliink azonban akkor, ha az egyes atomok, ionok moz-
gdsdnak részleteire vagyunk kivdncsiak. A rugalmas tulajdonsdgok, a fajhd stb.
mérése az ilyen mozgdsok természetérdl sok felvildgositast nyujt (a szabads‘igi
fokok szdma, a hang sebessége -stb.), de a makroszkopikus paramctcrek nglS*'
merésénél tovabb igy nem juthatunk.

A kondenzidlt anyag mozgdsdnak mlkroszkoplkus vizsgidlatdhoz fontos kisérleti
lehet8ség a fénynek kristdlyon torténd szérdsa. Sok értékes informdciot nyerhetiink
igy pl. a hatéerdk szimmetria-tulajdonsdgaira vonatkozodlag, azonban az atomi
mozgdsok részletei tovdbbra is rejtve maradnak el6ttiink.

Ennek oka lényegében a fény és a hang terjedésénck mds jellegében rejlik,
ezért a kondenzdlt fizisok hang-tipusi mozgdsai csak néhdny esetben mutatkoz-
nak meg kozvetleniil a fény szdrdsakor.

Amilyen idedlisan jo eszkoznek bizonyultak a rontgensugarak a szerkezet-
vizsgdlatokndl, ugyanolyan alkalmasnak litszik a termikus (£~ 25 meV) és hideg
(E=5meV), roviden lasstt neutronok szérdsa a kondenzilt anyag mikrodinami-
kdjdnak tanulmdnyozdsira. A kovetkezdkben azt a kérdést fogjuk tdrgyalni, hogy
hogyan lehet neutron-szdrds kisérletekb6l az dsszefiiggd anyag belsd dinamikdjdra
visszakovetkeztetni. A tdrgyalds sordn igyckezni fogunk a neutronfizikai vizsgdlati
modszereket mds modszerekkel (ldthatd fény szdrdsa, infravords spektroszkopia
sth.) Gsszevetni. Ahol nagyobb kitérék nélkiil lehetséges, ott felhivjuk a figyelmet
a Madssbauer-effektuson alapulé vizsgdlatok elméletével valé osszefliggésekre.

1. A kétszer differencidlis hatdskeresztmetszet,
mint a szoré rendszer dinamikdjdnak jellemzdije

Sz6rédjék valamely N részecskébdl 4116 rendszeren egy hik, impulzusid, pola-
rizdlatlan neutronnyaldb és az analizdlé berendezés észlelje a Ak impulzusi neutro-
nokat polarizdciéra valé tekintet nélkiil.
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572 KOSALY GY. ES SOLT GY.

Kiindulé pontunk a Fermi-féle pszeudopotencidl elmélet lesz [1]. Felirjuk
ebben a kozelitésben annak hatdskeresztmetszetét, hogy a sz6r6 rendszer (kristdly,
folyadék vagy gdz) a szordsi folyamat kovetkeztében az {i} kvantumszdmokkal
jellemzett dllapotbdl az {f} kvantumszdmokkal jellemzett dllapotba keriil, mikozben
a neutron spinkvantumszdma m-r8l m,-re, impulzusa pedig /ik,-r6l fik-ra véltozik.
A formula egységnyi neutron-végenergidra és egységnyi térszogre vonatkozik.

2 5 —
da(l,kO’mi fakamf) :_]I(i.é(Ei__Ef_g).
0

dQ dE
- 2 (il (mi| a, @ Imgy | f) f1 {myl @, e |my) i) (1.1)
v,
ahol
h? k? il s
&= E~Fy: B = i 0 o (ma neutron tomege)

Q=k-k, a4, =A4,+2C,S,s"

és S, a y-dik mag, s a neutron spin-operdtora, 4, és C, a v-edik mag koherens ill.
inkoherens szordasi amplitadoi [1].

(1.1) természetesen csak abban az esetben érvényes, ha a szords magfizikai
értelemben rugalmas.

Az elmélet felépitésénél egy olyan kisérleti berendezést tartunk szem elGtt,
amely kizdrdlag a neutron energidjdt és szogeloszldsdt méri, az §sszes t6bbi kezdeti
kvantumszdmra 4tlagolni, a végdllapot kvantumszdmaira dsszegezni kell. Foglal-
kozzunk el8szor a neutron my, m, spin-kvantumszdmaival. Felhaszndlva a Pauli-
operdtorok tulajdonsdgait azt kapjuk, hogy

st d?a (i, ko, m—~f,k,my)  d*a(i,ko—f, k)
P dQ dE ", dQ dE

= BBy 3 A, A, (1] 6 |1 (f] 10 i)+ (12)

N 3
+ 2 C,C, 2 (i| S el | f)(f| S e=iQru |i)
u=]

v, u=1

A mérésekkel viszont a kovetkezd mennyiséget lehet dsszevetni:

P o (i, ky—1, K)
e ‘ZIZ Wi(T) —— 02— (1.3)

Itt W(T) annak valdsziniisége, hogy a sz6ré rendszer {i} kvantumszdmokkal jel-
lemzett dllapota T h&mérsékleten elGfordul. .
Felhaszndlva a & fiiggvény aldbbi el&éllitdsdt,

1 —1%t LE-ED
S(Ei~E;—8) = 5 fe AP P
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(1.3)-bdl az adddik, hogy

d*c k1 ik e
AQdE T ko 2nh % | A, el | .
dQdE "~ ko 2nh fe 2}% wi(T) {(liAve 01f)

3
1 Ay e i+ 3161 C, 5 00011 (1] €, 59 e )
u=1 .

Itt feltételeztiik, hogy a rendszer energidja nem fiigg a spint6l, azaz [H, S,]=0.
Az |i) és |f) édllapotokat energia-sajdtdllapotoknak vdlasztottuk. Ezutdn mivel

;‘If)(fl:l, azt kapjuk, hogy*

f e H| 3 3 WiT) (A, A, (i] 00 g-itu |iy 4
o Tt (1.4)

+C,C,(i| 8,8, &¥+® g-iQn Ii)}] dt

B g A B
dQdE ~ ko 2nh

Itt r,(¢) a v-ik mag ¢ pillanatbeli koordindta-operdtora a Heisenberg-reprezentdciéban
A Hamilton-operdtor spinfiiggetlensége miatt kézenfekvs, hogy

1) = m)|A),

ahol {n} a sz6r6 rendszer pdlya-kvantumszdémainak, {1} pedig spinkvantumszdmainak
Osszességét jelenti, tovdabbd, hogy

W{T)=W,T)-W;,

azaz a pdlya- és spinkvantumszdrhok teljesen fiiggetlenek egymdstél. Ez valéban :
a Hamilton-operdtor spinfiiggetlenségének egyenes kovetkezménye, ha nincsene k
egyforma atomok a rendszerben, de a Pauli-elvvel ellentétes, ha ilyenek vannak.* *
Megmutathatd, hogy a Pauli-elv figyelmen kiviil hagydsa névekvé hémérséklett el
egyre kisebb hibdkra vezet [2], [3]. A szobahOmérséklet ebbsl a szempontbdl m 4r
magas h6mérsékletnek szdmit.

Viélasszunk ezutdn |A)=|I, ... Iy, My, ... My)-t, ahol I,, M, a a-edik ato m
spinkvantumszdmait jeloli és tegyiik fel, hogy minden spinbedllds egyformd n.
valoszin(i. Ekkor

‘N e |
W= W, ..y = {]I (21v+1)}
v=1
A fenti képletek alkalmazdsdval (1.4) alakja a kovetkezd lesz [3], [4]:

dQdE — dQdt ' dQdE

d'a d’o" d”ok,,,, (1 5)'
1

* Ha a szor6 rendszerben egyforma részek vannak, az (1.4) képlet levezetése valami ve
bonyolultabb (2].
** Gondoljunk példdul a H, molekula kvantumelméletére. A palyaimpulzusmomentum-kva n--
tumszdm péros, illetve paratlan volta megszabja, hogy a molekula para vagy orto dllapotban van-e,.
azaz kikotést jelent az eredd-spin kvantumszdm értékére.
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.ahol az elsé tag koherens

2 Ty ot
—-js;’;’g = %51%{ &'H[ 3 4,4, 3 WT) (n] 00 =15 )] dt (1.62)
0 v, B n E

.a mdsodik az inkoherens szdrdsi hatdskeresztmetszet:

d'e, _k 1 "%‘[ " o iQry (1) o~ iQry ]
IRIE = k.2 fe éC,ZW,(T)(nle e |ny| dt  (1.6b)

A koherens elnevezés arra utal, hogy a hatdskeresztmetszet nem bonthaté
.az egyes magokon torténd szords hatdskeresztmetszetének Osszegére. '
- A koherens hatdskeresztmetszetben szerepld vegyes (v#p) indexii tagokat
interferencia tagoknak nevezziik, szemben az un. direkt (v=yp) tagokkal. Az in-
koherens hatdskeresztmetszetben csak direkt tagok lépnek fel.

Ha feltessziik, hogy a széré rendszer atomjai egyformdk, és mindegyikiik
‘azonos kornyezetben van, a v index helyébe 1-et, A, helyébe A-t irhatunk. Ezutdn
.a koherens hatdskeresztmetszet igy irhatd:

o
- oo

L de Okoh __ - 25 :
. N JodE - A ks Skon(Q, €) (1.72)
.ahol
Sir(@ 9 = 525 [ e F Q0 d (1.7)

A,
F(Q, !) = Z <eiva(¢)e—ler>T
/ e

.és a T hémérsékleten vett stlagérték

(oid. Dp =T WATXn|...A...|n). e 16

Az F(Q,t) fiiggvény a lassii neutronszérédds elméletének korreldcios fiigg-
‘vénye.

Az inkoherens tag meghatdrozdsa szintén egy korreldcios fiiggvény szdmitd-
tdsdra vezethet6 vissza:

o k
N ;m‘%’g = C"',;—OS:(Q. €) (1.8a)
51(Q, &) = —2—11{;‘— fe—‘T'F,(Q, f) dt (1.8b)
F,(Q, 1) = (el g-iQu),, (1.8¢)

162



A LASSU NEUTRONOK SZORODASA KRISTALYON ES FOLYADEKON

Az F(Q,t) fiiggvény F(Q, t)-vel ellentétben egy és ugyanazon atom két id§-
pontbeli helyvektorainak korrelaciojara jellemz8. Ezért sajdt-korreldcids fiigg-
vénynek hivjuk. Az S(Q, &) és S(Q, ¢) fuggvenyek neve: koherens ill. inkoherens
szérdsfliggvény.

Elméletileg elényds az inkoherens és a koherens széréddst kiilon targyalm,
de nem felejthetjiik el, hogy ezek a szdrdsi képben egyutt Jelentkeznek Mégis egyes
esetekben lcvalaszthaté az egyik vagy mdsik tipusti szérds. A szérdsi amplitaddk
értéke pl. olyan lehet, hogy a koherens (pl. aluminium) vagy inkoherens (hidrogén,
vanadium) amplitidé sokszorosa a madsiknak. Ilyenkor a szérédds tilnyomdan
koherens, illetve inkoherens. Mdskor el6fordul, hogy pl. a koherens szérdsi kép
intenzitds-eloszldsdnak menete elSre ismert, esetleg éles csticsokbdl dll, ekkor a
kisérleti adatokbdl jél levdlaszthatd.

A rendszer dinamikdja a F(Q, t), F,(Q, t) fuggvenyeket teljesen meghatdrozza.
Ugyanez vonatkozik természetesen S(Q, &), Si(Q, ¢)-ra is. Célunk, dltaldban a fpr-
ditott feladat megolddsa: a rendszer dinamikdjénak visszadllitdsa a sz6rdsi kép
alapjdn.

Ez a feladat elvileg megoldhatd, Ha S(Q, ¢)-t adott Q mellett ¢ fiiggvényében
ismerjiik, a korreldciés filiggvény Fourier-transzformdciéval meghatdrozhatd.
Létni fogjuk azonban, hogy attdl fiiggSen, hogyan vilasztjuk a Q paramétert a
korreldcids fiiggvényben (azaz a szérdskisérletben), a szérd rendszer mozgdsdnak
részletei mds-mds sullyal jelentkeznek S(Q, ¢)-ban. Ezért, hogy S(Q,' £)-bol értékes
felvildgositdst nyerjiink a mozgds tulajdonsdgaira, Q-nak a szord rendszer altal
megszabott bizonyos értékeit kell kivdlasztanunk a kisérletben.

Megjegyzendd, hogy a fentiekben bevezetett korreldcids fiiggvények nem -csak
a lassi neutronszérds elmélete szempontjdbdl jelentSsek. Megmutathatd, hogy -
mig a ldthato fény Rayleigh-szérdsdnak és a rontgensugarak szordsdnak hatds-
keresztmetszete az F(Q, t) fiiggvénnyel dll Fourier-transzformdcids kapcsolatban, |
addig a y-sugarak kotott rendszereken: torténd rezonancia-szdrdsét, valamint az
ezekben torténd y-emisszidnak, illetve abszorpcidnak hatdskeresztmetszete az
F.(Q, ) fiiggvényre vezethetd vissza. A ldthatd fény Raman-szérdsdnak hatds-
keresztmetszcte hasonlé, de komplikdltabb médon fiigg ssze az atomi dinamikdval,

Azonban, a kiilonb6z8 tipust folyamatok koziil a lassti neutronok szdrdsa
és a y-fotonok rezonancia-abszorpcidja, emisszidja és szérdsa azok, melyekkel
a fent emlitett kedvezd Q-tartomdny hozzéférhet8. Ezt késGbb réezletesen l4tni
fogjuk. Most térjiink rd a konkrét sz6ré rendszerek vizsgdlatdra.

2. Széras szabad magon

(1.8)-bdl 14thatd, hogy inkoherens esetben a szdrdsfiiggvény meghatarozaisaihoz
a sajdt-korreldcios fiiggvényt kell kiszdmitani. Ez a feladat csak egymdssal kélcson-
hatdsban nem 4116 (idedlis gdz) illetve harmonikusan kotott (alacsony hémérsékletii
kristdly) sz6ré atomok esetén oldhaté meg egzaktul Az ezekben az esetekben nyert
eredmények, azonkiviil, hogy 6nmagukban is érdekesek, a tobbi sz6ré rendszerre
vonatkozé eredmények kiindulépontjdt képezik. Vizsgdljuk ezutdn az idedlis gdz
egy atomjdnak sajdt-korreldcids fiiggvényét.

Az indexet (1.8c)-ben elhagyva

Fs(Q, 1) = (elQr® ¢iQr@),. ' 2.1)
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Szabadon mozgé atom esetében a Heisenberg-képbeli mozgdsegyenletek és
a Newton-egyenletek azonos alakja folytdn

r() = r(0)+ % p(0)¢ 2.2)

ahol M a szoré atom tomege.
Most (2.2)-t (2.1)-be helyettesitjiik és kihaszndljuk, hogy ha 4 és B kommutdtora
szdm, akkor [5]
ed B = pA+B+1lA4, B] (2_3)

Az A=iQr(t), B = —iQr(0) szereposztdst vdlasztva

‘5 [A, B] = —lmt
adodik.
Evvel ,
Q
F5(Q, 1) = e=iR{e ™), 24)
R—-%?I A AR mennyiség jelentése vildgos. Ekkora energidval 16k&dik vissza

egy M tomegii szabad nyugvo mag egy Q impulzuscserére vezet§ szordsi folyamat
kovetkeztében.

A (2.4)-ben szerepld dtlagoldst konnyen elvegezhétjuk ha figyelembe vessziik,
hogy az idedlis gdzatom sajdt-fiiggvényei sikhulldmok és eltekintiink a kicserél6dési
effektusoktdl. Eredményiil az adddik, hogy [3].*

F5(Q.1) = N i, ‘ @.5)

Megjegyezziik, hogy idedlis gdz esetén az interferenciatagokat szolgdltaté
(exp {iQr,(¢)} exp { —iQr, (0)})T, a#a’ alaka kifejezések eltlinnek. Ez esetben
tehdt a koherens szordsfiiggvény is a sajdt-korreldcids fliggvénnyel 4l kapcsolatban.

Ha nem korldtozédunk idedlis gdzra, akkor a helyzet természetesen megval-
tozik. (2.2) helyébe egy sokkal bonyolultabb formula

() = r(0)+xl[—p(0)t—il—! iili [H, r(0)] 2+ ... (2.6)

1ép és az energia-sajatdllapotok nem impulzus sajdtfiiggvények t6bbé. Mégis abbol
a ténybdl, hogy (2.6) kis idGkre megegyezik (2.2)-vel, azt lehet remélni, hogy bdr-
mely rendszer sajdt-korreldcids fiiggvénye kis idSkre jol kozelithet§ valamilyen
idedlis gdzszerii korreldcids fiiggvénnyel.

Valéban (2.6)-ra tdmaszkodva és feltételezve, hogy

1 N
kT 2,: P4 V(s oors ) Q2.7)

* A Boltzmann-allandét itt, és a tovabbiakban egységnyinek tekintjiik.
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az adodik, hogy

Fs(Q,t) =1—iRt+ ; [ Rz——(p,(O))T] £+ (2.8)

Koordindta rendszeriink z-tengelyét a Q irdnydban vettiik fel.
(2.8) ldthatéan megegyezik az idedlis gdz sajdt-korreldcios fliggvénye Taylor-

sordnak elsd hdrom tagjdval feltéve, hogy T helyébe 7" = 7&1 {p2(0))4-t irunk.

Eszerint elegendGen kis iddkre
T
Fy(@ = ¢ *0+5) 29

vagyis egy T hdmérsékletii szoré rendszer sajdt-korreldcios fiiggvénye kis idGkre
ugy viselkedik, mint a 77 h6mérsékletii idedlis gdz egy atomjdnak korreldcids fiigg-
vénye. Arra a kérdésre, hogy az idének mihez képest kell kicsinynek lenni, késGbb
fogunk valaszt kapni. Megjegyezziik, hogy elegendden magas h8mérsékleten 77~ T.

(2.5) és (1.8b) birtokdban nem nehéz meghatdrozni egy idedlis gdzatom szords-
fliggvényét [3].

$:4(Q, ¢) = [ +hR]2} (2.10)

1
e X
VarhRT p{ 4hRT

Az eredmény ldthatéan egy —AR koézepii és V2hRT szérisi Gauss-gorbe.
Adott impulzuscsere esetén a neutren vdrhatéan AR energidt ad 4t az idedlis gdz
egy atomjdnak, de ez az energiaérték a gizatomok hémozgdsa miatt V2hRT sz6-
rdst mutat. )

MielGtt ratérnénk a kristalyokon torténd neutronszords tdrgyaldsdra, ismer-
kedjiink meg a kristdlydinamika. alapfogalmaival.

3. A kristaly dinamikdjanak alapfogalmai [6]

A kristdlyok bonyolult sokrészecske rendszerek. Az egyszerli kvantummecha-
nikai tdrgyalds lehetsége a kovetkezd tényen alapul:

A kristdlyt felépitd atomok szorosan vannak dllando egyensilyi helyzetiik
kozelében kotve és ezek az egyenstlyi helyzetek szabdlyos térbeli rdcsot alkotnak.
Ez a rdcs ugy jon létre, hogy az un. elemi celldt adott a,, a,, a; vektorokkal 6nma-
gdval pdarhuzamosan végtelen sokszor eltoljuk. Ha az origdtdl a; irdnyba /-szer
toljuk el, a cella helyét a 1=1/a, +/La,+/a, vektor jellemzi.

Az elemi cella abban az esetben, ha egyetlen atomot tartalmaz (Bravais-rdcs),
ugy adhaté meg, hogy élei éppen a a; vektorok, csicsdn foglal helyet az atom.

Mi csak Bravais-tipust, kobos szimmetridji rdcsot vizsgdlunk a tovdbbiak-
ban, ilyen rendszerben kristdlyosodik a fémek jorésze.

Haszndlni fogjuk az a;-b;=2nd;; egyenléséggel meghatcirozott vektorokat,
melyeket a reciprok rdcs alapvektoram‘\k hivnak, ezek egcsz szamu tobbszorosei
¢épitik fel a reciprok rdcsot. A Brillouin-zona fogalmdra is sziikségiink lesz. Ez a
reciprok rdcs egy térfogateleme, melyet Ggy nyeriink, hogy az origd és a legkdzelebbi
ricspontok kozotti szakaszok felezé merdleges sikjait tekintjiik, ezek éppen a
Brillouin-zondt hatdroljdk.
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A kristdly vdzat alkoté magok rendszerének Hamilton operitora, (az in. adia=
batikus k('izelitésben)

A = Z o R CTEL DT S L RER)

alaku, ahol ¥ az effektiv potencidlis energia, mint az egyensulyi helyzetekt6l valo
tévolsdg fiiggvényc, melynek minimuma van az u, =0 helyen. Tett feltevésiink
alapjdn ezt sorbafejtjik, m;=M a magok kozds tomege, tehdt

1
H = 5‘1‘_4‘2?1 e ‘Z(“th,x' up)+ ..

ahol a.G,;, tenzor komponensei:

V. .wmD
Gl,l' o Moy 3
x,y 8”1 xOU,y  |u=0

A t6bbi tag elhagydsa jelenti az tn. harmonikus kozelitést. Ennek érvényessége
attdl fiigg, mennyire maradnak kicsinyek a mozgds folyamdn a kitérések. Alljunk
meg egyeldre a sorfejtésben a mdsodfoku tagndl, az elhagyott tagokrdl késébb
sz6 lesz. A maradd kvadratikus alakot a

y = ] ZMN Z 79--_ €0, (0, o e~ + 0], &) 32
l hM Z q a eq,a(a;:a eiq'_aq,ue_‘q,) (3'3)
(1 N ;
o i[H’ o R ST T
transzformdcidkkal* a kovetkez§ alakra hozhatjuk:
1 !
o e qZ' hw,, o [a;,aq,¢+_2~] : G4
ahol q a Brillouin-zéndban veszi fel a —- b1+ b3+ b, értékeket valameny-
N, N, N,

nyi n; mellett, melyre n,<N,. (N; a rdcs egyik éle, N;. N,. Ny=N), aa=1,2,3
és w*k a Gﬂ;',' kvadratikus alak sajdtértékei, frekvencianégyzet dimenziéji mennyi-
ségek. :
Minden q értékhez tehdt hdrom frekvencia tartozik, ezeket az.« polarizdcis
index kiilonbozteti meg.
A (3.1) tipust Hamilton-operdtor alakjdbdl ldtszik, hogy a harmonikus kris-
* tdly energidja 3N fiiggetlen harmonikus oszcilldtor energidjdnak Osszege. Az n, ,=

* Mikor indexként hasznaljuk, az 1 és q vektorok jelét elhagyjuk.
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=a},a,, operdtor, a jol ismert részecskeszdm-operdtor n,, sajdtértékei szerint
renéezve az dllapotokat, a kristdly |... n, , ...) dllapotdn azt értjiik, hogy a (g, «)-dik
oszcilldtor a n, ,-dik nivon van gerjesztve, a kristdly energidja tehdt Sho, (1, , +3).
Ugyanezt igy is szokds mondani, hogy n,, darab q kvdzi-impulzusi, a polari-
zdciéjii fonon van gerjesztve. Ennek a kovetkezd a magyardzata. A q vektor a
(q, ®) oszcilldtor-kvantumnak nem egyszeriien indexe, hanem ,,csaknem” impulzusa,.
mely iitk6zés sordn (mint ldtni fogjuk) bizonyos értelemben megmarad és impulzus-
ként viselkedik. A fotonokkal vald ilyen analdgia alapjdn ezt az energidt és kvdzi-
impulzust hordozé kvantumot kvdzi-részecskének tekintjitk és fononnak nevezziik.
A kristdly sok tekintetben — pl. a neutronokkal vald kélcsonhatdsa sordn is —
ugy viselkedik, mint ilyen kvazirészekbdl éll6 Bose—Einstein-statisztikdt kovetd:
idedlis gdz.
A fonon energidjdt és kvaziimpulzusdt az

o=0(q, o)

diszperzids Osszefiiggés kapcsolja Ossze.

A szokdsos esetekben a Brillouin-zéndban a q vektorok O —1A-1! kozott
véltoznak, a megfelel§ frekvencidkra pedig O <w 10 sec~! igaz.

A szerepl§ e, , Un. polarizdcids vektorok a megfelel (g, @) fonon gerjesztése--
kor az egyes atomok kitérésének irdnydt jellemzik.

Mindeddig azzal a feltevéssel dolgoztunk, hogy az energidnak a kitérések sze- -
rinti sordban az elsé el nem tiing tagndl megdllhatunk. A tapasztalat azt mu-
tatja, hogy az olvaddsponttdl tavol, alacsony hémérsékleten a kitérések oly kicsi-
nyek, hogy ez a feltevés lényegében helyes €s igen pontos eredményekhez juthatunk,
ha a tovdbbi tagokat csak mint korrekcidt vessziik tekintetbe. A sor tovdbbi tag-
jaival a Hamilton-operdtorban a .kitérések, tehdt végil is az a* és a operdtorok -
magasabb hatvdnyai jelennek meg. Ez arra vezet, hogy az ,,egy fononos” stb. dlla-
potok mdr nem egzakt sajdtdllapotok t6bbé. A fononok k&lesonhatdsuk miatt véges.
élettartammal rendelkeznek, mikézben az adott hullimszdm@ és polarizdcidji
fonon energidja elveszti élesen meghatdrozott értékét. Az olvaddspontot megkdze-
litve, a fonondllapotok egyre kevésbé stabilak, az idedlis fonongdz modell, tehdt
a harmonikus kozelités egyre inkdbb korrigdlandé és az olvaddsponton a KO-
zelités ‘hirtelen elveszti értelmét: az egyenstilyi helyzeteket kijelold kristdlyrdcs 6sz-
szeomlik és az anyag folyadékkd vdlik. Egészen széles hémérsékletli tartomdny-
ban azonban a harmonikus kozelités, melyet a fonon-fonon és az ugyancsak fel-
1ép8 elektron-fonon kolcsdnhatdssal kell javitanunk, jol bevalt.

Mi az F(Q, t) fiiggvényeket, eldszor is F(Q, t)-t harmonikus kozelitésben szd-
moljuk, az emlitett élettartam stb. korrekcidkkal nem foglalkozunk.

4. Inkoherens szdrds kristdalyon

. Szdmitdsainkat harmonikus kozelitésben végezziik, az anharmonicitds okozta
effektusokat késébb fogjuk roviden Osszefoglalni.

Els§ feladatunk a kristdly sajdt-korreldcids fiiggvényének kiszdmitdsa. (1.8¢c)~
ben ismét a (2.3) formuldt szeretnénk alkalmazni. Ebbél a célbdl meg kell hatdroz-
nunk az ott szerepld kommutdtort. A szdmitdst a (3.2) és (3.3) képletek alapjan
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elvégezve az adddik, hogy

Q) ~iQr(O)] = —iQ* 2,0 (@)

o,(t) pontos alakjdt késdbb kozoljik. Egyeldre vegyiik tudomadsul, hogy o) az idé§
valds fiiggvénye. 1ly modon alkalmazhatjuk (2.3)-at. Kapjuk, hogy

Fs(Q, 1) = e~1Qu) (¢iQUr®)-rO)N), . 4.2)
Tisztdn algebrai Giton be lehet viszont ldtni [3], hogy harmonikus kozelitésben

-H(Z0 ar+{3 ai®)r

(el FCrar+li “’")r ke 4.3)
Ezzel : !
F5(Q, t) = e~ iQau® g-Q*a () . (4.9

ahol .
o (1) =$([z(1) —z(O)F)r (4.5)

z(t), a t-pillanatbeli r(z) koordindta operdtor Q irdnyu vetiiletét jeloli. Ily modon
o (t) az }-s faktortdl eltekintve egy atom ¢ id6 alatti Q irdnyG elmozduldsa négy-
zetének dtlaga. ;i

Ezek utdn néhdny olyan kijelentést fogunk tenni «,(t)-re vonatkozdlag, melyek
igazsdgdt harmonikus kristdly esetén (3.2) és (3.3) segitségével szdmitdssal ellen-
drizhetjiik. A késGbbiek kedvéért azonban dllitdsainkat egyeldre fizikai meggondo-
ldsokra fogjuk alapozni. Mindenek el6tt vildgos, hogy «(f) az id§ nem-negativ
valds fiiggvénye, tovébbd a,(0) =0. (4.5)-ben a négyzetreemelést elvégezve ldtjuk, hogy

() = $(22(t) + 2(0) — 2(0)z(t) = )z (). (4.6)
Vdrhatd, hogy a természetben eléforduld esetekben
: lim (z(0)z(1))r = lim (z(1)z(0)) = O @.7)

azaz egy atom két kiilonboz6 idGpontbeli helyzete kozti korreldcid az idSkiilonbség
ndvekedtével megsziinik. Abbdl a ténybdl viszont, hogy a széréd rendszer kdrnyezeté-
vel termikus egyenstlyban van, koévetkezik, hogy '

: () =(2%0))r. (4.8)
MindezekA alapjan felirhatjuk, hogy .
lim o,(1) = (*(+=)r = ((O)r (4.9)

t &

A kristdly lényeges tulajdonsdga, hogy minden atomja ,,nagyjdbSl a helyén
van”. Ez azt jelenti, hogy az atom rezeg ugyan egyensulyi helyzete koriil, mdsszoval
az atom termikus felh6t alkot, de ennek a termikus felhGnek a sugara véges, a kris-
tdly atomjai nem mozgékonyak. A (4.9)-ben szerepld (z?); mennyiség, nyilvdn
kozvetlen kapcsolatban van a termikus felhd sugardval, ily médon kristdly esetében
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maga is véges. Levonhatjuk tehdt azt a kovetkeztetést, hogy a,(t), t —eo-re véges
értékhez tart. Az 1. dbrdn o, (¢)-t ldtjuk Debye-kristdlyra az id8 fiiggvényében.
Ldtjuk, hogy az aszimptotikus érték bedlldsdnak ideje néhdnyszor 1/w, (dlta-
ldban 1/wp==10~13 sec).
A Q%,(+ ) mennyiség mdr a rontgendiffrakcio elméletébdl ismeretes. Szo-
kdsos jeloléssel

Q2 (+ ) =2W. (4.10)
2W a kristdly Debye—Waller faktora.
| arct) (47
0.3
|
|

02

ORI ...... e e et S & S S5 b - T_._.... s o s - ...r,“u. s J‘ec
Vwp ' 2/wp
1. dbra. o.(t) az ic.ifi fiiggvényében szobahdmérsékletli Debye-kristdlyra

Mint azt a részletes szdmitds mutatja,

lim o,(f) = lim () = 0 @.11)
-0 —“o0
Ezért : '
limFg(Q,f) = 1;  lim F5(Q, f) = =™ 4.12)
t=0 [~ oo

A sajiitkorrelziciés figgvény (4.4) alakjibol és az o,(r) fiiggvény viselkedésébdl
kovetkezik, hogy a sajdt-korreldcids fiiggvény az 1 értékrdl néhdnyszor 1/wp sec
alatt e~ 2"-re csokken. Ha most a sajdt-korreldcios fiiggvényt igy bontjuk fel

Fg(Q, 1) = e~ + F4(Q, 1) (4.13)
Fs(Q,0)=1we ™ (4.14)

és F.(Q, t) néhdnyszor 1/w, mdsodperc alatt kezd§ értékérdl zérusra csokken.

akkor elGszor is ¢ =0-ndl

7 Fizikai Folyoirat XIV/6
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(4.13)-t Fourier-transzformdlva a szordsfiiggvényre a kovetkezdt kapjuk:

Sink.(Q, 8) = e~ 5(e) + 5(Q, ©) (4.15a)
+ co
i
5(Q, 8)2'771:7{ [ e ¥ F(Q, 1) dt (4.15b)

-

Ezzel a szérdsképet egy éles rugalmas csicsra €s egy széles, d-szerli szingulari-
tdst nem tartalmazé rugalmatlan részre bontottuk. A rugalmas csiics megjelenése
az atomok helyhezkatottségének eredménye. Ha az atomok nem volndnak helyhez
kotve, akkor (zZ)T:oo volna (ez a helyzet minden nem korldtozott mozgdsndl)
és a rugalmas csiics nem jelenne meg. (A Mdossbauer-cffektus szintén az atomok
helyhez kotottségén alapszik.)

Nézziik most azt az esetet, amikor

Q¥ (+ =) =2W1. ' (4.16)

(4.13), (4.14)-b8l ldtszik, hogy ekkor Fg(Q, ) minden t-re elhanyagolhatoan ki-
csinnyé valik e~2"-hez kepest Ez azt eredményezi, hogy a szords tilnyomdan rugal-
mas. Mds megfogalmazdsban: a szordsképet egyediil a staciondrius termikus felh6
adatai, Fy(Q, t) nagy idejli aszimptotikdja hatdrozza meg. A fotonokkal dolgozé
elméletben éppen ez a visszalokddés nélkiili emisszio, illetve abszorpcid, mds szdval
a Mossbauer-effektus 1étrejottének feltétele.

-Gondoljuk most meg, mi t6rténik, ha Q novekszik. El&szor is nyilvdnvald,
hogy Q novekedtével 2W is nd, ezdltal a rugdlmas csucs amp]xtudOJa csokken,
A szordsi képet egyre inkdbb Fg(Q, t) szabja meg.

Az is nyilvinvalé azonban, hogy S(Q,¢)-ban nem egyformdn ,érzddnek”
az Fy(Q,t) figgvény kiilonboz8 idejii részei. (4.4) és (4.13)-bdl, tovdbbd abbol,
hogy o, (t) pozitiv és ,lényegében” monoton névekvd fﬁggvénye az idének, kovet-
kezik, hogy névekvé Q-val F(Q, t) egyre gyorsabban csokken és ily mddon a (4.15b)
integrdlban egyre kisebb id8k jdtszanak dént§ szerepet. Azaz: minél nagyobb a
Q, anndl kisebb idejii korreldciokrdl kapunk felvildgositist S(Q, &)-bol.

A 2. pontban ldttuk, hogy a sajdt-korreldcids fliggvény kisidejii viselkedése
olyan, mint idedlis gdz esetében. Igen nagy Q esetén, tehdt a rugalmas csucs egyre
inkdbb eltlinik és a szordsi kép egyre jobban hasonlit ahhoz, amely idedlis gdz
esetén jonne Iétre.

Vildgos tehdt, hogy a tul kis- és tul nagy Q értékek egyardnt kedvezdtienek
a kristdlydinamika kutatdsa szempontjdbdl.

Tul kis Q-ndl statikus, dtlagolt viszonyokat ldtunk (kialakult termikus felh6),
til nagy Q-ndl viszont a kotéssel kapcsolatos informdcidkat veszitjik el. Ezért
a kristdlydinamika kutatdsa szempontjdbol a , kozbiils6” Q értékek lesznek jelen-
tdsek. Vizsgdljuk meg pontosan, melyek ezek az opumalm Q értékek.

Ebbdl a célbdl irjuk F(Q, 1) G alakban:

oty = (1) + i (1) : @.17)
ng(Q, t) = p~Q%() __ g~ Q=) — o-2W {e-Qi[a(t)—a(-)]__ 1} B

o | 4.18
= e 3 QY )~ i
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Legyen most Q , kicsiny, de nem tilsdgosan”. Ezen azt értjiik, hogy Q legyen elég
nagy ahhoz, hogy (4.13)-ban F(Q, t) szdmottevd legyen e~2% mellett, de legyen
elegend6en kicsiny ahhoz, hogy a (4.18) sorfejtésben megdllhassunk az els6 tagndl.

Ekkor
_ F5(Q, 1) = — e~ QPfa(t) — a(=o)]
g(Q’ 8) = e—-zW SI(Q’ 3)

+ oo

4.19)

5:1(Q,8) = 23; f e )~ () dr

A (4.17)-ben szerepld «(t)-t a (3.2) és (3.3), valamint (4.1) és (4.5) képletek segit-
ségével kiértékelve:

i 1
Qa0) = g7y 2 o 1Q eud (g arde™'onet kg g elonnt ot 2my o +1] (4.208)
ahol a betoltési szdm dtlagértéke T hémérsékleten,
1
ny o =n(@) = e (4.20b)
e T —1

Megmutathaté, hogy az éltalunk vizsgdlt, k6bos szimmetridji esetekben az ilyén
kifejezésben |Q-e, ,|* helyébe 1/3-Q*t frhatunk. Ekkor a q, o szerinti Osszegezés
o szerinti Osszeggé alakul és ha az (w, w + dw) frekvencia-intervallumban es§ frek-
vencidk szdmdt, & (w, w+dw)t egy f(w) figgvénnyel jellemezziik a kovetkezd
moédon: ; : '

317.#(@, o+ dw) = f() do
akkor a(f)-re ezt kapjuk

a(t) = %ff(w) —:; {[n(@) + 1] e~ +n(w) el + 2n(w) + 1} do  (4.21)
A frekvencidk eloszldsdt megadd f(w) fiiggvény neve: fonon-spektrum, integrdlja
az Osszes frekvencidra 1-et ad.

Ldthato el@szoér is az, hogy a Debye——;Waller faktor a fonon-spektrummal
a kovetkezbképpen fiigg Ossze:

W = Q) = Q' ff(w) 2n(@) + 1] do

Mésfel6l azonban a (4.9) képlet szerint
hQ? 1 [ & J [e ]
v—s N5 f g e> 0

() fs)

Sl (Qr 8) s
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S1(Q, e)-t az egyfononos inkoherens szérdsfiiggvénynek hivjuk. Ha a szdrdsi
képbdl levdlaszthatd, segitségével kozvetleniil a fonon-spektrumot kapjuk meg.
Ez éppen a kristdlyon végzett inkoherens szérdskisérletek célja.

Léthatd, hogy a kristdlydinamika szempontjdbdl optimdlis Q értékek éppen azok,
amelyek mellett az inelasztikus spektrumban a (4.17) sorfejtés elsé tagjdbol szdr-
mazé tag domindl, mert ez az a Q tartomdny, mely lehetvé teszi a fonon-spektrum
meghatdrozdsdt. A részletesebb vizsgdlat kimutatja, hogy pl. Debye frekvencia
spektrumot feltételezve a (4.17) sor 4 =hQ?2Mw, névekvs hatvdnyai szerint halad.
(wp a felsd hatdrfrekvencia.)

Mivel

Ll R OS2 T TR Y N SRRLTE SO (4.23)
i 1 A S 5 X Eq y ;
ezért pl, vanddium fém esetében (M = 51 m) termikus neutronokra cos (k, ko) = 0-nél
£~0 mellet a sorfejtés paramétere, 1 ~0,06 és hideg neutronokra A~ 0,02. Ezek
a A értékek, tehdt a megfeleld Q értékek biztositjdk, hogy a fononspektrum mérése
lehetséges legyen.

Az eddigiekben harmonikus kristdlyrdl volt szé. Az anharmonikus effektusok
eredményeinket természetesen modositjdk [8], [9]. Megviltozik egyfeldl a sajdt-
korreldcids fiiggvény alakja. A kitevében nem csak Q? szerepel, mint (4.4)-ben,
hanem tovdbbi, Q% magasabb hatvdnyaival ardnyos tagok is fellépnek. A szdmitdsok
és mérések szerint ez a kevésbé jelentds véltozds. Sokkal lényegesebb a Q? egyiitt-
hatdjdnak redlis és képzetes részét ado «,(t) és a,(r) fliggvények megvdltozdsa. Igen
fontos koriilmény azonban az, hogy «,(¢) fizikai tartalma nem vdltozik, Nem véltozik
meg tehdt az a fizikai jelentésébdl szdrmazd tény serh, hogy «,(¢) az id8 (fluktudcibk-
tdél eltekintve) monoton ndévekvd fiiggvénye, mely ¢-~oo-re véges értékhez tart.
Emlékezziink vissza, hogy ez abbodl az egyszer(i ténybdl kovetkezett, hogy a kris-
tdly atomjai helyhez kotottek. Ez pedig nem a harmonicitdsbdl kdvetkezik, anhar-
monikus kristdlyra is igaz. Az a tény viszont, hogy «,(¢) az id§ ndvekedtével véges

értékhez tart, most is arra vezet, hogy a szdrdsi kép egy éles rugalmas cstcsra és

egy szingularitdst nem tartalmazdé rugalmatlan részre oszlik.

5. Inkoherens szdrds folyadékon

Az 1. fejezetben ldttuk, hogy a szérdsfiiggvény meghatdrozdsdnak problémdja
egyenértékii a korreldcids fliggvény meghatdrozdsdval, Ez utébbi feladat viszont
a szorérendszer Hamilton-operdtordnak ismeretében, legaldbb is elvileg, elvégez-
hetd. Ily médon kristdlyok és kvantumfolyadékok esetén a szdrdsfiiggvény szd mitdsa
pusztdn matematikai problémdt jelent, Teljesen mds a helyzet redlis folyadékokndl,
mert az ilyen rendszer Hamilton-operdtordt még kozelitéleg sem ismerjiik. Ekkor
kénytelenek vagyunk koézvetleniil a korreldcids fiiggvényre vonatkozd feltevésckct
tenni. A szokdsos feltevés a kovetkezd:

Fs(Q, 1) = =@ (5.1)
Eszerint a sajdt-korreldcids fiiggvényt ugyanolyan (ipustinak vdlasztjdk, mint amilyen

harmonikus kristdly esetében adddik. Ezt az eljardst egyfelSl a kisérletekkel vald
Gsszevetés, mdsrésat a sajdt-korreldcios fiiggvény dltaldnos (a széré rendszer konkrét
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tulajdonsdgaitol fiiggetlen) tulajdonsdgaira vonatkozé elméleti vizsgdlatok iga-
zoljdk [8], [9].
Egy tovdbbi kozelités abban dll, hogy a kitevGbe csak az o, (t)-nek megfeleld

kifejezést irjdk [4]. \
a(t) =3{[z() —z(O)])r. (5.22)

Azonnal ldtjuk, hogy a(f) ilyen vdlasztdsa nem lehet helyes. Redlis kitevé ugyanis
nem mutathatja a (2.7) értelmében kotelezS . kis idejii viselkedést. Ugyanakkor az
(5.2) alak a kitevd szemléletes jelentése folytdn igen vonzd. Ezért torténtek nagy
eréfeszitések olyan eljdrdsok kidolgozdsdra, melyekkel az (5.2) segitségével elvée
zett szdmitdsokat korrigdlni lehet [10], [11].

A folyadék feltételezhet§ izotrdpidja folytdn a(¢) nyilvdn nem fiigg a Q vektor
irdnydtdl. Ezért az

2(0) = ¢ (O~ OP)r (520)

képletet szokds haszndlni.

Mivel a folyadékfdzis kozbiils6 helyet foglal el a kristalyos és gdzfazis kozott
és a kristdlyra jellemzd szérdsi képet mdr jol ismerjiik, célszer{i meggondolni, milyen
szordsi kép adodik a mdsik hatdrfdzis esetén. Mindenekel6tt nyilvdnvald, hogy ami-
kor a gdzfdzisban létrejove szordsi képrdl beszéliink, nem a ritka, idedlis, hanem a siird,
a forrasponthoz koézel es6 hdmérsékletli gazok esete érdekel benniinket. Ebben az
esetben a (2.5) formula természetesen nem haszndlhatd. Viszont a siirli gdzban
az egyes atomok igen gyakran litkznek és éppen erre az esetre érvényes a Brown-

mozgds ismert képlete [12]:
([r(t) —x(0))*)r =6Dr. (5.3

Itt D a gdz diffuzids dllanddja.
(5.3)-at és (5.2)-t (5.1)-be helyettesitve a Fourier-transzformdcié utdn

2
SQ.9 = rorrra
(Q*D)*+¢
adodik. Siir{i gdz esetén tehdt egy sima Lorentz-tipusi gorbét nyeriink, melynek
maximuma ¢=0-ndl van.

A kisérletek azt mutatjdk [13], [14], [15], [16], hogy a folyadék dltal 1étrehozott
szdrdsi kép hasonlit is, kiillonbozik is az egyes hatdrfdzisokban észlelt szordsi ké-
pekt6l. A kristdly szordsi képével kozos, hogy a szort neutronok spektruma durvdn
most is egy rugalmas és egy rugalmatlan részre tagolodik és az utobbi éppen az ,,0s-
kristdly” szordsi képét utdnozza. A siirii gdzra emlékeztet viszont az, hogy a kris-
tdlyra jellemzé éles, rugalmas cstics helyén egy szélesebb, (5.4)-re emlékeztetS alaki
cstics emelkedik. Ezt hivjdk kvizielasztikus csucsnak. Ugyanakkor meg kell je-
gyezni, hogy ennek a csticsnak az alakja és az (5.4) formula kozott az egyezés csak
kozelits.

A Kkisérleti eredmények kvalitativ magyardzatdra a kovetkezd feltevéseket
szokds tenni [17]:

17 (1) = o, () +a,(t), (5.5)

ahol «,(¢) éppen az Gskristdly o,(f)-je, melynek tulajdonsdgait a 4. l'ejezg(be"n "tzir-
gyaltuk. ap(t) az Gskristdly és a folyadék atomi dinamikdjabol szdrmazo kiilonb-

(5.4
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ségeket hivatott tekintetbe venni.

2. () > ap(f), ha t< i (5.6)
Wp

\

E szerint a ,,kis-idej(i viselkedés” ugyan olyan, mint a kristdlyban.

3. )= o()+a,lr) (.7

azaz a nagy-idejii viselkedést mdr a folyadék-jelleg hatdrozza meg.
Minthogy a folyadékban a mozgds nem hatdrolt, az atomok nem helyhcz
kotottek, feltessziik, hogy : .
4. limo,(f) = + (5.8)
e i
Feltessziik ezen kiviil még azt is, hogy '

3. az a(t) fiiggvény id8ben lassan véltozik.
Mindezek alapjdn a(z)-t a kovetkezd dbrdval illusztrdlhatjuk:

a(t)

a’f‘(f)

_///W:-

2 SO Kl e iy o

7/&!0 b
2. dbra. o(t) vazlatos rajza folyadék és kristdly esetében

o (2)-t vdzlatosan rajzoltuk fel, elhagyva az 1. dbrdn ldthaté ingadozdsokat.
(Természetesen a,(¢) rajzdbdl nem szabad azt a kovetkeztetést levonni, mintha ez
* a fiiggvény mindenhol linedrisan véltozna.)

Ha feltevéseink igazak, akkor

F5(Q, t) = e~ @lawd+o,0) (5.9)
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A sajdt-korreldcids fiiggvény ¢ =0-ndl l és ,,lényegében” monoton csékken zérusig.
Ugyanugy, mint a 4. fejezetbeli FS(Q, 1) esetébcn, most is ldtszik, hogy Fs(Q, 1)
novekvl Q-val egyre gyorsabban csékken és ily mddon az

4o 3

2
Siuk.(Q’8)=Eltﬁ‘ f e %" Fy(Q, f) dt (5.10)

integrdlban anndl kisebb idSk jdtszanak dgntd szerepet, minél nagyobb az impulzus-
csere.

Mivel (5.5) és (5.6) szerint a folyadék kis idejii viselkedése €s az Gskristdly kis
idejii viselkedése megegyeznek, til nagy Q esetén kristdly-jellegfi szordsi képhez
jutunk: a nagy impulzuscserét szenvedd neutron ,kristdlyt 1dt”. Ahhoz, hogy a
neutron a folyadékeffektusokrdl adjon szdmot, megfelelSen kis Q értéket kell vd-
lasztani.

Nézziik meg ezutdn, hogy feltevéseink valoban elvezetnek-e a folyadékon létre-
jOv@ szordsi kép magyardzatdra.

Gondoljunk vissza arra, hogy kristdlyokndl a rugalmas-rugalmatlan tagoléddsra
a korreldcios fiiggvény (4.13) felbontdsa vezetett. Feltevéseink alapjdn folyadékokndl
ezt a felbontdst igy célszerii dltaldnositani.

F5(Q, t) = e~ Qlar(=)+as0] 1 fo=Qawr () +2()] — o= Q* [axr(=) +as (O} (5.11)

tehdat F(Q,?) hatdrértéke helyett nagy idejii aszimptotikdjdt vdlasztjuk le. Fel-
tevéseink értelmében a mdsodik tag id6fiiggése hasonlitani fog F5(Q, t) id8 fiiggésé- |
hez. Ily médon a mdsodik tag Fourier-transzformdltja a 4. fejezetbeli S(Q, ¢)-t fogja
utdnozni. Ezzel szdmot adtunk arrdl a tapasztalatrol hogy a rugalmatlan rész az
Gskristdly szdrdsi képéhez hasonlht. :

Ha a(t) zérus vagy idében dllandd volna, akkor az els§ tag rugalmas csiicsra
vezetne. Az a tény, hogy a,(t) az id6 lassan véltozd, de végtelenhez tartd filiggvénye
azt eredményezi, hogy nem éles, d-szerli, hanem kiszélesedett csticsot latunk, A
folyadékatomok nem hatdrolt térbeli mozgdsa (a folyadék folyékonysdga) kovet-
keztében létrejove kvdzielasztikus csticsot az

+ oo

. e~ Quan(~) AL b
Skvazie (Q, &) = o | e e~ Rddy (5.12)

- co

képlettel lehet leirni.

Ldtjuk, hogy mig a spektrum rugalmatlan részét elsGsorban o, () szabja meg,
a kvdzielasztikus csics alakjdért egyediil az o (¢)-ben Osszefoglalt folyadék-effek-
tusok felelgsek. Ezért szokds a folyadék-effektusok vizsgdlatdt a kvdzielasztikus
cstics mérésével végezni.

Fentebb emlitettiik, hogy a folyadék-effektusok vizsgdlatdra megfeleloen kis
Q értékeket kell vdlasztani. Ovatosnak kell lenniink azonban ezzel is. Ugyantigy,
mint ¢lébb, most is nyilvdnvald, hogy minél nagyobb a Q, anndl kisebb id6k do-

mindlnak (5.12)-ben. f<< —d}—-re feltevésiink értelmében a kvdzielasztikus cstics
D
e~ Qur(=)5(g)-ba megy dt. Q-t csokkentve egyre nagyobb id6k jutnak szerephez,
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egyre hosszabb iddket ,,ldtunk” és megjelennek a folyadékokra jellemzd effektusok.
Ezért mondtuk azt, hogy Q-nak kicsinynek kell lennie. A sztochasztikus folyamatok
elméletében azonban bebizonyitjdk, hogy nem hatdrolt mozgdsndl elegendGen nagy
id8kre / ;
j {[x(t) —x(0)]*)y =~ 6D1, (5.13)
ezért nagy r-kre

oy (t)~ Dt. (5.14)

Innen azonban kovetkezik, hogy tdl kis Q-ndl, mikor a viszonyokat mdr don-
téen o (#) nagy idejii aszimptotikdja befolydsolja, a kvdzielasztikus cstics alakja
ugyanolyan lesz, mint sfirli gdz esetén volna. Ebb&l viszont legfeljebb a folyadék
diffaziés dllandéja hatdrozhaté meg. E szerint az optimdlis Q értéknek elegendGen
kicsinynek kell lenni ahhoz, hogy ne a kis idejii kristdly-effektusokrol és elegendGen
nagynak kell lennie ahhoz, hogy ne a nagy idejli viselkedést szolgdltaté difftzids
mozgdsrol nyerjiink informdcidkat. '

Hogy kb. mekkora ez az optimdlis érték, azt viz esetén'a svéd Larsson-csoport
méréseibdl dllapithatjuk meg [14]. Ezek a kutaték a kvdzielasztikus cstcs széles-
ségét hatdroztdk meg Q2 fiiggvényében. Eredményeiket a 3. dbra szemlélteti.

=]

5 el

TR T WSS (SR S e oGO Fee S
P e @ R A S L
@ [A?]

3. dbra. A kvézielasztikus cstics szélessége Q* fiiggvényében.
Az egyenes vonal a difftizibelméleti eredmény

A szaggatott egyenes a diffizié elmélet alapjin szdmolt eredményt tiinteti fel.
(D=1,85-10"5 cm?/sec). Ldtjuk, hogy Q?=<2A-2nél kisebb Q%kre az eredmények
megegyeznek a diffizio-elméleti vdrakozdssal. Ennél kisebb Q? értékek esetén a
neutron tehdt mdr diffaziét ,,ldt”. Az optimdlis Q2 értékek Q2 =2A -2 koriil helyez-
kednek el. (4.23) képletbdl ekkor azt kapjuk, hogy ahhoz, hogy a kvdzielasztikus
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csucsot ilyen kis Q-k mellett termikus neutronokkal vizsgdljuk, hozzdférhetetleniil
kis szogeknél kellene mérni. Ezzel szemben a neutronok energidjanak csékkenté-
sével tetszBlegesen nagy szogek mellett is elérhet8k a kivdant Q2 értékek. Ezért jelent
a folyadékok vizsgdlata szempontjdbol nagy elényt a hideg neutronok haszndlata.

Neutronszordsi kisérletekkel vélaszt lehet adni arra a kérdésre is, hogy hol
kezdddik az a tartomdny, ahol a(f) mdr lényegében diffizid-elméleti alapon szd-
molhaté. Sakamoto és csoportja [18] a kvdzielasztikus csticsot kimérve Fourier-
transzformdcié segitségével meghatdrozta o (7)-t viz esetén.

aptl AT

0 —

201 41 10 10
iy L(10-7 sec)

4. dbra. ¢y (t) alakja viz esetén. Az egyenes a diffizidelméleti eredmény. (log-log skala)

Az egyenes vonal a diffizié-elmélet alapjdn van szdimitva, a pontok az «(t)-re
vonatkozo eredményeket tiintetik fel, melyeket a mérés alapjan szdmoltak. Ldtjuk,
hogy a(t), t =102 sec esetén éri el aszimptotikus értékét. Ezek szerint az dltalunk
vizsgdlt folyadék-effektusok a 10-1-t6l 10~1%sec-ig terjedd idGintervallumban
mutatkoznak. A fent megdllapitott optimdlis Q érték éppen e tartomdny vizsgdlatdt
teszi lehetGvé.

Természetesen a folyadék-tulajdonsdgokat nemcsak neutronokkal lehet vizs-
gdlni. Emlitettiik, hogy a folyadékon térténS Rayleigh-szords, illetéleg a rontgen-
sugarak szérdsdnak hatdskeresztmetszete szintén az ismertetett korreldcids fliggvé-
nyekre vezethetd vissza. A kvdzielasztikus csiicsra jellemz8 energiacseréknél azonban
lithaté fényre Q%=10" cm~2 adddik. A ldthaté fény Rayleigh-szérdsdndl tehdt
til kis Q-ndl dolgozunk. Réntgen-sugarak szérdsa esetén elérhetd ugyan az opti-
mélis Q érték, de itt a kis energiacserék (néhdny meV) mérése megoldhatatlan problé-
ma. A mag-mdgneses rezonancia vizsgdlatokrdl is megmutathatd, hogy segitségiik-
kel ,,til messzire litunk™ és ily médon csak a diffizios dllandé meghatdrozdsdra
haszndlhatdak. .
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6. Koherens szérds kristdlyon

Koherens szérds a fényszérds elméletében rugalmas szordst jelent, melynél
a kiilénboz8 szérécentrumokrol szort fény amplitidoi dsszeadédnak. A neutron-
fizikdban — mint l4tni fogjuk — szintén interferencia szérdsrdl van szo, ez azonban
dltaldban nem rugalmas. Ldtni fogjuk tovdbbd, hogy a rugalmas koherens szords
itt is szerkezetmeghatdrozdsra szolgdl, de rendkiviili szerepe lesz éppen a rugalmatian
koherens szérdsnak.

Tudjuk, hogy

1 Lty
Sion (Q, €) =er s F(Q,t)dt

F(Q, 1) = 3 (el0n0 g-iQu),

kristdly esetén ebbdl :
F(Q, 1) = D U (eiQu) g-iQui),
1

adddik. A szokdsos médon ez igy alakithatd 4t:

F(Q, 1) = e=1 3 ¢iQl ¢~ Qa0 ~a(=)]

1 1
a(r) = 5 [Z,, Z,()] + 5 (Z/(O)~ZiF)—(Z})
A részletes szdmitds arra vezet, hogy
h

Q* [y (1) — oy ()] = Sy 5 <) Q- e, oJ2 {e~iat-ionxt (n, ,+ 1)+ i1, , citt*iva,ar)

q,a @ 0
tehdt »

Sion (Q, &) = e~2¥1 3 el _f}z—f; f e“";"'e—o'(a.(:)—m(»)l dt
Az exponencidlist sorbafejtve i
Sk (Q8) = SO+ SV ¢
SO(Q. ) = e M15(e) 3 e

®,0(e—hay,, ) =0

1 ;
SO(Q, &) = e-M1. - i(Q—q)l.{
Q. e)=e N .,Z’: Ze ¢,6(s+hwq, ) e<=0

i 1
[ lQ'eq.ula; Pe = —%!E(;'gf:l lQ.e’l. 'llz
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-Az—;-,- JelQl §sszeg jol ismert az optikai rdcsok elméletébdl, struktira faktornak
]

nevezik. Vildgos, hogy Q-t Q@Wb, +Q0®b,+Q®b;=Q alakban a reciprok rdcs
alapvektoraival kifejezve
- Q:1=2zJ Q0] 2
i

adodik, tehdt

1 Q1 — ; [_L znmwl]
ge =y oo

Az egyes Osszegeknek éles maximumuk van a Q@ =0,1, ... értékeknél, tehdt azon
helyeken, ahol Q =reciprokrdcs vektor. Pontosabban beldthatd, hogy

3
5 e = 3509 =40
N 1 . Vg 7

ahol v, az elemi cella térfogata. Az Gsszegzés az Osszes T reciprokrdcs vektor sze-
rint torténik. Ezzel azt kapjuk, hogy

SO(Q, &) = e~14(Q)d(e) Z
SM(Q, ) = e~ 3 A(Q+q) [6(s—hwy, o) ¢, + 6 (e + kg, ) ]

Az elsS tag rugalmas szérdst ir le, mely a Q =1 reciprokrdcs vektor értékeknél éles
maximumokkal rendelkezik. Ez a szokdsos Bragg-szérds. A maximumok mérése,
a kristdlyszerkezet kutatdsdnak eszkoze. Segitségével feltérképezhetS a reciprok-
rdcs. Minthogy a neutron hatdskeresztmetszet a szordsi hosszak négyzetével és
nem az elektronfelh6 nagysdgdval ardnyos, a rugalmas tagon alapulé neutron-
szerkezet vizsgdlat, szemben az dltaldban pontosabb réntgen szerkezetvizsgdlatokkal,
lehet&vé teszi konnyli atomok, tovdbbd kozel egyenlS atomstilyt atomok helyzeté-
nek meghatdrozdsdt. Magneses szerkezetvizsgdlatokra a neutrondiffrakcid kizdro-
lagos eszkoz.

Nézziik most a mdsodik tagot. Attérve a q szerinti integrdldsra, kapjuk:
SOQ, 8) = e~ 3 ¢, 6[e ~ho(Q, 0)] + 9. 3¢+ o (Q, )]
Q=Q+r
¢ = +ha(Q, )

eszerint az

€rtéknél csicsot kapunk ¢ fliggvényében rogzitett Q mellett.

Ez azt jelenti, hogy a hatdskeresztmetszet csak ott nem tlinik el, ahol a neutron
energia- és impulzus-nyeresége egy elnyelt vagy gerjesztett fononéval egyezik meg:

& = t+ho(q, ®)

Q=q+r.
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Kiemeljiik, hogy a mdsodik egyenl8ség szerint Q nem feltétleniil egyenld q-val,
hanem reciprokrdcs vektornyival kiillénbozhetik t6le. (A fonon energidjdt ez nem
érinti, mert az w(q, a) fiiggvény a reciprokrdcs vektorokban periodikus.)

Ezért nem igazi impulzus a fonon kvdziimpulzusa.

A fonon diszperzids reldcidjdnak mérése ezutdn ngy torténik, hogy adott
Q mellett mérik a hatdskeresztmetszetet és a cstcsok a hozzdtartozé hw(Q, o)
(x=1, 2, 3) helyeken jelentkeznek. A kristdly helyzetének ismeretében (ezt pl.
diffrakciéval mdr el6bb meghatdrozzdk) az ekvienergikus feliileteket a Brillouin-
zondban' mdr be lehet jelolni.

Minthogy a Brillouin-zéna sugara dltaldban 1 A-! koriil van, a diszperzids
osszefiiggés felvételéhez Q2 értékét a (0, 1 A-2) tartomdnyban kell tudnunk véltoz-
tatni. (4.23) segitségével nem nehéz megmutatni, hogy ez termikus vagy hideg
neutronokkal kénnyen elvégezhetd (egy fonon gerjesztésekor az energiadtadds
0 és 10~ 2eV kozott vdltozik). Ezzel szemben infravoros fény esetében hidba vdl-
toztatjuk a szords szogét Q mindig tul kicsi marad. Lathato fényt haszndlva a Brillouin-
zdéna sugardnak ezred-, infravords fényt haszndlva szdzezred részénél nem tudunk

L

tovdbb jutni. A rontgensugarakndl fellépS nehézségekrdl mdr beszéltiink.

7. Neutronszords molekuldn

Az eddig felvetett szempontok alapjén a molekuldn torténd szdrdsrol csak
néhdny szot szélunk.

Ldttuk, hogy a neutron szérdskisérletek folénye mds vizsgdlati modszerek felett
abban 4dll, hogy a lass és hideg neutronokkal lefedhet6 Q tartomdny éppen az,’
melyre az atomi dinamika kutatdsa szempontjdbol sziikség van. Mivel mostandig
amakroszkopikus targetekrdl volt szd, természetesen nem kellett torddniink azzal,
hogy milyen hatdssal van a szoérdsi- képre a targetnek, mint egésznek mozgdsa és
visszalokddése. A helyzet megvdltozik, ha idedlis gdz molekuldin valé szordst vizs-

gdlunk. A részletes vizsgdlat megmutatja, hogy a szordsi képnek a molekula hd-
L2002

mozgdsa és visszalokddése kovetkeztében elGdlld torzulisa novekvd 7M -el nd.

(Itt M a molekula tomege). Ezért, ha mikroszkopikus targetet (molekula) vizs-
. gdlunk, célszerli Q*t minél kisebbnek vilasztani. Ez a koriilmény donts folényt
biztosit az infravords és Raman-spektroszkopidnak a molckularezgések kutatdsd-
ban. A neutronspektroszkopiai mdédszerek csak akkor keriilhetnek eltérbe, ha
a vizsgdlt molekula elegendGen nagy. A szabad molekula neutron hatdskereszt-
metszete ily médon nem fundamentdlis, hanem reaktorfizikai szempontbdl jelentds.
A helyzet természetesen megviltozik, ha nem szabad, hanem pl. kristdlyban
kotott molekuldkon valé szérdsrdl van sz6. Az ilyen molekuldk szabad, illetve
akaddlyozott forgdsa erdsen befolydsolja a szérdsi képet. Ez modot nyujt a kris-
tdlyban és folyadékban végbemend forgds természetének vizsgdlatdra. Az ut6bbi
id6ben sokan végeztek ilyen vizsgdlatokat [19], [20]. Az ezzel kapcsolatos elméleti
kérdésekre jelen osszefoglaldsunkban nem tériink ki,
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A SZILARD DIMETILANILIN FIZIKO-KEMIAI TULAJDONSAGAINAK VIZSGALATA I.

A Fe0134gy6kcsapdét tartalmazd alacsony hémérsékleten besugérzott
dimetilanilin lumineszcencidja

Irta: Késa Somogyi Istvén, Tompa Kdlmédn és Dézsi Istvdn

Ogszefoglalds

A 77°K héfokon camma sugdrzdssal besugdrzott vas /III/ kloridot
tartalmazdé N,N’-dimetilauilin /DMA/ felmglegitését fényemisszid kiséri. A
kibocsdtott fény intenzitds maximumai 77°, 100°, 150° és 2200 K-nél van-—
nak. Ezeken a hémérsékleteken a besugarzott oldatban gzerkezeti vdltozdsok
torténnek. A tiszta DMA-~ban NMR mérések ‘a CH, csoport forgéséra mutatnak,
amli 779K koriil indul meg. Egyéb szerkezeti valtozdsok NMR mérésekkel a
tiszta anyagban-nem mutathatdk ki. A feny sugdrkémiai hozama 10-6 - 10-5
foton/100 eV, értéke az idSben exponencidlisan cgdkken. A spektrum 360-
600 m,u hullamhossztartomanyban helyezkedik el, maximuma 490 m/u—nal ta-
1d41hatd.

A besugarzés folyamén keletkezett t8ltott réezecskék 0,1 = 0,7 eV
melysegu cgapddkba fogddnak be. A fényemisszidt részben a tﬁltbtt részecs—
kék rekombindcidja eredményezi, részben az excitonok okozzdk. A sugdrkémi-
al folyamatban f6ként a DMA molekuldk gerjesztddnek. A gerjesztés véndor-
14s utdn a FeCly molekuldkon lokalizdlddik s véglil a FeCl¥ emittdl.

A FeCl3 gydkcsapddt 2 mM-nél nagyobb koncentrdcidban tartalmazd
dimetilanilin /a tovabbiakban DMA/ 77-196°K hémérsékléttartomdnyban t8r-
téné besugdrzédsakor a vas /III/ klorid szokatlanul'magaa kezdeti sugdrké-
miai hozammal G/-FeCl,/, = 10-25 redukdlédik [1] . A DMA-ben, valamint
mds olddszerekben killonbsz8 hémérsékleten kristédlyos fdzisban végzett
spektrofotometrids mérések eredményeinek analiziseé alapjén [2] ugy léat-
szik, hogy ezek a kezdeti honamok az olddszert8l az oldott anyaghos ird-
nyuld energiadtaddssal -értelmezhetSk. Az energldt a kristdlyos anyagban
mozgd excitonok szdllitjdk.

A DMA lehiitve polikriatdlyos szerkezetet vesz fel, s igy a F9013
redukcidjdnak, a sugdrzds hatdsdra keletkezett képzddméhyek reakecidi hé-
mérsékletfilggésének és a besugdrzds utén' kialakult energetikail viszonyok .
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meghatdrozdsira az altalunk korébban haszndlt [1] abszorpcids spektrofoto-
metrids technika nem alkalmas.

A fenti folyadékfdzisban végzett spektrofotometriai méréseken
alapuld vizsgdlatok kiegészitésére célszerilnek ldtszott a szildrd fdzis-
ban lejdtszddd folyamatokrdél lehet8leg kizvetlen adatokat nyerni.

Az alacsony hémérsékleten besugdrzott DMA mintdkban a kémiai &t-
alakuldsok sebességét a rdcsszerkezet vdltozdsal jelentékenyen befolyd-
golhat]jdk. ElsSsorban a hémérséklettdl filggd strukturdlis dtalakuldsok
éa molekuldris mozgdsok, a minta hiitése és besugdrzdsa sordn keletkezd
rdcshibahelyek hatdsa lehet jelent8s, amelyek az alapdllapothoz viszonyit-
va energiafelesleggel rendelkez8 részecskék, elektronok, ionok, gybkok és
gerjesztett képzddmények kémiai vdltozdst eredményezd reakcidinak irényét.
ég sebegségét megvdltoztathatjdk. A sebesség vdltozdsdt végsSsoron a rea-
gdld részecskék egymdshoz vald elmozduldsdnak sebessége és a kémiai dt-
alakuldst eredményezd taldlkozdsok gyakorisdga szabja meg,és igy ardnyos
lesz a rdcshibahelyek, elektron és gySkcsapddk milyenségével és koncent-
rdcidjdval. :

A kordbbi lumineszcencids méréseink [ 3] folytatdsaként jelen mun-
kdnk f8 célkitilzése az volt, hogy a hémérsékletnek a szerkezetre és ezdl-
tal a killonbdzé folyamatok jellegére kifejtett hatdsdt, a besugdrzds so-~
rédn kialakult molekuldris energetikai viszonyokat tanulményozzuk. Kilont-
sen érdekeseknek ldtszottak azok a mérések, amelyek az energiadtadds le-
hetséges mechanizmusdrdl adhattak felvildgositdst.

- A felsorolt folyamatuk vizsgdlata az NMR, ESR, Mossbauer spekt-
rogzkdépia és lumineszcencia mérésekkel megvaldsithatd. Ezen vizsgdlataink
eredményeit ©ondlldé munkdk form&jdban ktzdljiik. Jelen kbzlemény a luminesz-
cencids és ESR mérések eredményeit tartalmazza.

Kigérleti rész

Az anyagok el8dllitdsdt és tisztitdsdt, a berendezéseket, mérd-
miszereket és a mérést kordbbi kozleményiinkben [3] mdr ismertettiik, ezért
1tt csak az azdéta bevezetett ujabb eljdrdsokat kdzoljilk.

Igy pl. a lumineszcencia mérések egy részét aluminiumbdl készi-
tett mintatarté edénnyel végeztilk. Ez egy 5x20x180 mm méretii Al rud volt,
egylk feliiletén a minta befogaddsdra 0,5x15x30 mm-es bemélyedéssel. Az
1lyen mintdkat manipuldcids kamrdban nitrogén védSatmoszférdban kész’ tet-
tlk el, majd cueppfolyds nitrogén alatt szdllitottuk és sugdroztuk b: Az
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evakudlt és a véddgdzban készillt mintdk fluoreszcenclds 1 lyamatel kdzott

eltérés nem mutatkozott.

A termolumineszcencia gorpék felvételét vagy szakaszosan /leg-
t8bbszbr 10ya maximumok k8zelében 5 fokos intervallumokban/ vagy folya-
matosan killnbbz8 felfutési sebességekkel vettilk fel. A mintdk héméreék-
letét ezen mérések alatt + 1,5° pontossédggal szabdlyoztuke.

Az. ESR méréseket JES-3BX spektrométerrel végeztilk Te,q, médusu

3 cm-es Ureggel.

Az eredmények

Az_emittd1lt fénymennyiség vdltozdsa az elnyelt ddziggal ég a
kezdeti FeCl3 koncentricidval

A kisugédrzott fénymennyiséggel srdnyos fényintenzitds-id8 gdrbék
haldrolta teriileteket az elnyelt dézis filiggvényében vizsgdlva megdllapit-
haté, hogy a leadott fénymennyiség kezdetben linedrisan emelkedik az el-
nyelt ddzissal. A besugdrzds idejét nbvelve a linedris Ysszefiiggés meg-
pziinik; bizonyos dézis elnyelése utdn a gbrbék hatdrérték felé kbzelednek.

Az emittdlt fénymennyiség ddézisfilggése szemléletesebb forméba
hozhatd, ha az egységnyl elnyelt ddzis fényemisszidra forditddé hényedd-
nak logaritmusdt dbrédzoljuk az elnyelt dézis logaritmusdnak filggvényében
/1. ébra/. A klilonb¥z§ mérések az dbrdn ldthatéval azonos‘hajlésézbgu e-
gyenest adtak, a kibocsédtott teljes fénymennyiség tekintetében azonban
kil18nbbztek egymdstél, Az 1. dbrén ezeket az egyeneseket fedésbe hoztuk

’ .
021s

/e
3

Sssin,

1. dbra

o

fenyrre.
w’

nyiségrvéltozésa a
: besu,
w0’ : vényében

i 10’ w0? il
besugarzasi idd'(perc)

184

Az emittdlt fénymeny-
zdsl 1d6 fugg-



azéltal, hogy a 10 perces besugédrzédshoz tartozd fénymennyiség értéket min-
den mérésnél azonosnak tekintettilk, vagyis erre az értékre normalizaltunk,
A kis dézisokndl a sugdrforrdsunk konstrukciéjabdl [ 4] adddé bizonytalan-

pégok miatt az 1. dbra kezdeti szakasza jellegének meghatérozdsdra tovébbi
mérések szilkségesek. : '

Az azonos ddzist elnyelt mintdk &1tal emittdlt fénymennyieég véi-

tozédsa a FeCl3 kezdeti koncentrdcidjdnak’ fliggvényében a 2. dbrdn 1dthstd.
Az 5 és 10 percig besugdrzott mintdk

minimuma azonos koncentrdcidétarto-

.5 ~4
.g‘ //ﬂ ményben 2,2 ~ 2,8107" M-ndl van.
% )‘ A h8mérgéklet hatdsa a lejdtszddd
Ny folyamatokra
8 1olyamatokra
@ of —-4
1/ A fényintenzitds — hé-
Q\\o méredklet gbrbéket mind szakaszos,
L . . mind folysmatos felfi. .si médszerrel
i o6 w0 ‘.I felvettilk., Az elsd esetben a mintdt
AQ?}; < miqdaddig egy adott hémérsékleten
T . taﬁtottuk, ameddig fényemisszié tor-
Az emittdlt fénymennyiség véltozdsa tént. Utdne a mintét oseppfolyds nit-
a FeClj kezdeti koncentrédcidjdnak rogénbe helyeztilk, a hémérsékletet
’ * flggvényében
‘ 3 felemeltilk és a mérést folytattuk. A

1 D« 15,601020 ev1

8 p 7.8 1020 oy1- két médszerrel egymdstdl némileg el-—
= =

- tér8 eredményeket kaptunk. Szakaszos
felflitéssel az egymdshoz kbzeli csucsok hem vélaszthatdk el egymdstdl, mi-
vel az aktivédldsl energis elegendd ahhoz, hogy bizonyos kis sebességgel a

magasabb hémérséklethez tartozd folyamatok is lejdtszddjanak. A szakaszos

felfitéasel felvett gbrbén az aktivdldeil ienerglidk dtfeddse miatt az inten~—
Z2itds osucpok szdma tehdt vdrhatdan keveéebb lesz, mint a folyasmatos fel-

fiitéssel nyert gbrbéken.

A folyamatos felfUtéenél viszont az anyag rossz hdvezetSképessége
68 vastagedga miatt a mintdk kille8 és bels§ rétegei k¥zbtt szdmottev hé-
mérgdklet kiil¥nbeég alakulhat ki, amely a nagyobb intenzitdscsucsok fel—
hagadds4t okozhatja /3. dbra, 3 gbrbe/. Ezt a hibdt kb, 1 mm vastagsdgu
vékony mintdk alkalmazdsdval kliisztbBltik ki. Az ilyen mintékkal nyert fel-
vételeinket tekintjilk helyeseknek. Az el8bbiek illusztréléséra a 3. ébrén
8 kil1¥nb¥z8 médszerekkel és rétegvastagsdgu mintdkkal nyert'termolumi-
neszcencids gtrbék ldthatdk.
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. . A fényintenzitds vdltozdsa a minta hémérsékletének
: figgvényében

1 szakaszos felfiités
2 ‘1 mm vastagsdgu minta 2 /min fitési sebesseg
3 5 mm vastagsdgu minta 5,4°/min flitési sebesseg

Részben ezen tényezlkkel magyardzhatd az is, hogy nagyobb felfii-

tési sebességekndl az intenzitdsmaximumok a magasabb hémérsékletek felé
tolédnak el.

A besugdrzott DMA szakaszos mdédszerrel felvett termolumineszcen-—
cids gorbéjén két maximum van: az elsd 93, a mdsodik pedig 138°K hémérsék-
let értéknél /3. dbra/. A gbrbe alatti terilletekb8l szdmolva a magasabb

héméreékleten lejdtszdédd folyamat kozben kb. hdromgzor tobb fény szabadul
fel, mint az elsd csucsndl.

Folyamatos felfiitéskor a radiotermolumineszcencids gdrbéken négy
csucs van, amelyek maximuma 77°, 100°, 150° és 240°K-nél taldlhaté.

2/ A fényintenzitds kezdeti emelkedése /initial rise curves/ a
hémérséklet fiiggvényében exponencidlis gorbével irhatd le. A 115 és 150°K
hémérsékletl maximummal rendelkezd csucsok felfiltésekor mért fényinten-
zitds értékeket a hémérséklet reciprok értékének fiiggvénydlzn dbrdzold
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gbrbék /4. dbra/ hajldsszdgébdl a folyamatok aktivdldsi energidja kigzd-
mithatd.
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A fényintenzitds kezdeti emelkedése a hdémérsdéklet filggvénydben
1 1100K-nél
2 140°K-nél

3/ A besugdrzéds folyamsn keletkezd gyoktk eltilnésének folyamatdt
a hémérséklet fliggvényében ESR méréssel vizsgdltuk. A besugdrzott DMA-ban
a gybkhozam értéke rendkiviil kicsi, igy az ESR mérésekndél haszndlt mintdk
durvédn 3 nagysdgrenddel nagyobb dézist kaptak,mint a termolumineszcencids
méréseknél hasznéltak. Az igy nyert és elég gyenge jelet add gybkik kon-
centrdcidja a 120-200°K k8z8tt1 héméreéklettartomdnyban, tehdt ahol &
termolumineszcenocids folyamatok zbme lejdiszdédik, nem vdltozott. A kapott
ESR jel az 5. ébrdn 1dthaté.

Az emittdlt fény spektrdlis bagzetétele

'—”-/-\\¢;,/.~,_ A 77°K-on 604, 7 -sugérzdssal be-
gugdrzott DMA5F6013 rendgzer felmelegité-

302 gekor kisugédrzott fény spektrdlis elosz-
14sa & 6. dbrdn ldthaté. A termoluminesz-
cencids gorbék két meximumdhoz tartozd

fényt egylitt vittilk fel a monokrome (0orra,

5. ébra

A besugérzott DMA-ban kelet-
kez6 gydktk ESR spektruma
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hulldmpossz (nm)

/

2
3 Hg lompa spektruma

} DMA lumineszencia spektruma

6. dabra

A FeCl,-mat tartalmazé 77°K-nél
besugé%zott DMA lumineszcencia
gpek truma

igy az &bra gorbéje iz Usszesitett
gpektrumot adja. Késziilékilnk felbon-
téképességének szemléltetésére a hi-
ganygbzlémpa e hulldmhossztartomdnyba
ead szinkdépérdl késziilt gorbénket ig
bemutatjuk. A DMA + FeCl3 rendszer
lumineszcencia szinképe folytonos. A
gpektrumok magasabb energidkhoz tarto-
z6 leszdlld oldaldn taldlhatd véll
arra enged kidvetkeztetni, hogy a spek-
trum két Beszetevdbsl 411,

Eiég durva, t4jékozdéddé mé-
réseink szerint a 150°K-nél alacso-
nyabb hémérgdkleteken kisugérzottA
fény intenzitdsmaximumdnak hulldm-
hogsza eltér az e hémérséklet felett
mért shektrumokéit6l; a nagyobb hul-
ldmhosszak felé tolddik el.

Az emittdlt fény intenzitdsdnak vdltozdsda az iddben

A 6000 ¥ -forrdsban besugdrzott és termikusan gerjesztett mintdk

fényemisszidjdnak intenzitdsa a maximum elérése utén egy adott hémérsék-
leten exponencidlisan cadkken /7. dbra/. A termolumineszcencids gérbén

3 ik

N

N

\2'\<“m'

©  fenyintenzitas ( viszonyl. egys. )

N
60 100 MOW
7. ébra idd(sec)
A fényintenzitds cadkkendse az 1d§

g 3 Z Oben.,
77°:Kjon’6OCo ? -besugdrzott minta.
A hémérgdklet 1 100°K

2 1500k
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lathatd intenzitdsmaximumok fele-
zési ideje kiillonbdzik egymdstdl.
Az alacsonyabb hémérsdkletil 150°K
alatti fényemisgszid felezdsi ide-
je 8 gec koril van, a masik csu-
ceé pedig méréseink sgzerint 24-38
sec kozbtt vdltozik. Ezeket a mé-
régeket 5 mm vastag mintdkkal vé-
seztilk. Ez a kOrillmény a felezé-
3i értékek pontossdgdt befolydsol-

hatta.

Az UV besugdrzdssal ger-
jesztett mintdk fényemisszidjdnak
lecsengési gbrbéi is exponencidlis
lefutdsuak, azonban felezésgl ide-
jik jdéval kisebb, mint termikus
gerjesztés esetén /8. ébra/;'A



g£orbék harom killénbozd szakaszra Lu. “-—

= hatdk, amelyek felezdal ideje megfelel
§ 18képpen tﬂi= 1,8 sec, tﬁ = 2,6 gec és
I iy t? = 3,7 sec,
S Y !
y 2 e oo =
f} Gerjesztés killonbszd frekvencidju
% ¢ HA_\ sugdrzdssal
Ve |
E 4 “Yl A 77°K hémérsékleten besugdr-
_§ A ) zott mintdkat ceseppfolyds nitrogénbe
e QX%@L helyezve a fluoreszcencia A= 3,7m hul-
’ QQ}Q;M"“"ﬁ“ 1lémhosszusdgu IR sugdrzds haldsdra
H AN kezd l4thatévd vdlni,és ez a fénykibo-
' codtds a sugdrzds hulldmhogszdt folya— 
ke I Q\%\‘ matosan cedkkentve mind erdsebben jelent
. 2. 4G gl R kezik. 3 eV-nak megfeleld energidju su-
ido (sec) gédrzds hatdsdra indul meg az igen in-
i Rl tenziv z6ld szinii fluoreszcencia fény
A fényintenzitds csbkkendse az kibocedtdsa, s ettdl kezdve a fotoger-
idSben 77°K-on UV besugdrzds jesztés és a p -sugdrzds folyamdn el -

utdn /két killonbSzd mintdval

végzett mérések eredményel/ nyelt energia egy részének fény alak~

Jjédban vald kisugdrzdsa egyldejiilég tor-
- ténik.
Az emittdlt fény kvantumhozama

Az elnyelt sugdrzdsi energia fényemisszidra jutdé részének megha-
tdrozdsdra a mérdberendezést standard fényforrissal bekalibrdltuk,és a
mintdk dltal leadott teljes fénymennyisdget a minta egységnyi térfogatdra
vonatkoztattuk. A méréberendezés Vsezetettadgét tiikroz§ korrekcids ténye-
z6k miatt a szdmitdsok csak nagysdgrendileg tekintheték helyesnek. Szdmi-
tdsaink szerint az emittdlt fotonok sugdrkémiai hozama 10"6 - lO‘S foton/100
eV, amely a szildrd fdzisu dtlagos gydkhozam G/R/ & 0,1 értékénél nagysdg-—
rendekkel kisebb. G

Beyéb megfigyelések

Az el8zb6kben felsorolt mérési adatokal célazerii a kivetkezdkkel
kiepdanitend:

1/ A FeC13 gyokcsapddt nem tartalmazdé alacsony hémérsékleten be-

sugirzott DMA felmelagitdsekor nem fluoreszkdl.
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2/ Az evakudlt kvarc edény faldra szublimdlt és alacsony hémér-
gékleten besugdrzott FeCl3 gem felmelegitésre, sem Hg ldmpa fényével ger-

jesztve nem fluoresgzkdl.

Az eredmények tdrgyaldsa

A fluoreszcencia 1étrejtttéhez a DMA és a FeCl3 egylittes jelen-
1éte szﬂksegps, mivel a két komponens killon-kiilon a besugdrzds utdn nem
fluoreszkdl. E két anyag k6lcsbnhatdsa a Mossbauer-effektus mérések ta-
nusédga gzerint olyan komplexet eredményez, amelyben a dimetilanilin mole-
kuldk meghatdrozott médon veszik korill a Fe atomot. Az igy létrejott komp-
lex elsd elnyelési sdvja 3 eV-ndl kezd8dik,a maximdlis elnyelésnek meg-
feleld energia pedig 3,5 eV.

Az alacsony hdémérsékleten végzett p -besugdrzds hatdsdra a rend-
azerben energia tdrolddik, A tdrolt energia féként olyan részecskékhez
van kGtve, amelyek a besugdrzds hdmérsékletén csapddkban foglalnak helyet.
A csapda mélységének megfeleld aktivdldsi energia kbzlése utdn a részeca-
kék felszabadulnak, majd reakcidba lépnek,mikézben feles energidjukat,
vagy annak egy részét fénykisugdrzds formdjdban leadjdk. Esetiinkben az
energiafelesleggel rendelkezd részecskék a FeCl, molekuldkkal feagélva
emittdlnak fényt, mivel a tiszta DMA-ban fénykibocsdtds nem észlelhetd.

A céapéék mélységének jellemzésére tobb mdédszer alkalmazhatd.
A fluoreszcencia termikus gerjesztésekor kapott fényintenzitds-hSmérsdk-
let gorbékre az Urbach formuldt 8f‘j%% alkalmazva [ 5] a kdvetkez§t kap-
Juks

&, = 0,16 &, = 0,20 &= 0,30 &= 0,44
ahol ¢, az (-edik intenzitdsmaximumnak megfeleld csapda mélysége eV-ban
kifejezve, ) :

%* az ¢-edik intenzitds maximumnak megfeleld héméraéklet.

A csapddk mélysége a fényintenzitds kezdeti nSvekedését a hé-
mérsdklet fiiggvényében dbrdzold gbrbék hajldsezbgébdl is meghatdrozhatd.
Méréseink szerint /4. dbra/ az aktivédldsi energia értéke 0,5 - 0,7 eV
k6z6tt ingadozik,és az elsd fluores.cencids maximumra vonatkozd értékek
hatdrozottan kisebbek,mint a médsodikéi.

Az & = Ay képlet haszndlatdval IR és UV begugdrzdsaink alap-
Jén arra az eredményre jutunk, hogy a fluoreszcencia gerjesztése &€=x0,3
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eV-nal indul meg,és ett8l kezdve 3,6 eV-ig a kozheead energldju sugdrzdsok-
kal gerjeszthetd. 3,6 eV felett a fluoreszcencia gerjesztése elbzetes
6000 7 -besugdrzds nélkill 1s megindul. A ~ 3 eV gerjesztésl energldnak
megfeleld hémérséklet érték az Urbach formula szerint a DMA forrdspontja
felett van, igy tehdt fel kell tételezniink azt, hogy a csapda mélységénél
nagyobb energlédju fotonokkal torténd gerjesztésnél az energla egy része

a rendezer felmelegitésére forditddik, vagy, hogy a termikus gerjesztés
koncepcidl befagyasztott organikus anyagokra nem alkalmazhatdk.

‘Az energidt tdrold és késdbb leadd részecskék a sugdrzds hatd-
géra 1étrejott sgzabad elektronok, ionok és szabad gydkbk lehetnek. Az
energia felszabadulds az elektronok és negativ ionok esetében a pozitiv
lyukkal vald rekombindcidkor torténhet. A szabad gydkok mind a pozitiv,
mind & negativ t6ltésii részecskékkel szemben affinitdst mutatnak [6], s
is egyrészt csapdaként gzerepelhetnek, masrészt egymds kozotti és a tol-
tésekkel valé rekombindcidjuk fénykibocsdtdssal jérhat.

Az elektronok 1létrejotte a fénykibocsdtds hozamdt biztositd
koncentrdcidban esetilinkben, amikor a sugérzds &dltal kozvetlenill gerjeszt-
het§ FeCl3 molekuldk szdma az emittdlt fénykvantumok szdmdnak durvdn tiz-
szerese!/, két mechanizmus szerint is elképzelhetd. Az egyik szerint
az elektronok a DMA molekuldkrdl szakeadnak le, majd migrdcidval a FeCl3
és DMA alkotta komplexek kozelébe keriilnek, de elképzelhetd az is, hogy
az elektronok a FeGlB-rdl szakadnak le és a molekula kbzelében 16v8 csap-—
ddkba helyezkednek el. Mivel a fololumineszcencia felezési ideje 1lénye-
gesen kigebb, mint a gamma besugdrzott mintdk termikus gerjesztéséndl meg-
figyelt fényemisszidé, valdsziniinek ldatszik az a feltevés, hogy a gamma
besugdrzds hatdsdra az elektronok fé6ként a DMA molekuldkbdl szakadnak le,
és a FeCl3 lumineszcencia centrumoktdl elég nagy tdvolsdgokra helyezked-
nek el

Az NMR mérések szerint /L. II. kozl./ a vizsgdlt hémérséklet—
tartomdnyban /77-270°K/ ezerkezeti dtalakulédsok nem t&rténnek, tehdt a
77°K-né1 meglévd szerkezet és molekuldris mozgdsok maradnak meg a ma-
gagabb hémérgékleteken is. A mérésekbdl ugy tilnik, hogy a CH3 csoport
forgdsa éppen a 77°K koriili, de anndl alacsonyabb hémérsékleten indul
meg.. Igy tehdt a termolumineszcencids gorbék 77°K-ndl megfigyelt csucsé-
nak létrehozdsdban feltehetfleg olyan részecskék vesznek részt, amelyek

kordbban a CH3 csoporthoz voltak kotve. Megfigyeléseink szerint a gorbén

®/

A TeCl, elsktronhdnyada a 107% M FeCl, tartalmu oldatban - = 2.1074,

¢,
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14thaté elsd csucs csak akkor mutathatdé ki, ha a lumineszcencla mérest
kgzvetlen a gamma besugdrzds utdn végezzilk. EbbSl arra kdvetkeztetiink,
hogy az elsd lumineszcenclds csucsot a molekuldk koztes tereiben szaba-
don mozgd, kordbban a CH3 cgoportokon befogott elektronoknak pozitiv lyu-
kakkal valé rekombindcidéja okozza. Ez a folyamat a besugdrzds hémérsékle-
tén /77°K/ észrevehets sebesgséggel jdtszddik le. A fénykibocsdtdsi folya-
mat lecsengését az elektronok védndorldsdnak sebessége hatdrozza meg. Min-
denesetre ez a’ folyamat 116°K alatt befejezddik, ugyhogy véleménylink sze-
rint a 116°K hémérsékletil mintdban szabad elektronok mér nem lehetnek.
Ezek a szabad elektronok nemcsak a molekula ionizdcidja révén johetnek
1¢.re, hanem a besugdrzéds hatdedra keletkezett excitonok rdcshiba helyeken

torténd disszocidcidja eredményeként is.

ionok 4s pozitiv lyukak, valamint a szabad gySkdk rekombindcidival kapcso-
latosak. Mivel fénykibocsdtds csak a FeCl3 jelenlétében torténik, fel kell
tételezniink, hogy a pozitiv lyukak a DMA kristdlyrdcsdn irdnyitottan vén-
dorolva véglilis a FeCl3 molekuldkon lokalizdldédnak, s igy a reakcid egyik
partnere mindig a FeClB—bél keletkez8 elektronaffinitdssal rendelkez§ kép-

26dmény .

A gySkkoncentrdcid vdltozatlansédgédt dokumentdlé ESR méréseinkbdl
feltehét8en az kovetkezik, hogy & kis dézisok elnyelésekor keletkezd gyd-
kdk nem azmonosak az dltalunk kimutatott gyokokkel,és .igy reakcidik is egé-
gzen mdsképpen jatszdédhatnak le. A lumineszcencids folyamatban résuztvevd
rydkok koncentrdcidja mindenesetre a kimutathatdésdgi hatdr alatt van. Fel-
tételezésiink szerint a legmagasabb hémérsékletnél észlelhetd fényintenzi-
tds maximumot a szabad gydkok rekombindcidja okozza.

Méréseinkbdl a sugdrkémiai folyamat kezdeti szakaszérdél levonha-
té kbvetkeztetések a mért magas G/-FeClB/ értékek helyességét megerbsite-
ni létszanak. A Mossbauer-effektus mérések szerint a [ FeCl, ] 1072
koncentrdcidju és a cseppfolyds nitrogén hémérsékletére hiitott DMA olda-
tokban jé1 kimutathaté koncentrdcidban Fe?* ionok is vannak. Ezek az io-
nok valdsziniileg a DMA-val valdé kblcstdnhatds sordn keletkeznek a kezdeti
FeCl3 tartalomnak megfeleld egyensnlyi koncentrédcidban. Kisebb Fecl3 tar-
talomndl az oldat lehiitésekor Fe2' nem képzG6dik kimutathatd mennyiségben,
konnyen lehetséges azonban, hogy ezt az dtalakuldsi folyamatot a sugdrzéds
meggyorsitja. Az egyensulyi koncerntrdcid elérése utdn a sugdrzds ezen katu-
litikus hatdsa megsziinik,és a FeCl3 tovdbbl redukcidéja mir sokkal kisebb
hozammal ég mds reakcidmechanizmus szerint tdrténik. Egy ilyen mechaniz-
mug feltételezésével a folyémat kezdetl szakaszdn a sugdrzds szolgdltatta
akt: vdldsi energia értéke elvileg tetszblegesen kicsi‘lehet,és igy az
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excitonos mechanizmusndl [2)] energetikai okokbél felléps, a G/—-FeCl3/o
lehetséges maximdlis értékét korldtozd koriilmények figyelmen kivill hagy-
hatdk.

A DMA-FeGl3 rendszer sugdrkémiai folyamata kezdeti szakaszdn
mért nagyobb hozamok lehetdségét erbsiti az a tény is, hogy az egységnyi
elnyelt dézis fényemisszidra forditdédé része legnagyobb a besugdrzds kez-
detén. Mivel a fénykibocsdtéds mindenképpen a FeCl3 molekula bevondsdval
torténik, ez egyuttal a Fecl3 nagyobb hozamu redukcidjédt is jelentheti.
Az egységnyi elnyelt ddézis fényemisszidéra forditédé hdnyaddnsk vdltozd-
sa, amint az az 1. ébrébdl ldthaté y

Q = ap™P

kifejezésgel irhatdé le, ahol Q az egységnyl ddézis hatdsdra emittdlt
fénymennyigég, D az elnyelt ddézis, a és b pedig dllanddk. Az egyen-
letben szerepld konstansok meghatdrozdsdhoz a fényemisszid kvantumhoza- -
ménak pontos 1smerete .sgziiksézes.

Az azonos elnyeit dézisbdél fényemisszidéra juté hdnyad véltozdsa
a kezdeti Fecl3 koncentrdcid fuggvényében /2. ébra/ arra mutat, hogy
egy bizonyos koncentrdcidé felett a vasklorid tartalom novelésével ez a
hdnyad 1g nd. A gbrbén ldthaté hatdrozott minimum értelmezésére tovdbbi .

mérégek szilkségeseks

Egy adott mintdt egymdsutdn t&bbszdr besugdrozva kimutathatd,
hogy az egységnyi ddézisra emittdlt fénymennyiség csBkkenése nincs kap-
csolatban a FeCl3 koncentrdcidjsnak vdltozdsdval. A jelenség a gerjesz—
tett részecskék befogdsdra alkalmas csapddk fokozatos telitddésével vagy
olyan csapddk feldusuldsdval magyardzhaté, amelyekbdl az alapdllapotha
vald dtmenetek fényemisszid nélkill torténnek. Barmely folyamat jdtszdd~
jék is le, az egyensulyi dllapot viszonylag kis ddézisok hatdsdra
/D < 0,1 Mrad/ bedll.

A G/foton/ hozamot a gytkhozammal és G/-FeClB/ értékével bessze-
hasonlitva 1dthaté, hogy fényemisszidra a sugdrzdsi energidnak csak je-
lentéktelen hdnyada forditédik. A védShatds és a besugdrzott anyagok su-
gédratabilitdsdnak megnbvelése szempontjdbdl ezekbll a mérésekp61 vilé-
gosan kitlinik, hogy a gerjesztést fényemisszié utjdn leadé adalékokndl
effektivebbnek ldtszanak az olyan molekuldk, amelyek a feles energidt
nem foton kibocsdtdssal, hanem sugdrzds nélkilli folyamatban vibrédcios és
rotdcidés energla formdjdban tdroljdk és adjdk le a kbzegnek.
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Bér a kvantumhozam alapjdn a lumineszcencids folyamatot kigérd
esetleges kémiai dtalakuldsok aligha befolydsolhatjdk a kezdeti sugdrké-
miai hozamok értdkét, mépls hasznosnak taldltuk az elképzelhetd kémiai

~ folyamatok felvédzoldsdt.

A besugdrzéds hémérusékletén szabadon mozgdé vagy a magasabb hémér-
gékleten a csapddkbdl termikus gerjesztéssel kiemelt elektronokkal a ki-
vetkez8 reakcidkat tartjuk lehetsdégeseknek:

8 & PeCly —— FeCl, + cL- 1/,
oMAt 1= ——-= DMAC1® , /2/
pMAC1® ——= DMACL + hyp e /3

A mésik lehetséges mechanizmus szerint a sugdrzds hatdsdra gerjesztett
i1lapotba keriild DMA® ndja 4t energidjdt a FeClB—nak, amely a feles ener-
pia egy réaszét emittdlja.

DMA —-w~~DMAY + e, DMAT 4+ e ——DMA® e Y
DMAL  + FeCly —— FeCly + C1 ; _ /5/
Fec;’?f ~——=PaCl, + By | . (6/ :

"A negativ ionok pozifiv lyukakkal torténd- rekombindcidjsra coak
a molekulardcs bizonyos fellazuldsa utdn keriilhet sor. Az elsd ilyeh moz -
gy avc}{3 csoportok forgésa lehet. Az ionok reakcidit az /1/-/3/ folyamatok
‘irjak le, ha az elektront a megfeleld negativ ionnal helyettesitjlik. Az
elektron-akceptor lehat gzabad'gyﬁk is, ekkor a reakcid a kdvetkezdképpen
alakul:

i ;
R1 b R2 e — R3 + hy /7/
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Mérés és Automatika 1966. 2. sz. 47

Szemipermanens, induktiv csatolasa adattar
alkalmazasa tranzisztoros logikai rendszerekhez

PELLIONISZ PETER
Kozponti Fizikal Kutaté Intézet

Permenens adattdraknak az alibbiakban azo-
kat a tarolokat nevezziik, melyek az egyszer
(tobbnyire mechanikus médon) beirt informéciot
tetsz6leges szamu kiolvasds utdn is megtartjik és a
beirt informdcié torlésére, illetve ujakkal valé
cseréjére nines lehet@ség. A szemipermanens adat-
tdrak fentiektdl abban kiilonboznek, hogy ezeknél
lehetséges az informdcio torlése és uj informécid
beirdsa, de esak a kiolvasdsi idonél nagysdgrendek-
kel hosszabb id6 alatt, Szemipermanens tarolok
felhaszndldsdra elsésorban ott mutatkozik igény,
ahol egy miiveletsorozat egyes miiveletelemeit
hosszi id6re — de nem véglegesen — véltozatlan
informdcié hatarozza meg (pl. szerszamgépek prog-
ramvezérlése, gyakran végrehajtandd, ill. hosszi
ideig tartd, osszetett mérések automatizildsa stb.)

A szemipermanens adattirak csoportjahoz
tartozik a Kézponti Fizikai Kutaté Intézetben ki-
fejlesztett, STAR elnevezésii tirolé tipus [1], [2].
A kévetkezkben ennck tranzisztoros logikai rend-
szerekhez valé alkalmazhat6sigaval foglalkozunk.

1. A STAR miikodése

A STAR induktiv csatoldst, szbszervezési
adattir. A szavakat és a hozzdjuk tartozé biteket
egymésra merdlegesen elhelyezked6 vezetékhurkok
képviselik, a sz6- illetve bithurkokbdl 4ll6 métrix
metszéspontjaiba ferritrudacskik helyehetGk (1.
abra).

Egy-egy sz6 informdcitartalmat a széhurok
mentén fekvo lyukakba helyezett ferritrudacskdlk,
illetve ezek hidnya hatirozzdk meg. A tirolando
informaciétartalom befrdsa tehat a ferritrudacskik
megfelels kombindcidjinak behelyezésével torté-
nik. A kiolvasds ezck utin gy megy végbe, hogy
a kiolvasni kivant sz6hoz tartozé hurokba dram-
ugrast taplilunk (olvaséimpulzus), melynek haté-
sara a bithurkok kimenetein a sz6 informdceio-
tartalminak megfelel impulzuskombindcié jelenik
meg. Abban a pontban ugyanis, ahové ferritet he-
lyeztiink, az induktiv esatoldsi tényezé értéke nagy,
8 fgy felhaszndlhaté fesziiltség indukalédik, mig a

Szavak
TR
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1. dbra. A ST AR elvi [elépilése
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Dk.: 620,395 34171 146:620. 382.3

i ) A A kil

2. dbra. 30X 20 tdaroldsi kapacitisu ST AR adalldrols

ferrittel ki nem jelolt bithurokra a csatolasi ténye-
26 kozel zérus, és az indukalodott fesziiltség az
el6bbihez képest elhanyagolhaté. A bithurkok ki-
menetein megjelend impulzusok megfeleld erdsités
és forméilis utin felhaszndlhatok.

Tdroldsi kapacitisra, szohosszisdgra, méretre,
gyakorlati kivitelre nézve sokféle tipus készithets
a fenti elv alapjin. A 2. dbra egy, a rack-rend-
szerbe illeszkedd, "30 % 20-as tdroldsi kapacitdsi
STAR adattirolot mutat be. Az ilyen nagy rasz-
ter-osztdssal készitett tdrold elsGsorban ott hasz-
nosithaté célszeriien, ahol a robusztus kivitel, a
konny(i manudlis informéci6esere, a gyors dtte-
kinthetdség a f6 kovetelmények. Nagyobb kapa-
citdsit tdrolék céljira alkalmas tipus az {n.
MINISTAR, mely — a 2. dbrdn lithatéhoz hasonlé
kivitelben is — Kkisebb raszter- és ferritméretei
folytdn csaknem hdromszorosira noveli a tiroldsi-
kapacitis/feliilet viszonyt. (Ha a gyors dttekint-
hetdség igényérdl lemondunk, és o sikbeli elrende-
zésrol térbelire tériink dt, kinnyen megvaldsit-
haték igen nagy kapacitdsa tdarolok is.)

A vezetGrendszer mindkét tipusndl specidli-
san kialakitott nyomtatott huzalozdssal késziilt, az

“elobbid2,5, az utébbi 7,5 mme-es raszterrel, a ferri-

tek méretei pedig @ 5,6 % 25, illetve @ 2,5 % 20. A
kiovetkezdkben a STAR, illetve MINISTAR meg-

jelolések — ha esak nem dltalinossigbhan beszé-
link a tdarolorél — a fenti két tipusra vonat-
koznak.

2. A STAR uzemi paramélerei

Mint littuk, a STAR Iényegében elemi
transzformétorcellikbol felépitett mitrix ; alap-
vetd viselkedését tehit az elemi cella tulajdonsi-
gai szabjak meg. Az elemi cella jellemz6 adata a
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Nyomatott.
huzalozas | 2~

3. dbra. A 8T AR huzalozdsi rendszere

primer-szekunder ,,menet” kozotti kolesonds in-
duktivitds, melynek értéke p = 1100-as ferrit-
rudacska esetén a STAR-ndl M = 40nH, a
MINISTAR-ndl M = 20nH. (Vasnélkiili esetben
a kolesonos induktivitds elhanyagolhaté.)

Ha a tarol6t, mint nagyszima transzforméator-
cellihél felépitett rendszert tekintjitk, meg kell
vizsgdlnunk a mitrix huzalozasi szisztémdjat [1],
[2]. A matrix huzalvezetési rendszerét mutatja a
3. dbra, ahol a fluxusirdnyokat is berajzoltuk ;
ezekb6l a szomszédos cellak egymdsrahatdsanak
értelme jol kiolvashatd. Itt jegyezzitk meg, hogy a
keresztezési ponttol tavolabb es8 cellik hatésa
ilyen értelemben elhanyagolhato.

Az dbra alapjian megdllapithatjuk, hogy a sz6-
és bithurok kozotti teljes esatolist (tényleges kol-
esonos induktivitist) elegendé hiarom jellegzetes
esotre vizsgalnunk (a 4. tdbldzatban az tires karikdk
a forrit nélkiili, a feketitettek a ferrittel elldtott
lyukakat reprezentaljik).

Mint lithato, a 4. tibldzat azzal az esecttel is
foglalkozik, ha a sz6- és a bithurok koziott a csa-
tolis éppen nem kivdanatos (az illeté sor nines
fervitrudacskaval kijelolve). Az a tény, hogy a kil-
esonos induktivitis értéke ebben az esetben nem
elhanyagolhatéan kicsiny, a ferritrudacskdk ki-
jelolt dllapotdaval magyarizhato, s azt eredményezi,
hogy a széhurokba adott dramugrds hatdsira a
ferrittel ki nem jelolt bithurokban is indukélédik
fesziiltség. A geometriai méretek nagymértéki
estkkentésének éppen ez a tény szab hatdrt,
ugyanis a rasztert csokkentve a ferritrudacskak
vastagsign czzel arinyosan nem csokkenthetd,
8 fgy a sz6rt induktivitdsok ardnya az elemi cella
wbelsd” induktivitdsihoz képest egyre né, s az dt-
hallds mértéke fokozodik. Az dthallis csokkentése
tobbféle ismert iton is clérhetd, példdul a raszter
kizeibe elhelyezett, m:ign'cses sontoket képvisels

Erosito hatds Gyengite halds Athallas
o . °
. ° .
ooeesoco %0000 0 0e0008
. o
‘0 . A
M S$ Tl_'ﬂ 55 35 §
[8]| minrsran N 15 2
3]

4. dbra. A sz6- és bithurok kozétti kélesinés induktivitds a
ferrit-elrendezés fiiggvénydben

ferritrudacskik alkalmazdsival. (Ezt a megoldist
hasznélja pl. a VEIKI a FETIS elnevezésii logikai
rendszeréhez alkalmazott STAR-tipusit taroléhoz.)

Vizsgiljuk meg ezek utdn a tdrolé tranzisz-
toros logikai rendszerekhez valé alkalmazhaté-
sagit. A bithurkokban keletkezd fesziiltség, ha az
elGjeltdl eltekintiink :

s 4P

dr’
ahol N = a szekunder menetek (egv-egy csatoldsi
‘cellat koriilvevd bithurkok) szdma, és
@ = a primer menet drama dltal a szekun-
derben keltett fluxus.
Tekintethe véve a @ = MI, osszefiiggést, ahol
I, = a primer menethen (széhurokban) folyé
aram, frhato :

N.

a7,
e - N/ <y
UB = A.\ A][ dl .
dll Il . T N
Alkalmazva a ar s 5 kozelitést, melyben

7 az dramimpulzus felfutdsi ideje, és figyelembe
véve azt a tényt, hogy illesztett esetben az indu-
kélodott fesziilteégnek csak a fele fog a bithurok-
hoz csatlakozé erésitd bemenetén rendelkezé-
siinkre dllni, az erésité bemenetére juté fesziilt-
ségre nézve frhato :

NM I, I,

P kAR Y S
U 3 T,letw 5

2U
NM |

Iifv szitkséges értékének beesléséhez vegyiik
az er0sité érzékenységét U = 10 mV-ra, tirolo-
rendszeriinket pedig N = 2 -szekunder menettel
épitsiik fel. (Megjegyezziik, hogy N nagymértékii
novelésének a rohamosan novekvé szort kapacitis
és esokkend esatolis szab hatdrt.) KEzeknek az érté-
keknek a behelyettesitésével az adddik, hogy a ki-
olvasé impulzus fel-, vagy lefutdsi meredeksége
= 250 mA/psee legyven. Ha az dramerdsség értékét
rogzitjitk, a maximilis kiolvasisi frekvencia — a
ferrit tulajdonsigainak ismeretében — megilla-
pithaté. Tekintettel arra, hogy korszerii kapesolo-
tranzisztorok nagy dramokat is igen rovid kapeso-
lasi idGvel produkilnak (pl. a 2 SA 78 Toshiba
tranzisztor 400 mA-t 85 nsec kapesoldsi id6vel) a
STAR — megfeleld elektronika hozzarendelésé-
vel — ott is felhasznalhatd, ahol a gyvors kiolvasis
eleGdleges  kovetelmény.

3. Szelekcids és impulzusado megolddsok

A STAR, mint mar emlitettiik, szdszervezdsii
adattér, a tdarolt informdcidtartalomhoz szavan-
ként, tetszésszerinti sorrendben lehet hozzdjutni.
A kiolvasds elsé fazisa tehdt a megfelels sz6 kapu-
rendszer segitségével torténé kivilasztdsa (sze-
lekei6), mig az illetd sz6hoz tartozé informiciot
a logikai egységhsl érkezdé impulzus, a ,,klolynsé
parancs” altal keltett kiolvasé impulzus révén
nyerjiik. : I35 5

A kiolvasé impulzus dramerisségét az el6zd
pontban lefrtak alapjén rogzitve, a fel- (vagy le-)
futdsi id6 maximélis értékéhez jutunk. Ha o ‘el-
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Hiolvasa
parancsLI" B, B,

6. dbra. Szelekcivs és impulzusads kir gyors logikai

rendszerhez

ids b Ky azelekeids kapuk,
kiolvasd kapuk, T kuprmlulrnnzuzlor»l
=ldmpaguuité cr/:ltﬂl L == jelzdldmpdk)

{Il

g

hasznélt logikai alaparamkor-készlet legalabb ilyen
gyors mfikodésii, a szavankénti kapesolo-tranzisz-
torokat kozvetleniil a ,kiolvasé parancs” jellel
mfikodtethetjitk. Gyakori kovetelmény, hogy a
kivilasztott sz6 sorszdéma és a kiolvasott informéa-
ci6 vizudlisan is ellenérizhets legyen. Ez az igény
pl. a szboszlopok és bitsorok mentén elhelyezett
jelz6izzok alkalmazasival teljesitheté (a 2. dbrdn
a térolé aljan, illetve bal oldalt elhelyezkeds limpa-
sor). Az 4. dbra a fent leirtak alapjén felépitett
kapesoldst mutat, melyben a kivilasztott szot
lampaval jelezziik.

Ha a STAR-t lassii logikai rendszerben kivén-
juk alkalmazni, az dbrdn kozolt megoldds nem
hasznélhaté. Ilyen esetben példaul kapuzott block-
ing-oszcillatorral, vagy egyéb, meredek felfutdsi
jelet szolgaltaté impulzusadé dramkorrel allitjuk
elé a kiolvasé-parancsot, mely a lassi rendszeren
valé dthaladas nélkiil kozvetleniil a tipfesziiltséget
kapuzé tranzisztort nyitja. A szelekeiot a szelek-
ciés kapuk utén elhelvezett, relé-logikiaba kapesolt

[m

T r —-~———-~— e s i (st
| |
| |
Rt LSRRG ik ATty M

'
Jr
Kiolvaso
pnrana 7; Tasy
¥ A’.; E Ky
[F2R8]
68, &8, Buna By

6. dbra. Szelekeids és impulzusadd dramkdr lassit mikodésd
logikai rendszerhez
( B =szelskeide bemnnmk. K = gzelekcids kapuk,
1',.+ 1~ szelekeids tranzisztorok,
J e ji T, éget-kapuzd tranzisztor) .
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tranzisztorok biztositjak. A 6. abrdn lithato dram-
kor eldnyeihez tartozik tobbek kozott, hogy nem

“igényel kiillon tranzisztorokat a limpik meghaj-

tdsdhoz, és rivid kapesoldsi u]c]u tranzisztorbol is,
a szavankénti egy helyett, az egész taroléhoz mind-
dssze egyetlen darab szitkséges.

Fentieken kiviil természetesen mds kiolvaso
megolddsok is megvaldsithatok. Az 5. dbrin
ldthatéhoz hasonld szelekeids kor utin a szavan-
kénti kapesolotranzisztorok helyett példdaul igen
jo felfutasi ideji jelet elGallité kapuzott blocking-
oszcillitorok is alkalmazhatok.

Szélsdségesen nagy gvorsasagi kivetelmények-
nél a 6. Abra tdpfesziiltséget kapuzéd tranzisztora
helyett higanynedvesitéses relé is felhasznilhato,
mely néhany nsec-os idével igen nagy dramokat
képes kapesolni.

4. Kimendé oldali impulzuserdsités

A 2. pontban emlitett adatok szerint felépi-
tett tarolondl a bithurkokbol mintegy 10 mV amp-
litadoja, kb. 0,13 psee idotartami impulzusokat
nyerhetiink. Az impulzuserdsiték feladata ezeknek
a kis amplitadojia és dltaliban tilsigosan keskeny
impulzusoknak az adott logikai rendszerben alkal-
mazott ,igen”-szintekre vald erdsitésre és forma-
lisa (altaliban szélesitése).

MielGtt ezckkel az erdsitGkkel foglalkoznink,
meg kell vizsgdlnunk a bithurkokat, mint fesziilt-
ségforrdasokat, mert bir a 2. pontban szdamitdst
végeztiink az indukdlt fesziiltség értékére nézve,

- hdtramaradt a hurok impedancidjinak kérdése.

Ez az adat azonban nem annyvira a STAR-ri, mint
inkdbb a tavolt informdciotartalomra jellemzi,
ugvanis egy-egy hurok impedancidja erésen figge
a hehelyezett ferritrudaeskak szimitol (sot a kol-
esonos induktivitisok folytin kismértékben a fer
ritek elhelvezésétal is). Megemlitjitk, mint szélsd
értékoket, hogyv a STAR-ndal egv ferrit egetén
Zo 72 0,6 Ohm, harmine esetén Zo =2 25 Ol
Az er6sité bemenetének a hurokhoz vald illesztése
vigett edlszert tehat impulzustranszformator hasz-
nilata. Mivel a felerdsitendd jel az elsd fokozathan
cgy lezart tranzisztort vezérel nyitiasha, az erésito
kiizepes  bemeneti ellendllisit kb, 8001000
Ohme-ra beesiilhetjitk. Az impulzus-transzforméator
optimilis dttétele az ezen adatokbdl kiinduld ki-
sérletek alapjin kb, 1 : 40,

Az impulzustranszformatoreal  kapesolathan
szeretnénk ramutatni arra a tényre, hogy a

vis

- telitési igénybevétele még kis méretek és N, - 1

primer menetszim vilasztisa esetén is esekély.
Az indukilt fesziiltségré nézve ugs: nm- fol-
irhaté a kovetkezd (N\/(“ll}.ﬂ_\(‘hl

do

dt

Ay 8B

5 ke

- A\',jr = 1\ pre

ahol A = o vaskercsztmetszet,
B = a migneses indukeio.
Fentick alapjin irhaté :

f T v N v i [ dB.
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7. dbra. Kimend oldali impulzuserdsité

Ha a fesziiltséget idealizilva U = Up amplita-

doji, t = v szélességli impulzusnak vessziik, és
az egyenletet B-re rendezziik :
S
: N pr* Awu.
Felvéve a kivetkez6 adatokat Ny, =1,
Up = 10mV,
: T = 2 usec,
a S&H 54T1 200 T 26-os fazék-
WHBTHALIR  « oo is walaens o s vas A 0,2 cm?,

B-re 10 -3-Tesla-t kapunk. Az impulzus-transzfor-
mitor méretezése ilyen szempontbdl tehdt nem
kritikus.

A bithurkokra kapesolodé impulzuserdsitSk- -
kel szemben kivénatos az iizembiztossig, egysze- .

rliség, olesosdg, mivel a tirolé bitenként egy-egy
erdsitét igényel. i

A 7. dbra a KFKI-ban haszndlt, o STAR-t az
EMG EDS 1000 logikai rendszerrel osszekotd erd-
sité kapesolasat mutatja. j

Az erdsité bedllitasa olyan, hogy az dthallis
révén a bemenetre juté zavarimpulzusok a kime-
neten jelet nem adnak, a hasznos jelet viszont az
EMG EDS 1000 rendszer —3 V-os igen szintjére
erdsitik és =5 psec hossziusdgira nyujtjak.

A zavarérzéketlenség és n jelnynjté hatas az
erdsits integralé karakterisztikdjibol adodik. Sziik-
86g esetén az erdsités pozitiv visszacsatolas alkal-
mazdséval novelhetd.

Koszonetnyilvanitas
A szerz koszonetét fejezi ki Szlivik Ferenc-
nek, Palmai Imrének, Szigeti Béldnak, Kozmann
Gyorgynek, akiknek otleteib6l és munkdjabol a
STAR konstrukeidja és annak elsé rendszertech-
nikai alkalmazdsa megsziiletett.
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Pellionisz P.: Szemipermanens, indukiiv esatolisd adat-
tdr alkalmazdsa tranziszioros logikal rendszerekhez

A szemipermanernis adattarak kizé tartozik n Koz-
pontiFizikni Kutat6 Intézetben kifejlesztett, STAR el-
nevezés( induktiv esatolast tarold. A cikk ismerteti a
STAR mikodési elvét, foglalkozik a konkrét kivitel
lchetdségeivel, részletesen targyaljn a tarolérendszer
lényeges jellemzbit. Részletesen foglalkozik a tarold
tranziszioros logikai rendszerckhez valé nlkalmazhaté-
sfghival, megvizsgiljn a kiszolgilo elekironika szamara
timasztott igényeket és néhany jellegzetes felhasznélasi
esetre Aramkori megoldisokat kozol.

Meaauwonue I1.: IPUMEHEHUWE NOJIYIIEPMAHEHT-
HOI'0 3ATNIOMMHAIOUEIO YCTPOMCTBA C
WHIYKTHUBHOM CBSI3bI0 K TPAH3HCTOP-
HbIM JIOFHYECKHM CHMCTEMAM.

3anomunalonee verpoiictso ¢ HHAVKTUBHOIT CBI3LIO,
Tuna STAR, paapaboranuoe Ilenrpannuon Mucruryre
®uanuecknx  Mccaepopannii  gpusierest  noaviepma-
HEHTHOM 3anominaiomum verpoiictsom. B crarne neno-
JKeH NPHHIKMI PAGOTH 32aM0MITHAIONICT0 VCTPoiicTBa THIA
STAR, nasoKena MpakTHYecKast ROIMOMHOCTE OCVIIECT-
BJICHIST M NOj(POOHO ONICBIBAIOTCS XapaKkTepHbie Aauiibe
ganomuunalomero verpoiicrsa.  ITojapoGro  wanarawrest
NPAKTHYECKHE BOIMOXNCHOCTH NPUMEHEHIIST OTHCAHHOro 3a-
MOMHHAIONEr0 VETpoilcTBA B TPAHSHCTOPHBIX JIOIYCCKIX
CHCTEMAX, paccMoTpeHbl TpeGoBaHisl, NPESIBIsIEMbe K
oGenycipalomeli 9JCKTPOHHKE, M HEKOTOPLIE CXEMIbie
PEMICHIISE MPAKTIYECKOr0 NTPHMEHCHIIST.

Pellionisz, P.: Die Anwendung von halbpermanenten
Speiehern mit indukiiver Kopplung, bei fansistori-
sierten Jogistischen Systemen §

Der Speicher mit induktiver Kopplung STAR,
welcher.im Zentral-Forschungsinstitut fiir Physik ent-
wickelt wurde, gehirt zu den bhalbpermanenten Spei-
chern. Im Artikel werden das Arbeitsprinzip des STAR,
die Méglichkeiten der konkreten Ausfiihrung, und die
wesentlichen Kennwerte des Speichersystems in den
Einzelheiten erdrtert. Die Anwendbarkeit des Speichers
bei transistorisierten logistischen Systemen wird einge-
hend behandelt, die nn die Bedienelektronik gestellten
Anforderungen werden untersucht und dic Schaltungs-
16sungen fiir einigo charnkteristische Anwendungsfille
gezeigt.

Pellionisz, P.: The applieation of a semipermanent,
inductively coupled memory in {ransistorized logical
sysiems

The inductively coupled memory ST
in the Central Research Institute for Pl belongs to
the group of tho semipermanent memories. ‘I he working
principle of the STAR, the concreto design possibilities
and the essentinl characteristics of the memory system
are discussed in tho article. The applicubility of the
memory in connection with transistorized logical sys-
tems is examined in details, the requirements for t,!m
adjoining electronic equipment are discussed and cir-
oult solutions are given for somo characteristic nppli-
cation cnsas.

AR
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KNIGHT ELTOLODAS REZ FOLIAKBAN

Irta: Tompa K4lmén

Osszefoglalds

i {100} <001) texturdju réz félidk mag mdgneses rezonancia je-
lének Knight eltoléddsdt mértitk kozvetleniil az < 100>, <110> és (111>
tipusu kristdlytani irdnyokban. Az eltolddds relativ értéke a kisérlet!
hibahatdron /+ 1 . 105/ beliil figgetlen a kristdlytani irdnytdl, érté-
ke 0,232 %, megegyezik a por mintdkon mért irodalmi értékkel.

Bevezetés

Az atommagok és eleklronok kiozti mdgneses csatolds eredetére
nézve kétféle lehet, vagy a kompenzdlatlan spinii elektronok eredd mig-
neses momentumdval, vagy a kiilss migneses tér dltal indukdlt pélyamo-
mentummal vald kolcsonhatdebdl szdrmazik. Mindkét esetben a rezonancia
vonal eltoldddsdt 1dézi eld. Az elsd tipusu eltoldddst - felfedezdje
utdn - Knight eltolédddsnak, a mdsodikat pedig kémial eltoléddonak ne-
vezik., Mindkét eltolédds az atommagok helyén fellépd beled mdgneses
tér kdvetkernéhye. Dia- és paramdgneses anyagokban az atommagok he-
lyén 16vS térerdsségek dtlagértéke cesak kiilsé mdgneses tér alkalmazd-
sa esetén kiilonbozik zérétél, és a kiilsd tér térerdsségével ardnyos.

A kémiai eltolddds eredete végeredményben ugyanaz mint a dia-
mignességdé, ¢3 ugyanugy dltaldnos tulajdonsdga minden elektront tar-
talmazé anyagnak, mint a diamdgnceség, Az atommag helyén 16vs térerds-
8ég H, kiillad tér esetén:

H=H, (1-6) , ' (1)

ahol a 6 dimsnzidtlan mennyleég az drnydkoldsi dllandé. Krtéke pro-
tonok rezonancia spektrumdbhan 1077 rendii, 69 a rendszam névekeddésdvel
né. Tekintettel arra, hogy elektronok nélkiili "csupasz" magok mag mig-
nedes rezonancla /a tovdbbiakban MMR/ spektruma nem vehetd fel, cesak

refabiv kémiai eltolddds értékek mérhetdk, A kémial eltolddds hatdedt
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gz11drd testek MMR spektrumdnak kiértékelésénél - néhdny esettsl elte-
kintve - dltaldban nem szoktdk figyelembe venni.

A tovdbbiakban kizdrdlag a kompenzdlatlan spinii elektronok dl-
tal, a mag helyén keltett migneses tér kérdésével foglalkozunk [1] .

Az elektron ~ magspin rendszer Hamilton operdtora:

‘" - IQ fl(,,, +”gm »

ahol X, a kiilondlld magspin rendszerre, ¥e a kiilondllé elektron-
8pin rendszerre és Hem pedig a két rendszer kolcsdnhatdsdra vonat-
kozik. Ha nincs kolcsonhatds az elektronok és az atommagok kbzbtt, ugy.
a magspin rendszer lehetséges energianivéi a Ho kiilsé térben 16v6 ma-
gok nivéinak felelnek meg, a nivék kozti megengedett dtmenetekhez tar-
tozd korfrekvencia Wy = Vo Hs ~-lal, tehdt a rezonancia jel eltold-
ddsa zérd.

Az atommagok ktz5tt felléps mdgneses dipdl-dipdl kdlcsdnhatds
kovetkez tében az egyes atommagok helyén 1évé tér értéke kiilonbszhet Ho -
t61. Bz a lokdlis tér atommagtdél atommagig védltozik és dtlagértéke H,
[1] , azaz a kidlcsdnhatds a rezonancia jel szélességét befolydsolja, de
a jel kozéppontjdt nem tolja el. Eltoléddsrél csak abban az esetben be-
8z6liink, ha mindenegyes atommag rezonanﬁ}éﬁa ugyanannyival tolédik el.

Ha az elektron mag kslcsonhatds nem zérdé, a kompenzdlatlan ve-
zetési elektronok egy belsdé mdgncses teret hoznak létre az atommag he-
lyén és a térerdéssiég értéke fémekben minden atommagndl ugyanakkora, te-
hdt a vonalszélességhez nem ad jdrulékot, csak a rezonancia jel kozép-
pont jat tolja el epy nemfémes referencia mintdéhoz viszonyitva.

Az elekironspin-magspin migneses kolcsonhatds két részbdl te-
védik dssze, /ldsed pl.'[1] /

Hom =Xy ](J
ahol ¥,  a j6l ismert dipdl-dipdl kilcatnhatds, ami ceak nem- I.—él—
lapotu elektronok rsetén ad jdrulékot az encrgidhoz, és X, jdruléka
pedig csak § -dllapotu clektronokra kiilonbszik zérétél. A ¥, Fermi-

féle kontakt kolcsitnhatds részletedgen:

t, 2y, ¥, ”2;"; (% 5,)8(r;4)
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ahol J, 111, J, az elektron, ill. mag giromdgneses faktora, h a
2T -vel osztott Planck 4llandé, J, , 111. J; , a k4 mag, ill.a j
elektronspin operdtora és d(%,) az 7¥,, helyvektor d fiiggvénye.

A szokdsos laboratériumi terekben / ~ 10000 oersted/ a mag
elektron kolcsonhatde perturbdcidnak tekinthetd a magok Zeeman energid-
ja mellett, és a feladat az energiakorrekcid kiszamitdsa, azaz

Eem"‘/y.”emydTe a1 ("/

az integrdlds az elektron és magkoordindtdkra torténik, a hulldmfiigg-
vényt pedig az elektron és mag hulldmfiiggvények szorzataként &111itjuk
els, V=¥V . Méréseinknek megfelelSen a magspin rendszer dtme-
netét vizsgdljuk ¥, dllapotbél ¥, 4dllapotba és feltételezaiik,
hogy azok az dtmenetek az elektronspin rendszer ¥ dllapotait vil-
tozatlanul hagyjdk. Csak az elektronkoordindtdkra integrdlva /3/-ban
olyan kifejezésre jutunk, amely az atommag helyén 1évé effektiv mdg-
neses térerdsség definicidjdul szolgdl, e kife jezésben a magkoordind-
tdk mint operdtorok szerepelnek, tehdt a feladat a

Hem ’/Vt”en% d7, » ) / /‘}

1nt'ng,.ra’1 kiszamitdsa.

Legyen az integrdlban szerepldé ¥, hulldmfiiggvény a spin koor-
dindtdval kiegészitett Bloch fiiggvények szorzatdbdl d116 antiszimmetri-
kus sokelektron-hulldmfiiggvény, és vizsgdljuk a kollektivizdlt elekt-
ronok dltal kozvetleniil keltett lokdlis tér kérdését. Foglalkozzunk § -
dllapotu vezetési eclektronokkal. A dipél-dipdl kilcadnhatds hozzé;}ér'ullé:m
/4/-hez $ -dllapotu elektronokra zérdé és hatdsa caak alacsonyabb szimmet -
ridk esetén van., Mew dllandé z 1irdnyu mdgneses térbe helyezve a min-
tat' a kK mag hozzdjdruldsa /4/-hez

‘[,,,fh]u [%Z< “/(0”2>r I; 'L/om/ ’ /.‘)/

2 S e ;
ahol </U(d)] )F : a Fermi feliiletnél 1évé elektron dllapotokra #tla-
golt vezetésl elektron siirlieég az atommag helyén, és x! az egy atom-
ra esé Pauli-szuszceptibilitds.

A hozzd jdrulds
A
AH = H- LYY, 1 Hom
extra mdgneses térerdssépgel ekvivalens /mort 1tt a Hamilton operdtor
~dmbh I dH alaku/. 4dH fuggotlen a mag 'k indexibdl, tehdt

minden magra ugyanaz, A vezetdsl elektronok polarizacid ja kivotkesti-
ben fellépd «1'fektliv térerdssdy ralativ értékiét nevezik Knight ol tolo-
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dédsenak, tehdt:
w=AE 8T uwp), x (6a)

H‘ ”m

Amennyiben nem- s hulldmfiiggvényekkel leirhaté, anizotrdp elektron el-
o8zlds esetén a dipdl-dipél kélecsdnhatds is hozzd jdrul a Knight eltold-
ddshoz, ugy az eltolddde anizotrépidjdt vonja maga utdn [2] .

A vézolt elmélet csak a vezetési elektronok dltal kdzvetleniil
keltett tér hatdedt veszi figyelembe, A mdgneses anyagokon végzett "bel-
g6 - tér" vizegdlatok, valamint az dtmeneti fémek és ttvbzeteik Knight
altoldéddsdnak a vizsgdlata hivta fel a figyelmet a "kicserélédési po-
larizdcidés", vagy mds néven "tdrzspolarizdcids" effektusnak az atommag
helyén 1évé térerdsség kialakitdedban jdtezott szerepére. A tbrzspola-
rizdcid lényeges szerepet jdtszik még az olyan egyszerii elektron struk-
turd ju fémek Knight eltoldddsdnak a kialakitdsdban is, mint a 4 éshe
[38] . A torzepolarizdcié L -ndl 31 %, Na -nél 5,5 % Jdrulékot ad
a Kinight eltolddédshoz, §

A rézre vonatkozé szdmitdsokrél [3b] -ben taldlhatunk emlitést.
Ennek megfelelden a kicserélddéei polarizdcidt is figyelembe véve, a
Knight eltolddds a kbvetkezd lesz:

25 LB )y (14 R,) (0.0)

Az osszefiiggéds fizikailag nagyon j61 érthetd, hisz a belsé § héjak po-
larizdciéjdt ugyanazok a kompenzdlatlan. spinii elektronok keltik, ame-
lyek kozvetleniil is kdlcsonhatnak a maggal. R, numerikus értékét a-
zonban nem kozlik a szerzdk,

Tekintettel arra, hogy mérésiink célja a Knight cltolddds irdny-
figgénének kbzvetlen Kisérleti meghatdrozdea kobss fémben, azért nem té-
rilnk ki az abozolutértékkel kapcsolatos kérdésekre [4 ], és megeldg-
szlink azzal, hogy /6/ ossezefiiggés kvalitative jél irja le a Knight el-
tolédds jellegzetes tulajdonsdgait. £

A _kordbbi “isdérleti erodmények vsszefopglalisa

Pémoknél a klsérletileg meghatdrozott mag mdgneses rezonancia
/MMR/ jel ceak abban az esetbon ardnyos az abuzorpeids médussal, ha a
minta egy karakterisztikue dlmenzidjé kisebb a pzkinmélysirnél.Bllen-
kezd esetben a kapott MMR jel az abszorpcidd éa dinzperzidn mdidusok

203



keveréke, és a reglsztralt derivédlt jel kozépsd zérd pontja eltoloédik

a szkin effekbus kovetkeztében. lut sz eltolddast Gsvénydram-eltolddés~
nak nevezik [5], Az irodalomban talélhaté mérések zbmét pormintakon vé-
gezték, amelyek a vékony - a szkinmélységnél kisebb vastagsdgu - minték
koziil technikailag a legkonnyebben allithatdk elé, A pormintékon termé-
szetesen semmiféle-Jrényrﬁggéstlnem vizsghlhattak,

Vékony fehér 6n egykristalyon Jones L,P, és tsal, [6] végeutek
méréseket és a Knlght eltolddast anizobrépnak taldlték,

Kobos szimmetridju réz és uluminium egykrlistélyokon csak vas-
tag mintédn végeztek méréseket [7]. A mérési eredmények’kﬁzvetlenﬁl nem
a Knight eltolddas értékél adjdak, hanem a Knight eltolédés és az drvény-
drameltolddas Ossuegét, Az allaluk kidolgozoblt, a Kramers-Kronif Ossze-
fuggéseken alapulo eljaras alapjan numerikus médszerrel meghatarozhatoéd
a tiszta sbszorpcidés gorbe ¢és a Knight ellolédéds a kisérleti gorbébdl,
Bredményelk szerint az drvényaram eltolédds a Knight eltoléddivsal el-
lentétes lrédnyu ¢s anizolrdp, ugyanakkor a Knight elbtolddés tiggetlen
a magneses Lérerdgségnek u krlutélytuni irdnyokhoz viszonyitott helyze-
téLol,

Az lrodalomban talalhald mérési eredményeket az 1, tablazatben
foglaliuk Guiszes

lo Lablézal

630u lzolLép Knight eltoldédasu

Pormintak Homérsa | Rel'ominta | Szerzblrod,
0,232 - % szoba CuCl Knight 4]
0,25740,001 % " ube Gutowsky [87Y]
0,232 % +¢ L CuCl Benedek [9]
0,224 % 1,5 K° - Kobayashi [10]
0,234+0,00L % " Gucl Sugalyn Y]

Vaslup epykristil D
H M <001y W <Ti0> H KT

0,232+0,003| 0,234+0,002 | 0,234+0,003
% % %

1 o Y
“Uu 1zobop Knipght eltoldédasn 0,236 %

i CuCl Hapolyn 171

+(iul.uwuk_y [8] szerinl a

as fben alupjan becsiilt népyzeles kozephibn + 3.11()'6
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Anyagminta és mérési eredmények

Mérésiink célja a Knight eltolddas kdzvetlen mérése vékony min-
tdkon kiilonboz6 kristdlytani iranyokban, Feltételeztiik, hogy a kocka-
texturds rézben [11l] a rezonancidhoz Jarulé atommagok helyén a mégneses
tér értéke ugyanaz, mint valédi egykristalyokban, Az Altalunk haszndlt
{100} <001) texturéju lemezekben a krisztallitok elhelyezkedése nagyon
J6 kbzelitéssel azonos, tovabb4 feltételezzilk, hogy a szemcsehatéarokon
1é6vé atommagok a kvadrupdl effektus kdvetkeztében a rezonanciéhoz nem

Jarulnak hozzé,

A mérés egy dlamédgneses s6 vagy oldat azonos izotdépjénak rezo-
nancia jeléhez viézonyitva torténik, Az azonos frekvenciédn, a mégneses,
térerdsség linedris valtoztatasaval felvett referencia jel K, ‘a fém
rezonancia jele pedig A,» térben jelenik meg. A rezonancia feltétel,
valamint /1/ és /6/ Gsszefiiggések felhuszndldséval irhatjuk a fém, 111,
referencia mintakra:

U-"fn”ln(l*’(-sm) ’

illetve
Wy = Y Hor (1-6,) %

ahol 6, & fém és 6, a referencia minta &rnyékolési 4llandbéje. Az 68z~
szefiiggések alapjan e :

1]

Hor = Hom o Har n; S
g e, . Rl

Feltételezve, hogy az Arnydkolasi allandd értéke mindkét mintéban azonos,
és figyelembe véve, hogy réz esetén 5 , lQ5 oerstedes térben AQ/QL”='1,002
az Osszefiiggés kozelitdleg a kivetkezd

Hor -l/am dH

S P
Az irodalomban elterjedt /pl. [4]1; [12]/ kiértékelési utasités szerint
viszont /ugysnolyan kbzelités mellett/ /
dH . Hom K

Hor or

tebdt a tényleges M -ndl kisebb érték adbédik, A kisérletileg meghatéroz-
haté relativ eltolédds kétféle értéke az utolsbd szémjegyben kiilonbdziks

]

Méréoeinket [11]-ben leirt félia-rakds tipusu mintékon végeztiink.
A minta a rédiéfrekvenciés térrel parhuzamos, az 4llandd mégneses térrg
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meréleges tengely koriil forgathaté volte A mintdk kb, 80 db, csillémmal
szigetelt réz féliat tartalmaztak. A ~ 15 /4 vastag f6lidkat hideg

- hengerléssel /99,9 % vastagsag csdkkenés/ és vakuum hékezeléssel /500 c%
20 bra; ~ 10~ Hgmm/ &llitottuk elé. A £6lidk texturaja {100} <001
tipusu un, kockatextura volt. A szkineffektus kovetkeztében fellépd jel-

’

torzuléds ~ 4 %,

Referencia mintanak poralasku CuCl-t hasznédltunk, Tipikus jel-
par lathaté az 1, 4brén,

: Az 41landbé magneses térerds-—
ségnek és a jeltavolsagnak magneses
térerdsség egységekben torténé megha~
oxg I tarozdsa a li mag rezbnanciéjanak
Cuf] a felbasznaldsaval magrezonancia méd-

V4 &aufcucy szerrel tortént, a mérést IMI-2 tér-
N S |\4 & erdssépgmérivel és Racal SA-505 tipu-
su digitalis frekvenciamérivel végez-
tiike A frekvenciamérd relativ méreési
pontossiga + 1 4 10°

Harom kiilonbozd anyagmintat
has anélt,unk, amelyekben a hengerleési
83cu 1zotép MR Jjele fémben a' it i‘gxgasgenbely algal bezarf, ;
CuCl-ben apmagneaes Lererésg‘;p K subg 073 457, 11l 907 volt, Az
filiggvényében {100] {001) texturanak megfelelden a
: lemezek normalisa egy < 100) tipusu
irdnnyal esik egybe. A normilis és a M, Lér altul bezart szdget @ -val
jeldlve a X = 0° s 90°-0s mintakon g = 45%-nal és a ® 45%08 min-
gan @ = 90%nal az 4llundé migneses Ler egy {1102 tipusu i rannyal, a
x = 0° és 90°-0s mintakon @ = 90%°-nal egy {100) tipusu irdnnyal és
végil 8 X = 45%°-0s mintan & = 54°40'-nél egy <{111) tipusu irénnyal
parhuzamos kozelitlegs A tentl szigeknél végezve méréseket, u kovetkezd
eredményeket kaptuk /I, tablizat/,

‘l. ébra

11, tablazag

Z
8%0u 120t6p Knight eltolédasa®

Trany o, # <100) no# o (110) n o {11)
dH (%] 0,232 0,231 0,231
Hom p + 0,001 ; + 0,001 + 0,001

-

g 650u izotép Knight eltoldédasa a mérési hibin belil nzonos a 6~'r’(7u
izotoépéval ;
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A kbzvetleniil mért eltoldodds tehat fliggetlen az orientécidétédl,

68 nagységa a kisérleti hibahataron beliil az irodalmi eredményekkel egye-

zik,

Koszénetnylilvanitas

Koszonet illeti Konczos Géza tudoményos munkatérsat és OUsoport-

Jat, valamint Antonighel Tibort az anyagmintdk és mintatartok elkészité~
séért, Bénki Péternek a mérések elvégzésében és a kiértékelésben nyujtotti
segitségéédrt mondunk koszonetet,
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SZILARD DIMETILANILIN FIZIKO-KEMIAI VIZSGALATA 2.
PROTON MAGNESES REZONANCIA SPEKTRUM

Irta: Tompa Kélmdn és Téth Ferenc

Usszefoplalds

Mag mégneses rezonancia méréseket végeztiink szildrd, polikristd-
lyos dimetilanilinen ~190 ... -1,5 C° hémérséklettartomdnyban., A mért és
becsiilt mdsodik momentumok Ysszehasonlitdsa alapjdn az a k8vetkeztetés
vonhaté le, hogy a CHg cgoportok C3 tengelyilk kdrilli reorientdcids mozgds®
végeznek a vizsgdlt hémérséklettartomdnyban.

Bevezctés

Nagyon jél1 ismert, hogy a proton mdgneses rezonancia jel széles-
8égét és momentumait a szomszédok dltal keltett dipdl-tér hatdrozza meg.
Igy a vonalszélesség fligg a molekula- és kristdlyszerkezett8l, tovdbbd a
szildrd fdzisban végbemend molekuldris, atomi mozgdsok jellegétdl. A mo-
lekuldris mozgds rezonancia jel keskenyedést /"mozgdsi keskenyedés"-t/
i1déz el8, részben vagy egészen kidtlagolva a szomszédos magdipdlok dltal
keltett mdgneses teret. : i

Méréseink célja a szildrd fdzisban végbemen§ molekuldris mozgé-

CH3\ ,"’HJ . sok tanulmdnyozdsa. A molekula szerkezeti kép-
" lete alapjén /1dsd 1. dbra/ feltételezhets le-

galdbb két mozgdstipus eldforduldsa a szilérq
fdzisbany az egyik a CH3 csoportok reorientd-~
ciéja‘c3 tengelyilk kbrill, a mdsodik a moleku~
14ris diffuzid, ami az olvaddspont kdrnyékén
Jétszik fontos szerepet.

Kigérleti berendezés és anyagminta

M ; A mérésekct [1][2] -ben ismertetett
RN oszcilldtor tipusu, térmoduldcids rendszeri,

t
Dimetilanié;?e::erkeze 3 széles-jelil MMR spektrométerrel végeztilk
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16,000 Mc/s frekvencidn. A Newport D-tipusu elektromdsnes terét hdromszog-
Jel generdtorral automatikusan vdltoztattuk, a kalibrdldst az 1y és (14
magok rezonancia jelének a felhaszndldsdval végeztiik, A térmoduldeid

280 c¢/s frekvencidn tortént. Frekvenciamérésre RACAL SA 505 D /SA 512/
tipusu dipgitdlis frekvenciaszdmldlét haszndltunk., A Robinson-tipusu osz-
cillatorrdl levett rezonancia jelet erdsités és fdzisérzékeny egyenira-
nyitds utdn Graphispot GRVAT regisztrdldén vettiik fel.

Az anyagminta hémérsékletének siabélyozdsdra és vdltoztatdsdre
gdz-dramos hémérsékletszabdlyzd rendszert 3] haszndltunk. A minta hémér-
sékletét rézkonstantdn termopdrral mértilk, a mérés becslilt pontossdga
1 ¢%-on belill van. A rendszer hémérséklet stabilitdsa néhdny tized C°/éra.
A polikristdlyos dimetilanilin minta lezdrt ilvegcs8ben a gdzdram kdzepén
helyezkedett el. Az anyagmintdk elkészitésének ismertetése Kdésa Somogyi
Istvin KPKI Kézl. 14, 6 /1966/ cikkében taldlhatd.

Eredmények és értelmezésilk

A VMR abszorpcids jelek mdgneses tér szerinti derivdltjdt -190
eee =1,5 C° tartomdnyban vettilk fel. A kapott derivélt jelek finomszer-
kezetet nem mutatnak /2. dbra/.

A derivdlt jel maximuma és mi-
nimuma’ k6z6tt mért vonalszélesség figget-
len a hémérséklettdl, értéke 7,5 + 0,1 G.

| 49" en

A mésodik momentumok kisérleti
értékét a jS1 ismert definicid alapjén
/1dsd pl (4] / GIER-tipusu szémitdgép-
pel hatdroztuk meg, és korrigdltuk a
véges moduldcids amplitudd kdvetkezté-
ben fellép§ kiszélesedésre [5] . 6 - 10
mérés atlagértékét és a statisztikus hi-
bdjdt abrdzoltuk a 3. éQrén.

2]

2. dbra

t i rezonancia jel 5 ’
i g?mgggggﬁiiinban . Van Vleck eszefiigzés alapjdn /ldad pl.

(4] / ezdmolhaté ki. Tekintettel arra,
hogy sem a kristdly, sem a molekulaszerkezet nem ismert, csak becsillni
tudjuk a mdsodik momentumot.

Az elméleti mdsodik momentum a

Feltételeztilk, hogy a H-H tdvolsdg a molekula CGHSN réazében
ugyanaz mint benzolban, azaz 2,49 R (6], a CHy csoportokban pedig
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3. dbra
A MMR jel mdsodik momentumdnak hémérsékletfiggése
dimetilanilinben

%78 voi 1,79 % (7][8] . A molekuldn beliilli atommagoktél szdrmazé jérulék
aled hatdrdt becsiiltilk cesak meg, mert nem ismertilk a CH3 csoportok egy-
méshoz és a molekula tSbbi részéhez viszonyitott elhelyezkedését; és igy
‘nem szémitottuk ki a CH3 csopqrtok egymds kbzdttiéds a CGHSN'molekula rész-
szel vald k&lcsdnhatdsdbdl szdrmazdé momentum jarulékot. A kapott érték:
13,1 G2, Feltételeztiik tovdbbd, hogy a szomszédos molekuldkkal valé ktl-
csbnhatdsbdl szdrmazd jérulék értéke ugyanaz,mint a hason16 0=, M-, p-
xilolban (9] , tehdt ~5,3 G2,

A merev kristdlyrdcsban 1évd protonok mdsodik momentumara tehdt
az aldbbi feltétel adhatés

merev 2
5~ 18,4 0%

A CH3 csoportok 03 tengélyUk kbriili, gyors reorientdcidja esetén
a molekuldn beltili jdrulék negyedére cskken [10] , a molekuldk kozbtti
jérulék pedig feltehetden (9] 70 %-a a merev récsbelinek. Ekkor

‘ t.
Mgn3 reorien > 1.8 02.

A kisérleti értékek a két hatér kszé esnek, amibSl gyors CH,
reorientdcidra ktvetkeztethetiink. A c3 tengely koriili reorientdcidé mdr
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-190 C¢°-on elég pyors ahhoz, hogy mozgdsi keskenyedést okozzon, megindu-
lioa alncsonyabb hémérsdkleten torténik. A reorientdcids mozgds a vizs-
gdlt hémérséklettartomdnyban mindenittt vdltozatlanul fenndll. A mdsodik
momentum kismértékil cadkkendse magasabb hémérsékleteken valdszinii a kris-
tdlyrdes hétdguldsdbdl ered.

Kdszonetiinket fejezziik ki Eréné Gécs Mdridnak és Késa Somogyi

Istvdnnak, amiért a kérdés vizsgdlatdra felhivtdk a figyelmiinket, vala-
mint az anyagmintdk elkészitéaéért, Banki Péternek a mérésekben ég nume-
rikus kiértékelésben nyujtott segiteégéért.
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3]
(4]
(5]
[e]
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(8l

L9]
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ANALOG INTEGRATOR

Irta: Téth Ferenc és Tompa Kélmén

Usszefoglalds

EKMU NV 213-tipusu 1inedris programvezérldt felhaszndlva, ana-
16g integrétort épitettiink a Szildrdtestfizikal Laboratdérium "széles"ielu"
mag mdgneses rezonancia spelirométeréhez. Az integrdtor alkalmazdsédval a _
spektrométer jel/zaj viszonya lényegesen javithatd. Felsoroljuk az integ-
rdtor néhdny tovdbbi alkalmazdsi lehet&sédgét.

Bevezetés

. Mag mdgneses rezonancia /MMR/, elektron spin rezonancias /ESR/
méréseknél a rezonancia abszorpcid kbvetkeztében fellép§ rididéfrekvencids
tér-amplitudé véltozds 4ltaldban 1072 ... 1074 % nagysdgrendil, Ez & jel-
fegzilltség él%aléban gokkal kisebb mint a nagyfrekvencids rezondns kbr
sajdt zaja, emiatt a jeleetektélés specidlis technikdt igényel /1d4sd pl.
[1] /. Az 4ltaldban alkalmazott, fdzisérzékeny detektélds esetén a mig-
neses tér hangfrekvencids moduldlédsa mellett a mégneses térerSeséget hé-
romszgjel generdtorral linedrisan vdltoztatjuk a rezonancia. jel k¥riili,:

a rezonancia jel szélességének t8bbszbrtsét kitevé tartomdnyban /1. dbra/.

Rezonancra gorbe
\ ———— A — - ——— —— i
| Wi AL
: ~
AT e, i s X/
i, ‘ Demodulalt kimendjel
! j ’ / / :
F::4 Termodulacio
]
g< | lossd termoauideid
]
TR 7

1. ébra . : :
_Kis jel/zaj viszonyu MMR jelek detektdldsdnak elvi vdzlata
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Ekkor a berendezés kimenetén kapott jel jé ktzelitéssel a rezonancia jel
mdgneses térerfsség szerinti derivdltjdval ardnyos. Az elérhetd jel/zaj’
viezony forditva ardnyos a berendezés effektiv sévszélességévél, amit fd-
zisérzékeny egyenirdnyitds esetén a fdzisérzékeny detektor RC kimend kb-
rének id§édllanddja hatdroz meg. Az id84llandb ntvelésével csdkken a sdv-
szélesség, de ndvelni kell a jelfelvételi 1d8t is, és ezért az i1dfdllan-
dé n8veldésének a berendezés stabilitdsa szab hatért. Integrdtor alkalma-
zédsdval az "effektiv sdvszélesség" tovdbb csbkkenthetd, javul a jel/iwj
vigzony, és az integrdtor kimenetén maga a rezonancia jel jelenik .eg.

Az _integrdtor

Elektronikus integréldé édramkdrt haszndlva e, (¢)bemenSjelnél a
kimend feszillteég a kovetkezd lesz, ha a 2. dbrdn lathatdé miiveleti erdsi-

t8 er8gitése nagy:
3

/ .
e (1) =~ "E € (¢) o’

Az integrétor utdn az eredeti rezo-

_u___iiwi nancia gorbét kapjuk vissza és e-
2 I , gyuttal az effektiv 1d64llandd tet-
Cpe(t)o—C —{:::::>“'”°EZHQ) gzégszerinti mértékben megndvelhetd,
. ‘ jeltorzitd hatds nélkiil. Igy egyide-

- Juleg jelentds jel/zaj viszony Ja-

e vulds is vérhatd.
Az integrdtor tombvdzlata
A Szildrdtestfizikai Labo=-

ratérium azéles-JeIﬁ;MMR spektrométeréhes analdg integrdlé fokozatot ké-
‘szitet'tlink a leirt feladatok elvégzésére. Milveleti erSsitének az ExM) 41-
tal gydartott NV 213 tipusu linedris programvezérldt haszndltuk fel olymé-
don, hogy a bemenetérdl levettiik a referencia fesziiltségforrédst, kimene-
tér6l pedig az amplitudé diszkriminétort,és a 3. 4brdn lathatd véltoztat-
haté integrdldsi 1dd41landé kort, drift kompenzdidé fesziiltségosztdt és
automatikus nullszint helyredllitét épitettiink be. Ez utébbi fokozatot
egy mdsik, a mdgneses teret linedrisan véltoztatd. programvezérld vezérli,
a kimendjelének sﬂllyedésb&l emelkedésbe, vagy forditva t8rténf atvdltd-
gsakor, tehdt egy ujabb jelfelvétel eldtt az integrdtort automatikusan '
nullszintre dllitja vissza. A miveleti erfsité bemenetére az integrdlan-
dé jellel egyidejiileg rdadhaté, vdltozd polaritédsu és amplituddju’ fesziilt-
sdpmel kikompenzdlhatd az integrdlandd jel dllandd értékil dsszetevije,
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4. dbra
Integrdlt és derivdlt MMR jelek

egyirdnyu elmdszédsa /offget/. Az
id64llandd vdltoztatdsdval a killon-
b62z8 amplituddju és szélességi je-
lek esetén is azonos nagysdgrendi
regisztrdlt gorbék kaphatdk.

A programvezérl8 eredetileg
csak pozitivba mend kimend fesgziilt=-
séget dllitott eld, integrdldsndl
viszont mindkét irdnyu jelvdltozds
fellép, emiatt a kimenet katdéd-kd-
vet6jének munkaellendlldsdt 150Kohm-
ra védltoztattuk, és azt a -100 V-os
tdpfesziiltségii pontrdél a =300 V-ra
kStottilk d4t; a mérd miiszert pedig
+ 50 V méréshatdrura cseréltilk ki.

Az integrdtor alapszintjé-
nek bedllitdsa utdn mérhetl alap-
integréldsi drift /1 sec 1dé4llan-
déndl/ nem haladja meg a kimeneten
a 0,36 mV/éra értéket, annak elle-
nére, hogy a nyitott hurku egyenfe-
szultseg- erdsités nagysédga nem na-
gyobb néhanyszor 105~szeresné1 éa
chopper stabilizdldst sem tartal-
maz. Ez részben annak kdszdnhet§,
hogy a bemenetén 16v§ csf. rdcsdra-
ma kisebb mint 30 x 10712 A, telje-
gen gzimmetrikus felépitésil és tdp-
egységei-négy stabilitdsuak.

Alkalmazdsok

Az integrdtor egyik lehetséges felhaszndlédsét a 4. dbrédn mutat—
JUk be, ahol egyldejilleg ugyanazt a mag-rezonancia jelet felvettiik a szo-
kédsos médon is 1 sec-os RC 1dddllandds aziirésnél, és integrdtorral.
Szembetiind alkalmazdsédnak elénye, azonkiviil, hogy az eredeti abszorpcids
gbrbét kaptuk vissza, jelent8s jel/zaj viszony javuléds is megfigyelhets.
Ez az érzékenység novekedés lehctévé teszi olyan effektusok kimutal isdt

is, amelyeket eddig a zaj elfedett.
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Az integridtor sokoldalu haszndlhatdsdgdra bemutatunk egy~méé1k
egyszeri példat is;-sztatikus lassan vdltozd mégneses-tér mérését. Amint
az j61 ismert, idében vdltozdé mégneses térbe helyezett tekerceben az in-
dukalt fesziiltség nagysdgat

a¢(t')/' O¢-cm®

t)=10"% FN
e(t) o’ sec

ahol £ az N menetszému tekercs feliilete, @ /¢’/ a migneses fluxus. Ha
ezt a‘fegziilteéget az integrdtorra adjuk, a kimeneten kapott Jel a kdvet-
kezd lesz:

¢
£ pe’ forts ol NV
b (€)= ",2’ 1’—8 ‘('{-,') ol - /¢(:) ¢ (o)]

N = 10° vélasztdeial, RC = 0,1 sec integrdldsi 1d8dllandéval 100 gauss
térerésségvdltozds 1 V jelfeszillteéget ad, figyelembevéve az integrdtor
drift]<l, a eztallkus mdgneses térvdltozds mérésének hibdje kisebb, mint
0,1 %~ koersted nagysdgrendii tereknél. Természe tesen nagyobb amperme-
netgzdmu tekerccsel, kisebb idfdllanddval az érzékenység tovdbb is ndvel-
‘hetd, A kimenetet mérd miszer kbzvetlenil térerSsségre skéldzhaté, a tér-
be bevitt tekerccsel vagy a tér bekapcsoldsdval azonnal megkaphatd a tér-
er8ssdg pontos értéke.

Ha pedig a kimendjelet t8rsljik, az integrdtor a tovdbbiakban
a tér ingadozdsdt fogja adni, amelyet ilyenmédon - kill¥ndsen digitdalis
cadvoltmérd haszndlatdval - dllandéan pontosan ellendrizhetilnk; illetve
a hibajellel médgneses tér stabilizdtort vezérelhetiink /fluxus-gtabilizd-
tor/.

Az integrdtor felhaszndlhatdé nagypontossdgu mégnesezettsdg -
hémérséklet gdrbék felvételéndl is (2] .

Kogztnetnyllvdnitds

Pretz Jézsef Lochnikuanak az integrdtor kifejleaztésében végzett

munkdj dért mondunk ktazbnetet.

T pig-a-a19'm

Tompa K., Téth F.: Magyar Fizikaei Folydéirat 11, 177 /1961/
Pugh, E.W., Argyle, B.E.: J.Appl. Phys. Suppl. 32, 334 /1961/

—
n -
e s

Erkezett: 1966 aug. 4.
KFKI Kozl. 14.évf. 6.824m, 1966.
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ZART ALAKBAN INTEGRALHATO FUGGVENY ASZIMMETRIKUS KISERLETI SZINKEPSAVOK
ALAKJANAK LEIRASARA

Irta: Vizesy Mdria és Kozmann Gydrgy

Usszefoglalds

Kisérleti szinképsdvok alakjdnak. leirdsdra csak kizelitd fiiggvé-
nyek dllnak rendelkezésre. Aszimmetrikus sdvok esetén mind az UV és lét-
haté teriileten alkalmazott Gauss, mind az infravéros tartomdnyban hasz—
ndlt Lorentz-fiiggvény a valdéditél nagymértékben elérd sdvalakot szolgdl-—
tat, Szerzbk egy uj empirikus fliggvényt javasolnak, amellyel nemcsak a
teljes szinképet, de magukat a sdvokat is komponensekre bontjdk, A teljes
aszimmetrikus sdvteriiletet a sdvkomponensek direkt integrdlédssal nyerhetd
teriileteinek szummdja adja meg.

Elektromdgneses sugdrzdssal kdlcetnhatésba 16p6 molekuldk kiilon-
bdz6 elektron-, rezgési- és rotdcids dtmencteihez tartozd kisérleti szin-
képsdvok alakjdt szdmos tényezd befolydsolja /természetes vonalszélesség,
Doppler effektus, kornyezethatds, apparativ tényezdk/. A kisérleti sdv-
alakot - a mért 1ntégzitésértékek frekvencidtdél fiiggd lefutdsdt - még nem
sikeriilt egyszerii, zdrt matematikai formdban megadni. Az eddig javasolt
empirikus fiiggvények koziil UV és ldthatd teriileten a Geuss, az infravords
tartomdnyban a Lorentz fliggvény nyert szélesebbkirii alkalmazdst.

Az UV és ldthatdé teriileten jelentkezd abszorpcids /illetve emisz-
82168/ szinképsdvokat, mint ismeretes, ardnylag egyszeril kvantumkémiai méd-
szerekkel /pl. LCAO-MO/ elméletileg is kiszdmithaté elektron  energiakii-
16nbségekhez rendelhetjilk hozzd, A szdmitott és mért energiaértékek elté~
rése alapjén dltaldban méd nyilik a szémitds alapjdul szolgdldé szekuldris
determindns Coulomb-, illetve &tfedési integrédljainak megfeleld médosité-
péra, azaz a szemiempirikus tdrgyaldsméd sordn alkalmazot?t paraméte?ek ér-

tékének korrigdldsédra.
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Minthozy a szémitott energiaértékek az egyes sdvok integrdlt in-
tenzitdsdval hozhatdk korreldcidba, a sdvmaximumok kizdrdlagos figyelem~—
bevétele komoly hibaforrds lehet., A vonatkozé irodalomban mégis gyakran
tnldlkozunk, kénypzermegolddsként, az utébbi eljdréssal. A kisérletileg
nyerhels elektrohpzinkép kiilonbozd szélességil és esetleg nagyéégrendekkell
eltérd intenzitésp Usszetevd sdvjai ugyanis tobbnyire ugy kombindlddnak,
hogy a mért szinkeépben aszimmetrikus sdvok, illetve jél definidlt maximu-
mok helyett inflekidk jelentkezuek ., lehetetlenné téve igy a klasszikus
médon végzett gorbeanalizist. : '

Infravbrbs rezgési szinképek esetén a probléma mids jellegii. A sd-
vok dtfedése tobbnyire kismértékii, igy komponens sivokra valé felbontdsra
nincs sziikség. A bévok nagy szdma, kis alapteriilete, s a modern kisérloti
médszerek ujabb kivetelményei szlikségessé teszik viszont a direkt integré-
lds megvalésitééét;‘kﬁvetkezésképpen egy a sdvalakot j6l visszaaddé empi-
rixus fiiggvény alcalmazdsdt, - Néhdny esetben ardnylag j6 kozelitést értek
el a Lorentz-fiiggvény segitségével, s igy megkisérelték, hogy segédfilggvé-
nyek alkalmazdsdval dltaldnosabb érvényiivé tegyék. Ramsay [lJ a megfelell
hdromszsg~résfliggvénnyel kombindlva az eredetit, olyan "idedlis" Lorentz-
fiiggvényt kapott, amely sok esetben jél leirta a kisérleti sdvok alakjédt,
Aszimmetrikus sdvok esetén azonban mdédszere gyakorlatilag haszndlhatatlan-
nak bizonyult /hibdja sok esetben a 20%-ot is elérte/. “abana -és Sdndorfy

[2] szellemes tovébbfejlesztése - akik tbb paraméter alkalmazdsdval kil-
16n-kiilsn kozelitik meg az egyes sdvszegmentumokat - aszimmetrikug savok
egetén is elfogadhatdévd tette ugyan a Ramsay-médszert, de a gyakorlati al-
kalmazds igy‘meglehetéeen komplikdlttd vdlt, - Haromszig-résfiiggvény he-
1lyett egyébként a Gauss-fiiggvény is kombindlhatd a Lorentz-fiiggvénnyel, de
ez Kyle és Green [3] tapasztalatainak megfelelden léhyegesen nem befolyd -

golja a pontossagot.,

Az elmondottak alapjdn nyilvénvald, hogy: 1/ a Lorentz - filggvény
snmagdban nem alkalmas a mérések sordn jelentkezl egyedi sdvok leirédsdra,
tehdt érdemes egy uj empirikus), a sdvalakhoz jobban idomuld filggvényt ke-
resni, amely méds fliggvénnyel valdé kombindlds nélkiil alkalmazhatd; 2/ aszim-
metrikus sévokat érdemes lenne az eddig csak UV teriileten alkalmazott gor-
beanalitikai médszerrel tobb komponensre bontani, s az Ssszetevld sdvok a-
lakjédt leirdé empirikus fiiggvényt keresni,

. Munkdnk sordn el8szdr a relative nagyobb teriiletii elektronabszorp-
cidés sdvok alakjdt tettilk vizogdlat tdrgydvd., Modellként a para-nitrozddi-
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metilanilin 25 000 cm"1 k6riili, n —» i 4dtmenethez tartozd sdvjst vdlasz-
tottuk, amely megfélellen elkiiloniil a szinkép tobbi részletétdl, s béar
aszimmetrikus, de hosszuhulldmu oldaldn biztosan nincs lehet8sdg méds sdv-
rendszerek zavaré hatdsdra, A kiilsnbozé, alkalmasnak vélt  fiiggvényeket
tehdt ehhez a félsdvioz illesztettilk hozzé, A szémitott és mért értékek
bggzehasonlitdsdt Uriicam SP,700 spektrofotométerrel készitett direkt re-
gisztrdtumon végezt@k, ahol a hullédmszdmfiiggésben mért extinkcié(f=fogloﬂ)

értékek leolvasdsi Akﬁvetkezéaképpen az illesztések/ pontossdga  legfel-
jebb + 0,002 abszolyt hibdval jrhat.

Azt taldltik, hogy ha E, extinkcid maximumot y: cos’(x¥)
fillggvénnyel szorozz$k, ahol /x /= 0..05 radidn, s a radidnléptéket egy
megfeleld konstanss?l beszbrozzuk, a kapott gbrbe egyes pontjai az eldbb

emlitett hibdn beliil rajta fekszenek a kimérleti gorbén /1. abra/.A fiigg-
:  vényértékek egyébként gakorla-

é‘}OJo/J_ tilag csak E<Ef2 esetén tér-
nek el a Gauss fiiggvény meg-
06 — mért [-gorbe  feleld értékeitdl, tehdt ép-
05 - 8Zamilolf erték  pen azon a teriileten és ép-
= ~ pen olyan irdnyban / kisebb,
04 végab fokon zérussd vald ér-
33 t tékek/, ahol a Gauss fliggvény-
i nyel vald szémolds a sgdvatfe-
02 dések esetén a legnagyobb hi-
: bdt szokta okozni,
o :
A para-nitrézdédime-

28 26 2 2 20 v[0'm' tilanilin alkoholos oldatban
. mért sdvja esetén tehdt a széd
§ Sl mitott és a mért értékek gya-

korlatilag azonosak voltak a
sdv alacsonyabb energidju oldaldn /l.dbra/. A mdsik oldalt teljesen szim-
metrikusnaik feltételezve, s a megfeleld szdmitott értékeket levonva a ki-
gérletiekbdl, egy maradékgdrbét kaptunk.A mindenkori maximumnak megfele~
16 Egy fliggvény alkalmazédsdval ez egyértelmiien egy négy kisinten-
zitdou komponensb6l 4116 sdvrendszerre volt bonthaté /2. dbra/. Ugyanezt
a teljes gorbeanalizist végrehajtva a kloroformos oldatban kapott sdvon,
szintén egyértelmii, de mds Vsszetételt mutaté sdvrendszerhez jutottunk/3.

dbra/.
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loge To/r ‘ A javasolt fiiggvény infra-
voros szinképsdvok alakjénak le-

06 , i
— maert ['9’;””_’ irédsdra is alkalmasnak létszik.,
05 - szbmitolt érték Utolsd &brédnkban a Cabana és
a4l Séndorfy (2] 41tal  példaként
’ targyalt aszimmetrikus sdv ana-
Q3 1lizisét mutatjuk be /4, dbra/.
02 Gorbe-, illetve sdvanali-
01 zisek elvégzéséhez egyébként
: célszeri egy y szorzdéfiiggvény-
O 2 ; ; o] tdbldzat elkészitése x = 0 és
% 0,5 redidn kdzgtt /pl. 0,02 ra-
~ 15 cm™ didnonkint/. Azy értéksorozatot ;
végigszorozzuk a  leolvashatd,
4. dbra vagy feltételezett E, maximd-

lis extinkcid értékkel., Tiszta
8dv esetén rendszerint rogton konstans kiilonbségek észlelheték az egyes
y értékekkel azonog E értékek megfelelS hulldmszdmai kizott, Atfedé-
sek esetén viszont célsrerii addig prébdlkozni ujabb, korrigdlt extinkcd-
maximum értékekkel, mig az E,/2 alatti értékek ordindtdi azonos kii1 nb-
séget nem adnak, /Gyakorlatban ez elegepdének gszokott bizonyulni a  kom-
ponensek kiilonvdlasztdsdhoz./ Igy megkapjuk a radidn/hulldmszdm 1éptéka—
rényt, s egyuttal 2A teljes sdvgzélesség értékét, - Természetesen he-
lyesnek csak az az analizis fogadhatd el, ahol a kapott sdvok egyedi ef—

tinkcidinak adott hulldmszémndl vett Usszege egyezik a mérési adattal.

Csszefoglal.va tehdt megéllapifhatjuk, hogy az  extinkcidértékek
(E) hulldmszémtdl (x) filggd lefutdsa igen j61 megkdzelithetS az aldbbi
dltaldnos alaku zart analitikai kifejezéssel:

X - xo>] ha xO—Aé RN

&
n
E,cos [ZA

E (x)==

0 kiilonben

ahol E, 68 X, a maximédlis extinkciét, illetve annak hullémgzdmdt jelen-

ti, 2A a teljes sdvszélességet, 68 n=3 .
Annak eldbntéeéhez, hogy & sdvfelbontdskor kapott komponensek

6aszhangba. hozhaték-e elméletileg varhatd finomszerkezetekkel, természe-
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tesen még tovdbbi vizsgdlatok sziikségesek.

Iro dal 0 m

1| Ramsay, D,A.: J. Am.Chem, Soc., 74, 72 /1952/
2| Cabana, A., Sgndorfy, C.: Spectrochim. Acta, 16, 335 /1960/
(3] &yte, T.c., Gleen, J.0.: J. Opt. Soc, Am., 55, 895 /1965/ °

Brkezett: 1965, nov, 15.
KFKI K8zl. 14.évf, 2. szdm, 1966,
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HELIUMKRIOSZTAT NEUTRONDIFFRAKCIOS MERESEKHEZ 3... 300 x°
HOMERSEKLETTARTOMANYRA

Irta: Balla Janos

Usszefoglalas

Ismertetjilk a neutrondiffrakciés vizsg&latokhoz készitett valtoztathg-
t5 homérsékletll hélium kriosztit szerkezetét: és mikd8dését. Koz8ljlk a 4,2 K -
t61 eltérd hdmérsékletek elBallitésa érdekében végzett kisérleteink eredményét
és a kriosztidt haszndlata kdzben nyert tapasztalatainkat.

Kiil8nb8z3 8sszetételll polikristé&lyos anyagok alacsdny h&mérsékleten
t6rténd neutrondiffrakcids vizsgélat&hoz szllkséges héliumkriosztéttal szemben
a diffraktométer [1] és a mérési médszer az aldbbi speciflis k8vetelményeket
tamasztja: .

4 : a/ a kriosztét szerkezete A’B 66° reflexids sz8g tartoményban tegye
lehetdvé a zavartalan sz6rési kép felvételét.

i

b/ A berendezés a minta hdmérsékletétdl.fllggd pérolgédsi veszteségek
mellett - lehetBleg hiitdk8zeg ut&nt8ltés nélkll - 25-100 6ré&s fo-
lyamatos mérésre adjon alkalmat.

¢/ A minta hdmérsékletét széles hatlrok /3-300 K°/ k8zé6tt + 0,1 K°
pontossfggal lehessen szab&lyozni. ’

d/ A minta téngelye bedllithatd legyen a sugdrnyaldb kdzéppontjéba
és a diffraktométer forgéstengelyébe.

e/ A szerkezet és a kezelés egyszeriisége, nagy miik8dési biztonség,
- gyors mintacsere. 3 ;

A kriosztdt szerkezete és milkddése

A kriobzt&t léptékhelyes vazlat&t az 1. &bra szemlélteti. Szerkezeti
elemei henger- ill. gbmbszimmetrikusak.
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A kriosztat belsd terében van elhelyezve az 1 mm vastag ujezilst le-
mezb&1 kemdnyforrasztissal Gsszedllitott, hengeres részén behengerléssel erd-
sitett, kiilsd felilletén titkkdrfényesre polirozott folyékony hélium tartaly
|1/, amelyet az ¢ 60x0,25 mm méretil rozsdamentes acél nyakcsd 12] k&t Ossze
a szobahOmérsékletii kiilsd burkolattal. A hélium tartdly ¢ 40x1 mm méretd
rozsdamentes acél alsé nyulvany csdve [3/ a k®zpontozé menettel ellatott rozs-
damentes acél fenékidomaban [4/ végzddik. A hélium tartaly lirtartalma 5 1i-
ter.- A rézlemezbdl keményforrasztassal OsszeerBsitett, kiilsd felilletén tli-
k6rfényesre polirozott folyékony nitrogén tartaly /5/ lirtartalma 10 liter.

Az elBhiltési és Arnyékolasi célokat szolgdld folyékony nitrogén 78 K%~o0s h&-
mérsékletét az aluminiumbél készitett, felsd végén menetes csatlakozasu ar-
nyékolé bura [6/ vezeti le a minta kdrnyezetébe. Az arnyékold burat a kriosz-
tat tengelyiranyaban allithatd, rézlemezb®l Gsszeforrasztott quiv szén tar-
tdé /7] kbti 8ssze a nitrogén tartallyal. A kicsiny lyukméretill kettds sarga-
réz szitaszdvet ablakon [8/ keresztill a folyékony nitrogén hémérsékletén 1é-
vo aktiv szén [/9/ kdzvetleniil érintkezik a h@szigetelést szolgadld vakuumtér-
rel. A folyékobny nitrogént a tartaly aljaig nyuld ¢ 12x1 mm méretlli ujeziist
csdvén [10/ lehet betdlteni. A nitrogéngdz elvezetése a [11/ jelll csd oldal-
s6 csonkjan keresztiil tdrténik, a csd felsd menetes részén tomitjik a folyé-
kony nitrogén szintjelztt [30/. A kriosztat kiils® szobahdmérsékletil képenyé
/12/ harom részbol all: a felsd rész tartja a folyadéktartdlyokat és a kive-
zatéseket, anyaga ujezilst, a karimdé sadrgaréz; a kdzépsd rész ujeziist lemez-
bol /vastagséga 1,5 mm/ hengerléssel késziilt, hengerelt merevitd bordakkal,
sadrgaréz karimakkal; az alsd rész aluminium. A bonthatd részek tmitésére

kdrkeresztmetszetili viakuumgumit hasznalunk.

A killsG kbpeny felsd részének menétes‘nyulvényéhcz-csatlakozik a rozs-
damentes acél k8zdarab [13/, amelyet teflon gyliriivel tSmitettiink. A hengeres
kzdarab nyilasat lezar6 rozsdamentes fedél [14/ ktzpontos furatdn keresztiil
a hélium tartdlyba vezethetd tetszés szerinti mérdszondat [pl. a hélium tar-
taly eldhiitési menetének felvételére/ a tbmszelence csavar [15/ gumigylirii
bsszenyomasaval tbmiti. A fedél és a kdzdarab kdzdtti hézagot teflon tomitd-
gyliriivel /16/ zartuk le. A fedél belsd feliiletén 10 cm vastag hungarocel ré-
teg adja a hGszigetelést.

A vizsgalandé anyagbbl készitett por-minta a 0,2 mm vastag aluminium
mintatartéban [20/ helyezkedik el. A mintatarté Atmérdje 10 mm, hossza 40 mm,
térfogata 3 cm3. A minta és a héliumfilrdd kapcsolata az elérni kivant hémér-
sékletek szerint kétféle lehet.

Yt 42 K°-hoz kdzelalld mintahGmérsékleteknél a hélium tartaly alsd
nyulvanyara /3/ a vakuumtér feldli oldalon réz témbdt /18/ csavarozunk fel,
amellyel ugyancsak csavaros csatlakozassal h8kontaktusba hozzuk a mintatar-
tét /20/. A mintatartot a hélium tartaly alsé nyulvanyara szorosan illesztett
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1. dabra A kriosztat szerkezeti vazlata

1- hélium tartily, 2- rozsdamentes acél nyakcsd, ¢ 60x0,25 mm, 3- alsdé nyulvany cso,
@ 40x1 mm, 4- hélium tartdly fenék, 5- nitrogén tartdly, 6- arnyékold bura, 7- aktiv
szén tartd, 8- szitaszdvet ablak, 9- aktiv szén Nuxid BO, 10- nitrogén t&1ltd csod,
11- nitrogén parologtatd cs®, 12- kiilsd vadkuumkdpeny, 13- rozsdamentes acél kézda-
rab, l4- fedéllemez, 15- tbmszelence csavar, 16- teflon gyird, 17- hungarocel henger,
18- réz tdmb, 19- izotermikus henger, 20- mintatartd, 21- termopar tartd, 22- termo-
par, 23- rdgzitd csavar, 245 izotermikus burkolat, 25- fedél, 26- kdzpontozd csb,

® 1x0,2 mm, 27- manganin fiitStekercs, 28- termokeresztes vakuummérd csd, 29- ioni-
zacids vakuummérd csd, 30- folyékony nitrogén szintjelzd, 31- folyékony hélium szint-
jelzd, 32- valtoztathatd hosszusdgu csdléb.

I- folyékony hélium betdltés, II- hélium parolgds, III- folyékony nitrogén betdltés,
IV- nitrogén parolgds, V- vakuumrendszer csatlakozésa, VI- hélium szintjelzd beveze-
tése, VII- nitrogén szintjelzd bevezetése, VIII- flitStekercs bevezetése, IX- termopar
kivezetése a vakuumkdpenybdl, X- termopdr bevezetése a folyékony héliumban 1évo refe-
rencia pontba [R/, XI- a kriosztat felsd részén kondenzalddé légnedvesség 6sszegylij-

tése és elvezetése.
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izotermikus aluminium henger /[19/ veszi kdrill, ennek htmérséklete alig tér
el a folyékony hélium homérsékletétdl. Ezen kiviil helyezkedik el a 78 K2 e
mérsékletii aluminium Arnyékolé bura, majd a vakuumkdpeny aluminiumbdl készi-
tett alsé része. A mintatartd vastagabb falu felsd részében 1évd 2 mm atmé~
rdji furatban szorosan illeszkedik az aluminium termopdr-tartdé [21/. Annkk
felhasitott végiédése rdgziti az Au + 0,03 atom% Fe- kromel tefmopért. A
termopar-tartd elmozduldasat aluminium csavarral [23/ g&toljuk meg. A kriosz-
tatban alkalmazott aluminium tisztasaga 99,99 %.

A vazolt elrendezéssel a minta legalacsonyabb htmérséklete 5,2 Ko,
a minta tengelyének irdnyadban mért maximalis h&mérsékleteltérés kisebb mint
0,1 K°. A hélium filrds 0,1 ata nyomdsig vald levakuumozédsa mellett elérhetd
kbozepes mintahOmérséklet 3 Ko Egy atmoszféra nyomason az izotermikus henger
/19/ nélkill mért legalacsonyabb hdmérséklet 6,4 K°. '

2/ 10 K° fe]etti mintathersekleteket adiabatikus mintaelrendezés-
sel lehet eldallitani. A 10 =8 torr nagysagrendii vakuumtérben levo kétrészil
aluminium izotermikus burkolat /24/ homlokfeliilete fémesen érintkezik a hé-
lium tartallyal, igy hOmérséklete megkdzeliti a folyékony hélium hdmérsék-
letét. Az izotermikus burkolaton beliil 2 db ¢ 1x0,2 mm méretil rozsdamentes
acél csBvel [/26/ centrikusan illesztjik a mintatartét [20/. A mintatarté fel-
8 részének menetes nyildsat aluminium fedél /25/ zArja le, ennek fliggSleges
tengelyll furatdban szilardan illeszkedik a hengeres termopdr tarté [21/ a mar
emlitett termoparral /22/. A mintatarté nagyobb Atmérdjil klillsd hengerpalést-
jara az esztergd&ldssal kialakitott horonyba tekercseljilk -a manganin fiit&te-
kercset [27/, amelynek fiitdaramat a homersekletszabélyozé [2] a bedllitott

hdmérsékletnek megfeleloen szabalyozza.

A leirt elrendezésnél a fiitSteljesitmény nulla értéke mellett 11 k°
az elérhetd legkisebb mintahdmérséklet. A minta dtlagos hdmérsékletét a fi-
toteljesitmény fliggvéiiyében a haegyensuly bedllasaval létrejott staciondrius
esetekre a 2. abran lathatjuk.

7%/

N 3
':dn 70 A (o]
-3
o0
Y " HS B
Qg% 40 ki i i Lo 2. abra
30 L] A minta hOmérsékletének val-
tozdsa a fiitdteljesitmény
2 L e fliggvényében
/0 BIVSEISIRUSIR TS
0% 07 1, Nwory
/Y/ﬂ07[YJZ¢HTﬂ5VV



Megdllapithatdé, hogy a minta és az izotermikus burkolat kdzdtti su-
garzasos hdatvitellel kicsiny fiitSteljesitményekkel jelentSs hdmérsékletemdl-
kedést lehet elérni. A filtSteljesitmény kicsiny értékei mellett a hélium pa-
rolgdsi vesztesége még elfogadhatd.

Megfeleld hdmérsékletszabdlyozb alkalmazidsa esetén a hdmérsékletsta-
bilitas 10_3... 10-4 k°, a minta k8zépvonaldban a két végpont hOmérséklete
k8zdttl maximdlis eltérés az egyensulyi helyzet bedlladsa utén nem t&bb mint

s :
0y1 K.

70 k° feletti hdmérsékletek eld4llitashra a 2., szerinti elrendezést
haszndljuk, és cseppfoly6s hélium helyett cseppfolyds nitrogént alkalmazunk.
Ebben az esetben egy tovabbi réz konstantén termopért is elhelyeziink a minta-
tartd fedelébe.

A miﬁta be4dllit&sat a kriosztat megfeleld mozgatésdval, i1ill. a kdzép-
pontos helyzet r8gzitésével oldottuk meg:

A/ a sugdrnyaldb k8zéppontjéba valé bedllitds a filggSleges irdnyban
t8rténd mozgatési lehetdséget k&veteli., Erre a célra ézolgél 3 db
valtoztathatd hosszuslgu csdlab [/32/, amelyek sz8gosztisa a

W) = 66°~08 reflexibs szdg felvételét is biztositja.

B/ A diffraktométer forgdstengely&be a ceBlabakra szerelt kdralaku
alaplemez k8zpontos furata vezeti a kriosztitot. A minta és a kri-
oszt&t egytengelyliségét a kill8nbdzd hdmérsékletil koncentrikus hé-
jak kbzé illesztett kiskeresztmetszetll 411ithatd rozsdamentes k&z-
pontozd csavarok biztositjak. 2

A minta pontos bedllité&sit a kriosztadt haszndlatba vétele eldtt a
szobahOmérsékletll kiilsd kSpeny [12/ aluminiumbb6l készitett alsd részének, az
arnyékolé buréanak IGI'ép az lzotermikus hengernek [19/ leszerelése utan gon-
dosan ellen&riztiik. '

A mintacsere a kriosztadt meleg Adllapotdban a fent leirt médon k8nnyen
és gyorsan elvégezhetd. A berendezés mérés kdzben felﬂgyelétet nem igényel.
A vakuumk8peny statikus vdkuum tartdsra alkalmas, szobahBmérsékleten 1.107
torr nyomasra vdkuumozva a hiitdkdzegek betBltése és a szelep lezArdsa utén
a mért nyomds kisebb mint 1.10—6 torr. A nyomis detekt&lédsdra szovjet gydrtma-
nyu termokeresztes [28/ és ionizéciés [29/ mérdcsBveket haszndlunk. Ezek vé-
ddburkolattal elldtva a vakuumk8peny &llandd részeit képezik.

A milkédés biztonsagdt a merev szerkezet, a csatlakozdsok és tdmité-
sek 36 megvAlasztésa és rejtett vagy védett elhelyezése, a mérésnél zavart
okozd jelenségek /pl. a légnedvesség lecsapbdasa/ kikisztb8lése segitik gla.
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A kriosztat szerkezete lehetBséget ad statikus vakuumk8pennyel, folyékony
nitrogénnel és héliummal felt8ltve jarmlivdn vald sz&llitésra.

Segédberendezések

A szintjelzBk, t8ltd csdvek, hdmérBk, vakuumberendezésgek és hdmérsék~
letszabalyozdk - a kriosztat mikddtetésének nélkiildzhetetlen eszkdzel - azo-
nosak egy kordbban épitett kriosztat segédberendezéseivel [3] .

Parolgasi veszteség, mérési 1dd

A kriosztat alapvesztesége 4,2 K%-08 -hé1ium hémérséklet, 5,2 K%-0s
mintah®mérséklet mellett 6rénként 0,05 1lit. folyékony hélium s 0,1 1it. fo-
lyékony nitrogén. A hélium firdd 0,1 ata-ig t8rténd vékuumozésévél elérhetd
kisebb mintahdmérsékleteknél a folyékony hélium pérolgééi vesztesége az &l1-
land@sult Allapot elérése utdn csak kis mértékil ndvekedést mutat. 10 K°-té1
70 Ko—ig terjedd tartomdnyban a hélium veszteség a flitSteljesitménytdl fiig-
gben ndvekszik. A folyadéktartdlyok adott lirtartalma és a parolgisi veszte-
ségek 1lymédon 25-100 6ras folyamatos mérési iddt biztositanak hiitdkdzeg u-
tant8ltés nélkiil. Ennél hosszabb mérési 1idd esetén hiitdkbzeg utantdltés szlik-
séges. Ez a miivelet a szintérzékeldk &ltal adott jelzések alapjén a labora-

+ tériumban kidolgozott utants1ts berendezések seglitségével automatikusan is
elvégezhetd.

Mérési eredmények

A 3. Abrén az Mn, oPt, , Btvbzet 5,2 K°-on végzett neutrondiffrakclios
r ’ ‘
mérésének eredményét mutatjuk be: a 8z6r&si maximumok helye és:er®ssége alap-
jan meghatirozott migneses szerkezetet. Az 8t8dik maximum a neutronoknak a
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kriosztat aluminium részein valé sz6rdddsabdél szirmazik. Nagysdga megegye-
zik a mintdbdél szarmazé maximumokéval, a mérést azonban nem zavarja, mert kii-
1oénvalik.

Megjegyzendd, hogy aluminium helyett vanAdiumot alkalmazva nem kap-
nank maximumot, - ez feltétlenill eldny8s - de hatrényos az, hogy a vanadium
a maximumok k&zbtti alap szbérési szintet mintegy kétszeresére néveli, s ez-

zel rontja a mérési pontosséagot.

Kbszbnetnyilvanités

Koszbnetet mondok Pintér Attilénak é&s Pozsgai Gyuldnak a kriosztéat
elkészitésében és bemérésében kifejtett gondos ﬁunkéjukért, Kadar Gybréynek
a bemérésben nyujtott értékes segitségéért &s Krén Emilnek a mérési éredmé—
nyek és a berendezéshaszné}at&kﬁzben nyert tapasztalatok étadéééért.

Irodalomn

(1] Krén, E., P&l, L., Szabd, P., Szigeti, B.: Neutron Diffraction Studies
in Hungary KFKI 1/1966. ) : ;

[2] Balla J., Tompa K., Téth F.: Mérés és Automatika, 1o, 302 /1966/

(3] Balla J: .Magy. Fiz. F. 4, 327-348 [1967/

Erkezett 1967. aug. 25.
KFKI K6zl. 15.évf. 6.szém, 1967.
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MAGYAR FIZIKAI FOLYOIRAT XV/4. 1967.

HELIUM KRIOSZTAT 2 K>-TOL 300 K°-IG TERJEDO
HOMERSEKLETEK ELOALLITASARA*

BALLA JANOS
KFKI Szilardtestfizikai Laboratérium

Szildrdtestfizikai kutatdsokkal foglalkozé laboratériumokban gyakori feladat
fémek és 6tvozetek vezetési tulajdonsdgainak — mint h&vezetési tényezd, elektromos
ellendllds, mdgneses ellendlldsvdltozds, fajhd stb. —, vizsgdlata a hd&mérséklet
fiiggvényében. Fontos elvi és egyre jobban névekvS gyakorlati (pl. szupravezetés,
{irkutatds, maradékellendllds meghatdrozdsa) jelentdsége van az abszolit nulla fok-
hoz koézeli hdmérsékletekre, illetve pl. fazisdtalakuldsok vizsgdlatdndl az alacsony
hémérsékletek széles tartomdnydra kiterjedd vizsgdlatoknak.

E mérési feladatok megvaldsitdsihoz folyékony hélium és folyékony nitrogén
hutokozegek specidlis hdmérsékletszabilyozdk és kiilonleges meroberendezes
un. kriosztdt szikségesek.

A kriosztdt szerkezete és miikddése

A vezetési jelenségek vizsgdlatdra szolgdld hélium kriosztdt tervezésénél és
épitésénél az aldbbi f6bb szempontokat vettiik figyelembe: ‘

a) 2°K-tdl 300 °K-ig tetszGleges hdmérséklet elddllitdsa és iO 1°K pontos-
sdggal torténd szabdlyozdsa,

b) minimdlisan 48 6rds mérési id6 4,21 °K-on a folyékony hélium uténtoltése
nélkiil ;

c) gyorsan és egyszer{ien megvaldsithatd mintacsere a kriosztdt miikodési
hémérsékletén;

d) a parolgasx veszteségek alacsony szinten tartdsa (megengedett maxlmalls
pdrolgdsi veszteség 0,1 liter folyékony hélium ordnként);

e) sokoldali hasznz’tlhatéség, beleértve a 45 mm-nél nagyobb pdlustdvolsdgh
mégnesnél, ill. 1égrés-dtmérdjii szolenoidndl valé alkalmazdst;

f) a szerkezet és a miikodtetés egyszeriisége;

g) a meghibdsoddsok konnyii elhdritdsi lehetGsége.

A kriosztdt 1éptékhelyes vdzlatdt az 1. dbra szemlélteti. A kivdnt mérési id6t
az 5,51 frtartalm folyékony hélium tartdly, a pdrolgdsi veszteségek alacsony
szinten tartdsdt a hd&vezetés és h&sugdrzds elleni védelem, a szolenoidban vagy
rriléglr:espélusok kozotti elhelyezést a 45 mm kiils6 dtmérGjii alsé nyudlvdny bizto-
sitjdk.

A bemutatott elrendezésben a folyékony héliumba meriil8 kisérleti kamrdval (18)
szerelt kriosztdt mdgneses fdzisvaltdsok vizsgdlatdra szolgdl 2—3 mm dtmérdjd

* Erkezett 1966. okt. 11.
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328 BALLA J.

hengeres probatesteken a hélium h8mérséklettsl 65 °K-ig terjed8 intervallumban.

A kriosztdt belsS terét foglalja el az 1 mm vastag Wjeziist lemezb8l kemény-
forrasztdssal Osszedllitott, kiils6 feliiletén tiikorfényesre polirozott folyékony hélium
tartdly (1), amelynek alsé nytlvanydt @522 X 0,5 mm méretli rozsdamentes acél csé

W

5

1. dbra. A HU-104-es tipusti hélium kriosztat szerkezeti vézlata. I — folyékony hélium tartdly, 2 —
rozsdamentes acél nyakcsd @ 33,6 0,3 mm; 3 — alsé nydlvény cs6; 4 — kdzpontozd fenék; 5 —
folyékony nitrogén tartaly; 6 — 77,4 °K hdmérsékletii arnyékold bura; 7 — teflon betét; 8 — koz-
pontozb cs6; 9 — aktiv szén; 10 — folyékony nitrogén toltd-csé ; 11 — nitrogén parologtatod csd; 12—
kiilsé vakuumkdpeny; 13 — szerelokarima; /4 — fedél; 15 — vakuumozé csonk; /6 — teflon
tomités; 17 — mintatartd tomités; /8 — kisérleti kamra; /9 — mintatarté csod, @ 4X0,2 mm;
20 — réz mintatart6; 21 — kozpontoz6 csd; 22 — fiittekercs; 23 — termopdr; 24 — ellendllas-
hémérs; 25 — vakuumszelep; 26 — termokeresztes vakuummérd-csd, 27 — ionlzdci6és vakuum-
méro-cs6; 28 — folyékony nitrogén szintjelzé; 29 —— folyékony hélium felsé szintjelz0 tekercs;
30 — folyékony hélium alsé szintjelz6 tekercs.
I — folyékony hélium betoltés; II — hélium parolgds; 11l — folyékony hélium vakuumoziséhoz
szivattyQ csatlakozés; IV — folyékony hélium szintjelzdk kivezetése; ¥ — folyékony nitrogén
betoltés; VI — folyékony nitrogén parolgés; VII —- folyékony nitrogén szintjelz6 kivezetése; VIII —
vAkuumrendszer csatlakozds a vdkuumkdpeny evakualdsdra; IX — vikuumrendszer csatlakozds
a kisérleti kamra evakudldsira
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(3) képezi. A nytlvdny csd (3) kozpontozé végzédése (4) dllitja a kriosztdt kdzép-
vonaldba a kisérleti kamrdat (18) és az anyagmintdt. A 4,21 °K vagy anndl kisebb
hémérsékletii folyadéktartaly (1) @ 33,6 X0,3 mm-es rozsdamentes acél nyakesévon
(2) keresztiil van Osszekotve a szobahdmérsékletli kornyezettel. A nyakesd adott
dtmérdje a hélium tartdly bevezetéseihez sziikséges minimdlis korkeresztmetszetet,
a 0,3 mm-es falvastagsdg pedig a vakuumkopeny gdztomor elvilasztasdt biztositja,
és mint elkeriilhetetlen héhid éppen kis méreteinél és anyagmindségénél fogva
nagy hdvezetési ellendlldst képvisel. A hdvezetési ellendllds ndvelése céljibdl az
1 mm vastag rézlemezbdl keményforrasztdssal készitett 2,5 liter {irtartalmi, nikke-
lezett és tikorfényesre polirozott feliiletli folyékony nitrogén tartdly (S) belsé csG-
kopenye a folyékony hélium-tartdlybol 230 mm tdvolsdgra csatlakozik a nyakcsé-
hoz (3), s ez a forrasztott csatlakozdsi hely 55 mm tdvolsigban van a kriosztdt
fels6 szobah&mérsékletli peremétsl (13).

A folyékony nitrogén 77,4 °K-os h&mérsékletét hdvezetéssel veszi fel a réz
arnyékolo kopeny (6), amelynek alsé végén levé teflon betét (7) a polirozott feliilet(i
Ujeziist lemezb6l (lemezvastagsdg 1,25 mm) keményforrasztdssal 0OsszeerGsitett
kiils6 vakuumkopeny (12) @45 X1 mm méretli sdrgaréz csényilvanydba erdsitett
@3 X 0,5 mm-es rozsdamentes acél kozpontozd csovet (8) vidlasztja el a hideg
feliillettol. A kiils6 vdkuumkdpeny (12) I at kiils6 nyomdsra van igénybevéve,
a lemezpaldst szildirdsdgdt peremezéssel noveltiik meg.

Az drnyékold bura egymadssal j6 hdSkontaktusban lev8 részei oOsszeforrasztds
utdn tiikkorfényesre lettek polirozva, majd feliiletiiket a h@sugdrzds elleni védelem
céljabol galvanikus dton néhdny mikron vastagsdgli ezistréteggel bevontuk és
tiikrositettiik. Megjegyzendd, hogy a bura aranyozdsdval a sugdrzds elleni védelem
tovdbbi javitdsdt lehetne elérni. Az drnyékolé bura a hélium-tartalyt koriilvevs
vakuumteret két részre osztja, a tér bels§ része a kiilsGvel a cseppfolyos nitrogén
tartdly feletti koralak dttoréseken van Osszekotve.

A kiilonb6z8 hémérsékletii hengerpaldstok kozotti tdvolsdgok’ allando értéke:
a hdveszteségek alacsony szinten vald tartdsdn kiviil a kriosztdtban végzett mérés
pontossdgdnak is feltétele lehet. Ezért az egymdsba illeszkedd hengerpaldstok
elkészitésénél és szerelésénél az egytengelyiiséget feltétleniil biztositani kell. Ha hideg
dllapotban a hélium-tartdly alsé csényulvdnya (3) a kriosztdt kozépvonaldbdl
kimozdulna, elmozgdsdt megfeleld helyen alkalmazott kis-keresztmetszetli rozsda-
mentes acél tavkoztartéval kell megakaddlyozni.

A folyékony nitrogén tartdly (5) alsé részén Ovszeriien helyezkedik el a kb.
240 cm?® térfogatt aktiv szén (Nuxid BO) adszorber, amely vikuumozds utdn még
a vdkuumkopenyben maradt gdzmolekuldk adszorpecids megkotésével jarul hozzd
a vdkuum tovdbbi javitdsdhoz. A behelyezett aktiv szén adszorpcids kapacitdisa
a folyékony nitrogén h6mérsékletén 1.10~? torr-ndl kisebb nyomdson kb. 100 N cm?
levegd.

A folyékony nitrogént a vakuumkopenyen dthaladé @6 X0,5 mm-es u;eLusl
csdvon (10) vezetjiik be a nitrogén tartdly alsé szintjére. A keletkezett nitrogén gdz
a folyadék feletti térbdl az @38 X 0,5 mm-es Gjeziist csévon tdvozik.

A hélium-tartdlyba meriil6 csoveket illetve azok vezet§ és tomits persclyeit
keményforrasztdssal rogzitettik a rozsdamentes acél fedélbe (14). A 4,21 °K-nil
kisebb homérsékletek elGdllitdsdra sziikséges redukdlt nyomdst a vdkuumozo
csonkon (15) lehet elddllitani. A fedél (14) és a vdkuumozd csonk (15) tomitésére
az alacsony hdmérsékleteken is haszndlhaté teflon gyfiri (16) szolgdl.

232



BALLA J.

Az @4X0,2 mm méretli rozsdamenes acél mintatartd cs6 (19) fels6 meleg
vége a kisérleti kamrdba (18) torténd bevezetésnél gumigyfiriivel (17) van tomitve.
A cs8 (19) alsé végéhez csatlakozik az elektrolitikus rézb6l készitett mintatartd (20),
amelynek kozépvonalba dllitdsdt az @j2 X 0,2 mm-es rozsdamentes acél kézpontozd
cs6 (21) végzi. A hengeres alaki mintdt a mintatartd kozéppontos furatdba helyez-
tiik, és a furatot a mintdval azonos dtmérdjii réz hengerrel lezdrva a tengelyirdnyd
elmozduldssal szemben a kozpontozd csG (21) menetes nyllvdnydval rogzitettiik.
A mintatarté (20) kiils§ feliiletére tobb-bekezdésli menetet
vdgtunk. Az egyik menetben a szigetelt manganin huzal-
bal bifilldrisan tekercselt 100 ohmos fiitGtekercset (22),
a mdsikban a szobah8mérsékleten 100 ohm ellendlldsy,
bifilldris tekercselésii szigetelt platina ellendlldishGmérdt
(24) helyeztiik ‘el. A mintatarté kiils6 méreteit tigy ad-
tuk meg, hogy az el6bbiektdl és a mintatarttdl elektro-
mosan elszigetelve a mérGtekercs is felvihet§ legyen. A
platina ellendllish6méré (24) mellett Au+0,03 atom %
Fe-kromel termopdrt (23) is beépitettiink a 36 °K alatti
hémérsékletek mérésére. A mintatartd vdzlatdt ldsd a 2.
dbran.

Az @15X0,5 mm méretii rozsdamentes acél csébél
készitett kisérleti kamra (18) fels6 meleg végén a IX
jelli csatlakozdson keresztiil torténik a kamra kivdnt
nyomdsdnak elGdllitdsa: atmoszferikus vagy redukdlt
nyomdsu hélium gdz toltet, ill. nagyvakuum. A fiits- és
mérbtekercs, tovibbd a hémér6k egymdstol elszigetelt
kivezetései a mintatarté cs6 (19) bels§ furatdban halad-
nak, és a cs6 fels6 meleg végén araldit ragasztdssal
vannak tomitve.

A leirt mintaelrendezés mellett a mintacsere hideg -
dllapotban is konnyen és gyorsan elvégezhet8. Kicsa-
varjuk a gumigyiiri (17) feletti tomitGesavart és a minta-
tartot a benne elhelyezett probatesttel egyiitt kiemeljiik,
majd a tomitGcsavar helyébe azonnal behajtott menetes
: dugoval hermetikusan zdrjuk a kisérleti kamrdt (18).
# | A kiemelt részeket meleg levegGvel szobahGmérsékletre

: hozzuk és megszdritjuk. A koézpontozd csG (21) lecsa-
tz(',z‘g;:;; Aﬁggg};ﬁgﬁ:ﬂﬁi{: vardsdval a minta alatti réz henger (RH) és a minta
mas mintatartd vazfata. csipesszel eltdvolithatd. Az 10j probatest elhelyezése

M — minta; utdn visszahelyezziik a réz hengert (RH), becsavarjuk
ﬁ’;: rfzél:étckef“; a kozpontozé csovet (21), nyitjuk a kisérleti kamrdt
20 — mi:taf:rgt‘z;’ és annak felsd nyildsdba gyorsan bevezetjiik a mintatartot
21 — kdzpontozd csb; (20). A pdrolgdsi veszteség mérséklése érdekében a szoba-
22 — fiitdtekercs; hémérsékletii fém rendszert néhdny percig a folyékony
23 — termopdr; hélium szintje felett tartjuk elShiités céljabol. Ezutdn a

24— platina ellendlldshSmérd i atarts csovet (19) végs6 helyzetébe hozzuk — ko-

zépvonalba dllitdsdt a kozpontozd csé (21) végzi el —, majd_ a t6mit6c_savar
meghuizdsdval helyredllitiuk az eredeti dllapotot. A mintatarté kivétele és vissza-
helyezése kozben a kisérleti kamra leleveg6zésének megakaddlyozdsdra a IX jelli
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csatlakozdssal Osszekotott gumiballonbdl folyamatosan néhdny torr tilnyomdsd
hélium gdzt nyomunk a kisérleti kamrdba (18). A mintacsere szokdsos idStartama
4—S5 perc.

A folyékony hélium betoltésére szolgdld vakuumkopenyu toltées6 az 1 jeli
nyildson dughaté be a kriosztdtba. Tomitésére paragumi toml6bdl levdgott 20—30
mm hosszi cs@darabot haszndlunk. Az elparolgott hélium gdzt a II. jelii csGesonkon
vezetjitk ki a héliumtartdlybol, és paragumi toml6n juttatjuk el a gyiijtévezetékhez
vagy a gumiballonhoz.

A vdkuumkopeny evakudldsdit a 20 mm dtmérSjli cs6émembrdnos vdkuum-
szelepen (25) keresztiil lehet civégezni. A szelepet elzdrva a hideg kriosztdt statikus
vakuumkopenyében a nagyvdkuum hosszl idén keresztiil fenntarthaté. A képeny-
ben uralkodé nyomast a ko6zos csatlakozo csonkra szerelt termokeresztes-vakyum-
mérdcsS (26) és az ionizdcids-vakuummérdess (27) detektdlja.

A kriosztdt miikodése szempontjibdl fontos folyadékszintek pillanatnyi érté-
kének jelzésére, ill. dllandé értéken tartdsdra szolgdlnak a nitrogén szintmutatdja
(28) és a hélium felsé és alsé szintjelzdje (29, ill. 30). Ezek, tovdbbd a hémérdk
bdvebb ismertetését 1dsd a segédberendezéseknél.

A kriosztdt a 2°K-tdl 300°X-ig terjed6 h&mérséklet-tartomdnyban a kovet-
kez6 modon miikodtethetd:

a) 4,21 °K-ndl kisebb hémérsékletek elallitdsdra a héliumfiirdd feletti nyo-
mdst kell csokkenteni. A folyadék felveszi a bedllitott nyomdshoz tartozd egyensilyi
hémérsékletet, ill. az elérend6 h8mérsékletnek megfelel6 nyomdst a kriosztdt se-
gédberendezését képez$ szivdsszabdlyo-
zéval lehet el@dllitani. 2 °K-ot 20 m3/h

szivoteljesitményli, ennél kisebb h&mér- Jﬂ[fz;
sékletet 30 m3/11 szwoteljesnmenyu két- " e
fokozati — szivé és nyomooldaldn egy- .
ardnt héliumtémor — elévdkuumszivaty- it :
tytival tudtunk elérni. E hOmérséklet- ®

tartomdnyban a minta kozvetleniil a fo-
lyadékfiird6ben, vagy az elérendS leg-
kisebb hémérséklethez tartozd egyensilyi
nyomdsndl valamivel Kkisebb redukdlt
nyomdst hélium gdzzal toltott kisérleti ;l

kamrdban (18) lehet.

b) 4,21 °K-tél 65°K-ig a mintdt a
héliumfiird6vel koriilvett, atmoszferikus-
ndl valamivel kisebb nyomdstt hélium
gdzzal tolt6tt csébe helyezve megvdrjuk, :
amig felveszi a folyékony hélium hémér- , 7
sékletét v. ahhoz kozel 4116 h6mérsékletet. g

A Kkisérleti kamra a benne elhelyezhetd ; L
mintatartéval a 3. dbrdn ldithato. Ezutdn |
a kisérleti kamrdt 1-10-5-nél kisebb €T N
nyomdsig vdkuumozzuk és a mintatar- PR ) :

téra felvitt fiitStekercset az elektronikus | _~="""" N /
hémérsékletszabdlyozdval a hilozatra kap- 3 4.6 A Kisérleti kamra és az abban elhe-

csoljuk. A bedllitott hémérsékletnek meg- lyezhetd mintatartd
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felel§ flit6dram szabdlyozdsdt a hémérsékletszabdlyozé a tovdbbiakban automa-
tikusan végzi el. Mivel ebben az esetben a minta és a 4,21 °K-os kornyezet kozotti
hédtvitel egyetlen lehetséges mddja a sugdrzds, kis fiitGteljesitménnyel nagy hé-
mérsékletemelkedés biztosithatd, és a pdrolgdsi veszteség sém_né jelentékeny
mértékben. )

¢) 65°K-tél a folyékony nitrogén normdl forrdspontjdig (77,4 °K-ig) az a)
szerinti mintaelrendezés mellett folyékony hélium helyett ¢seppfolyds nitrogént
alkalmazva és a kisérleti kamrdt atmoszferikus nyomds hélium gdzzal feltoltve,
juthatunk el. A redukalt nyomdsok bedllitdsdra az a) esetben is haszndlt szivds-
szabdlyozdt és vakuumszivattyut haszndljuk.

d) 77,4 °K-t6l 300°K-ig a b)-nél ismertetett mddszert alkalmazzuk, termé-
szetesen itt is folyékony hitrogénnel toltjiik meg a héliumtartdlyt.

Megjegyzendd, hogy a 2 °K-tdél 300 °K-ig terjedd teljes hGmérséklettartomdny
elGdllithatd folyékony héliummal az a) és b) eljdrds szerint, de nagyobb minta-
hémérsékletnél mdr jelentékeny lesz a sugdrzdsos hodtvitel kovetkeztében elpdrolgd
cseppfolyds hélium mennyisége.

Segédberendezések

A kriosztat haszndlata kozben az alibbiakban ismertetésekre keriilG segéd-
berendezések az egyes miiveletek végrehajtdsdt és a fébb jellemzdk ellendrzését,
ill. szabdlyozdsdt biztositjak.

“1. Szintjelzok
A folyékony nitrogén szintjének jelzésére 0,1 mm dtmérgjii nikkelhuzal ellen-
dlldsvdltozdsdt haszndljuk: elektromos ellendlldsa szobah&mérsékleten 7 ohm,
a folyékony nitrogén homérsékletén pedig 0,7 ohm. A tekercs dramkérébe 10 V-os
egyenfesziiltségii telepet és egy 10 ohmos dllandé értékii ellendlldst kapcsolva az dt-
haladé dram hatdsdra a folyadék felszine felett néhdny milliméterre levd tekercs
ellendlldsa a folyadék és g6z hdvezetése kozotti kiilonbség kévetkeztében 1 ohmra nd.
~ Ennek megfelelGen a szintjelz6 kapcsain mérhetd fesziiltség folyékony nitrogénbe
meriilt tekercsnél 0,655V, a folyadékkal azonos hdmérsékletii gézben levéknél
0,935 V. A nikkel-tekercs az automatikus. folyékony nitrogén utdntslts érzékeldje-
ként haszndlhatd, ha a beavatkozd szerv (pl. a folyékony nitrogén szillitéedénybe
helyezett 30 W teljesitményii pdrologtatd tekercs) dramkorébe megfeleld adatokkal
rendelkezd di6dit (teljesitmény cstics 10 A, 400 Vrnyjtéfesziiltség 0,8 V, 50—100mA)
kapcsolunk. Egyszer{i szintjelz8ként torténd alkalmazdsndl a beavatkozd szerv
helyett pl. 24 V-os jelz6ldmpa van az dramkorben. A szintjelz6t és a pdrologtatd
tekercset ldsd a 4. dbrdn.

A folyékony hélium tartdlyban a megengedett — nyugodt, és csak kis mérték-
ben pdrolgd — felsd, ill. alsé folyadékszintet a két niébium tekercs kapesdn mér-
het§ fesziiltség eltiinése jelzi. A huzal dtmérdje 0,1 mm, a niébium an. ugrdsi h6-
mérséklete 7, =8,7—8,9 °K. A szintmutatd igen egyszer(i kapcsoldsdt az 5. dbrdn,
a teflon tekercstartéra feltekercselt hélium szintindikdtorokat a 6. dbrdn mutatjuk be.
Ismerve a nidbium ellendlldsvdltozdsdt a hdmérséklet fiiggvényében, a mért fesziilt-
ség alapjdn a kriosztdt elShfitésének menetét is ellendrizni tudjuk: pl. az dbrdn
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4. dbra. Folyékony nitrogén szintjelzd (1) és parologiato (4) tekercs

D
i

R =213 82 R=1008

£.300K°
T£,= 12v

5. dbra. A folyékony hélium szintjelzé kapcsolasi vazlata

b

| Wi

6. dbra. A folyékony hélium szintjelzé niobium tekercsei
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vazolt kapcsoldsndl Ug 99k =0,213 V;
UEf 72,4 °K :—‘-0,147 V és IIE 4,21 °K =0 VA
szintmutatdk kivezetéseit a 1V jel(i helyen
araldittal tomitettiik.

2. Toltéesovek

A cseppfolyds nitrogént szigetelés
nélkiili paragumi témlén kb. 0,1 att tual-
nyomadssal nyomjuk a szabvdnyos széllito-
edénybdl a kriosztdt nitrogéntartdlydba.

A folyékony héliumot vikuumképe-
nyli csévon keresztiil néhdny torr tul-
nyomdssal toltjiik dt a 101 {rtartalmi
szdllitoedénybdl a kriosztdt héliumtartd-
lydba. A belsd folyadékvezeték 34 x0,2
mm méretii rozsdamentes acél csd, a kiils6
cs@ sdrgaréz. A két cs6 kozotti teret meleg
dllapotban 1-1075 torr nyomdsig vikuu-
moztuk és hermetikusan zdrtuk. A zdrdsi
miiveletet vikuumozds kdzben végeztiik el:
ldgy rézes6 (36X 1 mm) szivocsonkndl
i hidegfolyatdssal és lecsipéssel, kovir-liveg
| A szivocsonkndl az liveg Osszeolvasztdsdval.
3 ’ N LD A belsS csével jo hdkontaktusban levs

7. dbra. Folyékony hélium t5ltoesd. aktiv szén adszorber (5—10 gr) a folyékony

hélium hémérsékletére hiilve a vdkuumot
tovdbb javitja. A 7. dbrdn ldthatd tdltGesGvel a szdllitéedényben gumiballonnal
létrehozhaté nyomadsviszonyok mellett percenként 0,5--0,8 liter folyékony héliumot
tudtunk kb. 20%-os veszteséggel dttolteni. A folyadékvezetékbe épitett csGmembranos
tliszelep a folyadékesG toltés eldtti 1égtelenitését és a folyadékdram biztos zdrdsdt
teszi lehetGvé.

3. Hémérok
a) 300 °K-tSl 30 °K-ig a mintatartora tekercselt — szobah8mérsékleten 100 ohm
ellendlldsi — platina ellendllish6mérét haszndljuk. Bdr a tiszta platina fajlagos
ellendlldsdnak hémérsékletfiiggése jol ismert és 90,2 °K-ig (a folyékony oxigén
forrdspontja) az zﬁtalénos érvényli ellendllds-hEmérséklet interpoldcios egyenlet,
tovdbbd a normil-atmoszferikus nyomdstél eltérd légnyomdsoknil alkalmazandé
korrekcids egyenlet is rendelkezésre dll, az ennél kisebb hémérsékletckre vald te-
kintettel a hémér6t a szekunder hémérsékleti fix-pontok, tovidbbd  hidrogén goz-
nyomds-hmérd sepitségével Kkalibrdlni kell. A jelzett h(')'mérséklctlartomzinylzf"!’n
a platina ellendlldsh6mérd az elektronikus h(')'mérsék!ctszubzilyozé_ érzé!fcl()Jf:t
képezi. A platinaellendllds viszonylag kis hémérsékletegyiitthatja miatt kilonds
gonddal iigyeltiink a vezeték és kontaktusellendlldsokra, tovdbbd a platmusllcn-
dllds és a réz hozzdvezetés csatlakozdsaindl felléps termoelektromos fesziiliség
kikiiszobolésére. m
b) 36°K és 1,5°K kozott az utdbbi években elterjedt Au + 0,03 atom % Fe-
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kromel termopdrt alkalmazzuk, amelynek érzékenysége joval meghaladja az eddig
ismert termopdrokét. Referencia hdmérséklet 4,21 °K, pontossdg 1%. Tdjékoztatdsul
néhdny pontra vonatkozéan az 1. tdbldzatban megadjuk az azonos anyagbdl késziilt
tolddsmentes hozzdvezetéseknél érvényes kalibrdciot [1].

I. TABLAZAT

A specidlis tisztasagu Au-+0,03 atom % Fe-kromel ter-
mopar kalibracioja 1,5—36 °K-ig 4,21 °K-os referencia

hémérsékletnél
Homér- | Erzékenység Atiagos Termofesziillség
<le T érzékenység, -

0 | e | Do sadi
I.5 10,54 12,43 — 33,70
2 11,51 12,74 — 28,17
2,5 12,16 13,00 — 22,24
3 | ) 13,23 —- 16,02
3.5 13,15 13,43 Yo— 9,55
4 13,55 13,63 — 2,88
3 14,19 13,95 11,01
6 14,62 14,21 25,42
i 15.04 14,44 40,27
8 15,33 14,63 55,43
9 15,49 14,80 70,88

10 15,65 14,92 86,37

12 15,83 15,13 117,9

14 15,74 15,28 149,6
16 15,59 15,34 ) 180,9

18 15,36 15,36 211,8

20 15,14 15,35 2424

23 14,43 15,24 286,4

26 14,10 15,11 329,2

30 13,54 14,92 384,5

33 13,29 14,76 2449

36 13,06 14,60 464,1

4. Hémérsékletszabalyozdk

a) Szivdsszabdlyozo

A folyékony hélium és a folyékony nitrogén normdl forrdspontja alatti hGmér-
sékleteket — mint mdr emlitettitk — a flird6 vdkuumozdsdval lehet elGdllitani.
A kivint hémérséklethez tartozd gdéznyomdsgorbe szerinti egyensilyi nyomds
bedllitdsa és stabilizdlisa a vdkuumszivattyvit szivocsGvébe iktatott sikmembrdanos
szivdsszabdlyozon térténik. Szabdlyozdsi tartomdny abszolit nyomds értékben
760-—10 torr, tehdt a folyékony héliummal megvaldsithaté hémérséklettartomdny
4,211 °K-tol, 1,738 °K-ig terjed., A szabilyozds pontossiga e homérsékletkdzben
jobb mint +0,01 °K. A folyékon nitrogénnel -elérheté hémérsékleteknél a szabd-
lyozds pontossdga 760—600 torr kozott 0,1 °K, 600 torr alatt jobb mint 0,01 °K.
A 8. dbrdn bemutatott kapcsoldsi vizlat szerinti HU-—106-0s tipust szivdsszabdlyozo
miikodése a kovetkezs: )

a sikmembrdnos szabdlyozdt (SR), a puffer tartilyt (P) és a cs6vezetéket a
kriosztdt munkaterével egyiitt légtelenitjiik a vikuumszivattya segitségével;
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a kriosztdt héliumtartdlydt és a szivdsszabdlyozét az SZI szelepen keresztiil
Gsszekottetésbe hozzuk a hélium gylijtévezetékkel, és feltoltjik hélium gdzzal;

a kriosztdt folyékony hélium feltoltése alatt a parologtatds a szivdsszabdlyozdon
keresztiil torténik, ehhez az SZ1 szelepet nyitni, az SZ2, SZ3 és SZ4 szelepeket pedig
zdrni kell;
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8. dbra. A szivisszabilyoZo kapcesolisi vazlata.

SR —— sikmembrinos szabilyozd; P -~ puller tartily, V=1 dm*. I — felsd fedél; 2 —— alsd fedél;
3, 4 — sirgaréz szitaszovet, lyukméret 0,1 mm: 5, 6 — csicsatlakozok: 7 - miisclyemmel erdsi-
tett mtianyag sikmembran; & - szoritocsavarok, M §;

I — csatlakozis a kriosztithoz; 11 - csatlakozas a szivattythoz; 11 - csatlakozis a hélium gy(ij-
tohoz

a folyadékfiirdd vilkuumozdsa kezdetén SZI1, SZ2 és SZ3 szelepek zirva vannak,
a vikuumozdst az SZ4 szelepen keresztiil végezzitk az clérendd hdmérséklcinek
megfelel§ egyensialyi nyomasig:

e nyomdst az SZ3 szelep nyitdsdval a pullertartdlyba és a membrin (7) feletti
térbe vezetjiik, z:ir_fuk az SZ3 majd az SZ4 szelepet;

a vikuumozds czeknél a szelepdlldasokndl a sikmembrinos szabilyozén (SR)
keresztiil folytatodik és a bedllitott nyomds fenntartisa az alibbiak szerint valdsul
meg: ha megnd a nyomis a kriosztdtban, a membrin kissé kitér a szivokamra felsd
része felé és ezzel né a szivdsi keresztmetszel: ellenkezd esetben a membrin (616t
nyomds a nagyobb értékii, és a sikmembrint a szivokamra alsé feliletéhez szoritva
csokkenti az dramlisi keresztmetszetet.

A szivisszabilyozot sirgarézbdl készitettitk, a membrdnnal érintkezd feliilete-
ket gondosan megmunkiltuk. A membrin anyaga az ipar dltal clddllitott pneu-
matikus szabidlyozokban talilhaté membrinokéval azonos.
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b) Elektronikus h8mérsékletszabdlyozé

A folyékony hélium és a folyékony nitrogén normdl forrdspontja feletti h6mér-
sékletek elddllitdsdndl a flit6dram szabdlyozdsdra a laboratériumunkban kidolgozott
hémérsékletszabdlyozét (NV-—218 tipust egyenfesziiltségli erdsit6 és NV—220
tipusi végfokozat) alkalmazzuk [2].

Az egyenfesziiltség(i erdsit8 nagy érzékenysége lehetdvé teszi, hogy az ismertetett
termopdr haszndlatdndl 1,536 °K hémérsékletek kozott az elérhet6 pontossdg
jobb mint + 0,006 °K.

Szobah8mérsékleten 100 ohm ellendlldsti platina hémérdvel a 30 °K-tol
300 °K-ig terjedd intervallumban 1yW h6mérd disszipdciondl a pontossdg az el§bbi-
vel azonos. :

A h8mérsékletszabdlyozéhoz csatlakoztathaté NV—213 programvezérl§ lehetd-
séget ad a hmérséklet bedllitott emelkedési vagy siillyedési idGvel torténd linedris
véltoztatdsdra.

5. Félautomatikus miikodésii vakuumrendszer

A kriosztdt vakuumkdpenyének légtelenitésére a HU—127 tipusit félautomatikus
vakuumrendszert haszndljuk. Szivésebessége elSvdkuum iizemben 8 m3/h, nagy-
vakuum ilizemben az olajdiffizids szivatty szivécsonkjan 107% torr nyomdstarto-
mdnyban kb. 100.1/sec. A rendszer a kriosztdt elStti hdromjdratd vdkuumszelep
(tipus sz.: HU—128) segitségével a folyadékfiird6be meriil§ kisérleti kamra vdkuu-
mozdsdra is felhaszndlhaté. A vdkuumrendszer kapcsoldsi vdzlata a 11. dbra egy
részletét (9-t81 11-ig terjedd tételek) képezi, elektromos kapcsoldsdt a 9. dbrdn
mutatjuk be. Az dbra alapjdn ldthatd, hogy a vdkuumrendszer teljes védelmet
nyujt -az el6forduld zavarok ellen, és automatikusan elvégzi a ledlldst. Inditdsdhoz
kiilsé beavatkozds sziikséges.

A kriosztdt iizembedllitdsa és haszndlatdnak tapasztalatai

Az iizembedllitds eredményessége érdekében a kriosztdt készitését igen nagy
gonddal végeztiik, és az aldbbiakra kiilonos figyelmét forditottunk:

1. A késziilék ondlld részegységeinek vikuumbiztos gdztomor keményforrasz-
tdsa és a forrasztdsi helyek Ovatos megmunkdldsa (csiszoldsa). Forrasztds eldtt
a feliileteket pdcoldssal fémtiszta dllapotba hoztuk és zsirtalanitottuk, forrasztds
utdn a keletkezett oxidokat leoldottuk.

. 2. A részegységeket Osszeszerelésiik elStt egyenként hdromszor szobah&mér-
sékletr6l a folyékony nitrogén hémérsékletére hiitottiik. Ezt kovetSen nyomds-
probdnak, hermetikussdgi vizsgdlatnak és héliumos vikuum-lyukkeresésnek vetettiik
ald. A taldlt hibdkat kijavitottuk, és a vizsgdlatokat a hiba kijavitdsa utdn meg-
ismételtiik. f

3. A teljesen hibdtlan, ellendrzott részegységek szerelésénél gondosan tigyel-
tiink a koncentrikus héjak egytengelyliségére.

4, Az Osszeillesztett részeket forrasztds eltt teljes feliiletiikon megtisztitottuk
¢s zsirtalanitottuk. . '

5. A haszndlat kozben keletkez$ hibdk konnyii javitdsa céljdbdl a részegysége-

2 Fizikai Folyéirat XV/4

240



BALLA J.

ket lagyforrasztdssal kotottiik egymdshoz korrdziot vagy késébbi gdzfelszabadulast
nem okozo folyatéanyagok alkalmazdsdval.

A kriosztdt iizembedllitdsdndl a koveikez8 miiveleteket végeztiik el:

a) A kopeny vikuumozisa kézben az aktiv szén (behelyezése clGtt 900 °C-on
feliletnovel6 hokezelést végeztiink) melegitése 80°C-ig. A szobahdmérsékletii
rendszerben 1-107%torr vikuumot értiink el.

b) A héliumtartdly légtelenitése és megtoltése héliumgdzzal, folyékony nitro-
gén betdltés a nitrogéntartilyba, az drnyékold bura és a héliumtartdly lehiilési
menetének felvétele.
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9. dhra. A HU-217 tipust félautomatikus mitkodésii vikuumrendszer elcktromos kapesolisa
M, — elektromignessel miikddtetett vikuumszelep; M, - clektromignessel miikodtetett lelevegdzo
szelep; 1 — cloviakuumszivattya; 11 - diffuziosszivattya fiités; 11T - hiitévizkapeseld; 7V - vi-

\ kuumméro csatlakozisok

Az drnyékold burin a nitrogéntartdly alsé szintjétél 100, 275 ¢s 450 mm-re
(legtdvolabbi pont) réz-konstantdn termopidrokkal mértiik a hémérsékletet. A Kiilon-
bozd tdvolsdgban levs pontokon azonos idében mérhetd hdmérsékletkiilénbséget
nem tapasztaltunk. A nitrogén betdltésétsl szamitott | orin beliil az drnyékold
bura 77,4 “K-ra hiilt.

A héliumtartily 5 éra alatt néhdny fok eltéréssel felvette a folyékony nitrogén
h&mérsékletét.

A vikuumképenyben a 77,4 °K-os hémérsékletii cl6hiités utdn 1-107° torr
volt a viakuum értéke, ¢és a kriosztdton levd vakuumszelep lezdrdsa, tehdt statikus
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dllapotban is vdltozatlan maradt. A késébbiek folyamdn —- miutdn a kiterjedt fém-
feliileteken megkotott levegdmolekuldkat Kiszivattyuztuk -—— a statikus vdkuum
értéke kozel egy nagysigrenddel megjavult.

¢) Folyékony hélium betiltés és a pirolgdsi veszteségek mérése. A kriosztdt
alapveszteségének megdllapitdsdra a héliumtartdly felsé nyildsdt fémfedéllel lezdirtuk.
A zirdelemen csak a hélium betdltésére és parologtatasira sziikséges cséesonkok
voltak clhelyezve. A folyadék felé nézé belsd feliiletére 5 cm vastag miianyaghab
hdszigeteld taresdt, a tiarcsa also sikjara 0,5 mm vastagsigui polirozott aluminium-
lemezt erésitettiink. A veszteségmérés alatt a héliumfiirdG csak a nyakcsévon keresz-
tiil volt dsszekottetésben a szobahdmérsékletii kornyezettel. A pdrolgdsi veszteség
értékét sok koriilmény belolydsolta: a betsltott folyadék mennyisége, az aktiv
szén adszorber elhelyezése (hélium v. nitrogén zéndn), a légnyomds és a kiilsé
hémérséklet nagysdga, a hélium tartdly meghibdsoddsa stb.

A cseppfolyds hélium betdltésének menete a 11, dbrdn kovetheté: 1. A szillito-
edényt (1) Ggy helyezziik a kriosztdthoz (2), hogy a toltGesovet (3) kényelmesen
bevezethessiik és kiemelhessitk, Toltés elott a széllitdedény a nyitott H3 szoriton
keresztiil parolog a hélium-hdlézatra. A H4 és HS zirt dllapotid szoritok az dttéltés-
hez sziikséges tdlnyomadst biztosité gumiballont (5), az ugyancsak zirt dllapotd
H6 szorité pedig a tdrolocdény szallitdsa kizben elpdrolgott héliumot dsszegyiijlé
nagyobb méretii gumiballont (mdr eltdvolitva) csatlakoztatjik. A nyitott H2 szoritén
keresztiil a kriosztdt hélium tartilyaa hélium hilozat néhdny torr talnyomiisa
alatt dll, H1 zdrt dllapotban van.

2. Zarjuk H3 szoritol.

3. Kivessziik a szdllitoedény (1) nyilisit zire dugdt, és a szabaddd valt nyi-
lisba kb. 350400 mm mélyen lesiillyeszijitk a tolté esa szelepes végét. Ebben a
helyzetben tartva -2 percig elShiitjiik a (6ltGesovet.

4. Zdrjuk H2 szoritot, hogy a kriosztdt toltényilisinak nyitdsakor a hdlézat-
bol ne legyen nagy héliumveszteség.

5. A toltdesovet Teengedjiik a szdllitoedénybe, szelepodlkiili végét cazel cgy-
idejlileg beilleszijiik a kriosztit toltényikisiba. A csatlakozisi helyeket a szdllito-
edénynél és a kriosztdtndl coyardnt hermetikusan eltomitjik. Erre a célra o szillito-
edénynél az cdény tartezékit képezd menetes témszelence. a kriosztdatndl para-
gumitomléhal levigott esddarab szolgidl.

6. Nyitjuk H2 szoritot,

A miivelet kdzben a szillitoedényben keletkezd gizt H3-on keresztiil a hildzatba
vezetjiik.

7. Zidrjuk F13 & nvitjuk 4, HS szoritokat. A szillitéedényben a gumiballon (5)
dsszenyomdsdval 80100 torr tdlnyomiist étesithetiink. A nvomids mérdsére H6
segitségével higanymanométer kithetd a szidllitéedény gazterére.

A t6lG ¢s6 szelepének nyitisat vgy szabidlyozzuk, hogy a kriosztithan a nyo-
mds ne emelkedjen 100 torr f6lé, Friékét a rikapesolt higanymanométer (4) jelzi.

Az dttoltéshez. szitkséees nyomiskiilonbséget (3080 torr) a HI szoriténl
csatlakoztathato gdaztomaor cldvakuwmszivattyival s elGillithatjuk. Ehhes TH-ct
kissé, a (6ltdesovon levd seelepet nagymértékben nyitni, H2-t pedig 7zirni kell,

8. Az dutoltés befejerése utin a szdllitéedényben uralkodd tilnyomiist H3-on
keresztiil lecreszgitk o hildzatba, kiemeljiik o szifont, o csatlakozo nyilisokal
a szdllitoedényen és a kriosztiton hermetikusan elzarjnk, cllendrizzik, hopy o kri-
osztat akaddlytalanul pdrologhasson a hidldzatra,

2.
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A kriosztdl fels6 részének visszamelegedése utdn a folyékony nitrogén tartdlyt
is utdntoltottiik, majd a hélium és a nitrogén pdrologtaté vezetékekre gazorikat
kapcsolva megkezdtiik a veszteségmérést. A leolvasott értckeket a 1égkori nyomis
és a hdmérséklet szerint korrigdltuk. A gdzveszieségeket igy normdlkébméterben
meghatdrozva szdmoltuk a folyadc¢kveszteséget. A mérési eredménycket a 1. tdbld-
zatban foglaltuk 6ssze. Mérés alatt a kriosztdt vikuumkopenyében zdrt vikuum-
szeleppel sztatikus dllapotban a nyomds kisebb mint 11077 torr.

II. TABLAZAT

A kriosztdt parolgasi vesziesége

| 1
. Betltott foly. Kérnyezeti | . .. . ‘ A foly. He veszt. | A foly. Ng veszt
A mérés | e mennyiség hémérsékiet | Légkoni "5"’”"“‘1 ’ )
sorszima i) (<) | (torr) | . - ! : ! ;i
| [ digh | dg2n | digh 1 §ig24n
I 0,5 20 ; 722 , 20 pere alatt E nem mértiik
! ; clparolzott i
2 | s 20 Lo L o022 | - o005 D -
3| 28 g L 12 ] 018 | o~ | 015
a4 | a0 8 P74 ] omd l 35 1 007 1 4l
5 g 53 ! (8 | 726 | 02T | =~ | 013 |
i ! H i !
g7 - 20 %130 | 7260267 I e 0,14
e g = L | 720 | 024 | ~ | 045
s | | 2 | 730 | 0065 | 1,56 | 024 ! 58

Az 1--7 sorszimi méréseknél az aktiv szén a héliom-tartdly kiilsa feliiletére
volt helyezve, az adszorpeios hd a héliumot pirologlatta, és a megengedettndl
(max 0,1 I/h) napyobb veszteséget okozott. Kiilondsen megndtt a vesateség az
5.-0.--7. mérésnél, ui. az 5. mérés kezdetén a héliumtartdly meghibdsodott, igy
a vidkuumtérbe jutd héliummolckulik is adszorbediddtak. A 8. mérés clott az aktiv
szenel levertiik a héliumtartilyrdl és a nitrogén zondra helyeztiik, a héliumtartily
hibdjit megsziintettiik. A 8. mérésnél kapott eredményekkel (a pdrolgdsi vesztese-
gek vdltozdsit ldsd a 10. dbrdn) a bemérés befejezddaott ¢s megkezdGdatt a beren-
dezés haszndlata. '

A méréhely clrendezését a 11, dbrin mutatjuk be. Eddigi kb, mdsféléves hasz-
nilata kézben a kriosztitndl és segédberendezéseinél meghibidsodids nem tortént.
Mérések elétt a viikuumkdpenyt meleg dllapotban 11072 torr-ig vikuumozzuk,
a folyékony nitrogén betoltése és a hélium zéna eldhiitése ntin zirjuk a kriosztdton
Jev vikuumszelepet és kikapesoljuk a vikuumrendszert. A hélium betbitése utin
a vikuum értéke tovibb javul, a nyomds kisebb mint 1-1077 torr. 421 "K-on
kriosztdt —— a minta bevezetésein létrejovd hivezeids nagysdea szerint 60)---80
Ords mérési idét biztosit hélium utdntoliés nélkiil. 4,21 °K és 65K kozatti hdmer-
sékleteknél a Kisérleti kamrdt a hdromjdratd vikuumszelepen keresztiil a vitkunm-
rendszer segitségével 1+1075 torr-ndl kischb nyomison tartjuk. A pdrolgisi veszie-
ség ilyenkor a mintatartd alakjdtol, nagysidgdtol, fehileti mindgséodtdl himérsékletétal
¢s a fitételjesitménytsl figgden alakult.
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A kriosztitban — tébbek kozott — kiilonbozd tipusi mélyhdmérsékletek
mérésére alkalmas hémérék Osszehasonlitdsdt és kalibrdldsdt végeztiik el, tovdbba
meghatdroztuk az Fe—Rh dtvozetek antiferromdgneses—ferromdgneses dtalakuld-
sanak hémérsékletét az Rh koncentrdcio fliggvényében.
Mids mintaelrendezéssel ill. a mér6kamra megfelel6 dtalakitdsdval a kriosztdt
tovabbi vizsgdlatokndl (alacsonyh8mérsékletli kalorimetria, szupravezetd kutatds
sth.) is haszndlhato.
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10. dbra. A parolgisi vesztesegek valtozisa az ido figgvényéhben

A parolgasi veszteséeek vizsgalata

A héliumtartdlyban 1étrejovd  piarolgdst o hdbeszivirgisok  okozzik. ek
a kovetkezG modon johetnek 1étre:

a) a vikuumtérben maradt giz hdvezetése,
b)) a vidkoumtérben maradt gidz drambisa,

¢) hilsugidrzis a vitkuumtéren keresztiil,

d) a hélium-tartdly tartdeséveén (nyakesd) fellépd hovezerés,
¢) hdsugdrzis a nyakesovon,

£ a hélium-tartdly viikuumtérben leva kitdmasztdsainak hovezetése,

g) a hélium-tartily és a nyakesd belsod tercben Itrejovd gizirambis ¢ véeil
h) a folyadék feletti gizosziop termikus lengése.



BALLA J.

A kriosztdtban uralkodé h8mérséklet és nyomdsviszonyok, tovdbbi a késziilék
ismertetett szerkezete kovetkeztében a felsorolt tényezék egy részének hatdsa el-
hanyagolhatd. A folyékony hélium 4,21 °K-os hémérséklete mellett a vdkuumkapeny-
ben igen kicsiny nyomds jon létre, igy az a) és b) szerinti hatdsokat nem vessziik
figyelembe. A rozsdamentes (rossz hévezetd) acélbdl késziilt kiskeresztmetszeti

I
7 7%

11. dgbra. A laboratériumi mérdhely elrendezése mégneses fazisdtmenetek vizsgalatdnal 4,21 °K-t6l
65 °K kozotti homérsékletekre
1 — SZD-10G tipust 10 lit Girtartalma hélium szallitéedény; 2 — HU-104 tipusii kriosztat;
3 — folyékony hélium toltd cs6; 4 — higanymanométer; 5, 6 — kisméret{i gumiballon; 7 — csd-
membranos vikuumszelep @ 20 mm, tipus: HU-129; 8 — hdromjdrati vikuumszelep @ 20 mm,
tipus: HU-128; 9 — rugalmas membrancsd; 10 — vizhitésti gdzlecsapod; 7/ — olajdiffuzids szi-
vattya, v=100 lit/scc; 12 — magnesszelep @ 20 mm, U==24 V; I3 — lelevegdzd szclep @ 1,5 mm,
U=24V, tipus: HU-97; 14 — kétfokozati eldvakuumszivattyi; 15 — hélium halézat; /16 — ho-
mérsékletszabdlyoz6 (NV-218 tipusa egyenfesziiltségii erdsitd és NV-220 tipusa végfokozat);
17 - fr6mfiives drammérd, tipus: H 373-1; /8 — galvanométer
I — csatlakozas a gézharanghoz vagy nagyméret(i gumiballonhoz; If — csatlakozas a géztomdr
elévakuumszivattythoz; Il — a széllitbedény mozgatdsa; IV — laboratoriumi elcktromégnes;
V — flitdtekercs csatlakozds; VI — platina ellendllashdmérd csatlakozds; VI — termopar csat-
lakozas; VIIT — mérdtekercs csatlakozas

kitdmasztdsokon bevezetett (f), valamint a héliumtartdly és a nyakcsd belsd terében
kialakul6 gdzdramldsokkal szdllitott h8 (g) hatdsdtol az adott kriosztdtndl eltekint-
hetiink. A héliumtartslyt felfiiggesztd nyakcsovon keresztil 1étrejové hdsugdrzds (e)
ellen j6 védelmet nyujt az 5 cm vastag mifanyaghabkorong, az alsé lapjdra erdsitett
0,5 mm vastag polirozott aluminiumlemez és a nyakces6 fényesre polirozott kiilsé
és belsd feliilete. A folyadék feletti gdzoszlop az adott nyakesG méretek mellett egyet-

245



HELIUM KRIOSZTAT 2 K°-TOL 300 K°-1G TERJEDS HOMERSEKLETEK ELOALLITASARA

len hélium szintmagassdgndl sem jott lengésbe, igy elmarad a nyakcsd kisebb hSmér-
sékletii alsé szakaszdn a gdzlengés tdguldsi fazisdt jellemzd jelentds mértékd hé-
leadds (h).

A kriosztdt pdrolgdsi veszteségét tehdt a ¢) és d) szerinti hatdsok szabjik meg,
az elgdzolgd folyadékbol keletkezd hideg gdzdram és a nyakcsd kozotti hddtadds
pedig nagymértékben befolydsolja a héliumtartdly és a nyakesS csatlakozdsi helyének
hémérsékletét. '

E tényezék vizsgilatit a cseppfolydsitott gdzok szdllitéedényeire kidolgozott
médszer [3], [4] alkalmazisival lehet elvégezni. A 12. dbra jelSléseivel a nyakcesd

g X=lole
gl 2 8E |1 #g63x03mm
-'5.._);_5_1_.,_.__,«, e 1 - "‘I =
T=lp= 734K° o { £ -
3 07 st
£ 3 ¥
S
:’: dd' ‘ 1dd l g
L dr n
Tel=421K° ~«,-r«.-.
]

\¥,

12. dbra. Homérsékletzonik és a hddtadis vizsgilata

mentén a hémérséklet Ty-rél Ty-re, majd Ty-r6l Tyra novekszik. A nyakesévon
létrejova Q hédram a kifelé dramio hideg gdz és a csé kozotti hdesere kovetkeztében
0,16l fokozatosan O,re, majd Q,r6l Q,-re csokken. A folyékony nitrogén
pdrolgisdt tehdt Q. és a nitrogén zondra esé hdsugirzds, a cseppfolyés hélium,
parolgdsit O, és a héliumtartilyba sugirzdssal bevitt O, hdram szabja meg. A kovet
kezdkben a héliumveszteség meghatdrozdasiat mutajuk be, ennek alapjdn a nitrogén-
veszteség nehézség nélkiil szimolhato. -
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A nyakces§ dx hosszisdgu szakaszdn a felfelé dramlo hideg gdz a melegebb csd-
faltol egységnyi id6 alatt dQ=nC,dT hét vesz dit. Az Osszefiiggésben 1 [mol]
az idGegység alatt elpdrolgott gdzmennyiség, C,[J/mol °K] a gdz fajhéje, dT[°K]
a vizsgdlt szakasz két vége kozotti hémérsékletkiilonbség. T, és T kozott integrdlva
(T a nyakes6 tetszolegeser vilasztott helyének hdmérséklete)

Q_-Ql = "C“p(T'_'T]) (I)
Hévezetéssel dx szakaszon bedramld h§ mennyisége

y d ., dT
2= M g

amelybsl — feltételezve, hogy a ¢sé és a giz kozott tokéletes a hdescre —

. : dT
i = = AA - 2
0'=0=14" @
A (2) egyenlet a vilasztott pontban felléps O hévezetés & a hémérsékletgradiens
e mWw
kozott ad Gsszefiiggést; A [em?] a csdfal keresztmetszetének teriilete, A[- K
a ¢sé hdvezetési tényezdje. vt
Az (1) egyenletbdl (2) helyettesitésével
dr " . .
AA - = nCp(T—-Ty)+ 0, (R))
. dx _
A értékét rozsdamentes acél csére 4,21 “K és 77,4 °K kozotti hémérsékleteknél
az aldbbi osszefliggéssel nyerhetjiik.

A=a+b(T~T,) +hT, (4)

Bevezetve még a
Q=g nC,

jelolést, amelybdl g ”% . a (3) egyenletbdl kifcjezhets o
o i
PR AAdT _[A(ai-bTy) 4 ANT =TT - T))
- NG, (1 Ty e Q, nC, (T - Ty) 1-gnC,

A szimldlét és a nevezdt (nCp)-vel osztva

Ab

A
-bTy) - S T (T =T
pe @EBT) A o (T =T [ ) £
dyx = ¢ Al . integrdlva
AN
= (@ bTY (T Ty 4 @) (T T - hg (T =T )]
nc,
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x=1 helyen T=T, helyettesitéssel
{ed {[a+b(T1 g)]In [1+ L4 b(Ty— Tl)]} o] . (B)
nC, g

Mivel n ardnyos (0, +0,)-¢l, az idBegység alatt elpdrolgé gdz moljainak szdmdt a
pdrolgdshd ismeretében az aldbbi Osszefiiggéssel kapjuk

e o
= GHC g, +0) mol ©)
ahol: L I;;—’B—l- , a molnyi mennyiség pdrolgdshdje;

ey [mol] i G
ADE pdrolgdshd reciproka.

B pontosabb értéke: f= Lgf H

kg : kg T
2, [Yﬁs«] a giz, o, [—rﬁg] a folyadék sfirfisége.
A (6) egyenletb6l Q1 =gnC, helyettesitéssel kifejezve:

0, —n[ wgl ][watt] | @)

egyatomos gézoknél kis nyomdsokndl nem

Megjegyzendd, hogy C [ IOK]

fiigg a HEmérséklettsl.
Az eddlg kapott Osszefiiggésekkel a veszteségek szdmoldsa elvégezhetd Leg-

érdekesebb O, hatdsdnak vizsgdlata. Ehhez az (5) egyenletbsl klfejezzuk n értékét:

n= zg" {[a+b(Tl —g)]In [1+ rs (T Tl)” (mol]: ®)

A (8) egyenlet n és g k6z6tti kapcsplatot fejezi ki. Az Gsszetartozd n és g értékekbdl
a (7) egyenlettel meghatdrozhat6 Q,, majd a (6) egyenlettel Q,, és igy korrigdlhaté »n.

A szdmitdsokban g legnagyobb értéke g=F1C—_ lehet.

Ha feltételezziik, hogy a nyakess és a kidramld Iflideg gdz kozott nincs hdtadds,
akkor

Joudx = A'_/?(a—l—blf)dT és
1

0, = %[a (Ty=T)+7 (TE—T’D] [mW] ©

A kriosztdtra vonatkozdan g legnagyobb értékével O, =0 feltételezés mellett
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hatdrozzuk meg Q, hédramot. Ezutdn Q, hédramot is kiszdmitjuk, é a pdrolgdsi
veszteség méréssel kapott értékének ismeretében helyesbithetjik O-et.

Kiinduldsi adatok:
: 4
s 2. i . —— A e . e L ‘
A=031cm?; 1=23cm; a 2,28; b=12; C,=208 ol K
L=81,6 J/mol=1,07 kcal/Nm?®; f#=0,0107 mol/J;
Q,=15,92 kg/m®; o,=12556 kg/m®; T,=421°K; T,=77,4°K;
g=4,485, dim g =[°K].

L Felgételezziik, hogy a kidraml$ hideg gdz és a nyakcs§ koézott nincs hddtadds,
tovdbbd Q,=0. A (9) egyenlettel szimolva

0, = 4630-10-2 mW = 46,3 - 10-3 watt.
24 ora alatt bevezetett hGmennyiség:
0, =4000 Watt sec =956 cal =0,956 k cal.

Figyelembe véve, hogy 1 Nm3 hélium gdz 1,441 folyékony hélium elpdrolgdsd-
val keletkezik, a pdrolgdsi veszteségre 1,29 1/24 h=1290 cm?®/24 h értéket kapjuk.
II. A gdz és a nyakcsG kozott tokéletes hdcserét és 0,=0 esetet feltételezve
az (5) egyenlettel meghatdrozzuk az elpdrolgd mennyiséget, majd a (6) egyenlettel
0. nagysdgat: i
n=>525-10"4 mol;
0, = -;- = 4900 10-3mW = 4,910~ watt.

24 6ra alatt bevezetett hémennyiség: ;
0, =424 watt sec =101 cal =0,101 k cal.

Ebb6l a 24 6ra elpdrolgd folyadék mennyisége 0,136 1=136 cm®.

. A mért tényleges pdrolgdsi veszteség 0,065 liter folyékony hélium Srdnként,
azaz 1,56 liter folyékony hélium 24 éra alatt. A vezetéssel és sugdrzdssal bevitt
hé valddi értéke: :

Q. +0,=1,16 kcal/24 h, amely 56-10-3 watt h8dramnak felel meg.

Hésugdrzds utjdn a héliumtartdly feliiletére juté hddramot a Stefan—Boltzmann
torvény alapjdn hatdrozzuk meg, amely a kriosztdt henger-, ill. gdmbszimmetrikus
feliileteinél

o % P ! (T4 —T?) [watt/cm?]
1 Z ‘

1 A1),
| (&) (#)16)
alakban irhaté [5], [6]. '

Az sszefiiggésben szereplé mennyiségek:
Ay =2900 cm?, a héliumtartdly kiilsé feliilete;
Ay=3690 cm?, az drnyékolé bura belsd feliilete;
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A/A,=0,786, a feliiletviszony;
&, =0,05, a héliumtartadly felilletének emisszids tenyeZOJe [51;
£,=0,020, az arnyékolo bura feliiletének emisszids tényezdje [5];
T,=4,21°K, a héliumtartdly h6mérséklete;
T,=177,4°K, az drnyékolé kidpeny hémérséklete;
=496k cal/m’h °K*=5,77-10-12 watt/cm? °K*.

Behelyettesités utdn - Q‘ =3,50-10-% watt/cm?, amelybdl

s

0, = 10,2102 watt.

0, szamolt értékével 0, +0,=56,5-10-3 watt adédik, teht megallapithatd,
hogy L.-nél tett feltételezésiink a valdsdgos viszonyok jé kozelitését jelenti. ,
A sugdrzds hatdsdt vizsgdlva (13. dbra) ldtjuk, hogy a pdrolgdsi veszteség

B
>e

358

Elparolgd faly. helium mennyiség

8

ztﬂavlzur'orad,mw;
Jugarzdssal szallitolt hodrom

13. dbra. A hbsugdrzas hatdsa a parolgasi veszteség ndvekedésére

(Q'1+Q',)-el ardnyosan vﬁltozik, és a hdcsere kedvez6 befolydsa nem érvényesiil.

Ha Q, értéke felére csokkenne, amit a héliumtartdly és a 77,4 °K-os ernyd kozé
. helyezett tovdbbi drnyékolé burdval lehetne elérni —, a pairolgasl veszteségben
kb. 10%-o0s csokkenés mutatkozna.

Az 1. és II. szerinti feltételezés alapjin meghatdrozott pzirolgaSI veszteség
dsszehasonlitdsibol megdllapithaté, hogy hdcsere nélkiil mintegy 9,5-sz6r nagyobb
a nyakcs8 hébevezetésével elpdrologtatott folyadékmennyiség. A j6 hécsere érde-
kében viszont fontos, hogy az elpdrolgé mennyiség eleve kicsiny legyen. Ebben
az esetben ugyanis a héliumtartdlybdl tdvozo hideg hélium gdz dramldsi sebessége
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kisebb, igy hosszabb ideig tartézkodik a nyakcsSben, és jo hdvezetGképessége
révén nagyobb hémennyiséget von el a melegebb cséfaltdl.

Kicsiny pdrolgdsi veszteség elérése céljabol kell a nyakcsG dtmérgjét és fal-
vastagsdgdt minimdlisra megvdlasztani, és jo reflektdld tulajdonsdgli — a folyékony
nitrogén hémérsékletére hiitétt —, drnyékold ernySt alkalmazni a hdsugdrzds ellen.

Qs kicsiny értékének kiilonosen a Il. esetben van nagy jelentdsége: amig
: Q,_Ql(crm, az elg6zolgés mértéke (Q1 +—Qs) novekedésével csak lassan viltozik;
Q, Q,(Q -0 hatdrndl a pdrolgdsi veszteség csupdn 20%-kal tébb a 0, =0-val

kapott értékénél. Ezt az igen kedvez§ dllapotot az ismertetett krlosztatnal a meg
lehetséges minimdlis nyakcsGméretek mellett sem lehet elérni.
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KONDENZALT RENDSZEREK MIKRODINAMIKAJANAK
KISERLETI VIZSGALATA NEUTRONOKKAL*

BATA LAJOS
Kozponti Fizikai Kutatoé Intézet

Bevezetés

A kiilonboz8 sugdrzdsokat régéta'hasznéljék az anyagvtulajdonsaigainak fel-
~deritésére. Fzek koziil egyre kiemelkeddbb helyet foglalnak el a termikus neutronok.
Ugyanis a +~utron energidja és hulldimhossza kozott a

E = —0’—(—)218— eV vagy Az 0,28_.6_: A (1)
A VE(eV)
osszefiiggés dll fenn. A rontgen vagy fénysugdr kvantumokndl pedig a
12,34
hw == —A—('X)‘ KeV

Osszefilggeés érvényes. A termikus atomreaktor csatorndibdl, vagy dltaldnosabban
egy szobal:Smérsékletli moderdtorbdl kilépS neutronok energia eloszldsdénak maxi-
muma ~(0253eV. A hozzdtartozé hullimhossz 1=1,81 A. Tehdt a termikus
neutronok eirgidi és impulzusai a kondenzdlt rendszerekre jellemz§ energidkkal
és impulzusokkal megegyeznek. Rontgen sugarakndl az ilyen hullimhosszi kvantu-
mok enctgidja 6,92 KeV. Fénysugarakndl az ilyen energidji kvantumokhoz tartozd
hullimhossz A~ 5:10°A = 50 . Ez a magyardzata annak, hogy a neutronokat
egyre novekvS szdmu teriileten haszndljdk az anyag tulajdonsdgainak felderité--
sére. i :

Az eddig haszndlt vagy tervbevett teriiletek a kdvetkezok: _

1. A molekuldk rotdciés mozgdsdnak vizsgdlata szildrd testekben és folya-
dékokban.

2.- Atomok, molekuldk diffiziés mozgdsdnak vizsgdlata folyadékokban.

3. Szildrd testek és folyadékok frekvencia spektrumdnak vizsgdlata kiilon-
b6z8 hémérsékleteken.

4. Egykristdlyok fonon diszperzios gérbéjének megdllapitdsa.

5. A spinhullimok diszperzids gorbéjének megdllapitdsa ferro- és antiferro-
madgneses anyagokban.

6. Vonalszélesség és eltolodds mérése, élettartam és anharmonikus effektusok
vizsgdlata. i

7. Kritikus szérds vizsgdlata mdgneses anyagokban és folyadékokban.

8. Energia nivok felhasaddsdnak mérése paramdgneses sékban.

* A dolgozat a Szerznek a Szilardtestfizikai Laboratérium téli iskoldjan elhangzott els-
adasanak anyaga.

1 Fizikai Folyéirat XV/I
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9. Midgneses momentumok térbeli eloszldsdnak mérése.
10. Atomi és mdgneses szerkezetek megdllapitd<a stb.

Ebben a dolgozatban az elsG 6 pontban felsorolt fizikai feladat vizsgdlatinak fehet-
séges modszereirdl lesz szo.

A kisérleti technika alapfeladata, hogy monoenergids neutron nyaldbot bocsdt-
son az anyag mintdra és mérje a mintdn szort neutronok energia eloszldsdt,
vagy mérje egy meghatdrozott energia vagy impulzus cserénél az anyagmintdra jel-
lemz§ paramétereket.

Ezeket a méréseket a kovetkezd berendezésekkel végezhetjiik el:

|. Fdzisban forgd szaggatdkat haszndld impulzus lizemii spektrométerrel.

2. Polikristdlyos neutron sziir6vel kombindlt gorbiilt (vagy egyenes) résii
szaggatoval. .

3. Hdromtengely(i kristdly spektrométerrel.

4. Forgo kristdlyos repiilési id6 spektrométerrel.

5. Berilium detektor vagy inverz sziir6 maddszerrel.

6. Kiilonbozé hibrid berendezésekkel.

Itt mindjdrt két kérdés meriil fel.

Melyik kisérleti berendezés milyen fizikai vizsgdlatra alkalmas? Egy meghata-
rozott fizikai vizsgdlatra melyik a legalkalmasabb berendezés?

Az els6é kérdésre dltalinosan konny( felelni. A mérések az anyagok kétszeres
differencidlis hatdskeresztmetszetét szolgdltatjdk. Van Hove [1] megmutatta, hogy
ezt két tényez$ hatdirozza meg. Az egyik a sugdrzds [ajtdjdtdl, a mdsik a szoro rend-
szer természetétdl, atomjainak mozgasdtol fligg.

Az anyagminta kétszer differencidlis hatdskeresztmetszete ugyanis

d*c oy k
Wdo = [zr 7(} (0. »)
ahol
1 PR,
~ - ) = i(QF — ) 5
$(Q. ) _zn,/ G (7, e At

Az elsd rész, — k/k, a mintdn szort és a mintdra es6 neutronok hulldimvektorat
abszollt értékének hdnyadosa, o, a kotott atom szordsi hatdskeresztmetszete, —
a neutronoktol fligg. :

S(Q, w), melyet szords fliggvénynek neveznek, csak a szordsi folyamat sordn
eléforduld .
L .

hQ = hk —hky = 2nt—¢q impulzus
és

i ‘ 7 h? k2 — J2 3
iw = Eg—FE = —»2'-’;-( o—k®) energia

cseréktdl fiigg. h a Planck dllando, E,, ill. £ a neutronok energidja a szords eldtt,
ill. a szords utdn, m a neutron témege.
Tehdt ahhoz, hogy egy anyagrél neutronszords kisérletekkel a legteljesebb

informdciot osszegyfijtsiik, a kisérleti berendezésiinkkel megfelel nagy Q — tar-
tomdnyt kell elGdllitani, illetve elég nagy Q —o tartomdnyban kell megillapitanunk
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a szordsliggvényt. Hogy a felsorolt konkrét vizsgdlatokndl, mekkora Q —w teret
kell elfedniink azt még 11.-ben litni fogjuk. Altaliban azt mondhatjuk, hogy a

03 A" w0 =0, A}
10~ = ho = 107! eV

____.E;-O,/.et’ ! /

5L ——£7 =0005ev

160

sl TS| (NPT, . ) /i { AT it
an 00% ¢ ~-005 -0/0

hy (ev)

1. d@bra. A Q hullimhossz valtozassal mérheto fio energia csere
kiilonbozd szordast szogeknét és mintdra eso energianal

tartomanyt kell lefedni. A Q vektor hossza a

g D

@ ”A(/'.], 4o = 2V EE, cos @)

iz
egyenlettel adhato meg. Egy meghatirozott FEy-ndl vagy £-nél, a kilonbozd s
encrgiacserékhez és ¢ szordsi szogekhez tartozd @ —k meghatirozhatok. Két £
(ill. £) energidndl ezt az 1. dbrdn tintettik fel. Lithato, hogy kis encrgidji neut-
ronokndl ez a tér igen korlditozott, nagy energidji neutronokkal sokkal nagyobb
tartomdny fedhetd le. Ebbd] az dbribdl gy tiinik, hogy kis energidju neutronokkal
fGleg csak a szordsfiigavény S(Q, — ) tartominya fedhetd le. Valojiban ez a tar-
tominy kiterjeszthetd, mert az energia nyeréséhez, vagy vesztéshez tartozd szoris
figgvények kozott a mikroszkopikus reverzibilitds (a mikroszképikus cgvensily
feltétele) az

ha
Kl

SO, - w) :cxpl l.\'((_).m)

Osszefliggést szolgdltata, lgy S(Q. @) is meghatirozhatd egy nagyobb tartomany ban.

A konkrét kisérleti berendezések  haszndlhatosdgdra tehdt it egy korlitol
allapitottunk meg.
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A mdsodik kérdésre, tehdt hogy egy konkrét kisérlethez, melyik tipusi beren-
dezés a jobb, konkrét vdlaszt nem adhatunk. Ezt tobb tényezd befolydsolja: fel-
bontds, intenzitds, az adatok Osszegy(jtésének gyorsasdga, hely a laboratériumban.
Ezekhez minden gyakorlati esetben egyéb tényezSk is jarulnak, rendelkezésre dllo
pénz, a berendezés épitéséhez rendelkezésre dllo tervezd és kivitelezd appardtus
tapasztalatainak skdldja, stb. mindezt mennyiségileg analizdlni aligha lehet.

A tovdbbi vizsgdlatunkat két részre bontjuk. Az 1. részben megismerkediink -
a kisérleti berendezések alapegységeivel. A 1I. részben vidzolt fizikai problémdk
kisérleti vizsgdlatdnak modjaival. Itt vdlaszolunk arra, hogy melyik berendezés
tipus, melyik fizikai vizsgdlatra a legalkalmasabb.

I. A Kkisérleti vizsgalatok eszkozei

Neutron forrdsul tobbnyire folytonws iizemii atomreaktorokat haszndlnak.
De végeznek ilyen tipusii méréseket impulzus iizemi neutron forrdsokndl is; gyor-
sitok, impulzus iizemii reaktor stb. Az atomreaktorok csatorndin hasaddsi, lelas-
suldsi- és Maxwell eloszldssal- kozelithetd termikus neutronok lépnek ki. A reaktor
csatorndiban a mintegy 10 MeV-tdl egészen | meV-ig taldlhatunk neutronokat.
A 0,005 eV-nal kisebb energidjuakat hideg, a
0,1—0,005 eV tartomdnyba esGket termikusaknak, a
0,1—0,5 eV-ig meleg
0,5 folottieket egyszeriien epitermikusaknak nevezik.
Egy adott kisérletnél a kivdnt energidjit neutronokon kiviil eléforduld nagyobb
energidji neutronokat gyorsaknak hivjuk. Mindegyik tartomdnynak meg van a
haszndlhatdsdgi teriilete. A 0,1 eV-ndl kisebb energidju neutronok eloszlisdt Max-
well-eloszldssal irhatjuk le. fgy azon neutronok: szdmdt, melyek hullimhossza A
és A+ d) sdvba esik az o
2N E Y i
A= 5 [lK,,T] e di
Osszefiiggés adja meg. A
Ahol N, a sec-ként kilép§ neutronok szdma, A az E energidji neutronok hulldm-
hossza. A hideg neutronok energiatartomdnydban a Maxwell-eloszldst

n(A)di = 433).7% azaz n(E)dE = EdE

képletekkel kozelithetjiik.

Ilyen neutron:spektrumbol kell elédllitani egy kivdnt tartomdnyban mono-
kromatikus neutronokat. Ez azt jelenti elsddleges feladattd vilik, hogy az illetd
tartomdnyban c¢sG neutronok intenzitdsdt noveljiik oly médon, hogy a nem kivint
tartomdnyba esé neutronok intenzitdsa lehetSleg ne néjon.

A Mavwell tartomidnyba esd neutronok intenzitdsinak novelésére a moderdtor
hémérséllctének viltoztatisdval nyilik lehet8ség. A hideg neutron tartomdnyban,
pl. a moderdtor hiitésével tolhatjuk el a Maxwell eloszlds maximumit.

A kisérleti berendezések elemeit két részre oszthatjuk:

l.a. Monokromadtorok,
I.b. Analizdtorok.
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I.a. Monokromaitorok

1. Egykristaly monokromdtor egyséy

A reaktorbol kilépd neutronnyaldb kollimdtoron halad keresztil (dltaldban
0,5°—1°-0s kollimdtorokat haszndlnak). Az egykristilyt valamely sikjdval (pl. alu-
miniumndl az (111), berilliumndl az (110)) sikkal pirhuzamosan metszik el. A meg-
feleld sikon szort neutronnyaldb Gjabb kollimdtoron keresztiilhaladva esik az anyag-
mintdra. Ha a neutronnyalib ©@,, szogben esik az egykristdly (h, k, [) sikra, akkor
a Bragg-egyenlet szerint :

1A = 2dy, sin @y,

a @, szogbe szort neutronok A hullimhossziak leszuek. A magasabb rendben (1> 1)
reflektdlt neutronok szima nem nagy (a Maxwell spektrumban) ezek ellen egykris-
tdly sziirékkel védekeziink. A @, +d@, szdghe szort neutronok tehdt A+di =
= A4 2dy, cos O d@ ,, hullimhossziak lesznek. @, -et a kollimdtor hatdrozza meg.
Altaldnos esetet véve Oy =102, dgy =3 A, igy ha

dOu=0,5"  A4i=2dA=0,1 A
0 =0,2 A

=181 A-ndl a felbontdsra 10% adddik. Ha a monokromdtorra N, (kollimdlt)
neutron esik, a monokromator dltal reflektdlt neutronok teljes szamat

WE st
P~ e T n / 08 @ o o
N, ) [,KBT] e 2d cos @+ R

i

egyenlettel adhatjuk meg. Az integralds reflexivitdast a

N F
(- ARl e 30 o
R = in 30 th (N(/lt"/su.i Q)

egyenlettel adhatjuk meg. 7, a Kristdly vastagsiga. N, az | cm®-ben levd egység-
celldk szama. [4]

Ha 2 =181 A, azaz E = K,T energidji neutronok intenzitds csokkenését vesz-
sziik

r

2
Meioi. :”‘ cth @ R® = 2.10-N,

mivel RY ~15::0,004. Az (1)-et Bragg egyenletbe helyettesitve kapjuk a (4, k, 1)
sikon reflektdlt neutronok energidja €s a beesés ill. reflektdlis @, szdge kozotti
Gsszefliggést.

i SR K
T Ady,sin? @, sin*@,
K egy adott kristdlynil, és annak egy vilasztott sikjdra dllando.
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A sikok kozott levd dy,, tdvolsdg kobos tetragondlis és ortorombos kristdlyok-
ndl az

[
Ayt = b ez

a

egyenlettel adhato meg (a hdrom tengely merdleges egymadsra).
Hexagondlis kristdlyndl (pl. Be) az atom sikok kozott levd tdvolsdg

T
iy 5 1/‘/ 4 (h K- hk) + 5

3a3 :
egyenlettel fejezhetd ki. (Be-ndl pl. a, =2,2855 A C,=3,5830 A, igy

1,565-10-*
ol

5° =0 =15 szogtartomdnyban 2eV —0,2377 eV energidju neutronokat allitha-
tunk eld. 5°-ndl kisebb szégeket a direkt nyalib beszordsa miatt nem haszndlnak.)

2. Monokromalé neutron szaggatok

A monokromdlo neutron szaggatok forgod résrendszerek. Tekintsiink eldszor
az egyszerliség kedvéért egy cgyenes résii szaggatot. Ez pl. egy henger, melyben
pdarhuzamosan neutronokat abszorbedllo falakat helyeztiink el. Forogjon ez a ré-
sekre merdleges irdnyban. Ezen a szaggatén az igen nagy energidji neutronok
dthatolhatnak, de elég kis energidji neutronok nem, ilyen szaggatd alulvdgd sziird-
ként viselkedik. Tehdt rajta csak -

i R*w

Uy = i
sebességli neutronok haladhatnak keresztiil. Pdarhuzamos neutronnyalib /ifRw id6
alatt halad rajta keresztiil. igy a szaggatd nyitvatartdsi ideje

Rw "

/ A6
'4“/ -h - R~l-i i |t SRR Ehsetlt

ha 4o,

.
$0'7=

we e "W

R a rotor sugara, /i a rés szélesség. A0, a kollimdcio szog divergencidja. w a rotor
forgdssebessége. Egyenes résii szaggato minden fordulat alatt kétszer enged at.
ezért a neutron impulzusok kozétt levd idStartam m/we. Gorbiiltrésii neutron szag-
gatondl a nagy sebességii neutronok nem haladhatnak it akaddly nélkiil a résrend-
szeren. Alul és feliil vigo sziirdként viselkedik. Azt a sehesség tartomanyt. melybe
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esi neutronok egy o szogsehességgel forgo szaggaton dthaladhatnak

v 2Rw ke 2Rw
min . 2" § max 77 2h
R 7R

cpyenlettel irhatjuk Je. A g sz6g jelentése a 2. dbrin Lithato. Fgy ilyen szaggato
a reaktor csatorndn kijéva neutron spektrumbal az 3. dbrin Lithato ,,monokroma-
tizalt neutron nyalkibot™ engedi
at. Ha figyelembe vessziik. hogy
az adteresziési tartomdnyba  csé
neutronokbaol nem  ugyanannyi
esett a szaggatora, illetve ha a
mért spektrumot allandé inten-
zitastt neutronspektrumra - kor-
rigaljuk a szaggato transzmisszios
fligavénydét kapjuk., A maximum
helye a

Py 20000 ' e oy L . 3
2oddhra. Gorhiilt résii neutron szaggatd rotordnak
Ly . keresztmetszete. (Az A pont a forgastengelyt ielzi)
sebességnel van. Mivel  azonos

adrbiifetii réseket nehéz késziteni

it o, a0 KOzEpsa rés porbiileti |
sugarat jelenti. A transzmisszios |
” v ]

lu_s:g'.\ut\ felertek szélesséedt neut- s o
. ! 0

ronok  hullimhosszival ¢s sebes-
el Kilejer

h2n ¥
H 5 5
ms :

1 L8 Mgl R

e

(L R
tr, - L.84d- g e, R?
dsszefiigeessel  adhatjuk meg.
A\ szaeeato felhontisa < : 3 2
1 )

Az u,,/l . . .

: | 844 foabras A Kihazou vonal o berithium sziirdn dathaladdt

/. neetronok sprebktruma: pontok a0 beritliom szt nein

clhelvesctt gorhithy résti weagmtdval mert spektenmnk
coventetiel adhad mege. Alala ket Kitinboso tondulats o)
bar ez 1070 Kéral van, Haa szag-
satora parhuzames neatron nvakiby esik az ateresz6 Képesaéodt ay

i h I i
/. v i ’ l '
v SR P
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egyenlettel irhatjuk le, Ahol x a résekben helyet foglalo Al kitamasztok hossza.
h(h+d) ' az dteresztési feliilet hasznositdsi foka. A/4nR a nyitvatartdsi idG és a
zdrdsi id6 viszonydbol szdrmazo gyengitési tényezs. > . az Al makroszkopikus
hatdskeresztmetszete v, neutron sebességnél.

2 R? v, I
_2 R ] a0 [ | ] %
=3 e [ ik : IR

/'[P‘,' = l6 8 : V| b 4R£ [| ‘o l 1 2 Rz l| ","“2
“Av 3V2 Vooh v oo h v 3 o*h? v
ool ’| Uy , 200

ha R

(Az elébb megallapitott félérték szélessép az utobbi formulabol szirmaztathato).

Gorbiiltrésti szaggatd egy koriilfordulds alatt csak egyszer enged dt. Két egy-
mdsutdn jové ncutron impulzus koézott 2x/ne id6 telik el Hyen impulzus Gzemi
szaggatok csak olyan hosszi L repiilési hosszon belil haszndlhatdk, melyen beliil
az egymdsutdn jova neutron impulzusok nem fedik dt egymast. Ennck feltétele. hogy
a neutron impulzus leglassibb neutronjait a kovetkezd impulzus leggyorsabh
neutronjai, azaz a leggyorsabb neutronjai az eldbbi impulzus leglassibb neutronjait
ne ériék utol. Tehdt a

Ll 1---2-"]
L. PR Lo 2 Lip- 2R 2

U nax 2Rm Dpas (D 2Rm ™

L I,,((p‘w;_h/'R) Ly |<2{1/R) 271
T 2R 2Rwm m

l‘l\l.l‘
egyenldtlenségeknek kell fenndllniok.
Mindkét egyenletbdl természetesen
L
R
feltétel adodik. |
Egy ilyen szaggaté dtmérsje 20-- 30 em. Anyaga neutronokat jol abszorbealo.
nagy szakitdsi szilirdsdggal rendelkezd anyag. A reaktor csatorndbol rieso gyors
neutronokat nem szorja ki teljesen, igy a .monokromatizalt™ neutron spektrumunk
egy nagy intenzitdsti gyors neutron héttéren iil. Fpészen lassi neutronok (Kis inten-
zitdssal szerepelnek a beesé spektrumban) o nagy hittérben el is vesznek. EHGl a
gyors neutron héttértdl kétféleképpen szabadithatiuk meg o _monokromatikus
spektrumunkat.
a) Polikristilyos nentron szlirGt helyeziink eléje, ;
b) Megfelels fizisban forgd Gjabb szaggatokat helyeziink a .monokroniitor
elé.
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Keskeny monokromatizalt neurmnnvalah eléallitasa kis hdttérrel neutron szag-
gatokkal. 4. dbra.

Egy egyenes résii gyors neutron szaggatoval (anyaga a gyors neutronokat jol
szorja) elérhetjiik, hogy a termikus neutron szaggatokra csak akkor essenck neut-
ronok, amikor a rései a forgdsa sordn a neutronnyaldb Wtjdba esnek. (Ezzel a gyors
neutron hdtteret két nagysdgrenddel csdkkenthetjiik.) A gyors neutron szaggatot,
azért célszerii a 4. dbrdn (A4 és C ldthatd) médon kiképezni (gorbiilet), hogy viszony-

Reaktor Xy e

\ &>
farges ‘eageyes i

i -
; J e AR / \\ i\ )’ \\ - ‘
W~ A1 - CE) - [Co-E
\ »

4. dbra. Négy szelektorral eloallitott keskeny neutronnyaldb szoratisa az anyagmintian

lag keskeny rés mellett a lass neutronokat ne vdgja. Ez a gyors neutron szagg ato
minden fordulatban négyszer enged dt neutronokat, igy a lassi neutron szaggato-
ndl kisebb sebességgel (negyedével) foroghat. A chalk riveri spektrométernél pl.
a gyors neutron szaggato rotorjdnak dtmérgje 25 cm, a rése 3 X 3 cm-es, 9000 for-
dulat/perc esetén 250 pisec széles impulzust szolgdltat. Anyaga szerves kotGanyag-
gal kitoltott diveggyapot. A termikus szaggato percenként 36 000 fordulattal forgott
3db 6 mm-es réssel.

Ez a monokromdtor a kovetkezéképpen miikodik. Az elsé gyors szaggato
folytonos nyaldbbdl neutron impulzust csindl. Amig ez a spektrum a mdsodik
(lasst neutron) szaggatohoz ér energidban széthuzodik (repiilési id6k kiilonbozo-
sége miatt). A mdsodik szaggato ezt az impulzust ketté vigja, mert a lassi neutro-
nok kozill csak az dteresztési sdvidba eséket engedi dt. Az impulzusok repiilési
idejiik soran jobban szétvilnak!

fgy érkeznek a harmadik (gyors) smg_gdtohoz. ami olyan fizisban forog, hogy
a lass(t neutronok rést taldlnak, a gyorsak zdrt dllapotot. Ezzel mdris mcgkdmul\
tisztin a lassa neutron szaggatonkkal el@dllitott .spcktrumol

Egy tjabb lasst neutron szaggatdval ezt még keskenyebbé, monokromatiku-
sabbd tehetjiik.
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3. Polikristaly neutronsziird

A polikristilyos neutronsziird kis abszorbeios hatiskeresztmetszettel rendel-
kezd polikristilyos anyag jo abszorbenssel koriilvéve. A polikristdlyos neutron-
sziir6 a Maxwell spektrum neutron nyalibbdl Bragg reflexioval a 2d,,, == A. hulldm-
hosszndl kisebb hullimhossz(t neutronokat kiszorja, igy a polikristilyos neutron-
szlir6 utdn 2 :=z4, hullimhossz neutronokbdl @llo maradék spektrumot kapunk.
PL. 40 cm hosszu Be sziirGvel a reaktor spektrumbaol a 3. dbrin Lithatd spektrumot

dllithatunk elé.

Neutronok és a kristdly kozott fellépd neutronszordast rugalmas és rugalmatian
koherens és inkoherens hataskereszt-metszetek segitségével irhatjuk le. A polikris-
tdly neutronsziir6k targyaldsdndl azt kell megvizsgdalni, hogy ezek a folyamatok
hogyan befolydsolhatjik a sziir6n dthalado neutronspektrumot. Ezt a teljes hatis-
keresztmetszet scgitségével irhatjuk le.

0 0 E3 L1
a, = 0y t Teoh | Tink ' Ocoh t Tink

ahol ¢, az abszorbeids hatdiskeresztmetszet, mely ebben a tartomdnyban A-val
ardnyos, a homérséklettsl fliggetlen mennyiség. o' a rugalmatlan széris hatds-
keresztmetszete. Vizsgidljuk sorra ezeket a mennyiségeket. ‘

a) Rugalmas koherens szords. aton. A koherens rugalmas teljes szorisi hatis-
keresztmetszetelt a szogszerinti dilferenciilis hatdskeresztmetszetbdl dllapithatjuk
meg. Tekintsik a polikristdalyunk egy mikrokristdlydt. A mikrokristily ¢, , , re
ciprokrdcsu, azaz (h, k, 1) Miller-indexii sikjitol szirmazo szogszerinti differen-
«cidlis hatdskeresztmetszet [4]

(,f’('-l.cnh“") (2")“ e “:z

(i(/\" /\ 2n r)
dQ Vo ' !

egyenlettel adhato meg. Ha w, az atom négyzetes kozepes a reflektilo sikra merd-
leges elmozdulisa, akkor

o, = SV YP . rye
( ) L 4 :

a Debye  Waller tényezG. sméielten kihaszndalink o Bragg cevenletet

A polikristilyos anyag szopszerinti differencialis hatiskeresztmetszetet akbon
kapjuk mep. ha ezt a formulit dtlagoljuk az dsszes mikrokristily orienticiaka,
az Osszes Toirdnyra. Fzt a midiveletet felilvonassal jelolpik. Vilawszok i poliar ten-
gelyt t vektor irdnyiba es jeloliiik a polirkoordmgtakar 100, o0 val Fhkor oz
irinyra dtlagolt hatiskeresstmetszet

dnor
’

I Sl AT e :
el cah ! lv o 1/1,’!] “n 1/,11
dQ dn |, e
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Térjink dt derékszogii koordindtdkra, védlasszuk a z irdnyt a poldrtengellyel meg-
egvezden, ekkor a transzmisszié Jakobi-determindnsa

D(t, 1,|9, @) = (2n1)*sin 9§,

o, con PR ) .
(/‘Q ho p 4 l‘/nli/ Mt )0(t )0 (kg k! -2t )dr, dr, dr, =
(,-—2“' I 12
5V, d(2k sin ) —2nt)

mivel ko —k vektorok, x és y komponense zérus, és (ky|=|k| lko—Akj = 2k sin J.

Ezzel megkaptuk egy por mintin rugalmasan szort neutronok hatiskereszt-
metszetének alakjdt egy Debye—Scherrer gylirli mentén.

Minden egyes gylirii csak t nagysdgdatol fiigg. Altaliban tébb t© vektorhoz
tartozik ugyanaz az abszolut érték. ezért egy gylir(i intenzitdsdt ugy kapjuk meg,
hogy a fenti hatdskeresztmetszetet megszorozzuk még a multiplicitdssal. azaz azzal
a szammal ahdnyszor egy (1) el6fordulhat kiilénbozé cellikndl.

Egy t reflexiohoz tartozo teljes koherens szordsi hatiskeresztmetszetet akkor
kapjuk meg. ha integrdlunk a szort neutronok irdnydra. Mivel

dQ = 2nsin 29 d(2%) 0=3:n/2

: fe=2 R [ PRI b B g
Tel.coh = 5 "y 02k sin i = 2rt) 2w sin 23 (/29 -

0 .

Ezzel megkaptuk a polikristilyos dllapotban levé anyag cgy magjira vonatkoz-
tatott teljes rugalmas koherens szordsi hatdskeresztmetszetét, amely egymastol o
tavolsagban levé (h. k. 1) sikok reflexiojatol szirmazik.

A polikristily dsszes eldforduld reflexiotdl szdarmazo teljes rugalmas koherens
szordsi hatdskereszimetszetét az dsszes olyan sikra és olyan rveflexios rendre valod
gsszegezéssel kapjuk, melyek a Bragg feltétellel dsszhangban vannak. Azaz a o
figgvény miatt csak olyan argumentumok lehetnek. melyre
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(A két hullamvektor kozott levo szog 29.) Tehadt

2 [fi2p-2w )2 Ak

P 2n \1 fll (. v ,).. 21 ‘I' 2w

ch.cnn l""l\'zl “_J‘.! T 2l/'
e 2

Tehdt az osszegezést a reciprok rdcs minden olyan pontjdara kell elvégezni, melyek
2/2 sugart gémban heliil vannak. A fenti* egyenletet

|
" i

(89

alakba, azaz 2dy,, /2 alakba irbatjuk.
Ekkor célszerlibb a fenti egyenletet a ricstavolsaggal kifcjezni!
iy (/hkl

e
0 2y in

2 Lo
Tel,coh =+ 2 \ "l‘;klﬂlhkl L‘(P 2“0]'

cpységeella
Vizsgiljunk egy konkrét polikristdiyos anyagot (pl. Be-ot). irjuk cgymis utin sorba
a 2dy,, ¢rickeket a maximilis ¢rtéktal a kisebbek felé.
A 2d.. = A.-ndl nagyobb hullimhosszi neutronokra o koherens rugahmas
szords zérus, A=A, levigdsi frekvencidndl hirtelen megemelkedik, Fzutdn 2* szerint
csikken, majd a kovetkezd dy, -nél ismét hirtelen megemelkedik, majd 7 csokkené-
sével az cldbbihez hasonléan csdkken sth.. amig egész kis hullimhosszaknil oly
sok sik lesz aktiv, hogy a hatdiskeresztmetszet dllando lesz. Az L tihlizathan
(22. oldal) néhiny polikristdly levigdsi hullimhosszdt és a hozzitartozd energidt
foglaltuk Gssze.

Ha tehdt egy reaklor csatorna policncrgids neutron n)‘uleihj:l utjiaba clég hosszu
nem abszorbedld polikristily neatronsziivét helyezink, a 2 -- 2. neutronok Bragg-
reflexiol szenvednek, megviltoztadjik mozgds Il.llWlIk‘I[ cl!ng,ymk a dugdt. Ha a
dugot abszorhenssel vessziik kéril ott befogodnak. 4 =4, neutronok csak kis mér-
tékben vesznek el A 3. és S, dibrin Be-al sziirt neutron spektrumot mutatok be.
melyet a VVRSz reaktor hidegnentron csatorndjinadl gérbiiltrésii szaggatoval mér-
tiink.

h) Inkoherens rugalmas szordas o
A rugalmas inkoherens szords szogszerinti differencidlis hatdskeresztmetszete

U " “ " w s
doi Tink il TG Tink ¢ () AR i

dQ an dn

mivel O - 4k*sin 0 dpy a teljes hatiskeresztmetszet

asd
. ik Tk i ) ;
ity /"' T ki 20 20
' dn .
0
Tink l I ..;il Gik 3o ll : “"',"r'l
5 ;o) ¢ ;
antui | [ tontui " | [
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22 I
Ha ‘93%1.{" <1, az exponencidlis tag sorbafejthetd és az elsé tagnil megdllhatunk.

3

’ ink
Az eredmény Orug = Oink

Tehdt a rugalmas inkoherens hatdskeresztmetszet sem a kristdly hémérsékletétsl,
sem a neuntronok hullimhosszdtol nem fiigg.

s00¢.

—
>~ o

ik}

000 :

00 P ke ;
\ AL S 4
f !

1000 ."\' gl e\

000"

000

w0
= P et i R R

g & 20 g 40 50 60 ot 80 2 . el e
Csatoras szam

5. dabra. Szélessiavi gorbiltrésii szaggatoval kiilonbozo fordulatszamnal mért neutron spektrum

¢) Rugalmatlan szordas o4, .
A levigdsi hullimhosszndl nagyobb hullimhosszra a hatdskeresztmetszet
Oor = 0y i e, ink i Tinet

Az clsé az abszorbcios hatdskeresztmetszetet jeloli, mely ebben a tartomanyban
1/v (o, ~ A) torvénynek engedelmeskedik és fiiggetlen a hdmérséklettsl.

A rugalmatlan batdskeresztmetszet hullimhossz filiggése igen komplikdlt, de
ha csak a levdgads feletti hulldimhosszak tartomidnydban vizsgiljuk alacsony h8mér-
sékleten o, 0 1-el adhato meg, az a folyamat hatdirozza meg a rugalmatlan ha-
tdskeresztmetszet értékét, amelynél a neutron a ricsrezgésektsl egy fonont abszor-
bedl. Ez a hatdskeresztmetszet is A-val arinyos. o'~ (T%)2, mint o,, de attol
koénnven megkildnbaztethetd, mert igen erdsen fligg a hémérséklettdl® Tehdt, ha

A Be teljes hatisheressmetszetenek homerseklet fliggesét a 6. dbrdn mutatjuk be,
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o T ebben a tartomanyban mért hatis-
Or 10 e keresztmetszetet (4 = 0) értékre ext-
rapoliljuk o, . hatdskeresztmet-

10 |- F\\ el S
| szetelt megallapithatjuk. A hémér-
5] I n%'ﬁim‘""‘u' séklet fligpéséhal o, hatdirozhato
! 4 meg. PLo Be-nél o, (10 A) - 0.056
g 4 barn, /v fiiggés  Kihasznaldsaval
1 | 7, (0,025¢V - 181 A)y=10 + 3 mh.
i 4 Fermi, Sturm és Sachs [5] fi-

]

/,0‘(5,&
P%Reg  g0k°
|

051 MM.

eyelmeztettek arra, hogy a polikris-
taly mikrokristdlyainak  Kischbnek
kell lennie cgy bizonyos méretnél,
hogy elkeriljiik czeknek a7z ¢les
élcknek az clmosodasit. Heiss [6]
vizsgdlta részletesen a méretek ha-
tisat a csiucsok nagysdgara ¢és alak-
jara. Azt dllapitotta meg.  hogy
czeknek 107 % em  méretlicknek
kell lenni.

S e e B i,

a7
1 ey ke
i 'Y

=
D
&

i : - I.h. Analizalo rendszerek
| ) R L7 50

\ .E'""V A monokromdtorral eldiilitott
6. dbra. A polikristilyos berillium neutronnyaldb az anyagmintdra esik.

azon kiillonbozd szogekbe szorodik.
az analizdld rendszer feladata. hogy
a sz6rt neutronok energidjat megillapitsa. :Ennek fébb modszerei:
I. Monokromatizdlt neutron impulzusndl a repiilési id6 mérése.
2. Folytonos monokromatikus nyaldbndl
i. Analizdtor egy kristdly alkalmazdsa.
i. A detektor elé helyezett sz{ird. azaz berillium detektor haszndlata,

teljes hut:’lskc_rcszlmclszctc

[. Neutron spektrum megdllapitdsa a repiilési ido mérésével

Helyezziink el a neutron szaggaton egy vékony mdgnes lapot. Helyezziink 1oi¢je
egy magnofejet. Ha a szaggaté rotorjiba elhelyezett mdgnes a magndfej alatt it-
halad, ez cgy impulzust ad ki, azaz jelzi azt az idGpontot, melynél a ncutron a szag-
gatod kozepén tartézkodott. Azt az idGpontot, melyben a neutron a detektorba
ér, a detektor impulzusa jelzi. A szaggatd és detcktor kozott levd 1. tivolsie s
retében, a 7 repulési idd mérésével a neutron sebessége

(4
L) 228 e
!

meghatirozhaté. A kiilonbozé schességii neutronokhoz kiilinbiza repiilesi idok
tartoznak.
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A neutronok sebesség elosslisat idGanalizdtorral dllapitjuk meg. ldGanalizd-
torral a neutronok repiilési idé spektrumat C(r)dr-t azaz ¢ és t -+dr idGpontok kozott
a dt idétartamban a detektorba csapodott neutronok szamat hatdrozzuk meg.

A szort neutronok energia closzldsdt a

3

e dt =% s
CCE) =C(r JE C(’) L 1 C(1)

egyenlet alapjdn dllapitjuk meg.
A szort neutronok idémérési bizonytalansdga hdrom tényez6bdl tevédik dssze..

a) A neutronok véges dtrepiilési ideje a detektoron ;\1 (5,3 cm detektoron 4 A

hullimhossz(i neutronokra és 54 psec). :
b) Az idGanalizdtor csatornaszélessége Ar,. E kettobdl tevddik dssze a szaggato-
fordulatsebességétdl fiiggetlen (elektronikdbol szdrmazo) :

AT
Ofy'= V(:) + 412
idémérési bizonytalansdg.

¢) Ehhez jdrul még a ‘berendezés geometridjatol és a fordulatsebességétol
fiiggs ot idébizonytalansdg, ami azt veszi figyelembe, hogy a szaggatd véges ideig
engedi 4t a v sebességli neutront. Ennek kiszamitdsdndl figyelembe kell venni azt
is, hogy a neutronok nem idedlisan pirhuzamosan érik a szelektort, vagy a detek-
tort, hanem az elrendezés geometridjatdl fiiggd szogdivergencidval. A 7. dbrdn ldt-
haté sematikus geometriai elrendezésnek megfeleléen ugy szdamolhatunk, hogy a
szelektorra esé nyaldb szogdivergencidjdt L, tdvolsdgra levd egyenletes fényességfi

7. dbra. 1 reaktor zOnaszéle, 2 csatorna vagy kollimator,
3 szaggato, 4, a szaggatd rése, 5 detektorok, 6 védelem

D, dtmérdjii neutronforrds hatdrozza meg. Hasonléan meghatdrozhatjuk a detektor
fel6li oldal szogdivergencidjit Dy/L,. (Allandé a hatdsfok). Amelyik a jobb kolli--
mdciot adja az hatirozza meg az idébeli felbontoképességét.

Di A
wl, L.~ R

(i
oty =
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Pontosabb analizis szerint, ha Z [D zz 2!,7?—
0} / ,’
o1f = (3-V3) 55

az egyiittes: idSbizonytalansdg o1 = J(819) +(81,)%. Olyan detektor dtmérét és
csatorna szdwességet célszerii haszndlni, melynél

ot =ot,

A neutron nyaigb amig a detektorba ér kiilonbozd anyagon (pl. levegdin) halad dt,
ezért egy része kiszorodik a nyalibbdl. Ha a neutron dram siirliség a szaggatonadl
I(E), a detektorndl I,(F), akkor

Ip(E) = I(E) [T e

yi i
Yix

Osszefiigges dll fenn. Tehdt ahhoz, hogy a helyes szort neutron spektrumot meg-
kapjuk a mért I, (E)-L meg kell szoroznunk ITe**'-vel.

21 a neutronok tutjdban levd i-edik x; vastagsdgi anyag teljes makroszkopikus
‘hatdskeresztmetszete. [Pl. 4,5 m hossz(i levegS a hideg neutronok cca 20%-dt ki-
.szorja.] Az anyagmintdi szort ncutronokat, [ezért] cca 0,01 atmoszféra nyomdsra
leszivott repiilési csGben vezetik a detektorba.

A detektor esetleg nem egyformdn érzékeny minden neutron energidra, czért
a mért spektrumot meg kell szorozni a detcktor hatdsfokdval

8(E) = 1 —e~taib)x

2(E) a detektor impulzust szg]géltaté anyagdnak makroszkopikus abszorbcids
hatdskeresztmetszete, x a vastagsdga. Az dtlagos tdvolsdg, melynél a neutron a
detektorban (a faltél mérve) abszorbedlodik

f 12, (E)e-2dl

IE) = _°x A
[z.Eye-2atar
0

fgy az effektiv repiilési hossz
' L(E) = L+I(E)

" ahol L a szaggato kozepétdl a detektor aktiv térfogatinak kezdetéig mért tdvolsdg.

2. Analizdlo egykristdly

Az anyagmintdn szért neutronok energidjinak analizdlisdra egykristdlyt is
haszndlhatunk. Az analizdlds elve a Bragg-egyenletbd! szdrmazik. Ha 90° -0,
szogbe esik a neutron az egykristdlyra, akkor 90° — @, szigbe szort neutronok
hullimhossza 2. (A neutronok irdnya 2@, szoggel viltozik meg.) Az analizdtor

2/
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cevhristilyra ugsan azok mondhatok el mint o monokromitorra. Lgykristilyt
haszndlunk monokrontornak ¢ analizatornak o hiitromtengelvid kristaly spektro-
métercknél. (Lasd 1o 20

2 Analizalas berilline detek tor madszerrel

A detektor cle ey cea 10 em hosszt Be sziivdt helyeziink el Ekkor sak azok
a neutronok szolaltatiik mep a detektort. melyek energiija £ Kisebb, mini. 3 ¢V,
Tehdt ha a mintdara £, cnergicdja neutron esett, a detektor szimol, ha a ni..
hen 1, 0005 ¢V oenergia niva van, A berillium levidgds alatti neutronak dtlagos
energidja 0003 eV ezert a nivo encrgidjdra fer - Fy - 0,003 eV-ot mo ot
mend energia viltoztatisival fehidt a mintiban fevd energia nivakat megdllapit-
hatjuk, )

l.c. Scepéd berendezesek

Arrol. hogy o monokromatorok ¢ az analiziatorok fizikai rendeltetésiknek
megfeleléen miikodienek  bizonyos segéd  alkatrészek  gondoskodnak. Hyenck o
I. ceykristily sziird.,
2. mechanikus monokromitor,
3. kolhmitorok.
A neutronok jelzésére szolgilnak a
4. detektorok és a monitorok.
Az mmpulzus Gzemii spektrométercknél o detektorok jelzeseit idGanalizitorokkal
taroljuk.

1. Levkristaly sziird

Fevkristily teljes hatiskeresztmetszete lasst nevtronokra sokkal kisebb lehet.
mint az alkotd atomok hatdskeresztmetszetének Osszege, mig nagyobb energidja
neutronokra ¢V-1ol keV-ig az alkoto atomok hatdiskcereszimetszetének  Gsszege.
Ezért cgvkistilyok sziirdknek haszndlhatok. dtengedik o lasst energidjd ncutro-
nokat. de kiszorjik a gyorsabb neutronokat ¢ (dblnyire a 5 sngarakat. Kovetel-
ménvek czekkel az anyagokkal szemben:

i. Az alkoto atomaok kis abszorbeios ¢s inkoherens szorisi hatidskeresztmet-
szettel rendelkezzenek.

1. Ne legyen szerkezeti rendetlenesséy,

i, Nagy caykristdlyt lehessen késeiteni.

iv. Nagy energidjnt nentronokea nagy hatiskereszimetseettel rendelkezzen.

v. Lehetdleg nagy rendszimit atombaol stljon, hoay » sugarakra nagy  hatds-
keresztmetszettel rendelkerszen.

vi. Debye-hdmérséklete Es olvadisr ponta magas legyven, hogy a Debye-(é-
nyezGje kiesiny legven, d¢ ne kelljen lehiiteni atacsony hémérsékletre, Hyen anvag
Bes Biics i kvare.

1020 em kvare keistilvokat lehet o természetben tabilni, ¢ a gyakorlati
céloknak igen megfelelnek. SGt a transzmisszios hatiskeressametszetitk flggetlen
a Kristihy orvientdciofitagl [ 7] A S dbedbal Bihato, hoay 0,05 eVendl nagyobb neut-

2 hi2 0 s b okvdiest XV
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ronokra egészen jo diszkrimindciot biztosit. Pl. amikor egy monokromdld kristdly
0,013eV —0,03 eV tartomdnyban dolgozik a 1/2 masodik rend{i reflexiét erdsen
lecsokkenti. Pl. 0,02 eV-ndl 20 cm kvarc a mdsodrendiit 11-szeres, az elsdrendiit
2,5-szeresére csokkenti. Ezzel 4,5-szeres nyereségiink lett.

030~ - e : 0, ' 1
e o L0 pettronohra :
225 |- 4,25
Gyors
‘s 020 - S neufron
0O I8
N ~7 4
] S
3 re 2969 ||
3’0,/5 r sk 4 A _)5;»
-8 ;
S -1
§ -7 1 i
NOW - = -+ 10k
] 87 °% z i
it I |
sy 7 |05
L ~_Szamolt fiil
a: , !
J e e s 1 . 1 CPIONERT |
q05 a0 a5 020 0 ) 10
Energra (ev) Energra  Mel’}
aj b

.

8. dbra. Kvarc egykristily abszorbcids egyiitthatoja lassii-,
gyors neutronokra €s y sugarakra

2. Mechanikus monokromadtor [8)

A nem kivdnatos gyors neutron és gammahdttér csokkentése céljabol, egy-

i kristdlyokndl a magasabb reflexidk kisziirése céljabol gyakran haszndlnak mecha-
nikus monokromdtorokat. Ez lénye-

gében egy henger paldstjdra helyezett
soller kollimdtor. Folyamatosan enge-
dik dt a neutronokat, melyek energidja
egy bizonyos keskeny sdvba esik.
A kalsruhei spektrométer monokroma-
tordnak kiilsG dtmérdje 42 cm, a rotor
hossza 50 cm, 288 rést tartalmaz, me-
lyek 0,3 cm magasak. A résfalak 0,03 cm
vastag (gyakran kadmiumozott) rozs-
damentes acélbdl késziiltek. A fordu-
latszdma 3600—7000 fordulat percen-
ként kozott valtozott.

A monokromadtor forgorészét a ko-
vetkezd paraméterek jellemzik. 9. dbra.

9. dbra. Mechanikus monokromadtor
sematikus rajza
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L a forgdrész hossza, R a sugara, h a rések magassdga, d a szélességiik, @ a gorbiilt
rések elhajldsa, n a neutronnyaldb.irdnya és a monokromdtor tengelye dltal bezdrt
sz0g. A tengely irdnydban halad6 neutronok koziil csak azok tudnak dthaladni az
o szogsebességgel forgé monokromdtoron, melyek sebessége

Lw
=g

A réseket gyakran radidlisan helyezik el. Az dtengedett legnagyobb sebességii neut-
ronokat ekkor a

-

Lo 1  OL
= e 5 = 2dP .~ d
T o Qdb+f) | 240+ P g ‘
, P
egyenlettel irhatjuk .le. A @ a neutronok szogdivergencidjdt jeloli (a kollimdtorral
egyiitt). A monokromdtor fordulatszdimdnak kisebb lell lenni, mint

¥ 2dd +
el 25

mert ekkor neutronok nem haladhatnak 4t a monokromdtoron. Egy ilyen spirdl
résekkel rendelkez6 monokromdtor a gorbiilt résii szaggatékhoz hasonléan mono-
kromdl. Igaz, hogy egyenes résli mechanikus monokromadtorral is lehet szfirni a
gyors neutronokat, de ehhez a monokromdtor tengelyét n szogbe kell dllitani a nya-
1db 1ranyahoz A nyaldb irdnydt soller kollimdtorok jelSlik ki. A spirdl résii mono-
krondtorndl is jelentdsen eltolhatjuk az dteresztési fuggvény helyét, ha a tengelyt
kiforditjuk a nyaldb tengelyébdl.

Az eltolédds mértékét
2L
)“" G2 l"[ @ 2R— h]

egyenlet irja le, ahol Ay a vy-nak megfeleld hullimhossz. Ha a résfalakat csiszolt
acéllemezbdl készitik, az ezeken torténd totdl reflexié kiszélesiti a monokromdtor
transzmisszids fiiggvényét; szélesebb energia sdvi neutronnyaldbot enged dt.

3. Kollimatorok

A kollimdtorok a neutronnyaldb utjdt jelolik ki. Kétféle kollimdtort szokds
haszndlni:

i. Lyukkollimdtort és

ii. Rés (soller) kollimdtort.
A lyukkollimdtorokat akkor hasznéljuk, ha csak a térszoget jeldljiik ki, és a neutron-
nyaldb irdnydban nagy (fokos) divergencidkat is megengedhetiink. Ha a neutron-
nyaldbban csak kis szOgdivergencidkat (pl. egykristilyok el6tt) engedhetiink meg,
(tiz perces) rés kollimdtort haszndlunk. A lyukkollimdtorok néhdny centis dtmérd ;i
lyukat, réskollimdtorok milliméteres réseket (néhdny tizedmilliméteres résfalakat)
tartalmaznak. A gamma sugarak kollimdldsdra vasat, Slmot, a neutron sugarakéra
B,C-ot és Cd-ot haszndlunk. A réskollimdtorok résfalai tobbnylre kadmiumozo tt
rozsdamentes acéllapokbdl késziilnek.
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4. Detektorok és a monitorok

A mintdn szort neutronok detektdldsira BF, szdmldlocsoveket, szcintillacios
szdmldlokat és He® szdmldldkat haszndlnak. Tekintve, hogy a helybeli adottsdgok
dontik el, hogy hol, melyiket hasznaljak és mindegyik tipus jol haszndlhatd, itt csak
néhdny példat adunk meg.

A Chalk River forgdkristdlyos spektrométernél két db 6,5 cm dtmérdjii, 50 cm
hosszii, 60 cm-es nyomdsi 96%-ra dusitott BF; szamldloval mértek egy szégnél. Ami-
kor Q térben nagyobb felbontdst akartak elérni 12 cm hosszi detektorokat haszndltak.
Ezeknek a csoveknek a hatdsfoka 4 A-6s neutronokra 40%. A fdzisban forgé spektro-
métereknél az NRU reaktorndl Bi®O,—ZnS és Li®F—ZnS keverékes szcintilldtort
haszndltak 5 inches dtmérdjli EMI multiplierrel. A szcintillitorok 0,5 mm vastagok.
Ugyanilyen tipusu berendezésnél az amerikai MTR reaktorndl 2,5 cm dtmérdjd,
45 cm hossza és 120 cm-es nyomdst 10 db BF,; szamlalécsGvel mértek egy szogben.
A He? szamldlok 2,5cm dtmérGjiieck és 20 cm hosszilak a karlsruhei spektromé-
ternél.

Ezeknél a detektorokndl a detektdlds alapjdul a neutron befogds utdn kelet-
kezd alfarészecskék ionizdcigjat haszndljdk fel a beérkez§ neutronok jelzésére.
A tobbi spektrométernél is ezeket a detektorokat haszndljdk, legfeljebb a BF; cso-
vek dtmérdje kisebb, viszont sok esetben azért két sorban egymds mogdott helyezik
el a detektorokat.

Abbdl a célbol, hogy kiilonboz8 iddben, vagy kiilonbozd szogekben, vagy a
hdttérméréseket, vagy mds paraméterrel (hOmérséklet, mdgnesestér stb.) végzett
méréseket 6sszenormdljdk, monitorokat haszndlnak. Ezeket az anyagminta elé helye-
zik el, hogy a monokromdld rendszer és a reaktor teljesitmény ingadozdsat kizdrjdk.

Monitornak szinte mindeniitt vékony urdn hasaddsi kamrdkat haszndlnak.

A detektorokat és a repiilési csovet a hdttér csékkentése céljdbdl cca 3 cm
B,C-vel és 2030 cm. boros parafinnal veszik koriil.

I

I.d. Neutron spektrométerek

A miikodd spektrometereket két csoportba oszthatjuk:
. Impulzus iizemii spektrométerek.
2 Folyamatos neutronnyaldbbal dolgozd spcktrometerek

1. Az impulzus fizemii neutron spektrométerek

Ezeknek a spektrométereknek a monokromdtora a reaktor folytonos nyaldb-
jdbdl neutron impulziisokat 4llit el6. Ezek esnek az anyagmintdra és repiilési id6
mddszerrel mérjiik egyszerre tobb szdgben a mintdn szort neutronok energia el-
oszldsdt. Fzeknek a spektrométereknek a fébb tipusai a kovetkezok:

a) Fazisban forgd szaggatdkat haszndld spektrométer

llyen tipust a kanadai [3] (Chalk Riverben) NRU reaktorndl és az amerikai
[9] (Phylips Petroleum Company) MTR reaktorndl épitett spektrométer. Sematikus
rajzuk a 3. dbrdn térbeli rajzuk a 10a és 10h dbrdn ldthatd. A harwelli spektrométer
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két neutron szaggat6t haszndl fel. llyen spektrométer monokromatordnak mikodési
elvét a 1. 2. fejezetben irtuk le. Az egymads utdn jové szaggatokkal elGdllitott spektrum
a 4, dbrd n, a szaggatok felett ldthatd. A szaggatok fordulatszdmdnak valtoztatasd-
val az anyagmintira es6é neutronok energidja vdltoztathatd. A szort neutronok
energia eloszldsdt egyszerre 10°—150°-ig mérik. Ezzel a spektrométerrel tetszéleges
0 — o tartomdny lefedhets, igy vele szinte tetszGleges fizikai vizsgdlatot vegez-
hetiink, de kiilonosen alkalmas az inkoherens neutron szordson alapuld vizsgdlatok
elvégzésére, energia nivok, frekvencia spektrumok, (reaktorfizikai szempontbol
fontos), szordstorvények, sajat korreldcids fiiggvények stb. megdllapitdsdra. Tobb
dgn diszperzios gorbék vizsgdlatdra nem a legoptimdlisabb maddszer.

h) Polikrist dlyos neutronsziirét és neutronszaggatot felhaszndlo spektrométer [10]

e rr

Polikristdlyos neutronsziirének leggyakrabban Be-t haszndlnak. mert a levd-
gdsi hullimhossza a legkisebb. Mint a I. 3. pontban megdllapitottuk polikristaly
A.-nél kisebb hulldimhosszusdgi neutronokat kiszérja a nyaldbbol, rajta csak A, -nél
nagyobb hullimhosszi neutronok haladhatnak dt. Fontosabb neutronsziirék le-
vigdsi paraméterei az 1. tdbldzatban taldlhatok.

1. TABLAZAT

Anyag neve: ! Je(A) ’ Eq(eV)
| |
Be | 3,95 ’ 0,0052
BeO ! 4,67 | 0,00375
Pb 5,7 | 0,005
a: | 6,69 L 0,00183
Bi ‘ 6.5 | 0.00192

Polikristdlyos Be-sziird ¢és neutron szaggatd kombindcidjabol dll a VVRSz
reaktor hidegneutron spektrométere, a Brookhaveni Laboratérium, a stockholmi
reaktor spektrométere, a moszkvai Kurcsatov intézet spektrométere (a szog vdltoz-
tatdsdt nem teszi lehetévé) és még sok mds spektrométer.

A szaggatobdl és a polikristdlyos sziir6bsl kétféle osszedllitisban épitettek
* spektro métert.

a) A szaggato az anyagminta utdn

b) A szaggatd az anyagminta el6tt
helyezkedett el. Az elbbi elrendezés 6 hibdja egyrészt, hogy az anyagmintdn szort
spektrumot a szaggatd eltorzitja és erre pontos korrekciot, transzmisszids fiiggvény
pontatlan ismerete miatt nehéz végezni, mdsrészt egyszerre csak egy szogben végez-
hetjiik el a mérést. Ezért Gjabban az utdbbi tipust elrendezést haszndljdk. Ennek
miikodési elve a kovetkezd:

Polikristdlyos Be sz(ir6 a reaktor Maxwell spektrumdbol csak az £ -ndl Kisebb
energidjii neutronokat engedi tovibb. Ezt egy gorbiilt résii szaggatéval még kes-
kenyebbé tessziik és megszaggatjuk. igy impulzus iizemben egy energidban keskeny
nyaldbot (11. dbra) engediink az anyagmintdra és repiilési 1d6 mérésével mérjik
a mintdn szort neutronok energia closzldsdt. A VVRSz reaktorunk spektrométe-
rének sematikus rajzdt a 12. dbrdn lithatjuk. A gamma ¢és a gyors neutron hdttér
csokke ntése céljdbdl a Be elé Bi vagy kvarc kristdlyt is szokds elhelyezni,
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e b

Polikristalyos neutronsziirSt haszndld spektrométereknél a sziir6n dtengedett
neutron intenzitds novelése céljdbol a sziirSt nitrogén hémérsékletre hiitik le. A
I. 3. c. pontban l4ttuk, hogy ¢! igen erésen (Be esetében négyzetesen) fiigg a ho-
mérséklettél. Azaz, a sziir6 hiitésével a sz{ir§ fononjain a neutronok rugalmatian
szordddsat jelentSsen lecsokkenthetjiik, amivel igen nagy (Be esetén cca tizszeres)

intenzitds nyereségét érhetiink el. (Ldsd a 6. dbrdt is.) A VVRSz reaktorunk hideg-
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1. dbra. 10% savszélességli girbiiltrésii szaggatoval
¢s Be sziirdvel eldallitott spektrumok
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neutron spektrométerénél a sz(ird hiitésével nyert intenzitds nyereséget a (3. dbrdn
igen jol ldthatjuk. [Itt jegyezziik meg, hogy a ndlunk kidolgozott hiit6berendezés

nitrogén fogyasztdsa 0,7 liter/dra.]

/
/
/
/
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12. dbra. A KFKI hidegneutron spektrométere
1. a reaktor aktfv zondja, 2. reaktortest, 3. vizzdr, 4. grafit hengerek,
5. vas kollimétor, 6. nitrogénnel hiitott Be sz{ir6, 7. vastarcsdk, 8. 6lom
kollimétor, 9. BsC edénytarcsa, 10. neutron szaggatd, 11. anyagminta,
12. vaskollimédtorok a szérdsi szogek valtoztatdsara, 13. zdr, 14. detek-
tor, 15. monitorok

Ilyen spektrométerrel a mintdra esd neutronok energidjat csak korlitozott
(E.-nél kisebb) tartomdnyban vdltoztathatjuk, ezért vele csak kisebb Q — tarto-
mény fedhetd le. (Ldsd 1. dbrdt.) Az a fizikai problémakér, mely ilyen spektromé-
terrel vizsgdlhaté azonban még igen széles. Pl. transzldciés médusok, energia nivok,
azaz frekvencia spektrumok, egydgl diszperzids gorbék, paramdgneses neutron-
szOrds stb. vizsgdlata. A kis energia cserék vizsgdlatdnak egyik legjobb mddszere,

¢) Forgd kristdlyos repiilési ido spektrométer. [11]

Ez a spektrométer egy normdlis kristily monokromdtorhoz hasonlit. Soller-
kollimdtor helyezkedik el az egykristdly elStt és utdna. A két kollimdtor viszonylagos
helyzete olyan, (olyan szogben vannak egymdshoz) hogy az egykristdly utdni koli -
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mdtoron a kivdnt hulldmhossz( neutronok haladjanak dt, ha a kristdly reflektdlé
sikja a megfeleld helyzetbe keriil. Az egykristdlyt egy motor igen nagy sebességgel
forgatja. A forgd kristdly minden fordulatndl keriil olyan helyzetbe, hogy a bees6
neutronnyaldbbol Bragg-reflexidval a kivant hullimhosszii monoenergids neutron,
impulzusokat (energidjdt a Bragg torvény adja meg) szérjon az anyagmintdra.

an’
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,,
2
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13. dbra. A berillium sziird hiitésével nyert intenzitias novekedés

A mintin szort neuntronok energidjdt a kilonbozé szorasi szogekbe elhelyezett
detektorokkal, a repiilési id6 mérésével dllapitjuk meg. Egy ilyen mérési elrendezés
sematikus rajzdat a 14. dbrin lithatjuk. '

llyen egykristdly pl. egy 3,5cm dtmérdjii, 8 cm magas aluminium henger.
A karlsruhei spektrométernél ezt kozvetleniil egy 75 wattos 4 pélusi szinkron-
motor tengelyéhez crdsitették. A motorok fordulata percenként 8000--15 000 ké-
z6tt valtozott.



BATA I,

A forgo kristily nyilvinvaldan rendelkezik a kovetkezo elényokkel a neutron

szaggatokhoz képest:
i. A monokromatikus nyaldb kihajlik a csatorna nyaldb iranydabdl, ami hat-

=ér szempontjdbol igen fontos.

: H1 ;_ '
T _;“it_*_i‘}] i
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=
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14, dbra. Forgokristalyos spektrométer vaziata

i, Kilonbozé reflektdldsi irdnyokba mads-mads energidjd monokromatikus nya-
lib dllithaté eld egyidejiileg. Ez nagyban ndveli a csatorna felhasznidlhatosdgdnak
hatdsfokdt és az egész spekirométer teljesité képességét. A kristdly cseréjével a
mintdra esé neutron energiit is széles tartomdnyban viltoztathatjuk. Tekintsik
példaképpen, hogy AL (111) sikpival milyen monoenergids nentronnyalib dllithato
old kilonbozd szigekben.

o

i Va s 2R A s 4,68 810 Gy,
I'ehdt, ha
(")M /l(/\)
1.5 1,22
y 60" 405

A detektor rendszernek és a repiilési esének ekkor a target viliozd helye korl
forgathatonak kell lennie. Pz figgdleges irdnyban kéunyen megvaldsithato.

A forgd kristily hdtrinya, hogy a kristily mozgdsibol szivmazs Doppler-
effektus befolydsolja a kis energia cserés méréseket, tovabbii hogy nem c¢sak a ki-
vant encrgidji neutronokat reflektilja, hanem a magasabb rendi refllexionak meg-
feleld encrgidkat is. Ezektdl

i, nagy kvarc vagy Bi cgykristillyal
i, csiszolt fémfeliileten (Orténd totil reflexioval
iii, mechanikus neutron monokromdtorval
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i, fazisban forgd kollimdtorral, vagy fdzisban forgd mdsik egykristdllyal,

v, polikristdlyos neutron sziirGvel
szabadulhatunk meg.

Magasabb energidk felé, dltaliban 0,01 felett mechanikus szelektort, forgd
kollimdtort, 0,01—0,005 eV tartomdnyban csiszolt fémfeliiletet (hatdsfoka nagy-
ban fiigg a csiszolt fémfeliilet mindségétdl, de egy nagysdgrendnyi javuldst a két
rend intenzitdsdnak viszonydban, 50% intenzitds csdkkenés mellett mdr sikeriilt
elérni) szok 4s haszndlni. A kvarc egykristdly szlir6képességét a 4. pontban mutattuk
meg. 0.005eV alatt j6l bevdltak a polikristilyos neutron sziirdk.

) Impulzus reaktor mellett miikédtetheté spektrométerek [12]

Az eddig tdrgyalt impulzus tizemii spektrométer bdrmelyike megvaldsithato
impulzus iizemii reaktorndl. Impulzus tizemii reaktor Dubndban miikodik. Ez a
reaktor percenként 800 impulzust ad, szélességiik 135 psec, 5cm viz lassito
kézeg utdn jonnek ki a csatorndbol. Ha egy ilyen nyaldbba Be sziirSt helyeziink,
impulzus iizemben kapjuk a Be szlirt neutronokat. Ez a berendezés Be sziird és
széles felbontdst szaggatéval miik6dd spektrométerrel egyezd tipusti. Ennél az
elrendezésnél igen széles energia tartomdny esik az anyagmintdra, igy csak inko-
herens rugalmatlan effektusok vizsgdlatdra el6nyos igazin. Ha a mintdra esé neut-
ronnyaldbot energidban keskenyebbé akarjuk tenni, akkor a reaktor impulzusok-
kal fdzisban forgd kis sdvszélességii gorbiiltrésii szaggatot kell haszndlni.

Impulzus iizem{i reaktor mellett elsésorban egykristilyokkal miikodd spektro-
méter ldtszik el6nydsnek. Egy ilyen csatorna elé helyezett egykristdly forgd kris-
tdllyal ekvivalens. A felbontoképessége jobb, mint amit szaggatokkal dllithatunk
¢l8. A hasznos nyaldb méretét az elkészithet§ egykristdly mérete hatdrozza meg.
Az impulzus iizemii reaktor nagy el6nye abban van, hogy a hdtteret nem termeli
folyamatosan, és igen nagy intenzitdsi neutron impulzusokat dllit eld.

2. Folyamatos neutron nyaldbbal iizemelo spektrométerek

Ezek a spektrométerck a mintdra es6 neutron nyaldbot egykristdlyokkal dl-
litjdk el6. A mintdn szort neutronok energia eloszldsat egykristdllyal, vagy a detek-
tor elé helyezett Be sziir§ segitségével analizdljak. E szerint két fontosabb fajtdjdt
kiilonboztetjiik meg.

a; Hdrom tengelyii kristdaly spektrométer

Harom tengely elnevezés onnan szdrmazik, hogy a monokromdtornak egy
tengely koriil kell forognia ahhoz, hogy kiilénboz6 mintdra es6 neutron energidkat
tudjon el@dllitani, egy mdsik tengely koril kell forognia az anyagmintdinak, (ez
egykristdlyok vizsgdlatdhoz nélkiil6zhetetlen) és kiilén kell forognia az analizdld
egykristdlynak is, hogy a mintdn szért neutronok energia eloszldsdt megdllapithassa.
A monokromdtor egykristdlya a kiilénb6z8 hullimhosszi neutronokat kiilonbozo
20, szogekbe szdrja, Az anyagmintinak és az utdna kovetkez$ rendszernek a
monokromdtor koriil egy sinen kell mozognia ahhoz, hogy ezekbe az irdnyokba
bedlljon. Az analizdlé egykristdly a targetet jirja korbe, a detektor az analizdlo
egykristdlyt. Ez hatdrozza meg a mintdn szort neutronok energia eloszldsdt, A sz6-
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gek helyzetét a kollimdtorok jelolik ki. llyen berendezés sematikus rajzdt a 15, dbra
mutatja. Ez a spektrométer nem versenyezhetne a repiilési id6 spektrométerekkel,
ha nem ny(jtana lehetdséget bizonyos specidlis mérési modszerek elvégzésére.
Ezek a specidlis modszerek elsGsorban egykristdlyok diszperzids gorbéinek vizs-
gdlatdval kapcsolatosak.

Lzaminle

15. dbra. Harom tengely(i kristdly spektrométer cl, c2, ¢3, ¢4 és c§
a kollimatorokat, M1, M2 a monitort, HI, H2 a védelem X1, X2
az egykristilyokat, S az anyagmintat jeldli.

Az energia és az impulzus megmaradds térvénye a neutronok és a kvdzi részecs-
kék kolcsonhatdsakor is érvényes, azaz

2
E‘O e E == t h(l)j(q) k% She k2 = "'%"" ) éS Q s k" — k | 27[““ ~q

- jitt a polarizdcios indexet jeloli, w; annak a normdlmodusnak a frekvencidja, mely-
hez a kvdzi részecske tartozik. Az energia vdltozdsbdl a normdl mddus energidja,
a szoérdsi sz0gekbsl k,—k meghatdrozhatd: gy

n=w;(q)

diszperzios Osszefliggés meghatdrozhato.

Ezt a meghatdrozdst bonyolitja az, hogy minden ¢-hoz tobb energia csere
tartozik, Ldsd részletesebben 1I. 4. a. ‘

Ezért egy tobb dgt diszperzids Osszefiiggésnél problémdt jelenthet annak a
megdllapitdsa, hogy mely intenzitds csicsok tartoznak egy diszperzids gorbe dghoz.
Ilyenkor célszer(i specidlis mérési modszereket vdlasztani. Erre ez a spektrométer
lehetdséget tud nyujtani, mivel négy fiiggetlen paraméterrel

Ou(EK) @ és Oy(E k)
dolgozik.

21
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Ha egy fixdlt E, energidndl ¢ szordsi szognél
kiillonbdz6 minta orientdciondl mérjiik a szort neut-
ronok energia eloszldsdt, akkor Q az energia cseré-
nek megfelel8en véltozik. A diszperzids gorbék mé-
résével pedig célszerii eldre lerdgziteni Q vektort
(vagy csak az irdnydt) vagy a hw energia cserét.

Tekintsiik egy reciprok rdcstérben a ko, k, 1
vektorokat 16. dbra. A spektrométer sikjiaban a Q
vektor t-val parhuzamos Q, és rd merdleges Q, kom-
ponensei

0, = kocosy +k cos[180° — (¢ + )] =
= K, cos iy —k cos(p+y)
kq sin  —k sin(g +)

Qs

Konstans Q mddszer

Ha a szort neutronok E energidjdval vdltoztatjuk ¢ és Y szogeket elérhetjiik,
hogy Q dllandé maradjon, azaz dllandé Q értéknél mérjilk az energia eloszldst.
Ezt természetesen csak kristdly spektrométerrel érhetjiik el.

Adjuk meg Q, és Q, értékeit, rogzitsitk le k, (vagy k) értéket. Ezek dllanddk
maradnak. 17. dbra.

£ = allando £y = allandd

0

17. dbra. Konstans Q modszer

Vilasszuk meg az analizdtor 20 4 (vagy 20 ,,) értékét, szdmitsuk ki a hozzdjuk
tartozd o, értékeket. Ugyanis

2
is ~k5 = 2dsin @,

egyenlet alapjdn k meghatdrozhatd. Ezekkel az értékekkel hajtsuk végre a méré-
seket. Mérjiik a szort neutronok intenzitdsdt egy vdlasztott monitor beiitéséig.

Helyezziink Cd lapot a monokromdtor utdn és mérjiikk a gyors neutron hat-
teret (ugyan azon monitor beiitésszdmig). Vonjuk ki a két értéket egymdsbol.
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Viltoztassuk meg @4 (vagy O ,)-értéket (pl. 1/87-al). Szdmitsuk ki a hozzatar-
tozd ¢ és Y értékeket, dllitsuk be, mérjiink, s. i. t. Ezt az cgész eljdrdst programoz-
hatjuk pl. 26 1épésre. Egy dllando (), azaz g mcllett az energia eloszlisra 26 pontot
kapunk. fgy minden g-hoz meghatdrozhatjuk az energidt azaz a diszperzios gorbét.
Erre a mérési mddszerre a 11. 4. a. pontban mutatunk példat.

Konstans q, azaz Q iranyba torténé mérés
Két valtozo

k és ¢ valtoztatdsdval k, és ¢ dllandonak

ko és Y viltoztatdsdval k& és ¢ dllandonak

uliange 1 &y = allarae 7

piate g

| e
Ao 7

18. dbra. Konstans irany mérés

tartdsdval elérhetjiik, hogy g azaz Q egy meghatdrozott irdnyban maladmn Te-
kintsiik a 18. dbrit.

Konstans energia rsere mdodszere

Az elSbbiekhez hasonléan, most k, és k, azaz E, és E-t tehit E, - E = how
energia cserét rogntsunk le, ekkor -t és Y-t egyuttesen ugy valtozik, hogy Q egy
.meghatdrozott irdnyba mozog.

b) Be-detektor mddszer

Ennél a mddszernél a monokromatikus neutronnyaldbot egykristdllyal dllit-
juk el8 és a detektor elé helyezett Be-sziirdvel analizdljuk a mintdn szort neutronokat.
ahogy a 1.b. 3. pontban madr leir-
tuk. A berendezés elrendezése a 19.
: NP 7 dbrdn ldthatd. Bocsdssunk az anyag-

=z iy B e’ mintdra E, energidji neutronokat
7 =" Ja és mérjiik E, fiiggvényében a detek-
Z a‘l/ D tor beiitésszamdt. Alakitsuk dt az

==l ?E, skilit E,—0003eV _egyenlet

——

Monokromator alapjén energia cserére. igy meg-
JSrdmidlo kaptuk a mintdn szért neutron in-

tenzitdst az energia csere fuggvenye-

19. dbra ben. Ez a mddszer a folyadékok
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kvdzi rugalmas tartomdnydnak vizsgdlatdra nehézkesebb a t6bbi modszernél, de
kivdléan alkalmas a minta karakterisztikus frekvencidinak meghatdrozdsdra a ho-
mérséklet fiiggvényében. Ezt a modszert sikerrel alkalmaztdk pl. az amonium hali--
dok problémdjdnak vizsgdlatira. Mi ennck a modszernek a haszndlhatosagdt a II..
1. pontban mutatjuk be.

A mdédszer elényei:

1. Az analizdld rendszer hatdsfoka dllandd, ezért a mért intenzitdst nem kell
korrigdlni az analizdlé rendszer érzékenységére, mint a kristdlyokndl és a detekto-
rokndl kiilénben. :

2. A neutron energidt veszit, (fonont, magnont emittdl) a nagy frekvencidju
dtmenet valdsziniisége a Boltzman tényezG miatt nem olyan kicsiny. Alacsony hd-
mérsékleten is lehet méréseket végezni.

3. A monokromdtor kristily magasabb rendii reflexidéi nem zavarnak (a* Be
kiszorja, analizdlo kristdlyndl ez lényeges).

4. A detektornak csak az alacsony energidjii neutronokra kell érzékenynek
lennie. (Csokkenthetd a BF, gdz nyomdsa, kevésbé lesz érzékeny gyors neutro-
nokra).

5. A detektor felé nagy térszég haszndlhatd, az intenzitds nagy lesz.

6. Ha a monitor 1/v érzékenységli a mérés kozvetlenil az S(Q, w) szords--
fliggvényt szolgdltatja a kfk, tényezd kiesik.

II. Néhany fizikai probléma vizsgilata neutronspektrométerrel

Ennek a fejezetnek a célkitiizése kettds. Egyrészt konkrét példakat szolgdltat a kiilonbdzo
mérési modszerekre, masrészt bemutatja a lassii neutron spektrométerck hasznossagit kiilonbozo
fizikai problémak megolddsira. Az utobbi vonatkozisban ez a fejezet megkozelitden sem teljes.
Hiszen az itt felvetett problémak mindegyikérdl kizel hasonld terjedelmii dolgozatot lehet frni.

1. Molekuldk kvantumos nivéinak vizsgdalata [13]

Amoénium halidok fajhdjének A pontjit mdr régén megillapitottdk. De ano-
mdlidk vannak a dielektromos dllandoban, piezoeffektusban, kiterjedési egyiitt
hatdban is. Erre két magyardzat volt:

Pauli szerint alacsony hémérsékleten az NHy ion torzids rezgést végez a szom-
szédos halogén ionok terében. A hdmérséklet ndvekedésével az oszcillicidk ampli-
tudéja né mig végiil szabad rotdcidt végeznek. Az oszcillicios mozgdsbdl szabad
rotdcids mozgdsba valé dtmenet okozza a fajhd anomadlidt.

Frenkel szerint az ionok torzids oszcilliciot végeznek a A pont felett is, az
anomdlidt az okozza, hogy az ionok rendezett dllapotbdl, (azaz minden celliban
azonos orientdcioval dllnak,) rendezetlen dllapotba (azaz orientdcidjuk a szomszédos -
celldkban véletlenszerfien alakul ki) megy at. 20. dbra.

Difrakcios kisérletek azt mutattdk, hogy a Frenkel-modell helyes, azaz rend-
rendezetlen dtmenet van, de annak eldontésére, hogy az i6n torzids rezgést végez-e A
pont felett is és alatt is, ismerni kellene a rezgés frekvencidjdt és az élettartamdt. Erre
dinamikai kisérletet kell elvégezni. Ezeket rugalmatlan neutronszords kisérletekkel
meg lehet dllapitani.
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Amonium halidok kristdlyai molekula kristdlyok, igy a fonon spektrumok a
szokdsos optikai és akusztikus dg mellett négy vibrdcids csucsot (négy hidrogén
atom) és torzids csiicsot tartalmaz. Neutron spektroszkdpidval ezek tanulmédnyoz-
hatdk.

‘© © © -
Magas himersehletd rendezetlen dllapot k" NHy Cl 400K
farzios oszerllacioval. Frenkel modell :

Rendezetlen

NH, Cl 300 °K
Rendezetien

S

Magas homerseklets allapol szabad rotacioval.

A neuiron infenizitas | Gakenyes egyseyben)
{ Y )

Pauling madel. i o ot
NHy €1 700 %
Renderelf allapol
!
S TN - S —©
Alacsony homersekieli rendezet! allapot
g ' 5 PR PRSSNES WIS TSpne e T SIS S l,”_.ola...l 0_;5 .4 b.;z__...lé.ﬂ
e M]rpygﬂ QO Klor o ”/d/‘ﬂ!!ﬂ Q00 002 004 [,ﬁf;/u iy ] )

20. dbra 21, dbra
. \

Kisérletek NH,Cl-re azt mutattik, hogy torzids oszcilldcié van a ,l,popt ’l'elet.t
.és alatt is. Mert ha szabad rotdcid lenne ennek a csucsnak el kellene tiirnie és ki-
sebb frekvencidkndl kellene egy csticsnak jelentkeznie. 21. dbra.

2. Az atomok vagy molekuldk diffiziés mozgdsdnak vizsgdlata
Ez kétféleképpen térténhet:

i. Az atomok mozgdsdt az eddigi ismereteink alapjdn valamilyen modell se-
gitségével probdljuk leirni, mdsszoval valamilyen modell segitségével megadjuk 1
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G,(r, t) fiiggvényt és az igy szdmolt szordsfiiggvényt hasonlitjuk Ossze a kisérleti

eredményekkel.
ii. A korreldcios fiiggvény mérésével.
Itt két fontos hatdrmodellt emlithetiink meg. (Részletesen 14.)

Idedlis gaz modell
Ha az impulzus és energia csere nagy. a folyadék részecskéinek a neutronokra

gyakorolt hatdsdt az idedlis gdz modellel irhatjuk le.

Mdr Van Hove [I] megmutatta, hogy
i, minden rendszere (bdrmilyen tipusi atomokbdl is dlljon),
i, a rendszer dllapotdtdl figgetleniil (szildrd, cseppfolyds, gaz) elég kis id&k-

nél (nagy energia cserénél), ha az lmpul7us csere is nagy, (nagy szordsi qlogeknél)

a sajdt korreldcids fiiggvény az idedlis gdz modellével
3 Mr?

Gy(r, 1) = Rrt(kyT —ihyM~1] 2 ¢ 20aTi=ib)

adhatd meg. Fzek utdn a szdrds fliggvény

ho :
, 2kpT s 2 he _het.
Sty me BE) _ T 8GT 7 iMkeT S¥(Q, )
)/47w"n7
hw  hPe?

;l_: Ly T i e
=i d " = 30

S (Qw) a klasszikus idedlis gdz szordsfiiggvénye. Kis ¢ ¢rtékeknél az atomok pd-
lydja kolcsonhatds alatt egyenesnek tekinthetd, melyen dllandd sebességgel mozog-
nak. Az aton.wkat ckkor az idedlis gdz részecskéinek tekinthetjiik ¢és a sajdat korre-
licios fiiggvényt a Maxwell-eloszlds adja meg. :

3 il I

2 1.6-3 I,I 3 ¢ (vpt)2

Gg(r, t)
ahol 02 =2k, TIM az atomok dtlagos sebessége cey dimenzios mozeds sordn. A sz6-
0 B & &

rds fliggvény pedig
?

SM(Q, ) = {21V Qr,) ¢ (o)

w-ben Gauss-eloszhis, melynek szélessége

A% O, = it
Q 0 0 M [
a homérséklet gyokével ardnyos. 4 s
Ezt a szordsfiggvényt, ill. homérsékletfiiggést mutatja  Pelah (7) mérései

nagy szordsi szognél folyékony olomnil.

3 Fizikai Folyoirat XV/1
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Diffuiziés modell

Ha a vizsgilandd folyadékban az atom oszcilliciojinak periodus ideje © el-
hanyagolhatoan kicsiny, akkor az atom mozgdsit egyszer(i bolyongdsi problémdval
modellizdlhatjuk. Az atom sebessége a véletlen (itkozésck kdvetkeztében rendszer-
telendil valtozik. A kis elmozduldsok closzlasfiiggvényét, az elmozduldasuk valo-
szinfiségét a klasszikus diffuzids egyenletbdl szirmaztatjuk
DG(r, 1)

ot
D a diffizios dllandd, 4 a Laplace operdtor. Ennck megoldisa, ha a 10 pilla-
natban az origobdl indulnak ki az atomok (pontforris)

3 r?

Gy(r.t)={4n D1} 2 e 101
Ekkor az az dtlagos négyzetes tdavolsdg, melyet az atomok 7 idG alatt megtesznek
: (r¥(t)) == 6Dt
1 =0 értekekre a szordsfiiggvényt a Fourier-transzformdciok elvégzésével kapiik.

b I)QJ
n (DQ** 4 w*

Negativ ¢ értékekre G, szimmetria tulajdonsigdbol kovetkeztethetiink.,

A szorasfiiggvény, Lorentz formdju  fiiggvény, melynck félérték  szélessége
Ae=2hDQ? a szdrds szogével viltozik.

Ez a modell csak igen kis energia és impulzus cserékre szolgdltat szordslige-
vényt.

A diffazids modell rem veszi tekintetbe, hogy az atom kezdetben oszcilldlhat
is. Rovid idGtartamokra nem irja le helyesen az atomok mozgdsit.

Ha a moickula diffuzids és oszcillicios mozgdst is végez, akkor a sajit korre-
ldcios figgvényt pl. a

DAG(r, 1) =

S(Q, w) ==

t 4 1 re
GS("' ,) e te <2 l I wz ' T g anDt
dsszefiiggéssel irhatjuk le. 1tt -val jeloltiik azt az atlagos idGtartamot, mely alatt az
atom rezgd mozgdst végez. Tényleges idd természetesen nagyobb vagy kisehb lehet
!

ennél. Annak valdsziniisége, hogy f ideig mégtartsa rezgd mozgdsit e ©. Ez alatt
az egyensulyi helyzete koriill R sugard gombben rezgdmozgist végez. Annak valo-

= I P B
szintisége, hogy ebben a gémbben r helyen legyen R R-%e 2R A =20 id6-

pont kérnyékén persze nem feltétlen rezpd mozgist végez, hanem plo epyszerii
diffiizios mozgidst. Fzt irja le a mdsodik tag, Ekkor a modell szordsfiipgvenye

' 0D l + 0D
; T , e T
SO w2 i ey o i 2
(( ) (U) (4 I 9 | ((;)'I))“ - o® 0 ; 2 g
S .|.(])'~' g [()"I) - 1”
lesz 5 d
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/||

seha’s |
1 ‘ . .
i

Ha t '« 0D, akkor

S(Q,m) = e :

[Eo* 12

Ennck félérték szélessége AF =2kt fig-
getlen Q%t6l.
Ha Q2?Dr-=1. akkor

0, — ‘
S(0, @) == ==, ¢ [ At
(Q D)* |- w? L"*"""f"l
mig f[élérték szélessége AL =2hQ?D. | e O 2;,,—;
A AE félérték szélességek Q fiiggve- L :
nyében viznél a 22. abrdn lithatok. A gérbe t"‘" i Jirt
vizszintes szakaszibol T = 21077 sec = Pyt
adddik. o 1 P
R S S 95 5
RN R T e

A korrelacios fiiggvény mérése ? ;
SEBSTER, 22, d@bra. A kvizi-rugahnas tartomanyok feél-
A szordsfiiggvény mérésébdl inverz érték seélosségének sedigltipgése viz esetelicn
4! <L N J 2
Fourier-transzformdcioval a tér-id§ kor-
reldcids fiiggvényt megdllapithatjuk. Ugyanis

Gylrat) (22),/ e~ Q=00 §(Q ) d* Q do

egvenletfel adhatd meg. 1zotrép rendszercknél
fiis

G(r.t) - (zl ¢ //(Q 1 "'L’ 0 dO: 1(0. 1) - /.S‘((),m)cosm( dw

A kisérleteknek megfeleld nagy Q — o térben kell szolgdltatni a szordsfliggveényl.
Bir véges tartomdnyban megdlapitott S(Q, ) figevényhdl ezt a transzformiciot
végrehajtani nem lehet, a korrelicios fiiggvény megillapitdsidra mégis van maod.
Mivel nagy impulzus és encrgia csere, azaz nagy Q, m esetéhen a sajit korrelicios
fliggvényt az idedlis gizmodellel, kis Q.o esetében az egyszerii diffizios modelle!
leirhatjuk. Az elég nagy O, @ tartomdnyban megdllapitott szérisfiggvényeket
ezekkel a modellekkel kicxtrapoldthatjok.

A vizen mért kvizi rugalmas tartonuiny szordsfiiggvényeit a 23, dbrin, a be-
16litk megdllapitott kiilonbézo idépontoknak megfelelé sajit korreldcios fliggve-
nyeket a 24. dbrin Lithatjuk. Ezekbal megillapithatjuk azt a négyzetes kézép tivol-
sdgot, melyet az atom 7 idd alatt megtesz, (25. dbra.) Lithatjuk. hogy szobahdmdr-
sékleten 3+ 1072 sec utdn az egyszerl dilfzios mozgdssal leivhatjuk a mozgdsait.
Magasabb hémérsékleten miir elébb, Hyen tipusi mérésckre az impulzus Gizem
spektrométerck igen alkalmasak. A kvizi rugalmas tartomany vizsgilatira csak
hideg neutron spektrométer hasznilhato,
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Hyo 25°C

. l(wl\ 3

- -5 [
Hy0 78°C hu( 107401
20w 16 b 12 10 08 06 Gv~ A(AY) ,

23. dbra. A viz S(Q, m) szoridsfiiggvénye 25 °C ¢s 75 C hdmér-
sékleteken. A szaggatott gorbék a felhnnli'ls-l"l'lggvényl jelzik

!
| |
i WJE
.Y
ar - o, |
te18x 10" (A ).l 7;4:5 :._ s
[ g i
a7 !
a8} i
il Hp0 76 °C ,
. " 5
% &L
Vool Y
S
| /
/
0.0/
o :
24, dbra. A viz sajit korreldcios fliggvé- 25. dbra. 25 C ¢s 75 °C hoémérsékletdi viz pro-
nye 25 °C és 75 °C homérsékletcken tonjainak négyzetes Rozepes chmozduldsa az

id6 fiiggvénychen. Egyencesek az egyszerli diﬂ"l'l-
2168 modellel szamolt elmozduldsok 25 "C. ill,
75 “C-ndl
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3. A frekvencia spektrum mérése szildrd testekben és Jolyadékokban

A szildrd testek frekvencia spektrumdt a fonon sorfejtés egy fonon cserés tag-
jabol dllapithatjuk meg [18]. Ugyanis izotrép rendszernél az inkoherens egyfonon
cserés szordsfiiggvény

[(®)

20 sh (ho[2kyT)

Kérdés S(Q, w) mérésébsl S(Q, w) Q2 fiiggvényt hogy dllapitjuk meg. S(Q, w)
tartalmazza még a rugalmas és « magasabb fonon cserés tagokat. A mintdra es6
spektrum ismeretében a rugalmas tag egyszeriien levdlaszthatd. A magasabb fonon
cserés tagok Q', Q' stb. szorzotényezdt tartalmaznak. Tehdt ha képezziik az

SUQ,w) = Q%" exp (hwfkyT)

-S—%;‘”-) kifejezést, akkor :
i Q-0
T st0, o) ] g e iy )
i 0% Jga.ou. ¢ 20 sh pw s
f(w) = -.é(g;f’f)-- " 20 sh fo; B = 2,(13-7;
! 1gt =0 B
megallapithato.
Kérdés hogyan dllapitjuk meg az
S(Q, ) | .
—-Eggwl mennyiségeket.
| AN [0 E '

A frekvencia spektrum mérésére az impulzus iizemii spektrométerek igen alkalmasak.
Ezeknél a monokromatizdlt neutron impulzust bocsdtunk az anyagmintdra és

mérjik a kiilonbozé szogekbe szért neutronok energia spektrumdt. Ezekbdl a

spektrumokbdl Gsszeszedjiik egy-egy fiw,, hw,, ... energia cserékhez a kiilonboz6

szordsi szogeknél kiilonboz8 Q értékekhez tartozé neutron intenzitdsokat. Azaz

az idGanalizdtor egyes csatorndiban kiilonbozé szordsi szogeknél mért neutron

intenzitdsokat leirjuk. (Minden csa- :

torndhoz egy Aw tartozik). A szo-'

rdsi szog és az energia csere isme-

retében meghatdrozzuk a hozzdtar-

tozd Q; értékeket. Az intenzitdst el-

osztjuk QF-el. Abrdzoljdk ezeket

minden csatorndndl (hm-ndl) és nul- » :

ldra extrapoldljdk. fgy minden - © *2¢) ;

hoz kapunk egy ’-:.‘;
S0, e ' i
—(Q;———)— értéket. ak
@ ler=o 044
ey ; e v ! |
Behelyettesitve a fenti formuldba, LS S T T R b T e A s e
megkaptuk a kivdnt frekvencia
spektrumot. 26. dbra. A vandadium fonon frekvencia eloszldsa
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A vanddium frekvencia spektrumdt a 26. dbran mutatjuk be. [15]. A folyadé-
kok frekvencia spektrumdt a sebesség korreldcios fiiggvény ismeretében meghata-
rozhatjuk: [16]

] aM thpo [
() = o~ ——= | Re(p(0) (1)), cos of dt
'/A(' ) nh o W0 et e
0
| (B) 0 .
05 | !{r‘=l;9.5 o e 26 p(R) Hp0
! 425K
28
01| plB) a4 .

i
005

ad //\
N a2 \
\..
L 21 W
£= i 8

4 B ) 0 y 5 2

27. dbra. A viz frekvencia spektruma szoba- és 150 “C homérsékleteken

ahol (v(0)v(1)); a rendszer sebesség korreldcios fliggvénye. Folyadékokndl a se-

: 2oty . o ; y 2M
besség korreldcios fiiggvény =0 pontban nem nulla, hanem f(o) = o -
; ; InKpT
Rl =5 2MD DA b :
ch COLoYo () T dt = fo—!_ . azaz a diffazios allandoval
; i nKyT
0

] . i
D = 3 / Re(e(0) v(r)), di
'U
meghatdrozott mennyiség.
Koénnyen megmutathatd, hogy folyadékokndl is [16]
w? l_“s..(,g%,(_’_'_) l

S, : _zll_t . ;./ () v(t)ype i dt = 4/;” o f(w) (1 coth 2fiw)

ami a szilard testeknél megdllapitott formuldval egyezik meg. Tehidt megdllapitdsa
ugyan olyan formulival torténik. Folyadékokndl a frekvencia spektrum mégis
jellegében kiilonbozik a szildrd testek frekvencia spektrumdtol. A viz frekvencia
spektrumdt a 27. dbrdn mutatjuk be.

4. Egykristalyok vizsgalata

Ha egy kristily N atomot tartalmaz, harmonikus kozelitésben 3N figgetlen
oszcilldtor rendszereként vizsgdljuk. Klasszikusan az oszcillitorok mindegyike egy
olyan normdl médusnak felel meg, melyben az atomok elmozdulisa az egyensilyi
helyzetiikbdl v frekvencidji ¢ hullimyektor( sikhullimmal irhaté le. Azonban csak
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a reciprokrdcs egységeelldjin levd hullimvektorok adnak kiilonbozd hulldimokat.
K 6vetkezésképpen ha # atom van a primitiv egységeelldban, minden ¢ hullimvek-
torhoz 3n modus tartozik. Ezeket v; frekvencidval ¢és & polarizdcios vektorral
jellemezziik. A polarizdcids vektor a cella A-adik atomja mozgdsdnak irdnydt és
relativ amplitaddjdt adja meg. j index 1-t6l 3n-ig fut.
_ Alacsony hdémérsékletii mdgneses anyagokndl a spinek mozgdsdt spinhulld-
mokkal irjuk Je. A magnonokra a fononokéhoz teljesen hasonlé kvizienergia és
impulzus tétel dll fenn. A diszperzids gorbe teljesen hasonléan allapithatd meg, de
a diszperzios gorbének csak annyi dga van ahdny mdgneses iont tartalmaz az egy-
ségcella,

Peyfonon emisszios vagy abszorbeios koherens szordsi hatdskeresztmetszetet
(epységnyi térszog és energiacsere) a

do! 2nh N; A
ot ) 200)S(Ey — E-Vho
(Ig2({c B N ' , 'g:((/' T)] ((Q i ”I.)L”n I ’.. l” ))

2 ' ho
cgyenlet irja le, ahol N/»::(cxp gy I) és
kg?

N ,JI.QS;A

gi{q,1) == 2
T Y, v €

Wy, (,iQR:‘

B az cgységeella térfogata, k-adik atom tomege M, , szordsi hossza b, Mint ldthato
a neutron csoportok intenzitisa Q €s &y skaldr szorzatdtol fligg.

A neutronok koherens rugalmatlan (egy fonon vagy magnoncserés) szorédd-
sdbol a kivetkez6 mennyiségeket hatdirozhatjuk meg

a) A vi(q) dis7pcr1id; osszefiiggést. Mivel fononokndl 3n modus tartozik
mindenegves g-hoz, igy a diszperzids g,oxhcnck 3n dga van. Ezek kozil hdrmat
(melyek az origdobdl indulnak ki) akusztikus, a tobbit optikai dgaknak hivjuk.

h) A normdl modusok polarizdcios vektordt (a kiilinb6z8 neutron csoportok
intenzitds viszonyaibol dllapithatjuk meg).

¢) A normal modusok ¢(v) frekvencia closzldsdt. Kiilonosen egyszerii a frek-
vencia spektrum megdllapitisa egyszerii kobos polikristdlyokban, mert ekkor ez
egyszerfien a szort intenzitdssal ardnyos.

a) Diszperzios gorbék mérése

Ahol a kvdzi részecskék kolesonhatdsakor érvényes (kvdzi) energia és impulzus
megmaradds torviny, azaz
3 . 5 i 2m
By E =+ fu‘uj(q); kg k? = G

Q o ]\’" ~— I\ frmned znr —n q

teljesiil, a szort neutron intenzitdsban csucsok lépnek fel. A csucsokhoz w és ¢,
azaz g rendelhetd. Ebb6l @ =w;(q) diszperzios osszefiggés megdllapithaté. j itt
a polarizdcios indexet jeldli, ; “annak a normdlmédusnak 1 frekvencidja, mely-
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hez a kvdzi részecske tartozik. Az energia vdltozdsbol a normdlmodus energidja
hw;, a szérdsi sz6gekbSl Q = ky—k meghatdrozhatd. t-t a kristdly reflektdlo sikja

rogziti.
A diszperzids gorbék mérésére tobb modszer dll rendelkezésre. A kiilonboz8

J .
Transverzalts

24

7 4

- +
- 200

28. dbra. Két 40° és 90° szognél Al
egykristdlyon mért szorasfeliiletek

modszereket egy lapcentralt kobos kristdly
reciprokrdcsdnak (110) sikjdn mutattuk
be 16, 17, 18. dbra.

a) A repiilési idG spektrométerek-
nél a szuccessziv aproximdcio modszerét
haszndljuk egy diszperzios gorbe dg meg-
hatdrozdsdra. Ennél kivdlasztjuk ko, @, ¥
paramétereket tigy, hogy a szort neutronok
hulldmvektora (—k) lehetdlég dtmenjen
a B ponton. Ha a szért nyaldbban taldlt
neutron intenzitds csicshoz -~k = AB’
hullimvektor tartozik, a mérést 0j para-
méterekkel megismételjiik mindaddig, amig
a kivdnt pontra nem jutunk. Ez a koze-
lité eljdrds az impulzus tizem{i modszerek
nagy hdtrdnydt jelentette, de ma mdr az
idGanalizdtorok csatornaszamdnak nove-
kedésével, nagyszam detektorok alkalma-
zasdval eltiin6ben van, mert a vdrt inten-
zitds csticsok hamar megtaldlhatok vala-
mely szordsi szognél.

b) Diszperziés gérbék mérése impulzus spektrométerrel.
Ennél a spektrométernél rogzitjiik ko-t, és (€s ha kevés detektorunk van a szo-
rds szogét) kiilonbozd kristdly orientdciokndl végigmériiik a szort neutronok energia

$2 . (026,0) 74 _(03.0) e 0020 || 9@ (3 20
(0800)L || 27 (40,01 27 (06,00) 1 || 27 (pas o
ol pre LA s = e e o T v sl Rl s 2 o T . oE e
50 425% s 425% +75%
7 | q\ £
§ o i /% i | ‘
e |
~§, \ Y / ! l \
& 0| s el
";;" \ P KV‘
g e st e | T TR O M s i (Y i | : $
i 9, oy il i 100
il v || 100K i /';. /
5 .
§ g
N g o 1t
$ oot N ! ||
YT R VALY T AT e ki At 3 e ;
W w J?g U 1 i “'4"! ¥ i
b ibamendinsnidion el PR e TSR TSI | RS TRPERE T Al J lacla 4 4
BIOL M W HB0 A5 10 20 5 0 05 1& 10 as 0

Frekvencra (10 % sec™)

29. dbra. Konstans Q modszerrel 6lom egykristdlyon mért neutron
csoportok az analizdlé egykristaly szoghelyzetének fiiggvényében

291



KONDENZALT RENDSZEREK MIKRODINAMIK AJANAK KISERLETL VIZSGALATA NEUTRONOKKAL

eloszldsdt, ekkor a reciprokrdcs kiillonbozé pontjaiban kapunk intenzitds csicsokat.
Ezeket berajzoljuk a reciprokrdcsba. Igy az egész reciprokrdcsot feltérképezziik.
Ezek utdn a megfelelé dgakhoz tartozokat dsszevilogatjuk és felrajzoljuk a gorbé-
ket. Kezdetben csak egy szdrdsi szognél tudtak egyszerre mérni. llyen esetre mu-
tatunk példdt a 28. dbrdn. Ez az dbra két 40°-0s és 90°-0s szordsi szogek esetén
mutatja az Al egykristdly (001) sikjdn (azaz a [001] irdny vizszintes volt, a spektro-
méter forgds tengelyével egyezett meg) mért szords feliileteket. lyen szords feliile-
tekb6l a diszperzids gorbe felrajzolhatd.

N
=%

kvencra ( 107c.o. s)
s
(<

10}
£
lgg a6 W
0 = o no g =g 0
30. dbra. 100 K homérsékletii olom  egykristilyon
a szimmetria irdnyokban mért diszpenzios gorbék
konstans Q modszerrel és o egyéhb modszerekkel
Rk Il e o e e Ll a‘ o Be N
(00,3) (530 (349)
ol
of
54 o B of | )’"/( DOy
I
~ [
&t '
O |
> |
NG i |
IS |
3 |
3
\f’ 2 |
LN |
: | L
: |
j |
fa Y Il JU L

o b acdlind ellcsrialcionl e bl L i /OGS A N
@0 = (@)(i0) <% () 5= (i)

31, dbra. Kbr-n 90 "K-en kiilonbozo irdanyokban mért diszperzios gorbék

¢) A konstans Q modszerrel, (hdromtengelyii kristdlyspektrométerrel) bizto-
sithatjuk a diszperzios gorbék konnyli megdllapithatosdgdt. A 17. dbrdn a CD
diagram mutatja azt az dllapotot, amikor k, rogzitett ¢ és  egyidejiileg vdltozik
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k-val. Az E'F diagram azt a helyzetet, amikor & rogzitett ¢, és k, viltozik cgyide-
jlileg. Példdnak tekintsiik a lapcentralt kobos olom egykristdlyon végzett mérést
[17]. A minta dtmérGje 6 cm. A monokromdtor Al ([11), 2,26 A hullimhosszi
neutronokat dllitott eld. Analizdtornak Al (200)-it haszndltak. Az igy mért neutron
csoportokat az analizitor szdéghelyzete (szort energia) fiiggvényében a 29. dbrdn
lithatjuk. E cstcsok kézpontjai hatdrozzik meg o €s ¢ értékét. lyen mérésckbal
megallapitott diszperzios gorbét a 30. dbran Jithatjuk. Mint lattuk [18] a neutron
csoportok intenzitdsa (Q-&;)*el ardnyos, igy a longitudindlis fononokat (Q, 0, 0)
irdinyban észleljik, mivel transzverzilis fononokra ekkor (Q-&)* = 0.

Hasonld gorbét mutatunk be a 31. dbrdan, amit KBr-on [17] végeztek. Ennél a
mérésnél kihaszndltak, hogy a konstans Q@ mddszer Iehetové teszi, hogy a diszper-
7ids gorbét bizonyos szimmetria irdinyban mérjék.

h) Vonalszélességek, kizepes élettartamok, anfiarmonikus ¢ffek tusok
vizsgalata

A neutronok szorodisinak elméletét véges élettartalmi fononokon még nem
dolgoztik ki teljesen. Félklasszikusan Ggy Ertelmezhetjiik, hogy a fononokat csil-
lapitott hullimokkal reprezentiljuk, azaz e~ helyett expl —iwyf - ¢/t] hullimok-
kal frjuk le. Ez arra vezet, hogy a rugalmatlan intenzitds csiicsokat deltafiigavény
helyett s

I/UI

T

Lorentz-formdju fugevénnyel irjuk e, melynek szélességehdl © kozepes élettarta-
mot meghatirozhatjuk. Szokds magfizikai analégia alapjin cgyszeriien a hatdrozat-
lansdgi reldcid AX =-h/v segitségével értelmezni a kdzepes élettartamot,

Az anharmonikus effektusok vizsgalatai [19] azt mutatjik. hogy a hdmdrseklet
novekedésével a diszkrét fonon csuesok kiszélesednek ¢és kisebb energidk felé el-
tolddnak. Kisérletileg czeket az cllektusokat tgy vizsgilhatjuk, hogy kiilonboz6
hémérsékletnél mérjiik az cgyes diszkrét fonon esticsok helyét és szélességét. Az Ol-
mon végzett ilyen méréscket a 32, dbrdn mutatjuk meg. A félértckszélességnek vagy a
kozepes élettartamnak a hullimvektortol valo figgését a 33, dbrin Lithatjuk. Be-al
sziirt neutronok Al egykristilyon rugalmatlanul szérddott neutron intenzitds es-
csait a hémérséklet fiiggvényében az olvadds pontig a 34. dbrin lithatjuk. (A szort
neutronokat repiilési idé mérésével analiziltik). Fzen az dbrin igen jol ldthato,
hogy i
i, az egylonon vonal kisebb energia cserék felé (nagyobb hullimhosszak felé)
tolodik el,

il, az egylonon vonalak kiszélesednek,

iii, a tébbfononos intenzitds erdsen novekszik. 35. dbrdn lithatuk a kiilon-
boz6 hémérsékleteken mért diszperzids gorbéket. A frekvencidnak a hémérsék-
lettl valo fiiggését a 36, dbran lithatjuk. Ezek a mérések azt mutatjdk, hogy a
frekvencia linedrisan viltozik a hémérséklettel, azaz

(@ T) = o(q, T)—(9,511)-10°(T —T})

A kozepes élettartam és a kdzepes szabad Gthossz hémérséklet figgését a 37, o
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100

50

Intenzitas

=
S

S

35 55 59 60 67 6% 66 54 56 48 60 67 6% 6F
28,

32. dbra. Olom egykristaly [100] T zonahatiranal kiilonbdzé hémérsékleten mért neutron intenzitds
csucsai. (A betdltési tényezdre korrigaltuk)
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aqg/2r ag/2m

33. dbra. A fonon élettartamok hullimhossz fiiggése olom egykristalyban

38. abrdn ldthatjuk. A kdzepes szabad uthosszat ugy hatdroztuk meg, hogy a kozepes
élettartamot megszoroztuk a hullimsebességgel. Ezek a mérések azt mutatjdk, hogy
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34. abra. Al egykristaly fonon csticsai a homérséklet fliggvényében
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35, dbra. Al cgykristalyon (310) irdny- 36. dhra. Al egykristily fonon frekvencidinak

ban kiilonbozo homérsékleteken mért homérséklet fliggése

diszperzios gorbék
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a fonon hullimok 600° felett mdr igen csillapitottak és a harmonikus kozelités
alkalmazdsa ekkor mdr kétséges. 600 °K-ig a mért spektrum szélessége nem véltozott.
Ezt hasznalhatjuk fel a félértékszélességek megdllapitdsira. Az ekkor mért széles-
ség 04, ugyanis a rendszer felbontdsdbdl szdrmazik. Ha a gorbék alakja Gauss-

-tipusu a természetes kiszélesedés T
8h == Y042 —0A2

Osszefiiggésbbl hatdrozhato meg. 04, a mért teljes kiszélesedés.

5. Folyékony hélium vizsgalata hideg neutronokkal

Midr tobb mint 50 éve vizsgdljak a folyékony hélium fizikai sajdtsdgait. 1932-
ben [20] megdllapitottdk, hogy a fajhdnek T=2.2°K-nél szinguldritdsa van, mivel

!

37. dbra. Kozepes élettartam homérséklel fiiggése Al-ban

P

320H
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£ |

\g |
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<§ 10 | ,
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A szabad uthossz homérséklet fliggcse
Al egykristalyban
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38, dbra.
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a fiiggvény alakja a 2 be-
tiirc emlékeztetett A pont-
nak nevezték el. A lambda
pont alatti hélium (Hell)
nagy hévezetGképességgel
rendelkezik  (1936). 1938-
ban [21] nagy viszkozitds
csOkkenést észleltek. Tisza
[22] ezt kettds folyadék mo-
dellel értelmezte, azaz a
Hell, normdl és szuper fo-
Tvadékbol dll.

A sruperfolyadék zérd
entropidj kondenzdlt Bo-
se--Einstein  rendszer. A
nornmilfolyadék az  dsszes
termikus gerjeszicst tartal-
mazza. Ez .azt credmé-
nyezte, hogy a koézonséges
hanghullimok mellett (a két
folyadék fdazisban mozog)
egy mas tipusu  hulldm-
mozgds is létezik (a két fo-
lyadék ellentétes fidzisban
mozog), de a lokalis t6-
megsiirtiseg dllandd marad.
Landaw (1941) [23] megal-
Kofta a kvantumhidrodina-
mikai elméletét, amelyben
posztuldlta, hogy a Hell.
kvdzikontinuum, amelynek
gerjesztésel  éppugy  kvan-
tiltak, mint a megfeleld
szilirdtestté. A longitudi-
ndlis modusokat a linedris
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energia momentum oOsszefiiggési E=cp fononok, a ,transzverzilis” modu~okat
négyzetes diszperzios Osszefiiggésii

E = 4+p2p

rotonok jellemzik. Itt ¢ a hangterjedést, i a roton mozgisok effektiv tomeget, p
az impulzusdt jeloli. Az alacsony energidju roton dllapotokat 4 energia gap vilasztja
el az alacsony fonon dllapotoktol. A két elméletet Feynman [24] fejlesztelte tovdbb.
de Landauéhoz hasonld diszperzids Osszefiiggést dllapitott meg (és kdzben értelmezte
4-t).

A He probléma neutronfizikai vizsgdlatai 1953-ban kezdddtek el. Hurst és
Henshaw [25] megéllapitottdk az atomi siirliség closzlds (sztatikus pdrkorreldcios)
fliggvényt. Ez azt mutatta, hogy az atomok geometriai elrendezésében ninces kii-
16nbség a A pont alatt és felett. i

Cohen és Feynman [26] azt javasoltdk, hogy a diszperzids osszelliggést neutron
spektrométerekkel vizsgdljdk meg, mert a szort neutron intenzitisokban hatdrozott
csucsoknak kell fellépni. A vonalak energidjanak a szords szogétSl vald fliggése
megadja a diszperzios Osszefiiggést. A megjelend intenzitds csucsokat a

Q =(ko—k)=0; é Ey—E = o

impulzus és energia megmaradds irja le. A viszonylag alacsony energidk és hullim-

szdmok miatt ezt csak hideg neutronokkal lehet tanulmdnyozni (ez technikailag
akkor igen elényds volt). Hirom

oy Eanan s ot B ae s intézet.ben szinte cgy!dcjiilcg meg-

ﬂ indult a probléma vizsgdlata.

: Stockholmban Palevs:zky et.

$ i al. [27] Be-sziirGvel, és neutron-

! '/‘/ \ | , szaggatdéval, Los Alamosban Yar-
A

16

T

nell et. al, [28] kristilyspektro-

i méterrel, Chalk Riverben Hens-

1 haw et. al. [29] forgd kristdly-

: spektrométerrel végezték a me-

j rést. A kiilonbozd helycken vég-

3 zett mérések jol egyeztek, amint

' ez a 39. dbrin is jol lithato.

Kiilonbozé helyeken végzett me-

i - rési pontokat masképpen jeloltik.

Ebbél a gorbébdl a Landau-
roton egyenleténck

(p )’
2

S5
I
o

-

/
/

£

Energra (1
R

] E =4+
paramétereire  a kovetkezdket
kapjuk.
O TE RTINS, [0 o T Rl 8 S 0_’ A
0 88 0 TTTIE T 20 54 A esiLuik
Impulzus (PIh) = Qg

39, dbra. A hélium gerjesztések energidi
impulzusok fiiggvényéhen

B
polli = 1,92 £0,01 4~
= 0,16+ 0,01) ey,
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A minimum a diszperzids gorbében a diffrakcids csiics helyén Iép fel, (mint ahogy
a szildrd testnél az els§ Brillouin-zéna hatdrdndl). Piatevski [30] szerint a diszper -
ziés gorbének akkor van vége, amikor a kvantum kettéhasadhat, azaz

ho=2ho, Qr<2Q,, ahol ho, és Q4

a diszperziés gérbe minimumdndl levd kvantum energidja és hullimvektora.

W—— T 10 PR IR Ty
- Roton vonal szélesseg Roton energia -
6} : 8
2} $ 3 s ~ b %
N 3
s T 1 s 2
L9 pV<
» 0 - g 4
3 o
X e — . — -
: v
S 4L i i Y
§ fi T lﬂ 2 TA
b 2 - N
0 RO S Pl e 0 AT ] O TP s o]
10 20 . 30 40 10 20 30 40
Homersékle! (K ) . Homerseklet (°K)

40. dbra. A 4 minimdlis energidnidl a neutron csicsok vonalszélessége
és atlagos energidgja a homérséklet fiiggvényében ;i

A mérések azt mutatjdk, hogy ‘a hdmérséklet névekedésével a csicsok kiszéle-
sednek. A roton vonalak szélessége a hdmérséklet fiiggvényében a 40. dbrdn ldthato.
Igen érdekes az, hogy a A pont felett is megmaradnak a diszkrét intenzitds csucsok,
ami azt eredményezi, a A pont felett is van diszperzios gorbe. A mérési eredmények
kvalitative jol egyeznek az elméleti eredményekkel. A mért diszperzids gorbébdl
szamolt fajhd jol egyezik a klasszikus fajhd méréssel kapott diszperzids gorbével.
Pontos intenzitds mérések azonban még sok érdekes felviligositdssal szolgdlhatnak. -
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VIZSGALATOK KOCKA-TEXTURAS REZ FOLIAKON

Irta: Bene Editx,, Szabdé P&1l, Tompa Ka&lmén

Usszefoglalas

A magrezonancia gpektrum anizotrbpiajénak tanulm&nyozés&hoz hasznélt
réz £61idk texturdjat hatdroztuk meg rdntgen-diffrakcibés mbédszerrel. A ké&t-
féle felhasznalt alapanyagnak megfelelBen két azonos tipusu, de kvantitative
kiill8nb8zd kocka-texturadt taladltunk. A texturdk rdntgen-diffrakciés mdédszer-
rel talalt jellemzdi alatémasztjdk a magrezonancia médszerrel kapott eredmé-

nyeket.

1. Bevezetés

A magrezonancia mérésekhéz &ltalédban haszn&lt pormintédk helyett anyag-
mintdinkat £f611iakbé1l Allitottuk 8ssze [1] .. A f6liak vastagséga kisébb volt
szkinmélységnél. A hideghengerléssel és hBkezeléssel elBallitott f61i8k Alta-
laban texturis szerkezetliek. A magrezonancia spektrum értelmezése csak a szer-
kezet ismeretében végezhetd el. Ismert textura alapjén viszont a sbektrum
anizotrépiaja tanulményozhaté, ami a szkineffektus és a f6lia- -egykristélyok
eldallitasédnak nehézségel k8vetkeztében - egy-két kivetelt61 eltekintve - nem
vizsgalt terililet a fémek é&s Btvdzetek esetében.

Természetesen lehetSleg minél egyszerllbb és t8kéletesebb texturak
eldallitasa és anyagmintaként valéd felhasznaldsa a cél. Ilyen a kocka-textu-
ra, amelynél az (100) sik parhuzamos a félia-sikkal, a [010) irény pedig a
hengerlési iradnnyal. Igy a legkisebb Miller indexll krist&dlytani sikokban ta-
nulmédnyozhatjuk a spektrum anizotrépildjat, tovabba - eléggé t8kéletes Btrﬁk—
tura esetén -~ az egykristalyok'jé megkBzelitését érjlik el.

Az MMR vizsgdlatok modellanyagdul a rezet vAlasztottuk, amely k¥zis-
merten jé kocka-texturdt ad (2] . A textura t8kéletessége a hideghengerlés
mértékétdl és a hokezeléstdl fllgg. A 99 %-nal nagyobb vastagsagcs8kkenésgel

*/ Csepel Vas- és Fémmilvek Kdzpqnti Anyagvizsgdlé Laboratérium.
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hengerelt f6lidkat 550 c®-on 6 6ralg nagy vakuumban hSkezeltlk. Alapanyagul
kétféle rezet haszn&ltunk: American Smelting and Refining Company /A tipus/
és Johnson - Matthew /B tipus/ gyartmdnyut. Ezek fémes szennyezettsége ~ 20,
111. 10 ppm.x/

2. Rbntgen-diffrakciés mérések

Kitiintetett orientlcidk, krisztallit iré&ny-eloszl&sok rdntgendiffrak-
ci6s vizsgdlatdndl a legnagyobb nehézséget az abszorpciés korrekcid bizony-
talansdga okozza. Schulz dolgozott ki egy olyan r8ntgen-diffraktométeres méd-
szert [3) , amellyel lemezek, 111. f61idk texturija ugy vizsgdlhatd, hogy ab-
szorpcibs korrekcidéra nincs szllkség. »

A Schulz &ltal javasolt e;j&réshoz ma midr kommerciilisan is kaphatd
megfeleld minta-mozgatd berendezés, Ezt egy modern diffraktométerre szerelve,

a mérés elvégezhe£6.

A mérés elve a kdvetkezd. A diffraktométer szé&mlaldécsbvét és az eb-
be jutd szbrt sugarzés ira&nyadt meghatlrozd réseket a diffraktométeren olyan
szBghelyzetbe &llitjuk, hogy a 8z&mlaldécsd a minta egy meghatérozott reflexi-
6jénak intenzitésat mérje. A killdnbdzd helyzetekbe &llitott mintd&rdl kapott
intenzitdsok megadjdk a mért reflexidval kapcsolatos krisztallogridfial sik-
normdlis irényainak relaéiv gyakorisfgait, azaz e normdlis térbeli irany-el-
oszlasit. {

Egykristaly minta esetén természetesen a minténak csak néhény speci-
dlis helyzetében kapndnk a hattérbdl kiemelkedd intenzitést. Ezek az egykris-
taly un. reflexidés helyzetel. J& minﬁségﬂ'egykristély esetén az ezekben mért
1rény-eloazlésvigen éles, mert az egykristdlyt a reflexidés helyzettSl néhény
sz8gperccel, vagy esetleg néhé&ny sz8g-midsodperccel elforgatva, a reflektalt
intenzités gyakorlatiiag nullara csBkken. Teljesen rendezetlen polikristélyos
minta esetén ezzel szehben annak minden helyzetében ugyanakkora szdmu krisz-
tallit van éppen megfeleld orient&cibban ahhoz, hogy a kivélasztott reflexi-
6t szolgAltassa. Masszéval ilyen minta irényeloszlasa az érdektelen konstans-
nak adbédna az intenzitas-mérésbdl. i

Polikristdlyos lemezek, f61i4k a megmunkdlastdél és hdkezeléstdl flig-
gden e két hatdreset kd8zti irdny-eloszlésokat mutatnak. A mi félidinkra koc-
texturdt vartunk. A fé6lidkban 1évd krisztallitok [100] és [010] krisztallog-
rafial ir&nyal bizonyos sz8gtartomianyon belill a fé6lia normdlisa, ill. a hen-

%/
Az analizist Kelen Tiborné, a Magkémial FBosztdly tudomdnyos munkatdrsa
végezte.
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gerlési irdny korill helyezkednek el. Ha ezen irdny-eloszlas szélessége nem
tul nagy, akkor a polikristdlyos félia alkalmas a mag helyén 1év8 migneses
tér anizotréplajlnak magrezonancia mbédszerrel t8rténd vizsg&latéra.A

Technikai okok miatt éppen kocka-textura egetén sokkal nagyobb pon- .
tosslg érhetd el a kocka-texturdt ugyancsak j61 jellemzd [111] ifény—elosz—
l4s mérésében, mint az [100] irény-eloszlés meghatfrozésdban. Ezért utébbit
csak ellendrzésképpen mértik.

Az [100] irényt6l 54°44' sz8gtavolshgra 4 darab [111] irany helyez-
kedik el szimmetrikusan minden krisztallitban. Kocka-textura esetén tehét a
lapnormélistél 54°44'-re és a hengerlési ir&nyhoz képest szimmetrikusan kell
taldlnunk 4 diffrakecibés intenzités-csucsot.Az ezek kdrili lrany—eloszlést mér-
tilk ki,

A mérésekhez Fe K o sugdrzlst haszndltunk. Ezzel a [111] reflexi-
6ra technikal szempontb6l kényelmes reflexidés sz8gérték /27,60/ adbédik. Mind-
két fajta £f61li&nkon valdban a mondott szimmetrikus irényeloszlést kaptuk, te-
hat mindegyik kocka-texturféis. Az eloszlésok mégis lényegesen kiildnbbznek a
két fajta f6lia esetében.

Az A tipusu f6li&kban az' eloszlasok a maximum k8rill minden ir&nyban
6,5° félértékszélességliek.

A B tipusu folidkban az eloszlésok félértékszélessége nem egyforma
a kiildnb8z8 ir&nyokban. A lapnormélis és az irény-eloszldsok maximuminak i-
ranya altal meghatarozott sikban mérve, a félértékszélesség 9°, és ugyanek-
kora a félértékszélesség az irdnyeloszlés maximumén &t az eldbbi sikra merd-
legesen fektetett sikban is. Az irény-eloszlésok e két, 9-9° f8lértékszélessé-
gll metszete kdz8tt szimmetrikusan képezett két metszet k8zill viszont az egyik-
ben 25-30° a félértékszélesség, mig a masikban csak e

Az eloszlis teh&t a B tipusu féliékban jéval szélesebb, mint az A
tipusu f£61idkban, és az eloszlés szimmetrifja is egészen més a két eseﬁben;

3. Kbvetkeztetések

Az A tipusu £611&k textur&ja /100/-[001] tipusu kocka-textura, a krisz-
tallit-irényok szdg-eloszlasanak &atlagos szélesséye 6,5°. A rezonancia méré-
sek tanusdga szerint (1) mAsodik momentum mérés szempontj&b61l a textura kvazi
egykristélynak tekinthetd, rajta a spektrum anizotrépildja tanulmlnyozhaté.

A B tipusu anyagmint&kban a krisztallitok ir&nyszbr&sa nagyobb, bér
a textura még mindig kocka-textura, kevert textura nem 1lép fel. Az A és B
mintdk textur&ja eltérésének oka nem ismert, és a rendelkezésre 4116 adatok
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birtokédban nem is magyardzhatd. Ami a r¥ntgen~di Efrakcibés és a magrezonancia
(1] médszerekkel levont k8vetkeztetéseket illeti, az egyezés kvalitativ. Kvan-

titativ 8sgzehasonlitést a texturdk MMR spektrumdra kidolgozott modell tulgé-
gosan leegyszerlisitett megoldédsa mellett nem lehet végezni. Ehhez a texturak
MM spektrumdra kevésbé leegyszerlsitett szdmitédsra volna szllkség.

Kosz8netlinket fejezzllkk ki PAl Léndrd elvtéirsnak, a MTA levele26 tag-
jénak a probléma-felvetéssel kapcsolatés tandcsalért,és Szeyman Sé&ndor elv-
taranak, a csepeli K&zponti‘Aﬂyagvizsgéié-Laboratériumban a réntgen-diffrak-
cl6s mérések elvégzéséhez nyujtott tdmogatéslért.

Irodalom

(1) 7Tompa K.: Magy.Fiz.F., megjelenés alatt.
[2] bparrett, C.: Structure of Metalas, McGraw Hill [1952/
(3] schulz, L.G.: J. Appl. Phys. 20, 1030 &s 1033 /1949/

frkezett 1967. szept. 28.
KFKI Kb6zl. 15.6v. 6.szam, 1967.
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GYUKREKOMBINACIO #£S MOLEKULARIS MO?GASOK VIZSGALATA
ESR £S MMR MODS ZERREL

Irta: Erd Janosné, Grilner GyBrgy, Tompa K&lmé&n és T6th Ferenc

Usszefoglalés

Szabad gydksk rekombin&cibéjat vizsgdltuk 77 k%-on besugdrzott 1-4-
diciklohexil-ciklohexan /1-4-DCHCH/, 1-4-diciklohexil-benzol [1-4-DCHB/ és
p-ciklohexil-difenil [p-CHDF/ mint&kban ESR médszerrel, a mojekuldris mozgh-
sokat MMR mddszerrel, a besugarzis nélkiili mint&kban, a 77 K -tél o.p.-ig
ter jedd homérséklettartomanyban.

Az MMR mérésekbBl 1-4-DCHCH-ban a molekuldk torzids lengésére, ma-
gasabb hdmérsékleten hossztengelyilk kdriili forgdsara kdvetkeztethetlink, 1-4-
DCHB-ban fazisédtalakuléds zajlik le, p-CHDF-ben pedig torziés lengés lép fel.
A gybktermékek ESR médszerrel meghatdrozott rekombindciés folyamatai részben
magyarazhaték a molekuldris mozgasokkal. A két utébbi vegylilet emetén intra-
molekularis eltilnési mechanizmus tapasztalhaté.

Bevezetés

Szer&ea anyagok alacsony h&mérsékleten t8rténd radiolizisekor sza-
bad gy8k8k képzddnek. A gy&kbk hdmérséklettdl fliggd rekombindcibjat. és egyes
esetekben a gytkhozamot is elsBsorban nem a gy8kdk kémiai felépitése, hanem
a szildrd fazis tulajdonsdgai, a molekuléris mozgdsok hatlrozzdk meg (1] .
Az egylittesen végzett ESR és MMR mérések célja a gybkrekombinéciﬁvtulajdon~
sidgainak vizégélata: a besugdrz&s nélkiili anyagon végzett MMR vizsgllatok
fazisatalakulasra, a molekuldk mozgéséra adﬁak felvildgositast. A besugér-
zott mint&kon ESR médszerrel felvett "kifagyaszt&si" g&rbék, ég a relativ
gySkkoncentricid hdmérsékletflggése az MMR médszerrel kapott informacidk
alapjan magyarazhatd, elddnthetd, milyen molekuldris mozghs okozza a rekom-
bindcibt, k8vetkeztetni lehet a gybkkoncentré&cid csBkkenésének mechanizmusi-
ra.

t

Az MMR mbdszerrel a rezonanciajel két paraméterének, a mésodik mo-
mentumnak és a jelszélességnek homérsékletfliggését vizegllva k8vetkeztethe-
tlink a molekuldris mozgésokra. Szil4rdtestekben ezeket a paramétereket f&-
leg' a k8rnyezd atommagok &ltal keltett dipdl tér hatdrozza meg, mely a mo-
lekula és krist&lyszerkezettdl filgg. A rezonanciajel m&sodik momentuma (2]

304



J f 2
M, =zJ(J*f)r"772; ):k (Jcosegik g r-“'s qaune
Vi

ahol @ a két gtommagot bsszektd vektor és a Ho kiilsG magneses tér altal
bezért szdg, J az atommag spinje, ra giromdgneses faktor, & a rezonan-
claban résztvevo atommagok széma, ry, a , -edik és x -adik atommag kdz&t-
ti tavols&g. Pormint&k esetén a E~tédl filggd mennyiség atlagat képezve, és
behelyettesitve az % magokra maegfeleld szamértékeket

f7 = 358-—~2: f'k 9ODUJ

et 2 egységekben mérve. Az atommagok mozgdsa kdvetkeztében a lokalis
tér 1iddben védltozik. Ha a mozgas frekvencidja kicsi, ugy az a rezonanciajel-
re nincs hatéssal; a réacs merevnek tekinthetd. Gyors mozgds esetén viszont
a lok&lis tér ki&tlagoldédik, mig egy kritikus frekvencia kdrnyezetében [amely
a c/s egységekben mért jelszélesség nagysdgrendje, mintegy lO4 c/s | egy
dtmeneti tartomdnyt kapunk. A médsodik momentum értékét gyors mozgédskor a
(3C05 e =1y ” ! Jokalis tér atlaga hatarozza meg. Ez az &tlag, amelyet a

.‘(mozgészi(merev) redukciés faktorral jellemziink, killénbdzd tipnsu moz-
g&sokra‘szémolhaté. Igy a kilsérleti adatokkal vald 8sszevetésbdl a mozgdsti-
pust hatérozhatjuk meg. A.jelszélesség vdltozasabdl az £ aktivAlési ener-
gléra kbvetkeztethetﬁnk; Feltételezve, ﬁogy a mozgés frekvencidjat a

-ENT
V= e s el

oo

Arrhenius egyenlettel irhatjuk le /ami termikusan aktivalt mozgasra joé kdze-
lités/, az £ aktivaldsi energiara

E~ 377, [kcallmbl/
adsdik [3] , ahol ﬂr.dz dtmeneti tartomdny k&zepéhez tartozd hdmérséklet.

Az ESR mbédszerrel gybktermékek relativ koncentréciéj&nék homérsék-
letfiliggése, rekombindcidés tartomadnyai vizsgdlhatdk. Ermolajev [4] a gybk-
rekombindcibd szempontjdbdl harom csoportot killdnbdztetett meg. Az elsd cso-
porthoz tartozé, kdnnyen kristdlyosodé anyagoknal a gyors rekombindcié kdz-
vetlenlil az o.p. alatt, k8nnyen tulhlithetd anyagokndl az ilivegesedési, 11l.
ladgyulasi pontndl [0,6-0,7 o.p./ k8vetkezik be, tehdt a kristalyfazis meg-
gzlinésével, a molekuldk kdzdtti kbtés erdsségének csbkkenésével van kapcso-
latban. A misodik csoporthoz tartozd vegyilletek az o.p. alatt rekombindl6d-~
nak, polimorf atalakulasi pontjuk kdielében. Ez a vAltozas latens ho felsza-
baduléaséval jar,és a racs fellazulasat kisérd 6ndiffuzid okozza a gySkrekom-
bindciét /ciklopentén, ciklohexdn (5] /. A harmadik csoportnadl a molek 'léris
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mozgds megindulasa okoz gybkeltilnést, az eldbbieknél jéval szélesebb hOmér-
séklettartomanyban. Amennyiben‘a mozgis meginduldsakor nem lép fel 8ndiffu-
zi6, a rekombindcié részleges, csak a kdzell szomszédos gydkdk reagdlnak
/hexametilbenzol [6] | . Egyes esetekben a mozgdssal kapcsolatos lassu "ki-
menetnél" a jelalak irreverzibil@sen mejvdltozik, aml arra utal, hogy. tébb-
féle gydk keletkezik, és ezek k&zlil csak egyik tipus kerill megfeleld hely-
zetbe, hogy masik gybkkel rekombin&lddjék, vagy szomszédos molekuldval ujabb
gytkot hozzoh létre [7] P j

A vizsgadlatok harom-clirlls vegylileteken, 1-4 diciklohexil ciklohexan-
on /1-4 DCHCH/, 1-4 diciklohexil benzolon /[1-4 DCHB/ és p-ciklohexil difenilen
/p-CHDF/ tBrténtek. Az anyagmintik elkészitésének ismertetése [8] -ban talal-
haté.

MMR vizsgalatok

1/ MérBberendezés, mérési eredmények

A méréseket a [9] és [10] -ben ismertetett szélesjelll MMR spektromé-
terrel végeztilk. Az alkalmazott kills® migneses tér H ~ 4000 gauss, a modulé-
cibés tér értéke Bi & Sy SRR P gaﬁsa a vizsgdlt anyagok jelszélességétﬁl
filggden valtozott. Az anyagmintdk hOmérsékletének valtoztatasa a [11] -ben
leirt gézlramldsos hdmérsékletszabdlyozd rendszerrel t8rtént, a hdmérséklet
mérések becslilt pontossééa 41 ev; Egy-egy mérés 4-8 spektrum felvételébdl
allt.

Az MMR spektrumok finomszerkezetet nem mutatnak. A ki18nbdz8 anyag-
mintdkon mért jelszélességek [a derivalt g&rbe‘"csucstél-csucsig" mért téa-
volsdga/ hGmérsékletfliggése az 1-3. Abrakon lathatd. A 2. ébfén feltintet-

: tik, hogy a spektrumok fel-
vétele milyen kSriilmények ko&-

o)
t:fu P" Rt i o z8tt tortént. A masodik mo-
] <n-a¥;“ £yl \-*/ \ mentumot azokban a homérsék-
14 *M__m,.m_}p}_, N N NS mers
S S 2l ] ) PR lettartomanyokban hatéroztuk
12 - et meg, ahol a jelszélesség nem
R B e I -, T T R T valtozott.
/7 ] A W _.325% | sl R S
il 7 1] S 5 IS, WIS, 1T SO S
8 78 T S5 el 2 ) i 9 it I e 2/ A mérési eredmények értel-
o S e sl e T B e mezése
5 g 8 4 COY CSPERE RN &7 00 INETE VRO RIS NS FP I B - }A I
= 2&%~cr0—(%—o OFOFF Mindhadrom vizsgalt anyag-
¢ B I ) e i O;ﬂ" mintaban a jelszélesség val-

200 250 400 TZEQ) - tozdsab6l a molekuldk mozga-
sdra vagy fazisatalakulasra

1. abra Az MMR jel szélességének homérsék-
letfilggése 1-4 DCHCH-ban kvetkeztethetilnk. Mivel az
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egyes anya-jok kiilldnbozGen viselkednek a vizsgalt h6mérséklettartoményban,a
mért eredményeket killdn-kiilén értelmezzilkk. Az 1-4-DCHCH és p-CHDF mintédkon
a mért misodik momentum értékeit killdnb6z8 mozgastipusokra szimolt értékek-
kel &sszehasonlitva kovetkeztetiink a mozgas jellegére. Az 1-4-DCHB-on vég-
'zetﬁ mérések értelmeiése a rendelkezéslinkre 4116 adatok alapjadn nem volt
lehetséges, igy csak azok kdzlésére szoritkozunk.

a/ 1-4-DCHCH

P

A jelszélesség hOmérsékletfliggése két kiildnbdzd tipusu mozgdsra utal:
az egyik rezonanciajelre gyakorolt hatdsa 310 k°-na1 kezdddik, és 335 K®-nal
a mozéés frekvencidja olyan nagy, hogy a lok&lis tér kiatlagolddik. A jel-
szélesség 344 K°-nal bekdvetkezd hirtelen cstkkenése egy racsszerkezetvalto-

zadssal egybekdtbtt mozgads megindulasit jelzi.
1/ Merev réacs

310 K° alatt a jelszélesség és masodik momentum a hémérséklettdl flig-
getlen, igy feltételezhetd, hogy a molekuldk mozdulatlanok, a kristdlyrdcs

merev.

A masodik momentum az 5, molekulan beliili és S, molekuldk kdzdtti ja-
_ rulékok 6sszege. A molekuldn beliili jarulék a molekula geometriai adatai a-
lapjan mindig meghatarozhatd, S, meghatarozasanal viszont - még a racs para-
méterek ismeretében is - altaldban kdzelitd megoldasokra vagyunk utalva. Most
a masodik momentum szamoldsandl az ugyanazon ciklohexil gyilrithdz tartozé 1H
magok jarulékat tekintjiik Slinek, mig az ugyanahhoz a molekuladhoz, de mas
ciklohexil gylirtthéz tartozdé ~H magok jérulékét»Sz—nél vesszilk figyelembe. A
ciklohexan molekulédra [/2/ alapjan Sl ='S§H + S1M =11,2 + 6,4 = 17,6 gaussz,
ahol STH az ugyanazon szénatomhoz kapcsolddo 1H magok , SlM pedig mas széna-
tomhoz kapcsolodd 1H magok jaruléka. [A madsodik momentumot a molekula "szék"
konfiguraciéjara szamoltuk ki, mivel ennek energidja kisebb, mint a "k&adg"
konfiguraciéé (12] /. Az 1-4-DCHCH molekuldn bellili jaruléka a sz&molt ér-
téktS1 abban killénbdzik, hogy a ciklohexil gylirilk 2/3 részénél egy, 1/3 ré-
szénél pedig két 1H mag hidnyzik. Figyeiembe véve ezt a valtozist és atla-

golva kiilénb6zd tipusu ciklohexil gyliriikre, Sl = 15,4 gau592 adodik.

A molekuldk kbzdtti jarulék meghatarozdsara - mivel a racsszerkezet
nem ismert - nincs lehet&ség. Ciklohexdnban és n-hexénban a molekulak k&zdt-
ti jarulék 9,6 gauss2 [14] . Feltételezve, hogy az 1-4-DCHCH molekuldk ko-
z6tti jaruléka nem nagyon tér el ettSl az értéktHl, a merev racsra szamolt
masodik momentum az elsd tAblazat 2. sordban van feltilntetve a mért értékkel
egyiitt, a H modulacios tértol flggd korrekcid [15] elvégzése utdn. A jo6 e~
gyezés alapjan 310 K° alatt a molekulak mozdulatlanoknak, a kristalyrdcs me-
revnek tekinthetd.
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2/ Masodik momentum a 335-344 K° tartomanyban

A masodik momentum és jelszélesség 310 K° hdmérsékletnél csbkken,
&s a 335-344 K° tartomanyban a madsodik momentum mért értéke 15,8 gadssz. A
C,Hyp,4y BOTrOZat egyes ﬁagjainél a hBmérséklet ndvekedésével a racs paramé-
terei és szimmetriéja ugrésszerlien megvaltoznak. Muller [15] szerint ezt a
l&ncmolekula tengely kdriili forgdsa okozza, alacsonyabb hdmérsékleten a mo-
lekula torzidés lengést végez. Bndrew (6] oktadekdnon é&s dicetilen végzett
MMR vizsgdlatai ezt a feltételezést igazoltdk. Hasonid tipusu mozgas varha-
té az &ltalunk vizsgélt anyagban is. A médsodik momentum redukcibés faktora
a torzibs lengés szbgamplitudsjatél flgg [6] , és p = 40-50° szdgll torzi-
6s lengés esetén a mdsodik momentum sz&molt és mért értéke egyezik.

Az Atmeneti tartomény kbzéppontjanak hdmérséklete Tc = 310 Ko, igy
a torzidés lengés aktivécibés energidja [3/ alapjdn E = 13 kcal/mol.

N szék-szék konverzibé frekvencidja olyan kicsi, hogy az a rezonan-
ciajelre nincs hatassal.”™ '

3/ Masodik momentum 344 K° felett

344 k°-on a masodik momentum hirtelen lecstkken, értéke 6,8 gauasz,
az olvadaspontig nem véaltozik. Feltételezve, hogy a molekuldk hossztengelyfik
k8riil forognak, S?H redukcidéjat [l6]modellje alapjan sza&moltuk ki, és
ng = 2 qau552 adédott. Sim és s, redukcidja lancmolekuldk forgasdkor 1/3
és ugyanennyl a sz&molt érték a benzol molekula C, tengely k8riili forgésa-
kor is. Feltételezve, hogy ez j6 kbzelités, M2 =2 4 15,2 x 1/3 =‘7,1 gauss%xx
A mért és szémolt érték kdzdttti J6 egyezés valdszinllleg véletlen, mivel fel-
tételeztllk, hogy a szénatomok egy sikban vannak & a molekuldk k8zdtti jaru-
18k redukcidjlra csak durva becslést alkalmaztunk.

® Ha feltételezzlk az azonos szénatomhoz tartozb lH magok kicserélddését,
a masodik momentum egyes jarulékai a kovetkezBképpen valtoznak meg: ha
a reorienticié tengelye merGleges a két 1H magot 6sszekttd egyenesre,
ugy n 2 3 esetében ¢ = 1/4 [16] . R. Chujo szerint [17] n = 2 esetben
/ez felel meg a H ~ H kicserélddésnek/ egy enyhﬁ h6mérsék1et£ﬂqgést61
eltekintve ugyanezt az eredményt kapjuk, igy sH® = 2.5 gauss®. § re-
dukcidjat mds szerzdk CH, csoport forgasakor k;pott redukcids fai@orai-
nak alapjan becsillhetjiik” (18] , és az S M e gauss? érték j6 kbzelités-
nek latszik. A molekuldk kdzotti jérulék valészinilleg nem nagyon csdkken
a kis amplitudéju mozgas miatt, igy tovabbra is S, = 9,6 gauss2. A sza-
molt érték tehdt M, = 16,1 gauss?.

%% 2
Ha H-H kicserélddés is, tengely koriili forgés is fellép, SHH = 0,4 gauss”,
mig a molekuldk k&zdtti jarulék és S redukcidéja 1/3-nal Aagyobb. A be~-

csillt M, Rl 1. gauss? nem egyeztoth%@6 Bssze a mért értékkel.



Usszefoglalva az eredményeket megdllapithatjuk, hogy alacsony hd-
mérsékleteken a kristadlyradcs merev, magasabb hBmérsékleteken a molekuldk tor-
zi6s lengése, majd hossztengelyllk ktrtili forgésa valészinl, az azonos szén-
atomhoz tartozd lH magok kicserélddésének feltételezése pedlg a kisérlettel‘

Bssze nem egyeztethetd eredményre vezet.

b/ 1-4-DCHB

A jelszélesség homérsékletfilggése a 2. Abrén lathatd. A mért érték
a gpektrum felvételének kﬁtﬂlményeit6l fiigg: 183 K?-ré61 ndvekvs homérsékle-
teknél a dJdH jelszélesség 14 gauss értékrdl csbkken, majd 263 i k8rnyezeté-
ben mintegy két 6ra alatt az eredeti értékre nd. Tovabbl homérsékletnbvelés-
kor 305 K° kdrnyékén dH ujra csBkken, majd az o.p.-1g nem véltozik: Innen
csBkkend hdmérsékletek esetén, ellentétben a ndvekvd hﬁmérséklet;el mért jel-
szélességgel, egy széles hOmérséklettartomdnyban folytonosan valtozik, és
éri el 170 k° k8rnyékén a 14 gauss értéket. 153 K%-r61 melegitve az anyagmin-
tat, a dH 280 Ko—ig nem véltozik, és ugyanigy nem észlellink jelszélesség-
valtoz&st az anyagminta 280 K®-ré61 | dH = 14 gauss-szal jellemzett Allapot/
valé lehiitésekor sem. :

A jelszélesség vAltozds&b6l tbtbb fézisu rendszerre kdvaetkeztethetiink.
* Kelld szamu fézis és folyamat feltételezésdvel a 2. abra magyarazhatd, azon-
ban egyéb informdcigk hifnydban a magyar&zat nem rendelkezne kelld bizonyy-

téerdvel.

A mésodik momentum szédmoldsé&ndl feltételezzilk, hogy a ciklohexil és
benzolgylrtik misodik momentuma a‘molekulék eldforduldsi ardnyaban adédik Osz-

gze:t
M, = AM, /benzol/ + [1-A/ M, [ciklohexan/ /5/

ahol A az egy molekuldra esG benzolgyliritk hényada. [5/ helyesa a molekuldn
beliili jarulékokra,és kbzelitBleg helyesnek tételezziik fel a molekuldk kbBzbt -
ti jarulékra is. Az egyik féazisban [amelyre jellemzd jelszéleseég 14 gausa/

a masodik momentum mért értéke j6 egyezésbén van a merev racsva az [5/ egyen-
let alapjan szAmolt értékkel /1. tiblazat 3. sor/. Kézvetlenlll az o.p. alatt
a masodik momentum mért értéke 9,6 gaussz. A molekulaszerkezet, igy Sl is a
fazist6l figgetlen. A mért érték kisebb a merev racsra szamolt molekuldn be-

1411 jaruléknal, igy az csak mozgé molekuldkkal egyeztethetd Bssze.

¢/ p-CHDF

A jelszélesség hOmérsékletfilggése ~ amely a 3. dbran lathatd -
240 X hémérsékleten negindulé mozgasi folyamatra utal. Ez alatt a hdmérsék-
let. alatt a jelszélesség nem valtozik, igy feltételezhetd, hogy a kristalyrécs.
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merev. Az /5/ egyenlet alapjén szamolt érték a mért értékkel egyltt az 1. téb-
l4zat 4. sordban taldlhatd.

1. tAblazat

A madsodik momentum szidmolt és mért értéke merev kristélyrécs esetén

Anyag M, az&molt-/gau582/ M, mért Igausszl
1-4~DCHCH 25 25,9
1-4-DCHB 19,7 19,8
p~CHDF 14,7 14,4
Benzolxl 9,7 97

”/Andrew, E.R., Eades, R.G.t: Proc. Roy. Soc. A 218, 537 /1953/

Varhaté, hogy a jelszélességbvéltozABAt okozb moZzgés ugyanolyan '
jellegll, mint az 1-4-DCHCH molekuliban. Alkalmazva az /5] egyenletet,
M, = 213 x 9,7 4+ 1/3 x 15,8 = 11,9 gauss2 ad6dik, ha a benzolgyliriik mozdu-
latlanok, a ciklohexilgylirl torzi6s lengést végez. A mért 11,1 qau852 mAsodik
momentum j6 egyezésben van a szdmolt értékkel.

A /4/ egyenlet alapjan szémolt aktivacibés energia E = 12 kcal/mol,
mivel az &tmeneti tartomlny kdzepének hGmérséklete Tc = 310 K°.

ESR vizaghlatok

1/ Mérési mbdszer, mérési eredmények

A besugérzés kbrﬁlménieit és az ESR mérdberendezést mir e15z3 mun-
k&nkban ismertettiik [8).. A gyBktk hdmérsékleti stabilitisit az un. "kifa-
gyaszt&si" mbdszerrel vizsgdltuk (4] = a mérést mindig azonos 113 K® homér-
gékleten végeztllk, a mint&kat hAromszor két percre helyezve a magasabb h&-
mérsékletll termosztatba [folyamatos h&mérsékletemelésnél a szuszceptibili-
t&s homérsékletfliggését is tekintetbe kell venni/. K8zéppontha helyezétt ter-
moelemmel ellendriztlk a megfeleld h&mérséklet felvételét. Egy-egy anyagon
négy parallel vizsgllatot végeztlink, a gybkkoncentrécibét 4-6 gdrbe terille-
tébd1 hatdroztuk meg +5 % pontossdggal. A vizegdlt anyagok kifagyasztasi
g8rbéit a 4. &br&n tlintettlk fel, a gybkkoncentraciét a mérési homéreéklet-
nek megfeleld n, gybkszémra vonatkoztatva. Az anyagok o.p.-jét éq rekombi-
nfcibs tartomlnyait a MMR médszerrel detekt&dlhaté molekularis mozgdsok meg-
indulésénak, és fazisadtalakul&soknak hdmérsékletével egyiltt a 2. tablazatba
foglaltuk Yssze. ;
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4. abra Relativ gybkkoncentracibé-valtozéas
a homérséklet filggvényében

2. téblézat

vizagalt anyagok o.p.-je, rekombindcids hdmérséklettartoményok, torzibs
mozgésok meginduldsanak, fazisAtalakuldsoknak h&mérséklete

1}

Anyag O'g' Rekombinacids Torzids len-'| Fazisatala-
PR tartomanyok /K°/ gz:am7gé7d“— " kulésok [K°/
1-4-DCHCH 483 193-253 333 310 344
1-4-DCHB . | 375 153-193" 310-315 o 305
p-CHDF 347 220-240 240 -

2/ Mérési eredmények értelmezése

A kétfajta médszer eredményeinek Psszevetése azt mutatija, hogy t8bb

gyliriibol 4116, Ysszetett molekuldk esetén a rekombinéciés folyamatok nem
mindig magyarazhaték egyértelmllen, mint a bevezetésben emlitett egyszeril mo-
dellvegyiiletek esetén. Ennek egyik oka lehet, hogy a nagy molekuldkndl t8bb-
féle bomlasi folyamat jAtszédik le, t8bbfajta gydk keletkezik, és ezeknek
kbzvetlen kdrnyezete killénb6zd és mas strukturdju, mint az eredeti /MMR mbd-
szerrel vizsgdlt/ anyagé. Masfeldl reagdlhatnak a gy8kdk alacsonyabb frekven-
ciaju, nem detekt&lhatd strukturdlis valtozdsok hatadslra. Azokat a rekombin&-
cibés tartomdnyokat, amelyek molekularis mozgdssal magyardzhatdk, a 2. t&bla-
zatban aldhuzassal tintettilk fel.



a/ 1-4-DCHCH esetén az elsd széles rekombinacidés tartomdny a tSbb-
féle bomlastermék eltiinésével magyar&dzhatd. Ezt aldtamasztia, hogy ebben az
intervallumban az ESR jelalak irreverzibilis valtozdson megy at, a szuper=-
pondlt jelek eltiinnek, egy ciklohexil tipusu stabilabb termék marad az MMR
jelszélesség-valtozdsnak megfeleld homérsékletig /1. &bra/, ahol a molekula
torzibés lengése megindul. A gybkdk teljes rekombindcibéja az ugyancsak 1. ab-
ran lathaté fazisatalakuldsl pont eldtt végbemegy.

b/ 1-4-DCHB elsd rekombindciés fartoménya hasonldképpen t8bbféle
gybktermék eltlinésével magyaradzhatd, ill. a MMR momentum mérésnél tapasz-—
talhatd anomdlis viselkedés nem nyujt elegendd tampontot tovabbi kbvetkez-
tetés levondsara. A jelalak a 310 K®-nal bekdvetkezd valtozasig dienil ti-
pusu: a telitetlen gylirlin bekdvetkezd H-addicid kdvetkezménye. Itt szilk hd-—
mérsékleti tartomdnyban a jelalak jellege megvaltozik [a iy e d's 8 triplet
arra enged kovetkeztetni, hogy a mozgas kbvetkeztében a gydk 1q}ramolekulé—
risan atalakul, a dienil H-atomja a szomszédos telitett gylirti ™ helyzetil H-
jével reagdlva ciklchexil tipusu gydkdt ad. Ezt bizonyitja, hogy a benzol-
szédrmazékok 47 gauss-os tripletjével szemben a f8hasadas 42 gauss.

c/ p-CDHF-nél a 240 K® korili tartomanyban fellépd torzids lengés
okozza a dienilgydk ciklohnxil tipusuva vald Atalakulésat. A megvéltozoft
jelalak f8triplet hasadasa (8] itt 1s a fentiével azonos, mig a difenil
szArmazékok hasadésa ennél kisebb /38 gayss/ értékil.

Mindh&rom anyag ESR spektrumat [8] -ban kd&z61titk, ahol a benzol és
difenil spektrumédval is ®sszevetettiik.

Eredményeinket 8sszefoglalva megallapithatjuk

1/ Az ESR gy8kkoncentracié cstkkenés nem minden esetben jar egylitt
detektalhatd MMR jelszélesség-valtozéassal.

2/ Azok a rekombindcids homérséklettartomanyok, melyekben MMR mod-
szerrel jelszélesség-valtozas detektdlhatd, a jelen esetben vizs-
galt tobbgyilrils vegyilleteknél hossztengely kdriilt torzios lengés
megindulasaval kapcsolatosak. .

3/ A telitetlen gyflriit is tartalmazdé két molekula esetén az ESR
jelalak-valtozas alapjan az eddigiektdl eltérd intramolekularis
gytkatalakulas tételezhetd fel, amelyet a leirt tipusu mozgas, a

torziés lengés segit eld.

KbszOnetnyilvanitas

Késztnetet mondunk Roder Magdanak, aki az anyagokat rendelkezésiinkre
bocsatotta, valamint Téth Gyuladnak és Banki Péternek a mérések elvégzéssben

nyujtott segitségilkért.
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ALUMINIUM TISZTASAGANAK VIZSGALATA
A HELIUM FORRASPONTJA KORNYEZETEBEN VEGZETT:
ELLENALLASMERESEKKEL

Irta: Kovécs Istvénné!/, Téth Jézeef és Vassel K.Rébert™

Usszefoglalés

A maradékellendllds mérés a fémek tisztasdgdnak meghatdrozdsédra
alkalmas gyors mindsitési eljdrds, amely jdé1 kiegésziti a kémiai elemzési
médezereket. A Fémipari Kutaté Intézetben gydrtott nagytisztasdgu alumini-
umon mért maradékellendllds alapjdn ezt mondhatjuk, hogy a hazal aluminium
99,999 - 99,9999 % kozdtti tisztasagu.

A jbv6 elektromos ipardban a szupravezetS8k alkalmazdsa mellett
eldreldthatélag széleskdril felhaszndldshoz jutnak az egyéb nagytisztasdgu
fémek. A tisztasdg névelésével alacsony hémérsékleten elérhet a vezetd-
képessdg 1 000-10 000-szeres megnivelése. Ez a tény, mint 1ehet6§ég
megdn  tartja mind a tudomény, mind az ipar érdekl§dését. Figyelembe
'kell venni azt is, hogy az acélipar nagy oxigénigénye miatt bdven &1l ren-
delkezésre cseppfolyds nitrogén, ami eldnydsen befolydsolja a ttbbi hiitd-
ktzeg /neon, hidrogén, hélium/ termelésének alakuldsdt. A hiitégépek hatds-
fokdnak javitdsdval pérpuzamosan mind nagyobb cseppfolydésitdkat épitenek,
és a hiltott berendezések is mind nagyobbd vélnak. Elképzelhetd, hogy az
abszolut zérushoz kizeli hémérsékleten miksds dinamé, transzformdtor és
egyéb berendezés a nem nagyon tdvoli jSv8ben realitdssd vdlik. Az ipar
més térﬂleteken mér jelenleg is igényli a nagytisztasdgu fémeket, pl. az
elektronikus ipar fémrétegek pérologtatésdhoz, anyagvizsgdlatndl spek-
troszképial standardok anyagdul, stb. A KFKI az igen alacsony hémérsékle-
tet 1gényld problémdk vizsgdlatdban t¥bb tudomdnyos intézménnyel és gydri
fejleszt§ laboratériummal mikbdik egylitt. Ez a dolgozat kbzYs kutatdsok
ele§ eredményeit tartalmazza, amelyet hazénk egyik legfontosabb ipari
nyersanyagdn, sz aluminiumon a Fémipari Kutaté Intézettel egylitt végeztﬂnk.

»/
Fémipari Kutaté Intézet
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A mintdk el8dllitdsa és elemzése

A vizsgdlt nagytisztasdgu mintdkat a Fémipari Kutatdé Intézetben
dl11itottdk eld. Tatabdnyai, kétezer elektrolizdlt aluminiumbél kiindulve
tizeszerer 76nds dtolvasztdssal készlllt a mintdk egy része. Zdnds olvasz-
4dssal eltdvolithaték a fémbdl azok a szennyezdk, smelyek oldékonysdga
folyadékfdzisban nagyobb, mint a szildrd fdzisban. Az olvadékzéndt a rud
mentén végighuzva, ezek & szennyezdk a rud végén gylilnek Besze. Azon szeny-
nyez8k, amelyek szildrd fézisban jobban oldédnak, a rud elején feldusulnak.
' Igy a tapasztalattal egyezden a zdndzott rud kizepe a legtisztébb.'h zénd~
zés részletes leirdsdra itt ceak utalunk [1] . A mintédk mésik részének
tisztitdsa az un. szubfluoridos desztillédcidé médszerdvel tortént. A mdd-
szer lényege a kovetkez8: 800-1100 C° hémérsékleten a héromvegyértékil Al
fluoridjdnak folyékony fémaluminiummal vald érintkezésénél a ktvetkezs
megfordithaté reakcid J4tszddik le:

ALF, /gé’z/ + Al Jolv) = 3 AlF [gdz)
Vagyis a kbzbnsegea aluminiumfluoridbdl csak ngéllapotban 1étezd szubflu—
orid képz6dik. A reakeié 600-800 0°-ps tartomdnyban az ellenkez6 irdnyban
' megy végbe, Mivel az sluminium fémszennyez§i szémdra a szubvegyiilet képzb-
dése eltérd energetikail viszonyokat igényel, a reakcid két irdnydt térben
gzétvdlasztva a kiinduldéndl nagyobb tisztasdgu aluminium nyerhefd k2l

A zdndzott rudekat és a desztilldcidéval nyert 8ntecseket 10 mm
dtmér§jli rudakkd Bntbtték. A rudakat szobahSmérsékleten'kbzbens& izzitds
és maratds alkalmazdsa nélkiil huztdk le 0,3 mm dtmérdre., A kapott huzalo-
kat spirdl alakban csiliémlapra szereltilk, miutdn 0,1 mm @ arany potencidl
és dramvezetékeket hegesztettilnk hozzd /ponthegesztés/. Montirozéds utdn a
mintdkat a tartdéval egylitt vdkuumkédlyhdba helyeztilk, és 300 0%-on 61 éré-~
ig hékezeltilk. Ez a hBkezelds elegendd ahhoz, hogy az alakitdssal és a sze-
reléssel bevitt rdcshibdk eltiinjenek a f£émbdl [3] .

A tisztasag fokozédsdval uj nagyérzékenységil elemzési médszerekre
van gzilkség. Ilyenek a spektrofotometria, polarogrifia, szinképelemzéa és
az aktivdcids analizis. A Fémipari Kutaté Intézetben szinképelemzéssel /[ Fre
Cu, Si, My / és aktivdcids analizissel /2n, Sc, Au,Ag, Co, Co, U, W /
hatdroztdk meg az aluminium legfontosabb szennyez8it [4] . Az analizis e-
'redményeit az 1. tdbldzatban foglaltuk Yssze.
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tablizat

_Kiilsnb6z48 t-sztasagu AL mint fag lagos ellenallasa és
ellen a’.lasnanyauosa 4,2; 78 és 273 K°-on
A minta AR B 78 K° I 273K Szennyezdk |V:Lzsgalt
L szennyezéd
E - 5 S/ 73] -6 ! L Irs
Jele | Eredete, /10 Rem 273/R $/10 R em/ /‘7’73//2 | 9//0 Rem ppm/suly/ Ze
tisztasi- tisztitdsdnak e r o il ot g
g2 % | médja _x fe S Cu Mg | !
; e H : ’ f i i ;
c91,5 = ’ 1x elekxtrolizdlt 720 36 0,330 7,80 [ 2,57 i 3400 51800 10 |50 5260
| | i
! !
£ 2% elektrolizilt 40 600 0,230 10,55 T4a ) ps= 6 | 20%|20 73
995993 :
3 : 7
99,9991 | Szubhalogenides 8,6 2800 0,228 10,68 2,42 3 1 <1<l 49
93 9992 | Kézep: Lvényii :
dzepes szelvényi 5 £
" 1 Tox. zénizott 6,8 3500 0,226 10,70 2,42 2 <1l & L|L2 8
:
9959992 N é i T
azyszelvényi e N >
’ il g e 4,8 4900 0,224 10,73 2,40 1,8 i < 1lk?2 < 8
Egyéb szennyez8k: Zn"{1ppm,Sc’< 03 AL, Ad, " Co, U* W< G/ ppm

X

Al ivdcids =lemzéssel kapott értékek



Mérési mdédszer

A mérések ilvegkriosztdtban torténtek. A nyomdscsdkkentéssel elér-
het§ legalacsonyabb hémérséklet 1,8 K® volt. A mintdk egy vorosréz henger-
ben voltak elhelyezve, melynek hémérséklete nagy hdkapacitdsa miatt a folya-
dékszint felett lassan novekedett, és igy lehetdség volt az ellendllds hd-
méraékletfiiggésének mérésére ig. A hdmérsékletet 6 K°-1g szgnellenéllés,
afelett termopdr /arany + vas szennyezés - kromel/ segitségével mértitk., A
potenciométeres ellendlldsmérésre R-306-0s tipusu kompenzdtort haszndltunk,
melynek nullmiiszere F-116-os tipusi regisztrdldéval felszerelt galvanométer.’
Ezzel az id8ben folytonos mérésre is volt lehetdség. Mértilk a minta ellen-
411484t 273 K°-on /olvadé jégben/ és az un. maradékellendlldst 4,2 K°-on
/hé1lium forrdspontja/. A kett8 hdnyadosa a maradékhdnyados végy maradék-
viszony a tisztasdgra jellemzd adat,és felhaszndlhaté az alacsony hémérsék-
letekhez tartozd fajlagos ellendlléds kiszémitéséra. Ugyanils

R
273 AP y}f.' 3_",
R‘EZ ‘?4-'2 42
% 4.2

ahol £ a minta hosszuséga, g a keresztmetszete. Reich'[5 ] szerint, ha'ff

értékét dllanddénak tekintjiik, akkor az igy elkbvetett hiba 1 %-ndl kisebb.
Tehdt a szobahdmérsékleti fajlagos ellendllds ismeretében £4,, 18 megha-
tdrozhaté, Folyékony héliumban a mintdkon es§ néhdny . wV-nyi fesziltséget
+ 0,02 V eltéréssel tudtuk meghatdrozni. Tipikus értéknek lehet tekinteni
a 10 R -os mintdkon 0,1 A dramndl es§ 1 uV feszilltséget. A fajlagos el-
lendlléds meghgtérozésénél ehhez még hozzd kell szémiténi a feéa mérésének
hibdjdt, ami ~ 1 %, valamint az ¢€/g védltozdsdbdl adédé 1 %-ot. Tehdt faj-
lagos ellendllédsmérésilnk pontossdga a méreteffektus elhanyagolédsa melle%t
~ 4 %. A méreteffektust nem tudtuk figyelembevenni, de az Usszes alumini-
um huqalunk_étmérGje azonos volt, ezért a maradékellendllds valddi értéke
a mért adatoktdl kbzel azonos faktorral tér el.

Mérési eredmények

A mérési eredmények értelmezéséhez feltételezzilk a Matthiessen
gzabdly érvényességét. Eszerint a fémek fajlagos ellendlldsa két részbdl
tev8dik Ussze

il Cd =0 (1) * 8

£ jelenti az ellendllds hdméreékletfliggl réezét, vagyls az elektronok-
nak az atomok termikus rezgésein torténd ezdérdéddsdbdél adddd jérulékot. £ -t
a kémiai /ezennyez8k/ és fizikal hibdk egylittesen hozzdk 1étre: Fy=Frz + 5 -
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Ha a fizikai hibdkat /vekancia, intersticidlis atom, diszlokdcid/ hékezelds-
gel eltdvolitjuk a fémbdl, a szennyezégek hatdsa mérhetdvé vdlik. Elegend§~
en alacsony hémérsékleten 5%(7)<<5% . Igy a hélium forrdspontjdn, 4 ,2k%°-on
mért ellendllds a szennyezések hatdsédnak tulajdonithatd. Mint az eldzbkben
mdr emlitettilk, célszeril az ;

'Qz'r; r 04,2

Rz

maradékviszonyt meghatéroznunk, mivel ebben a geometriail adatok bizonytalan-

o =

gdga nem gzerepel. Minél nagyobb az o« , anndl tisztdl) a fém.

Az 1., tdbldzatban a killonbbz6 eredetii hékezelt mintdkon mért. p
fajlagos ellendlldst és a 4,2, 111. 78 K°-on mért‘R273/RT értékeket tiintet-
tilk fel. Szobah8mérsékleten a killonboz8 mintdkban alig mutatkozik eltérés.
Ezzel szemben 78 K°-on ~ 50 %=08, 4,2 K°-on pedig tobb, mint két nagysdgrend
eltérést tapasztaltunk a mintdk ellendllédsdban. A tdblédzatban feltiintettilk
az elemzési adatokat is. Abban a szennyezési tartoményban, shol szinképelem-
zéssel mdr nem adddtak killonbsédgek, a maradékellendllds értékében lényeges
eltérést taldlunk. Ez a hatds a tobbi, elemzéssel meg nem hatédrozott szennye-—.
z8 killonbbz8 mennyiségének tulajdonithatd. Igy a maradékellendllds mérés kie-
gésziti a kémial elemzési médezereket, de Snmagédban is jé tdjékoztatdst nyujt
a fém teljes /globdlis/ tisztasdgédra vonatkozdan,

i

Uaszehasonlitdsul kbzoljilk Pawlek és Rogalla [ 7 ] kiilBnbszd tiszta-
gdgu A! mintédkra vonatkozd eredményeit /II. tdbldzat/. A két tdbldzat

A k16nbtz8 hémérsékleteken mért o fajlagos ellendllds
és szennyez8 tartalom kapcsolata /Pawlek és Rogalla [7]/

-9
Minta jeles 10 7 2 cm-bén :
tisztasdga . o
% Ply,? \?77 fz'r.? ZC 9"'2

i 0 87 341 2460 1860 28,2
Al. 999

tiszta 43,9 270 2420 1327 55,2
Bla. 509 . 40,0
szupertiszta 5,75 224 2300 56 40,
AL, ' 99999 1,11 221 2260 9 } 2210
gpec, tiszta
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. adatalt Yeszevetve megdllapit-
hatjuk, hogy a Fémipari Kutatd
Intézetben el8dllitott nagy-
tisztasdgu mintdk mindegyike
kisebb ellendlldsu az dltaluk
99,999 %-o0s mintén mért ellen-
d1148ndl. i

R
o b

® poviek [9)
o Sojat

100
A maradékviszony és a

pzennyezéstartalom k¥zott 1i-
20 i LA i b gyekezhek kapcsolatot taldlni.
/ LA 50 100 8001000  LCpPP™  Eyyor az Yeszes szennyezd ha-
' tde4t additivnak tekintik, ami
1. dbra ceak kdzelités, mivel a kiiltn-
bz8 szennyezfk ellendlldsjd-
ruléka nem azonos. Caron [8] adatalt 4,2 K°-on A( ~ban oldott Cu,fe,S Zn -re
gorrendben a kdvetkezSk: 1,223 1,43 1,023 0,542 cm/atom %. Természetesen
ez a kdzelitd additivitde 1s csak a szildrd oldat hatdrdig érvényes. Nagyobb
koncentréciékﬁél a kivdldsok csdkkentik a maradékellendlldst /1. #dbra ez ag-

gatott vonal/.

Alekszandrov dolgozata [8] alapjdn log-log 1éptékben dbrézoltuk sa-
j4t, valamint Pawlek [7} ,92"/ -re kapott értékeit a X, filggvényé-
ben. A mérési pontok =z 0,8 iranytaﬁgensd egyenes mentén fekezenek. Tehdt ;
a maradékhdnyados és az Uesz szennyezés koncentrdcid kbzbtti Baszerggﬁs
Pl"’/g ,V(Zc) 08 alakban irhatd,

A [ro }?cm] ﬂ‘[fé'”ﬂcm]
sot /4
80 O
20 i
70
w0\l
60 | sl neJd
§0
w0 2t
J0 ﬂ 't
20 |} 0,5+
5 mdod’m‘{f 02t
0 : ; Y

C 640 w0 Toe
o n w0 w wiars o

2. dbra
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A logtisztdbb 5 jeld mintédn vizsgdltuk az ellendllds hémérséklet-
flilggéaét 1,8 - 35 K°-ig., A 2. &brébdl 1dthatd, hogy 10 K°-ig az ellendllés:
alig vdltozik, majd erdsen novekedni kezd., Ha a héméreékletfliggd "idedlig"
ellendlldsrdl p (7r)=p(T)-p . feltételezzilk, hogy g, (T)=a 77 alaku, ak-
kor n -re 3,3 értéket kapunk. Erre az értékre Reich [6] 23”44;:6,5.103 tisz~
tapdgu mintdndl » = 3,7 értéket kapott,

I.xrod8a'l omn

[1) Perencz J.: Kohdszati Lapok, 99, 132 /1966/
[2] Pozsgal V., Baldzs E.: Kohdszati Lapok, 99, 227 /1966/
[3] Kovdcs-Csetényi, E., Vassel, O.R., Kovdcs, I.: Acta Phys. 21,
| 195 /1966/
[4] Koteis Tivadarné, Kovécs B-né: Kohdszati Lapok, 98, 157 /1965/
[5] Miskei M.: Kohdszati Lapok, 99, 74 /1966/
[6] Reich, R.: Revue de Metallurgie,62, /1965/
(7] Pawlek, F., Rogalla, D.: Metall , 20, 949 /1966/
[8] Caron, M.t "Conductibilité elect}ique..." Conf. Paris, 1957. I1. 584

[9] B.H. Anexcanapos: @us. merannos u meramnosesenus IS, I56 /1963/

Erkezett: 1967. jan. 24.
KFKI K8zl., 15.6évf., 2. szdm, 1967.
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Digitalis késziilékek korrelaciés fiiggvények

felvételére

PELLIONISZ PETER —82
MTA Kozpontl Fizikal Kuiaté Intézet

LAVIK FERENC

Pk.: 6R1.32:519.272

A cikk a Kézponti Fizikai Kutatoé Intézethen kifejlosztett KORALL-A és KORALL-
B digitdlis korreldatort ismerteti.

A KORALL-B a polari

dskorrelicios elv alapjin miikodik. A korreldeios idotarto-

ményban tég hatirok kizott alkalmas mind auto- mind keveszt korrelicios fingrvények
felvételére. A berendezés a korrelieios fiiggvényt a mérdssel egyidGben, id6kiesés nélkiil

képerzi.

A KORALL-A kiilonféle rendszerek dtviteli tulajdonsdigainak gyors és szemléleten

meghatdrozdsira alkalmas, A késziilék kiilliniaen alkalinns nagy zajhittd

clvégzésdre.

Az autokorrelicids fiiggvény meghatirozasira
a mfiszaki gyakorlatban tobbnyire akkor van sziik-
8ég, ha azt kutatjuk, hogy valamely fiiggvény tot-
szbleges szakaszdnak értékei milyen valészinisé-
gekkel allithatok eld a megeldzé figgvényszaka-
szok ismerctében; a keresztkorrelacios fiiggvény
pedig két fiiggvény egymas dltal valé meghatdro-
zottsdganak mértékét és jellegét irja le. Ennck
megfeleléen az auto-, ill. a keresztkorrelicios fiigg-
vények meghatdrozasinak igénye gyakran meriil
fel a korszer(i hiradds-, mérds- és szabdlyozastech-
nikaban.

Legyen adott két tetszileges folyamatot leird
fiiggvény: 2(f) és y(t). Amennyiben ¢ folyamatok
staciondrinsak és atlagértékiik (2) =¥(t)=0, a két
fiiggvény kozotti keresatkorrelicios fiiggvény az is-
mert definici6 szerint :

P
cry(t)= lim 1 f (Ot — ) dt (1)
T~soa Tc
0
Valamely «(f) folyamat autokorrelicios fiigg-
vénye pedig:
f
er(t)= lim = f x(t)(t—1) dt (2)
T~ 7

0

A gyakorlathan a hatiritmenet-képzéstél el-
tekintiink; miiszakilag hasznilhatd kozelitést ka-
punk, ha 7' = 7. Ennek megfelelGen az aldbbink-
ban a

4

f x(t)y(t—7) de, s )

":.u('f)=?;‘v‘

ésa

x(t)a(f - ) dt,

'I'.> T (4)
0

fiiggvényeket tekintjitk kereszt-, ill. autokorreld-

cids fiiggvényeknek,

. A korreldeios fiiggvény elGallitisa a miszaki
gyakorlathan dltaliban a (3), illetGleg a (4) kifeje-
zés alapjan torténik [1], azzal a tovibbi kozelités-
sel, hogy e fiiggvényeknek csupin bizonyos disz-

it mdresek

krét, ekvidisztans T értékeknél felvett értékei ke-
riilnek meghatirozisra.

A korrelacids figgvények eldillitasiara szol-
gald késziilékek — az Gn. korrelitorok — azon eso-
portjanal, amelyck kozvetleniil a (3), ill. a (4) de-
finicié alapjin mikodnek, a korrelicios figgvény
harmely pontjinak felvétele 1" idGtartamot vesz
igénybe. Izért a gyakorlathan sokszor szitkadges
nagy 7' értékek ésjvagy nagyszami 7 érték esetén
a korreldcios fiiggvény elGallitisihoz tetemes me-
rési ésfvacy adatfeldolgozasi iddG vilik sziikségesse
Az adatfeldolgozis gyorsitasira gyakean folhasz-
ndlt megoldis a folvamatok 7' hosszisiani s
szanak magnesszalagra, Jyukszalagra vagy filn-
szalagrn torténd felvétele, majd a telvétel szalag-
sebességnél nagyohb szalagsehesséageel torténa, so-
rozatos visszajatszasn, Minden egyes visszo jidszis
alkalmaval mis 7 érték keritl hedallitisea, tahbnyive
clektromechanikus aton. Az effajta késziilékek
szerkezeti felépiteschil, il az analdoe miivelotviée-
20shil adddo frekvencin- ¢s sehességkorlitok azon-
ban az adatfeldolaozasi idot még iuy is viszonylag
magns szinten tartjak (pontonkdént altaliban 1-- 10
see) és a madszer lényegchal kivetkezik, hogy o
korrelicios fiigevény esak joval o mérés hefejezése
utan dll rendelkezésre.

Bzek o tények, tovibbi a fenti megoldisokra
tobhnyire jellemzd ardnylag magas raforditisok,
korlitozott pontossig sth. o korrelicios méréstech-
nika fejladési vonalat a digitalis korrelitorok ird-
nyiba terelték.

IS korvelitorokndl o vizegalandd folyamatokat
leivd fesziiltsé-id6 figgvényeket az ismert minta-
vételi szabilyoknak megfelelGen mintavételnek és
kvantalasnak vetjitk ali: a tovibbiakban mind az
adattarolis, mind az adatfeldolgozis digitilis mo-
don megy végbe. Ez az analog korvelitorokhoz keé-
pest jelentdsen nagy szimitisi pontossigot tesz le-
hetdvé.

A digitilis korrelitorok fejlesztésének napi-
rendre tiizését hozai viszonyok kozott az is indo-
kolta, hogy n digitdlis technikaban az egyéh eljari-
sokhoz képest joval nagyobh tervezdi rutin, vala-

mint alkatelem- és alapkészitlék- hizis dll, ipari

szinten, rendelkezdsre.

Az alibbiakban egy dltalinos eéli digitilis
korrelitor - az in. KORALL-B -~ ¢s egy specidlis,
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&tviteli rendszerek vizsgdlatéra alkalmas digitalis
korrelator — az in, KORALL-A — keriil ismerte-
tésre.

I. Korall-B

A KORALL-B digitalis korrelator kereszt- és
autokorreldciés fiiggvények felvételére alkalmas.
A berendezés a bemenetére érkez6 analog jeleket a
kovetkezsképpen alakitja digitdlis formajiva.

A kvantdlds sordn sziikséges szintek szdmét
az hatdrozza meg, hogy milyen mértékben killon-
bozik a kvantdlt folyamatb6l képzett korreldcids
fiiggvény a ténylegest6l. Kimutathaté [2], hogy ha
a vizsghlni kivant folyamatok Gauss-eloszlasiak,
mar két kvantélisi érték (azaz csupén a pillanatnyi

- elGjel ismerete) is elégséges, ugyanis az ennek alap-
jén képzett tgynevezett polaritdskorreldciés fiigg-
vény, rz(7) és a tényleges korreldcids fiiggvény ko-
zott egyértelmii és joldefinialt kapcesolat létezik:

res(r) =2 aresin 20
: . V cas(0)em(0)

Altalénos esetben azonban a polaritdskorre-
laciés fiiggvény és a tényleges kozott csak akkor
van ilyen egyértelm(i dsszefiiggés, ha az eredeti fo-
lyamatot leiré jelekhez, egymastél és az eredeti fo-
lyamatoktol fiiggetlen, téglalap alaki amplitidé-
slir(iség-eloszldssal rendelkezd jeleket adunk hozzd.
Kimutathatd, hogy az igy nyert polaritaskorreld-
cids fiiggvény [7., (v)] a vizegéland6 folyamatok va-
16szinfiségi eloszlgsito] fiiggetleniil a tényleges kor-
relécids fiiggvénnyel ardnyos:

(5)

(6)

Ennek az eljardsnak szembet(ing el6nye, hogy
mintavételenként csak 1 bit téroldsdra van sziik-
8ég, tovabbd az, hogy a szorzés és az integrilis ma-
velete rendszertechnikailag, ill. dramkorileg igen
egyszerfien, olesén hajthaté végre.

A KORALL-B korreldtort ennek megfelel6en
alakitottuk ki, els6sorban azért, hogy a hazai mfi-
szorpiacon rendelkezésre 4116 ferritgyfir(is operativ
térolét, ill. az azt magdban foglalé KFKI-NTA 512
tipus( sokesatornds analizdtor torzskésziilékét, op-
timdlisan kihasznaljuk. Kedvez6 koriilmény, hogy e
torzskéaziilék a tdrolon, s az azt kozvetleniil kiszol-

Iz

72y(7) = const. cxy(T)

1. dbra. A KORALL-B blokkvdzlata

galé egységeken kiviil adatmegjelenité egységet,
idGalapgeneritort sth. is tartalmaz, amelyek a kor-
reldtor kialakitdsdnal jol felhasznilhatok. y
A berendezés mfikiodési elvének lényege, hogy
a késziilék a polaritdskorreldcids elv alapjin m-
kodve, két szomszédos mintavétel kozott az egyik
mérdesatornardl érkezé jelbsl utoljira mintavett
értéket a mdsik csatornabdl érkezd jelbdl az utolsé
512 alkalommal mintavett értékek mindegyikével
osszeszorozza, és a szorzésok eredményeit rendre
«elhelyezi az analizdtor taroldjanak csatornidiban.
Az egymist kivetd ilyen ciklusok sordan a tirold
valamely csatorndjiba irdnyitott szorzdsi eredmé-
nyck elGjelre helyesen dsszegezddnek, fgy a mérés-
sel egyideifileg a térols kiilonboz8 csatorndiban a
korreldcids fiiggvény kiilonbozé késleltetésekhez
tartoz6 értékei képzddnek.

A konstrukeiét és a miikodést az 1. dbra il-
lusztrélja.

A jelforrdsok és a véletlengenerdtorok jelét dssze-
gezd aramkorok rendre dsszegezik. Véletlengenerdtorok-
ként az irodalombél is ismert. felépitésii bindris pszeudo-
véletlen tipusi generdtorokat alkalmaztunk [3], amelyek
a maximdlis T értékhez képest hosszat periodusidon beliil
csekély belsd korreldcioval rendelkezd segédjelet dllita-
nak el6. Az iitemjelgeneritor dltal kijelolt idépontokban
mindkét mintavevd és polaritdsvizsgdld egyadg a folya-
matok pillanatnyi értékénck megfeleld egy-egy bites in-
formiteiot juttat a 1éptetd regisztor és tirold egységbe,
ill. az dtmeneti taroldba, Tgy o léptetd regiszter utolsd
tdroléelemébe és az dtmeneti tdiroldba a két czatorndbél
szdrmaz6 utolsé mintavétel eredményei keriilnek.

A léptetd regiszter ¢s tdrold a sokesatornis operatfv
tdrold esatornaszimdval megegyezden 512 elemet tar-
talmaz. FEgyszerfien elérhetd, hogy a fenti eljirds ismdé-
telt alkalmazidsa esetén és legaldbb 512 mintavétel utdn,
a lépteté regiszter és tirold egységben az utolsd 512
mintavétel eredménye helyezkedik el; a kdvetkez6 minta-
viételkor a legrégebbi mintavétel eredménye felejtédik ds
az 4] informdeid befrédik; gy a léptetd regiszter és tdrolé
egység az egyik mérbesatorndrdl szdrmazé bitek koziil
mindig az id6rendben utolsé 512 bitet tarolja. Két min-
tavétel kozitt a léptewd regisztert 512 dllapotin vépig-
Iéptetve, a szorzd dramkor kimenetén rendre képzbdik a
két mérbesatorna mintavett értékeinek 512, a killonbézé
v értékek szerinti részletszorzata. Ezek az értékek az
analizdtor tdrol6jdnak egymdsra kivetkez6 csatorndiba
keriilnek — a megfeleld el6zd értékekkel dsszegezve —
fgy tehdt a korreldcios fiiggvény 612 killonboz6 «-hoz
tartozé értéke a mérésidS alatt, azzal egyidoejfileg kép-
z8dik a tarol6 csatorndiban, oly médon, hogy az 1. csa-
torndban a t=0-hoz, a 2. csatorndban a v=dt-hez
(1/4t = mintavételi frekvencin), az 512. csatorndban az
511. At-hez tartozé érték helyezkedik el.

Kiilon emlitést érdemel az 512 elemes lépteto
regiszter és tarolé dramkori realizildsa, tekintettel
arra, hogy a szokdsos médon felépitett, regiszterek
gyakorlatilag elfogadhatatlan méreteket eredmé-
nyeztek volna. A KORALL-B esetében a léptet6
regiszter és throld szerepét a sokcsatornds analizé-
tor taroléjanak cimregisztere és a ferritgyfiris té-
rol6 mitrix utolsé sikja tolti be megfelels illeszt
logika scgitségével, amely biztositja, hogy vala-
mely csatorna ezen sfkhoz tartozé bithelyére min-
dig az a mintavételi polaritdsbit keriiljon befrédsra,
amellyel a kivetkez6 ciklus sordn az ezen térol6-
csatorngba keriils — a masik jelforrdsbol szirmazd,
mintavett és kvantilt — értéket szorozni kell.

A berendezés 6 mfiszaki adatait (maximdlis
mintavételi frekvencia, késleltetési értékek stb.)
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elsésorban a tdrold esatornaszdéma és mintavételi
ciklusideje szabja meg. Az NTA-512 tip. analizd-
torea épiils KORALL-B esetén a miiveleti ciklus-
id6 20 psee. Az dsszetartozo adatokat, »n szAma
analizator-csatorna igényhevétele mellett, az 1.
tdbldazat adja meg.
1. tablizat
A KORALL-B f6 miszaki adatai

Igényb.('\:(-n Max. mintaviételi Késleltetés
geator ke frekvencia [msec]
u/.?'nm. [Hz] ’,_:_..m_,_I‘ e i

min Tmax

512 100 ’ 10 5100

2566 200 5,12 1300

128 400 2.66 320

64 780 1,28 i 82

| |

I1. Korall-A

A KFKI-ban folytatott szilardtestfizikai ku-
tatdsokban a kozelmiltban olyan berendezés létre-
hozésdra meriilt fel igény, amelynck segitségével
erfsen zajos rendszerek dtviteli tulajdonsigai is
rovid id6 alatt, nagy statisztikus értékességgel
meghatarozhatok.

Megoldasul ismét a korrelacios technika alkal-
mazdsa kindlkozott.

Ismeretes, hogy ha egy linedris Atviteli rend-
szer bemenetére adott 2() jel olyan tulajdonsigu,
hogy autokorrelaciés fiiggvénye ardnyos a Dirac-
féle d-fiiggvénnyel, akkor az atviteli rendszer erre
adott valaszat y(t)-vel jelolve, z(t) és y(¢) keresat-
korreldciés fliggvénye a rendszer A(t) sulyfiiggvé-
nyével (a bemenetre juttatott Dirac-féle §-impul-
zusra adott vilasszal) lesz ardnyos:

Cys{T) = const - h(7), (7)

ha
C2z(7) = const - 8(7). (8)

Az &tviteli tulajdonsdgok jellemzésére a sily-
. fiiggvény kivaléan alkalmas. Az a koriilmény pe-
dig, hogy e filggvény meghatérozdsit korreldcios
eljardssal végezziik, egyrészt megengedi nagy zaj-
héttér jelenlétét — amint ez a késGbbiekben be-
mutatott mérés eredményébdl is kitilinik —, mds-
részt lehetdvé teszi, hogy .,lizemkozben”, tehdt az
4tviteli rendszer eredeti funkciéjanak végzése koz-
ben is ellendrizhessiik az dtviteli tulajdonsdgokat.
Ez utébbi esetben a vizsgiléjel —, amely az iizem-
szeri bemenGjelhez képest igen kicsi lehet — az
tizemet 1ényegében nem befolydsold zaj; az atvi-
teli mérés szempontjabol ezzel szemben az iizem-
szeri bemendjel tekintendd ,,zajnak’, amelynek
szimultén jelenléte azonban, a korreléciés technika
l6nyegéb6l kovetkezben, az dtviteli mérés eredmé-
nyét tég hatérok kizott alig befolydsolja.

A (8) feltételt kielégits és reprodukalhato x(t)
vizsgdlojel el6dllitdsa o legegyszeriibben bindris
pszeudo-véletlengenerdtor segitségével torténhet
[3], mely adott titemidGvel kétféle fesziiltségérték
véletlenszerfien, vagyis a periédusidén beliil kis

bels6 korreldciéval valtakoz6 sorozatat killdi — a
sziikség szerint valamely, a rendszer gerjesstésére
képes dtalakité révén — a vizsgalandd dtviteli
rendszer bemenctére. A pszeudo-véletlen sorozat
periodusideje nem lehet kisebb, mint a korrelicios
fiiggvényben szerepld v késleltetés sziikséges maxi-
malis értéke, az iitemids pedig elsé kozelitéshen
nem lehet nagyobb, mint az dtviteli rendszer felsé
hatérfrekvencidjanak reciproka.

A sulyfilggvények meghatdrozasira szolgald
nagy sebessée(i digitdlis berendezések kiziil azok a
legkorszer(ibbek — adott mfiszaki jellemzik mel-
lett a leggazdasggosabbak —, melyek a mérési ada-
tok kozbiilsé tdroldsdira sokesatornds operativ ta-
rolot alkalmaznak. Fgy ismert megoldisndl [4]. a
pszeudo-véletlenjelgencratort és a  sokesatornds
tarold eimregiszterét a mérési ido alatt kizos iitem-
generdtor Iépteti. A pszendo-véletlengenerdtor ki-
menéjele megfelel§ dtalakiton keresztiil az atviteli
rendszer bemenetére jut. Az dtviteli rendszer ki-
mendjele impulzusszimossiig formédjiban van asok-
csatornds tarolonak a cimregiszter dltal éppen ki-
jelolt esatorndjiaba tovibbitva (2. dbra).

Utemjel O

Presdovicllenjot ] =
A tdrolgrendszer bemene IMI
thre jula i A

Jjutd
i \
k.csalorna A, ¢ i
Acsatorna be -, | (kol)csolorna 1
mlnd‘lkr'[ﬂl' | |
(Hidlsaorra |1 Ay
|(k+3)csatorna i 'u y 8% iy e
-

2. dbra. Az adatgyiijtési elrendexés iddiagrammja

(KORALL-A)

. Mivel a cimregiszter és a pszeudo-véletlenge-
neritor azonos periodicitdsira van kiképezve, a
mérés befejeztekor a sokesatornds tarold esatorndi-
ban a rendszer vilaszfiiggvénye célszeriien rende-
zett formdban rendelkezésre all. A gerjesztd flige-
vény az utblagos kiértékeléshez egyszerfien —— pl.
a bindris pszeudo-véletlengeneritor léptetésével —
reprodukalhaté.

A KFKI-ban kifejlesztett sulyfiiggvény-meg-

- hatéroz6 digitalis korreldtorhoz, a KORALL-A-hoz

alapkészillékként az el6zi fejezetben kifejtett eli-
nyds tulajdonsdgai miatt ismét az NTA-512 tipusq,
512 csatornds tranzisztoros analizdtor keriilt alkal-
mazdsra. Az analizitor nydjtotta rendszertechnikai
és dramkori lehetGségeket maximédlisan kihaszndlva
sikeriilt elérni, hogy a 2. dbra szerint végrehajtott
adatgyfijtési tizemméd befejezése utin -— mely
alatt a rendszer vilaszfiiggvénye az 512 esatornds
operativ tdrolé mdsodik 256 csatorndjaban keriilt
tdroldsra — a borendezés nagy sebességgel és mind-
amellett kevésszdmu és nem koltséges dramkori
egységet felhaszndlva automatikusan képezi és a

" sokesatornds tdrold els6 256 csatorndjaban helvezi

el a korreldciés fiiggvény értékeit. Az adatgy(ijtési
szakasz befejeztekor n KORALL-A automatikusan
elinditjn az adatok feldolgozisat.
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Aridmethad
3. dibra. A KORALL-A blokkydizlata

Az adatfeldolgozis az azt megel5z6 mérés ida-
tartamatol fiiggetleniil, s barmilyen tovabbi adat-
feldolgzoz6 berendezés (pl. digitalis szamitogép) nél-
kiil, igen rovid id6 alatt megy véghbe; tekintettel
arra, hogy az analizitor tarolojanak miiveleti cik-
lusideje kb. 20 upsee, a teljes adatfeldolgozisi id6
kisebb, mint 3 sec. A berendezés adatfeldolgozasi
iizemmodjat a 3. dbra alapjin ismertetjiik.

A felbngzndlt. pszeudo-véletlen sorozat periddus-
ideje 2664 At-vel jelilve az iitemjelgenordtor {item-
idojét, amely 20 prec—1000 see hatdrok kizitt totszés-
szorinti drtékee bedllithato. Az adatgy(ijtési id6 alatt fel-
vott vilaszfiiggvény-értékek az 512 esatornds operatfv
tdrolonnk az 1. efmregiszter dltal folkoreshetd, mdsodik
foléboen, 266 csatorndban dllnak rendelkezdsre. Az adat-
foldolgozds megkezdésekor az iitemjelgenerdtor az 1.
efmregisztert n mdsodik taroléfél elad cfmére, a 2. cfin-
regisztert az olsd tarol6fél elss efméro, a pszeudo-véletlen
gonerdtort az olsd iitemhez tartozé dllapotdba lépteti, a
kommutdtor pedig az 1. efmregiszter Altal kivdlasztott
efmeot tovAbbitjn. Az fgy kivdlasztott csatorna tartalmea
az aritmotikai regiszterbo torlés nélkiil ftirodik, majd a+
kommutdtor vilt, és az aritmetikai regiszterben tdrolt,
a przoudo-vélotlengoneritor dltal mogszabott eljelfi ér-

k n 2. efmrogisztor dltal kivdlasztott csatorndba dtird-
dik. (Ha a pszoudo-véletlengonerdtor kimen6jele ezen
ittombon az ,, 1" szintet veszi fel, akkor pozitiv elSjellel,
ha a ,,0" szintot, akkor nogativ el8jellel kerill Atfrdsra a
csatornatartalom.)

A kivetkez6 iitemben az 1. efmregiszter a mdsodik
cimro, a pyzoudo-viletlengenerdtor a mésodik {itemhez
tartozé dllapotdba 1é6p — a 2. cimregiszter véltozatlan
dllapothban marad ~— ezutén Gjra az ol6bb lefrt procesz-
wzus zajlik lo. Egy teljes ciklus 266 iitemot tartalmaz.
Beldthato, hogy az olsd ciklus alatt az els6 tdrol6fél elsd
csatorndjiban a két figgvény id6bon dsszetartozd érté-
koinok szorzataibol alkotott elGjolhelyes dsszeg képzo-
dik, amely nom mds, mint a két fiiggvény keresztkorre-
ldcios fiiggvényének a 7 =0-hoz tartozé értéke. Az elsd
ciklug befojozdse utdn az iitemjelgenerdtor a mésodik
ciklust indftjn oly médon, hogy az 1. cfmrogisztert az
elsd tdml(’)féf 2566, efmérdl az elsd eimre 1éptoti; az olséd
cefmrogiszter tilfolydsjolo a 2. efmregisztort lépteti az
«lgd tarol6fél misodik efmére; a léptoténvezérld egység
pedig gondoskodik arcol, hogy o pszeudo-véletlengone-
ritor egy tovdbbi titemidére megmaradjon eddigi, azaz
a 266, titemhoz tartozd dllapotdban,

A tovibbinkban a teljes eiklus lefolytatdsi modja
mngnuyuzik a fontebb lefrttal, o eiklus alatt tehdt az olséd
tarolofol misodik csntorndjaban n két filggvény egymis-
1Ol x = At idévol eltolt értékoinok szorzataibél alkotott
olBjelhelyes Banzog képzddik, amely mogogyezik o két
fiigvdny lwruw/.!kurrvLﬁ('i(m filggvényének a v = It kés-
loltetdahez tartozd drtékével. Beldthats, hogy 266 toljea
cildus ntdn az vlsd tdrol6fol cantorndiban rendolkezdsre
Al o pazoudo-véletlenjollel gerjosztett rendszer kimene-
toral szdrmnzd figevony éa a gorjesztd figevony kizotti

+ koresztkorreldeidn figgvény 266 szdmn, ekvidisztdng ¢
drtékndl folvont drtdke,

Mogemlitendd, hogy <~ mivel n midsodik tirolorész
az wdntfeldolrordsi ciklus végdn in géritlotloniil 6rzi n mé-

e e ——

1. dbra. 4 KORALL-A plug-in miszerfiék

rési ciklus sordn dsszegviijtott adatokat — az adatfel-
dolgozdsi ciklus utdn sziikség szerint ijabb mérési ciklus
kezdhet6 az el6z6 maérési ciklus sordn gyfijtott adatok
kiegészitéadre. Mivel az adatfeldolgozds rivid idé alatt
megy végbe, a gyvakorlati esetek nagy tohbségénél ezen
egymisra kovetkezd iterdeids fizisok alatt a vizsgélt
dtviteli rondszer jollemz6inek Inssii — drift-jellegli —
megviltozdsdval még nem kell szdmolni,

Ami a késziilék konkrét kivitelét illeti, a be-
rendezés az NTA-512 tip. analizitorral kozos egy-
séget alkot.

Az analizdtor torzskésziiléke adja a korrelator
sokesatornds operativ tdrolojat, a regiszterek nagy
részét, tovabbd ez szolgdltatja az ilizemjeleket. A
tobbi sziikséges dramkori egység (pszeudo-véletlen-
generator, regiszter, kommutitor, léptetésvezérls)
egy plug-in rendszerdi fickban nyert elhelyezést.

A késziilék f6 miiszaki adatai kozil kieme-
lend, hogy a berendezés elemi késleltetési ideje
(médsképpen szolva az iitemid6) a 20 psec és 1000
sec kozotti tartoményban tetszés szerinti értékre
bedllithatd, a maximélis késleltetési id6 (Tmax) pedig
ezen bedllitott érték 255-szorose.

Végezetiil egy egyszerli mérést ismertetiink,
amelynek segitségével a KORALL-A els6 ellendr-
zés6t végeztlik. A mérés blokkvizlatit az §. dbra
mutatja.

A korreldtor I kimenetén megjelend pszeudo-
véletlen négyszogjelsorozat az IG, impulzusgene-
rétor impulzusait kapuzza, igy a pszeudovéletlen-
generitor , igen” dllapota esetén, gyakorlatilag kés-
leltetés nélkiil, impulzus jut a VAGY kapun keresz-
titl a korrelator 2 bemenetére. Az 1G, impulzus-
generhtor, amelynek jelei a VAGY kapun 4t, ugyan-
csak a 2 bemenetére jutnak, szabadonfuté tizem-
ben miikodik. Legyen az IG, éltal szolgdltatott, a

5. dbra. A KORALL-A ellendrz6 mérésének
blokkvazlata
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Osszefitgges a mérdsi (bemenet) és a korreldeids fiiggrénubeli jel/zaj viszony kizitt, KORALL- A

2. tablazal

Rore. KAtter Max. oltérés
Jel, £, Zaj, Ty Bemeneti Korr, esties n (il.l Al az &tl.-tol Korr. jel/zaj
(kHz) (kHz) jelfzaj (€,/f,) (beiitds) “’;.ﬁ"".‘/’:) nyt/(nm — 1
10 50 i 0.2 36 914 0 12,56
10 7 100 { 0,1 18 502 0 12
10 500 i 110,02 3 391 0 9
5 1000 | 0005 i 364 0 4,1
|
1

Ceatornatartalom-preset: 1024 beiités

VAGY kapu bemenetére jutd impulzusok dtlagfrek-
vencidjn f, IG, frekvencidja f,. A vizsgalat abb6l
411, hogy kiilonbozé f,/f, ardnyok mellett, de azonos
,,csatornatartalom preset’” értéket bedllitva (vagyis
a tényleges mérést addig folytatva, mig valamely
esatorna tartalma el nem érte az elére bedllitott
értéket), a késziilékkel elvégeztetjitk a teljes mé-
rés+adatfeldozis ciklust, majd megvizsgaljuk, hogy
a korreldciés fiiggvény maximuma, amely most ter-
mészetesen az elsG csatorndba esik, mennyire emel-
kedik ki a t6bbi esatorndban kialakulé hittérbél.
Az eredményeket 2. tiblizatban foglaltuk ossze,

Léathato, hogy a korreldcids estics még akkor is
kb. 10-es faktorral kiemelkedik a korreliciés hét-
térbsl, amikor a bemeneti hattér (zaj) a vizsgdlé-
jelnek tébb mint 100-szorosa.

KOSZONET
A szerz6k koszonetiiket fejezik ki, Pdl Léndrd pro-
fesszornak a matematikai problémdk tiszidzdsdban valo
értékes kdzremiikidéséért, tovabbd Biri Jdnoes tudomd-
nyos munkatdirsnak és esoportjinak az analizdtoradap-
tzlds bonyolult munkdjdnak elvégzéséére.
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Meaauonuc IT.—Caasux ®.: Undpossie npubopu nan

CHATHA KOPPENAUKOHHBIX GYHKIWH
B crarbe oivicnsaercst mndpopoil koppensitop Titna

KOPAJUI-A 1 K/ 'PAJII-B, paspaGoraunuil 8 Benrep-

ckom Llentpansior Wnernryre ®uanveckux Mccrerona-

HHlt.

Verpoiierso KOPAJUI-B paGoraer no upnsiny
HOJIPHOCTH Koppessiutit. Ono npuroxno B 60abIIHX Bpe-
MEHHBLIX KOPPEJSTIMONHLIX 061acTaX JUisi CHSITHST aBTo-
KOPPESHIHOHHBIX W NEPEKPECTHHIX  KOPPEIsSTHOHHBIX
pyuicn. Yerpoiierso paapafarsinaer KoppesitHonnyio
DYHKIMIO 0 HOBpEeMeno ¢ Hamepeniiem, Hea notepn Bpe-
MeHIL

Verpolicteo KOPAJUL-A npuroano st Guietporo
1 HALASUIOTO OTIPEACICHITS TEPEXOHBLIX CBOTICTR pasiiny-
X cucrem. Yerpolictao ocofienno npurojiHo juist npoge-
naenust namepennit ¢ Goanmnm Goinoss.

Pellionisz, P.—Szldeik, F.: Digitalgeriite tiir die Auf-
nahme von Korrelafionsfunktionen.

Im Artikel werden die im Zentralforschungginstitut
fiir Physik entwickelten digitalen Korrelatoren KO-
RAUL-A und KORALL-B beschrieben.

Daa Gerit KORALL-B arbeitet auf Grund des
Prinzips der Polarititskorrelation. Tm Korrelationszeit-
beroich ist es zur Aufnabme von gowohl Auto- als Kreuz-
korrelationsfunktionen zwischen weiten Grenzen ge-
gigmet. Von der Einrichtung wird die Korrelationsfunk-
tion, gleichzeitig mit der Messung, ohne Zeitausfall ge-
hildet.

Das Corit KORALIL-A st zur schnellen und
anschaulichen  Bestimmung  der bertragungseigen-
schaften von verschiedenen Systemen geeignet. Dan Ge-
riit ist besonders znr Durchfithrung von Messungen mit
grossem Ranschhintergrund bestimmt.

Pellionisz, P.—Szldvik, F.: Digital Apparatus for De-
* termination of Correlation Funetions.

In the article the digital correlators KORALL-A
and KORALL-B, developed in the Central Rescarch
Institute for Physics named aro described.

KORALL-B functions according to the prin-
ciple of polurity corvelation. It is suited, in tho correla-
tion time range, for determining both auto-correlation
and cross-correlation funetions between wide limits. The
apparatus compules the correlation function simulta-
neously with the measurement, without time lag.

KORALL-A is suitable for the rapid and pers-
picnous determination of the transfer characteristics
of various systems. The apparatus is especially suited
for performing measurements with a high noise back-
ground,
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LABORATORIUMI HIDROGENCSEPPFOLYOSITO
BERENDEZES

BALLA JANOS
MTA KFKI Szilardtestfizikai Laboratérium, Budapest

Laboratériumi igényeket kielégitd 5,8 1/h teljesitmény{i hidrogéncseppfolyésitot épi-
tettiink. A berendezés Fe (OH), katalizAtor alkalmazdsdval 90 %-os koncentrécioja folyékony
parahidrogén, néhdny szelepallis megvéltoztatisa és neon gdz hasznilata esetén pedig
cseppfoly6s neon el6dllitdsara alkalmas. Ismertetjiik a cseppfolydsitd szerkezetét és miitkodé-
sét, a normdl hidrogén ilizemben mért fobb paramétereket, tovabba a parahidrogén
és neon Gizem szamolt jellemzdit.

Bevezetés

A 100 °K-ndl kisebb homérsékletek elérésére szolgdld hiitkozegek, mint a
folyékony oxigén-, nitrogén-, neon-, hidrogén és hélium azonos térfogatrészének
kozelitd pdrolgdshd ardnya 72,8:60:18,5:10:1, forrdspontjuk 760 Torr nyomdsndl
e 00ekes 712K 27 OK, 20 9K €5 4,2 O

E tulajdonsdgok ismeretében megdllapithatd, hogy a folyékony hélium normal
forrdspontja feletti — mds hiitokozeggel dthidalhaté — hémérsékleteket nagyobb
hdékapacitdsi mintdkndl, vagy nagyobb hiitendd térfogatokndl cseppfolyds hélium-
mal rendkiviil gazdasdgtalanul lehet elddllitani. A megdllapitds kiilonosen az elekt-
ronika, a vdkkuumtechnika, a magfizika és a nagyenergidji részecskék fizikdja
teriiletén felmeriild hiitési feladatokra vonatkozik, amelyeknél gyakran nagy téme-
gek (pl. egy 100 kOe térerdsségili szupravezetd szolenoid), illetve nagy térfogatok
(buborékkamrdk, kryoszivattyuk) fordulnak el6. Bdr hazai kutatdintézetekben a
felsoroltakhoz mérhetd nagyigényfi ,,hideg” fogyasztdk jelenleg nincsenek, a tudo-
mdnyos kutatds hfitési problémdinak optimalis megolddsa érdekében gondoskod-
tunk a mdr rendelkezésiinkre dll6 folyékony nitrogén és folyékony hélium kozotti
két hiitokozeg, a cseppfolyds hidrogén és a cseppfolyos neon elddllitdsdrdl. Beren-
dezésiinket az 1961-ben épitett 2,51/h teljesitményii hidrogéncseppfolydsitd [1]
technolGgiai rendszerének kismértékii dtalakitdsdval, a részegységek korszerfisité-

,,,,,

' A) Normil dsszetételii folyékony hidrogén eldallitasa

Hiitékorfolyamat

Késziilékiinkben a legegyszer(ibben megvaldsithaté folyékony nitrogén el6-
hiitéses Linde-korfolyamatot épitettiik meg, amelynek folyamatdbrdjdt az 1. dbra,
technolégiai vdzlatdt a 2. dbra, fobb termodinamikai jellemzoit az I. tdbldzat tar-
talmazza. :

A p=120...150 ata nyomdsra komprimdlt tiszta hidrogén gdzt (1 --x) 1lletv9
x ardnyban osztjuk el az I. expanddlt hidrogén hécseréld és a II. redukdlt nyomdsi

7 Fizikai Folybirat XVI/3
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nitrogén gdz (gbz) hdcseréld kdzott.

egyesitjiik és dtvezetjiik a redukalt

BALLA J.

A 2-es dllapotd komprimdlt hidrogén dramokat
nyomdsu folyékony nitrogénbe meriild IIl. ho-

cserélén, mely utdn a hidrogén hémérséklete kicsiny eltéréssel megkozeliti a folyé-
kony nitrogén hémérsékletét. Az elShiités utdni 3-as dllapot gdzndl a fojtdsi ef-

T m*.
|

B
S [kcalkg'grad’]
1. dbra. A foly. N, el6hiitéses Linde-
modszerrel torténd hidrogén cseppfo-
lyositas elvi vazlata Q,...Q; — a hicse-
rélokben elvont hémennyiség; Q,, —
hofelvétel a kompresszor szivo oldalin

fektus — az inverzids gorbébdl megdllapithato-
an [2] — pozitiv, tehdt fojtdsndl a gdz hiilni
fog. A IV-es alaphGcserében a komprimalt hid-
rogén a nem cseppfolydsodott expanddlt hidro-
génnel létrejové hocsere kovetkeztében jelen-
t6s mértékben tovdbb hiil (4-es dllapot). Ezutdn
kovetkezik tiiszeleppel a Joule—Thomson ex-
panzio, mely alatt a gdz nyomdsa p,=1,3...1,5
ata-ra csokken, homérséklete a kritikus homér-
séklet (7T, =33,19 °K) ald esik és ¢%-ban csepp-
folydsodik. A cseppfolydsodott gdzmennyiség
potldsdra szobahdmérsékleten tiszta hid: ogén
gdzt vezetiink a rendszerbe, igy az izotermikus
komprimdldsndl mindig rendelkezésiinkre dll a
megfelel gdztérfogat, s ezzel biztositjuk a
cseppfolydsitd blokkban a kivdint mennyiségi
aranyokat. ;

A korfolyamat szdmoldsdhoz kiindulé adat-
ként felvettik az 1, 15, 1p, 1g, 3, 4, 47, 3
és 6 dllapotok hémérsékletét és nyomdsdt, majd

a hidrogén és nitrogén T-S diagramjdbél [3], [4] leolvastuk a hozzd tartozd ental-
pia értékeket. Ezek ismeretében a hdcseréldk hdegyensulydt felirva meghatdrozzuk

:Sés:%vbs N, nsgl;;ﬁu?m Ny

1

KOMPRIMALT H, EXPANDALT H, CSEPPFOIYOS H
ks g A Y i
G * z)G,Jf G, F

4“

Ol
! |

2. dbra. A cseppfoly6sitési ciklus technoldgiai vazlata. 4 — elzdrd
szelep; B, C — szabiélyozo6 szelepek ; D — fojtészelep; I — az ex-
pandalt hidrogén hicseréldje; II — hbcseréld a redukalt nyomasa
nitrogén dagban; III — hocserélo a redukalt nyomdsi folyékony
nitrogénben; IV — alaphdcseréld a fojtds utédni hidrogén dgban



LABORATORIUMI HIDROGENCSEPPFOLYOSITO BERENDEZES

a nyerhetd folyadékhdnyadot, a folyékony nitrogén felhaszndldst, a 2-es dllapot
entalpidjdt és hOmérsékletét, az I-es és Il-es hocserélékon dtdramlé komprimdlt
hidrogén mennyiségét, a 4-es dllapot entalpidjdt és hdmérsékletét, majd a hdcseréls-
ben elvonandé hdmennyiségek

értékét. _ I. TABLAZAT
1. Elméleti és tényleges fo- A hiitikorfolyamat termodinamikai jellemzoi
lyadéktermelés.
. A IV-es hécserélé héegyen- Allapot | Abs7olit nyomds | - Homérséklet Entalpia
sulya plkg/cm?] TI’K) Ilkcal/kg]
Ig = el +(1—¢)1;,
T ,( _ Vs 1 120 295 1010
ebbdl az elméleti fajlagos folya- 2 120 98 344
déktermelés 3 120 65 271
4 120 44 147
I,—1 4 13 22 172
g = 1—5»}1 = 0,244 4 1,5 2 69
R Y 5 1.5 64 278
i 6 1,5 290 976
kg folyékony H, 6 1,0 295 994
ke H, gaz i 1 0,15 64 74
ik 13 0,15 64 44
A kompresszor szdllitotelje- le 0,15 290 103

sitménye 20 m®h, az OJrdnként
szdllitott hidrogén gdz sulya Gy, =1,8 kg/h, tehdt az elméleti folyadéktermelés

Gy, = &Gy, =0,44 kg/h, térfogata Vi, =6,21/h.
Tartés lizemben mért tényleges fo]ya_déktermelés
Vh,,=581/h, Gy, =0,41 kg/h.
A tényleges fajlagos folyadéktermelés

kg folyékony H,

=028 =i

Az elméleti és tényleges folyadékmennyiség kozotti kiilonbséget a késziilék
,»hidegz6ndjdt” (IV-es hécseréld és folyékony hidrogén tartdly) ért hdszivdrgdsok
okozzdk.

A szdmoldsndl figyelembe vett fajstlyok:

7, =0,08987 :1% hidrogén gdzra,

y,=0,0708 I_cig folyékony hidrogénre.

2. Az el6hiitésre sziikséges cseppfolyds nitrogén mennyisége.’
Az I—II—III. h&cseréldbdl 4ll6 wn. ,,melegzéna” hegyensilya

L—I;=(1 —s)(lﬂ"'lb)+Gl:l|(llG_IIF)9
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amelybdl a fajlagos elméleti nitrogén felhaszndlds

£ (L—=I)—(1—e)(s— 1) ~ 233 kg folyékony N,
: ILig—ILir kgH,giz °

Gn

Ordnként felhaszndlt elméleti nitrogén mennyiség

kg folyékony N.
Gioo = Gy G, = 422100 1,

Tartés iizemben mért tényleges folyékony nitrogén felhaszndlds

Gryo = 462 kg

térfogata 5,67 II; .
Egy liter ténylegesen el8dllitott folyékony hidrogénre jutd nitrogén felhasznd-

l14s 0.98 1.
Az elméleti és a tényleges mtrogén sziikséglet kozotti eltérést a melegzonai

hé&cserél6hdz jutd hészwargasok eredményezik.
3. A 2-es dllapot entalpidja és hdmérséklete.
- Az I-es hécseréld hdegyensiilya
k cal

(I=x)(h—1p) = (1-&) (s~ Is) =528 ——.

Kifejezziik x értékét
: i g, 508
s e T s
A II-es hocserélé hoegyenstilya
x(h—1Ip) = G;«a(lm_[u");

x értékét helyettesitve

528 k cal
b—~—Jm ~I) = Gy~ he) = 1381

l

Az bsszefiiggésbdl a 2-es dllapot entalpidja

k cal
kg ’

és ehhez a hidrogén T-S dlagramjabél a p=120 ata izobdron taldljuk a keresett
hémérsékletet:

I, = 344

1 =98°%K."
? 4. Az I-es és a Il-es hScserélén dtdramoltatott komprimdlt hidrogén mennyl-
sége:
528

s 8 5

= 0,21,
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tehdt a Il-es h&cserélén a komprimdlt hidrogén 21 %-dt, az I-es hécserélén pedig a
komprimdlt hidrogén 79 %-dt kell dtbocsdtanunk.

5. A 4-es dllapot entalpidja és homérséklete.

A IV-es hdcserélé hdegyensulya

Li—1, = (1 —-e)(Iy—1y)
Ebbél
Boie i 1) AT
4, 5T &g b 4’7 - kg ’

T,=44°K.
6. A hdcseréldben elvonandd hémennyiségek.
I-es hécserélében: Q) = Gy, (1 —x)(I; — 1) = 947 k cal/h,
II-es hécseréldben: Q, = Gy, x(f;, — 1) = 252 k cal/h,
IIl-as hécserélében: Qy = Gy, (I, —1I) = 211 kcal/h,
IV-es hécseréldben: Q, = Gy, (I3 —1,) = 144 k cal/h.

A hiit6korfolyamatot alkotd gépek és késziilékek technologiai Osszefiiggése a
berendezés kapcsoldsi vdzlatdn (3. dbra) ldthatd. A hécseréléket, a fojtdszelepet és
" a folyékony hidrogén tartdlyt magdban foglalé cseppfolydsité blokk bévebb ismer-
tetésére a részegységeknél visszatériink.

r ! ” .
A berendezés miikodése

A Kkiilsé palacktdroléban elhelyezett 3 db 40 lit. {rtartalmi palackban (1)
tdrolt nagynyomdsu elektrolitikus vizbontdsbdl szdrmazé technikai tisztasdgi hid-
rogén nyomdsdt a nagymembrdnos reduktorral (2) 3,5 att-ra csokkentjiik, és a
~ gdzt a gdzharang (7) telitési magassdgdval vezérelt mdgnesszelepeken (MSZ1, MSZ2),
valamint az utdnuk kapcsolt égésgdtlékon (31) keresztiil a gdzszdriton (3), a viz-
hiitésti kondenzdtoron (4), az alacsonyhOmérsékletli adszorpcids gdztisztiton (5)
és a kisnyomdsu szlirén (6) dtdramoltatva az 1,25 m® {irtartalmu olajzdras gdz-
harangba (7) engedjiik. A gdzharang felsd dlldsdban a gdz tulnyomdsa kb. 155 mmVo.
A 20 m?h teljesitmény(i 150 ata végnyomdsu vizhiitésti gdzkompresszor (KO) a
hidrogént 120...150 ata nyomdsig sfiriti. Az olajszennyezédést 2 db durvalevélaszto
(8,9) és a szénnel toltott finomlevdlasztd (10) tdvolitja el, az esetleges mechanikus
szennyezédéseket pedig a nagynyomdsi sziird tartja vissza. A kezelGpultba (26)
épitett cseppfolydsitd blokk (12) el6tt a teljesen tiszta nagynyomdsi hidrogén gdzt
(1 —x), illetve x ardnyban osztjuk és a blokkba engedjiik. i

Az ismertetett folyamatban cseppfolydsodott hidrogén a cseppfolydsité blokk
folyadéktartdlydban gyfilik &ssze, illetve tdvozik az expanddlt és szobahémérsék-
letig felmelegedett hidrogén gdz, amely a tisztit6 blokkot (3, 4, 5, 6) megkeriilve visz-
szagramlik a gdzharangba. A keletkezett folyadékkal azonos stlyli gdzmennyiség
automatikus potldsdrdl a gdzharang dltal vezérelt mdgnesszelepek gondoskodnak.
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Levego

Ky v Negaz
mignyag ¥ gumi
balionban

"t' =N, kifyvas

Jelilesek :
e Nogynyomasi Hy v Ne
e e e - Redukolt v expandclf Hy v. Ne

e G0 harang nyomasi Ne v Hy
<=~ Folyexany Ne v Ky
— Vakvumozot? Ny

~Folyekony Ny
- Redvkolt Ny

BN

3. dbra. A hidrogéncseppfolydsitd kapesoldsi vazlata, 1 — nagynyomdst gazpalack; 2 -—nagymemb-
rénos reduktor; 3 — gazszarito; 4 — vizhiitésii kondenzéitor; 5 — alacsonyhomérsékletii adszorpeios
gaztisztitd; 6 — kisnyomdsu sziird; 7 - gazharang, 8—9 — durva olajlevilaszto; 10 — finom olaj-
levalasztd; 11 — nagynyomast szliré; 12 — csepplolyositd blokk; /3 —— gaztalanito; 74 —- olaj-
diffaziés szivattya: 15-—16--17-—18 — kétfokozatl elovakuumszivattyak; /9 - kifagyaszto,
20 — folyékony nitronég Dewar-edény; 27 — folyékony hélinum Dewar-edény; 22 — nitrogén reduk-
tor; 23 — nitrogén gazpalack ; 24—25 — miiszerfal; 26 — kezelOpult; 27 - nagynyomdsu gazpalack ;
28 — visszaeresztd szelep; 29 —— analizis szelep a kisnyomdsi oldalon; 30 — analizis szelep a nagy-
nyomasu oldalon; 3/ — égésgatlo; MSZ1, MSZ2 —- mignesszelep hidrogén kozegre; MSZ3 -

-— méagnesszelep folyékony nitrogénre; M — miiveleti szelep a hidrogén - neon iizem atviltisara:

KO -— kompresszor

A cseppfolydsitdsi ciklus alatt a zdrt rendszerben dsszegy(ilt viz és olaj gdzvesz-
teség nélkiili eltdvolitdsdra a gdztalanitok (13) szolgdlnak.

A cseppfolydsité blokk hdészigetelése céljabdl a vakuumkopeny evakuldsdra
100 1/s szivosebességli olajdiffuzids szivattyat (14) és eldvikummszivattyat (15)
haszndlunk. A Ill-as héeserélében levé folyékony nitrogént 0,15 ata nyomdsig a
150 m?/h szivésebességli szivattyival (16) vikuumozzuk. A eseppfolydsitd berende-
zés egyes szerkezeti elemeinek tizemkezdet elotti légtelenitése, a csérendszerben
maradt gdz dtszivattyazdsa a gdzharangba, a gdzszdrito (3) és az alacsonyhémérsék-
letii adszorber (5) regenerdldsa, a tdroldedényekbdl elpdrolgd hidrogén elszivdsa
2 db eldvdkuumszivattyGval (17, 18) torténik. Levepd-iizemben és regenerdldskor e
szivattyik el6tt folyékony nitrogén hiitésii kifagyasztokat (19) alkalmazunk. A vd-
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kuumszivattyik inditdsdt, izemiik ellendrzését a miiszerfalakon (24, 25) végezhet-
jiik el, amelyek a sziikséges kapcsolokat, szelepeket és miiszereket tartalmazzdk.

A cseppfolydsité blokkban (12) és a gdztisztitéban (5) felhaszndlt folyékony
nitrogént 25 | {irtartalmu fém széllitoedényekben (20) tdroljuk. A folyadék dttoltése
a cseppfolydsitondl (12) a 3-as pont (1. a 2. d4brdt) hdmérséklete dltal vezérelt mdgnes-
szeleppel (MSZ3) automatikusan, a tisztitondl (5) kézi miikodtetéssel van megoldva.
Az 4ttoltéshez sziikséges redukdlt nyomdsd nitrogén gdzt nagynyomdst palackbdl
(23) reduktoron (22) keresztiil nyerjiik.

A cseppfoly6sitd blokk folyadéktartdlydnak befogaddképessége 6 liter, igy
65 percenként kell a folyadékot a cseppfolyds nitrogénnel elShiitott és gdzharang
nyomdsu hidrogén gdzzal eldzéleg feltoltott 101 {irtartalmi Dewar-edénybe (21)
dtszivornydzni. Attoltésnél és a megtoltstt edényekbdl elpdrolgd gdzt a miiszerfalba
(25) szerelt csGvezetéken keresztiil vagy a gdzharangba vagy a szabadba engedhetjiik,
illetve elévdkuumszivattyival (18) a megtoltott edények folyadékdt redukdlt nyo-
mds ald is helyezhetjiik.

Q000

RIETT ou

- ——

4. dbra. Részlet a gépterembol
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A cseppfolyésitds befejezésekor a berendezésben levé tisztitott hidrogén gdzt a
belsS palackéllvanyra kapcsolt palackokba (27) sfiritjiikk. Kovetkezd induldskor e
palackokbdl lehet a gdzharangot feltdlteni.

A cseppfolyésité blokk indulds utdni lehiilése alatt még nem képes a kompresz-
szor dltal szdllitott teljes gdzmennyiség dtbocsdtdsdra. A felesleges mennyiségii
gdzt a kompresszor nagynyomdst oldaldrél megkeriild szeleppel (28) engedjiik visz-
sza a szivocsdbe.

A hidrogén ismert tulajdonsdgait figyelembe véve a berendezés iizembiztos-
sdgdt (robbandsbiztossdgdt) csak teljesen tiszta, leveg6t (oxigént) nyomokban sem
tartalmazé hidrogénnel lehet elérni. A harmincpercenként el6irt szennyezettség-
vizsgdlathoz kisnyomdst és nagynyomds( oldalrol a 29-es, illetve 30-as szelepek
segitségével tudunk mintdt venni. '

A cseppfolydsité ilizem zavartalansdgdnak biztositdsdra gondoskodtunk a,viz-
kimaradds, dramkimaradds, tulnyomds, a helyiség megengedettnél magasabb hidro-
gén koncentrdcidja, valamint a gdzharang taltoltés és tuliirités elleni automatikus
védelmérdl.

Hidrogén-iizemrdl neon-iizemre valé dtdlldskor a teljes rendszert vdkuumo-
zdssal és nitrogén gdz feltdltéssel tobbszor 4t kell obliteni, majd ismételt evakudlds
utdn lehet a neon gdzt a késziilékbe engedni. A neon-lizem megkezdése eldtt az
M jelii miiveleti szelepek 4tdllitdsdval a teljes csOrendszert hermetikusan zdrttd
kell tenni.

A 4. dbrdn a gépterem egy részét mutatjuk be: a'cseppfolydsité blokk kezeld-
pultja (26), folyékony hidrogén dtemelés kdzben és a vdkuumszivattylik miiszerfala
(25) l4thato.

Részegységek

1. A technikai hidrogén kiilsd letdltd dllomdsa (1, 2, MSZI1,
MSZ2, 31). :

Leirdsdt 1. az el8bbi fejezetben. Szerelvényei koziil a gdzharang dltal vezérelt
robbandsbiztos kiviteli mdgnesszelepek (tipus sz.: HU-41—12) kiilon emlitést érde-
melnek (5. dbra). : »

2. Miiszerfal 1. (25).

v Leirdsa az el6bbi fejezetben. Szerelvényei koziil a hermetikus zdrdst biztositd
— s igy a kriogéntechnikdban széles korben alkalmazhaté — csémembrdnos elzdrd-
szelepet (tipus sz.: HU-13) mutatjuk be (6. dbra).

3. Gdztisztité blokk (3, 4, 5, 6, 13).

a) A sorba kapcsolt gdzszdrité (3) és vizhiitésli kondenzdtor (4) a tisztitds
els6 fdzisdt, a technikai mindségii hidrogén gdz. szdritdsdt végzik szobahdmérsékle-
ten. A gdzszdrité (7. dbra) nyomadsdllé acélhenger (p,,., =150 att), bels6 terének
alsé kétharmad része az eldszdritdsra szolgdld szilikagéllel (KSZM madrka), felsd
harmada pedig a gdz finomszdritdsdra szintetikus zeolittal (Klinosorb-4) van meg-
toltve. Az adszorbensekbsl elhordott mechanikus részecskék levdlasztdsdrol a
molekulasziird folé helyezett iiveggyapot szliré gondoskodik. A szilikagél sulya
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5. dbra. Mégnesszelep redukdlt nyomasu hidro- 9
génre, Pua.=6 att. 1 — szelephdz alsé rész; /
2 — szelephdz felsd rész; 3 — vasmag 4allo rész;
4 —vasmag mozgd rész; 5 — szelepszdr; 6 — mag- —
nes kdpeny; 7 — zarélemez; 8 — tekercs; 9 —zd- 1D
récsavar; 10 — tomitdgylir(i; 11 — szabalyoz6 RS
csavar; 12 — vezetOgyfir(i; 13 — rugd; 14 — t6- 13— EiHE T
mitd csavar; 15 — tomitogyliri; 16 — zardcsa-
var; 17 — hollandi anya; 18 — csdkapcsold;
19—20 — tomités; 21—23 — fokozott biztonsaga :
tomszelence; 22 — vasmag kiemeld csavar; D) Nty
24 — teflon szeleptli; 25 — rogzitd csap i

7
I

= N

SN

&

6. dbra: Csémembrénos elzdr6 szelep, pmax=06 att.

1 — szelephdz; 2 — szelepszdr; 3 — duplafala csé-

membran; 4 — lagy réz tomitdgylir; 5 —acélgolyo;
5em 6 — menetes mozgatd szar; 7 — tartéesd
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3000 g, a toltettel lekdthetd nedvesség silya a gdz teljes szdritdsdt megkovetelve
kb. 300 g, a tdltet kimeriiléséig 600—700 g. A szintetikus zeolit sulya 900 g, porus-
4tmér6je 4 Angstrom, a granuldlt szemcsék dtlagos mérete 1—1,4 mm, 20 °C-on
2—12 Hgmm parciélis vizg6z nyomdsok kozott kb. 120—150 g nedvességet lehet a
toltettel levdlasztani. A molekulasziird ismert tulajdonsdgai [5] kovetkeztében a szd-
ritét elhagyd gdz nedvességet legfeljebb nyomokban tartalmaz, igy alkalmassd vdlik
a soronkdvetkezd alacsonyhOmérsékletii adszorpcids tisztitdsra.

A gdzszdrité regenerdldsa: felmelegités a nyomdsdllé kopeny kiilsé feliiletére
tekercselt 1 kW-os fiitéellendllds segitségével 150—170 °C h6mérsékletig és dtftivds
szdraz nitrogén gdzzal a f6 dramldsi irdnnyal elientétesen 100—120 percig; hén-
tartds és vdkuumozds 2-10~2 Torr nyomdsig 3—4 Jra idStartamban a vizhiitésii
kondenzdtoron (4) keresztiil.

A regenerdldsi hdmérsékletet EKC-1 tipust ejtdkengyeles h6mérsék1etszabalyozé
tartja a megengedett hatdrok kézott. A kondenzdtor a szdrité nagymértékii igénybe-
vétele esetén a regenerdlds mdsodik fdzisdiban még nem elhanyagolhaté mennyi-
ségben tdvozd vizgdzt cseppfolyds dllapotba viszi dt, és ezzel megakaddlyozza a
vékuumvezetékek elszennyezddését. A gdztalanité (13) szerepét mdr megismertiik.

b) Az alacsonyhdmérsékletli adszorber (5) rozsdamentes acélbél készitett
nyomdsallé (p,.x =150 att) edény (8. dbra), melynek belsS terében két iiveggyapot
sz{ird kozott 1000 g AG-2 mdrkdju aktiv szén toltetet helyeztiink el. A nyomds-
4116 edényt nitrogén fiirddvel vessziik koriil, igy biztositjuk a 77 °K-os adszorp-
ciés hémérsékletet. A folyadék felszine felett 2 db, ldgyforrasztdssal egymadssal jé
hékontaktusba hozott @& 6X0,75 mm méretii 15 m hosszi rézcs6 képezi a bemend
meleg és a kimend hideg gdzdramok kozotti hGcserélét. A folyadékbdl elpdrolgott
hideg nitrogén gdz a csdvekhez képest keresztdramban tdvozik, igy jelentdsen hozzd-
jdrul a meleg dg lehiitéséhez. A hideg részek hdszigetelésére rozsdamentes acélbol
készitett statikus vdkuumképenyt haszndlunk. Az aktiv szén vdkuumozdsdt a nagy-
4tmérdjil kozépsd tarté csovon keresztiil végezziik el.

Az AG-2 mérkaiju aktiv szén adszorpcms izotermdinak ismeretében [6] a kozel
atmoszferikus nyomdsu hidrogén gdzra és a benne levs szennyezddésekre vonat-
kozdan a kovetkezd dinamikus adszopreids kapacitdssal szdmolhatunk: hidrogénre
140 cm®/g, nitrogénre 220 cm?/g, oxigénre 300 cm®/g. A technikai tisztasdgi hidro-
gén’ tomegspektrométerrel meghatdrozott maximdlis szennyezettsége: N, =0,60%,
0,;=0,20%, CO,=0,05%, CH,;=0,01%, nemes gdzok 0,01%. A szennyezGdések
zdmét képezd oxigén és nitrogén Osszege a=0,8%, 250 cm?/g kozepes kapacitdst
és G,,=1000 g szénmennyiséget figyelembe véve a tisztithaté hidrogén térfogata

250 [em’/g] G [g]
VH, = -——*’—a[—%j'l-o—r--' 2 31 m?,

Mérési eredményeink a szdmitds helyességét igazoltdk: 35 m® hidrogén tiszti-
tdsa utdn az alacsonyhOmérsékletli adszorbert elhagyé gdzbdl vett mintdban az
alkalmazott nagy érzékenységii (102 térfogat %) médszerrel oxigént nyomokban sem
tudtunk kimutatni.

Folyékony nitrogén felhaszndlds: az adszorber szobahémérsékletrél tizemi ho-
mérsékletre valo lehfitéséhez kb. 121; dllanddsult iizemben a cseppfolyosédott
hidrogént pé6tlé technikai tisztasdgi hidrogén gdz és szennyezGdései adszorpcids
megkdotésénél keletkezé hé, a kiils6 hébeszivdrgdsok és a nem tdkéletes hdcsere
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7. dbra. Gézszaritd, p,.a..=150 att. 1 — nyo-
maisalld henger; 2 — tomito fenék; 3 — lagy
réz tomités ; 4 — tamaszt6 gyf(irii; 5 — lagy réz
tomitogylir(i; 8 — szorit6 csavar; 9—10 — szii-
ré; 11 - szilikagél; 12 — molekulasz(ir6;
13 — elvilaszté lemez; 14 — platina hoérzé-
kel§; 15 — fiitdtekercs I — nedvesség leftva-
tdsa; IT - fiitbtekercs csatlakozasa; I — ho-
érzékeld kivezetése

Aramlasi irdny:

e hidrogénre szaritdsnal,
= = e e e e nitrogénre regenerdldsndl

8. dbra. AlacsonyhOmérsékletii adszorpcids
gAZUISZLitd, Pac=150 att. 1 — nyomdsalld
edény; 2 — lagy réz tomités; 3 — tartdesod,
4,—5 — sziird; 6 — aktiv szén; 7 — hocseré-
16; 8 — vakuumkodpeny; 9 — tomitogylir(;
10 —fedél; 11 — platina h6érzékeld; 12 — ak-
tiv szén a vdkuumkopenyben I — redukalt
nyomdsu hidrogén gaz; IT — folyékony nitro-
gén betoltés; I — nitrogén pdrolgds és biz-
tonsagi szelep; IV — hoérzékeld kivezetés
V — csatlakozéds a vakuumrendszerhez
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kovetkeztében érdnként 1,51. A nitrogén szintet folyadékmentes Hampson-méteren
mérjiik. A megengedett alsé és felsd szint kozotti értéktartds kézi szabdlyozdssal.

Az aktiv szén regenerdldsa: 120—150 °C hémérsékleten 2-10~2 Torr nyomdsig
vdkuumozva 3—4 6ra idStartamban. Regenerdldskor a vdkuumkopenyt eltdvolit-
juk, és a nyomdsdllé edényre alulrdl rdvezetjiik a 0,5 kW-os kimelegitd kdlyhdt.
A hdmérséklettartdst EKC-1 tipusti ejtdkengyeles hémérsékletszabdlyozé bizto-
sitja.

¢) A kisnyomdsi sz{iré (6) az adszorber (5) szlirdin dtjutott mechanikus részecs-
kék levdlasztdsit végzi, a betétet finom szitaszvet és vatta rétegekbdl dllitottuk
Bssze.

Megjegyezziik, hogy a gdzszdrité (3) és az alacsonyhSmérsékletii adszorber (5)
azonos p.., = 150 att iizemi nyomdsa a kompresszor nélkiili, nagynyomdsu palack-
bl vald cseppfolydsitds [7] lehetségét szolgdlja. Ebben az esetben a kondenzdtor
elhagydsdn tilmenden a kisnyomdsu sziirt (6) nagynyomdsiival (11) kell helyette-
siteni, mely utdn a gdz kozvetleniil egy igen egyszerii szerkezetli cseppfolydsité
edénybe vezethetd.

4. Gdzharang (7).

Hasznos térfogata 1,25 m?, a gdz tilnyomdsa a harang fels6 dlldsdban 155 mmVo.
Zéréfolyadék To-45 mdrkdju transzformdtorolaj. A harangra elhelyezett munkalécek
miikodtetik a HU-68 tipusi robbandsbiztos mikrokapcsolokat, amelyek adott
harangdlldsokndl a kivdnt vezérlést, illetve védelmet biztositjidk. A tiltoltés elleni
védelmet mechanikus 1ton, az Uiszora szerelt lejtével miikddtetett rugds biztonsdgi
szeleppel (tipus sz.: HU-107) oldottuk meg. A szelepen 4t tdvozé gdzt miianyag
vagy gumiballonba gyijtjiik Ossze.

5. Kompresszor és olajlevdlaszté blokk (KO, 8,9, 10, 11, 13)

a) A fekvd elrendezésii vizhiitési nagynyomdsi gdzkompresszor szdllitotelje-
sitménye 20 m?/h, végnyomdsa 150 ata, fokozatainak szdma hdrom, az els6 fokozat
kettés miikodésii. Fordulatszdm 370/perc, teljesitménysziikséglet 8 kW, motortel-
jesitmény 12 kW. Tomszelencéje, csatlakozdsai és szerelvényei gdztomorek. A foko-
zatok utdni biztonsdgi szelepek leftvaté csovei a szivécsGbe vannak bekotve.

b) A kompresszorbdl elhordott olaj teljes eltdvolitdsdt tobb késziilék sorba-
kapcsoldsdval biztositottuk. Elsé tag a kompresszorra szerelt durvalevdlaszto (8),
amely utdn a gdz még jelent6s mennyiségii olajat tartalmaz. Irdnyeltéritéssel és soro-
zatos iitkoztetéssel a kovetkezd késziilékben (9) folytatddik az olajmentesités, majd
az aktiv szén toltet{i adszorber (10) az olajgdézoket is levdlasztja. A nagynyomdst
sz(ird (11), finom szitaszovet és vatta rétegekbdl osszedllitott betétjén fentakadnak
a finomlevdlasztébdl (10) elhordott mechanikus szemcsék. A durvatisztitébdl (8, 9)
lefavatott olaj gdzveszteség nélkiili eltdvolitdsdt a gdztalanité (13) teszi lehetové.

6. A tiszta hidrogén belsd toltédllomadsa

3 db 401 {irtartalmi gdzpalack t6ltésére — iiritésére szolgdl. Maximdlis toltési
nyomds 150 ata.
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7. Vdkuumszivattya-telep

Felszerelt szivattyuk: Kétfokozati eldvakuumszivattyu (15), V=20 m?/h,

p = 1,5-1072 Torr, a cseppfolydsitd blokk vikuumkéopenyé-
hez, tipus: DEWAG 42/2.

Kétfokozatli eldvdkuumszivattya (16), V=150 m3/h, p =5-
<1072 Torr, a nitrogénfiirdé6 vdkuumozdsdra, tipus: B-28.
Kétfokozati elévakuumszivattya (17), V=8 m3/h, p = 1,5-
-10~2 Torr, a gdzszdrito (3) és a kondenzdto- (4) vikuumozd-
sdra, tipus: DEWAG 40/2.

Kétfokozath elévdkuumszivattyd (18), V=20 m?/h, p = 1,5-
<1072 Torr; a gdztisztito (5) regenerdldsdra, a teljes berende-
zés légtelenitésére vagy gdztalanitdsdra, a szdllito- és tdrold
edények vdakuumozdsdra, tipus: DEWAG 42/2.

2 db folyékony nitrogén hiitésii kifagyaszté (19).

8. Miiszerfal II. (24)

A szivattyutelep mellett helyeztiik el. Magdban foglalja a mutatés manovdkuum-
mérdket és a négymérdhelyes dtkapcsolhaté termokeresztes vakuummérét, a gdz-
szdrito és gdztisztité hdmérsékletszabdlyozodit, a cseppfolydsitd gépterem légterének
hidrogén szennyezettségét méré automatikus gdzanalizdtort, a szivattyuk kapcso-
" 16inak tdvmiikodését és a gépterem erddtviteli hdldzatdnak biztonsdgi tilnyomds-
kapcsoléjdt.

9. Cseppfolydsité blokk (12)

A 2. dbrdn bemutatott technoldgiai vdzlat alapjan megépitett cseppfolydsitd
blokk (9. dbra) hdcseréldinek néhdny jellemzd értékét a II. tdbldzatban foglaltuk
ossze.

A hdrom-hdrom pdrhuzamos nagynyomdsti dgbdl dllé I-es és Il-es kereszt-
. drami hdcseréld tengelyirdnyban osztott, és a pdrhuzamos csovek megfeleld Ossze-
kotésével (belsd a kiilséhoz, kozépso a kozéps6hdz, kiilsé a bels6hdz) minden dgban
azonos csShosszat, azonos dramldsi ellendlldst és azonos hoterhelést nyertink.
A csdvek kozotti hézag tengelyirdnyban mindkét hécserélonél 0,3 mm, sugdrirdnyban
az I-es hdcserélénél 0,1 mm, a Il-esnél a nitrogén fiirdé konnyebb vdkuumozdsa cél-
jdbol 0,15 mm. A radidlis hézagok tartdsdt bronzlemezbdl kivdgott lemezcsikokkal
biztositottuk. A hdcserélék burkold kdpenyei Ujeziist lemezbdl késziiltek. Az I-es
belsé hbcserélére feltekercselt I1-es hocseréldt kiilsd kopeny és végelzdrd nélkiil
a 10. dbrdn ldthatjuk. Az dbrdn a belsd paldston jol kivehetd az I-es hScseréldn keresz-
dramban haladé expanddlt hidrogén bedmlési helye. \ :

A Ill-as h&cseréld nitrogén tartdlydt ujeziist lemezbdl készitettik. A kiilsd
paldst alsé szakaszdn ldgyforrasztdssal rogzitett hasitott vorosréz korlemez az aktiv
szén, a réz drnyékolé bura és a nitrogén fiirdd kozotti jo hdvezetést biztositja.
A nitrogén tartdlyba feliilrl bevezettiik a szintmagassdg mérésére szolgdlé Hamp-
son-méter felsé és alsé nyomdsérzékelSjét. A Thl jelli termopdr a tartdly feliileti
hémérsékletét érzékeli. Parahidrogén iizemnél az orto-para konverzié elsé reaktordt
a folyékony nitrogén szintje alatt helyezziik el Ggy, hogy a Ill-as hécse.rélc")be i
katalizdtor befogaddsdra alkalmas nagyobb dtmérdjii egymenetii csGspirdlt iktatux
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9. dbra. A cseppfolydsito blokk szerkezete. 1 — fedél;
2 — teflon tomitogyiirli; 3 — vakuumkopeny; 4 — va-
kuummérd csé; 5 — rugalmas korlemez; 6 — aktiv
szén; 7 — fojtészelep; 8 — Hampsonméter alsd nyomds-
érzékeld csd; 9 — expandalt hidrogén gaz kivezetd cso;
10 — redukélt nitrogén gdz kivezetd csd. a — metszet;
b — felillnézet A — folyékony hidrogén kiemelés;
B — fojtoszelep felsd kivezetés; C -— cseppfolyods nitro-
gén betoltés; D — nitrogén tartdly biztonsdgi szelep ¢és
vakuummérd csatlakozds; E — nitrogén szintjelzd alsé
nyomadsérzékeld csovének Kkivezetése; F — termoele-
mek hermetikus csdvének kivezetése; G — csatlakozas
a nitrogén vakuumszivattyihoz; H — expandalt hidro-
gén kivezetése; I — komprimalt hidrogén bevezetés az
I. hocserélobe; K — komprimalt hidrogén bevezetés a
1. héeseréldbe; L — hidrogén szintjelzd felsd és bizton-
sagi szelep kivezetés; M — hidrogén szintjelz6 alsé ki-
vezetés; N — csatlakozas a diffuzios szivattyiahoz I — az
expandalt hidrogén hécseréloje; 11 — hocserélo a redu-
kalt nyomasi nitrogén agban; IIT — hocseréld a redu-
kalt nyomdst folyékony nitrogénben; IV -— alaphd-
cseréld a fojtds utdni hidrogéndgban HoOmérsékletek:
Thl — a nitrogén fiirdén; Th2 — a komprimalt hids
rogén hémérséklete a 1V-es hocseréls eldtt; Thd — az
expandalt hidrogén homérséklete a IV-es hocserélo elha-
gydsa utan; Th4 — a komprimdlt hidrogén homérséklete
a'1V-es hocserél6 utan
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10. dbra. A ,,melegzénai” hocserélok szerkezete

be, és ldgyforrasztdssal j6 hokontaktusba hozzuk a nitrogén tartdly kiilsé henger-
_paldstjdval. g - :

A IV-es hdcseréld keresztdramu, a két, pdirhuzamos, nagynyomdsu dg koriil
radidlis irdnyban 0,1 mm, tengelyirdnyban 0,3 mm hézagot dllitunk be. A henger-
paldstok és a végelzdré gylirlik anyaga ujeziist, az als6 végelzdron 3 mm dtmérdji
furatokon 4t dramlik be az expanddlt hidrogén. A hécserélét 3 db 6 X 1 mm kereszt-
metszet{i rozsdamentes acél lemezcsikkal rogzitettiik a nitrogén tartdlyhoz. A hé-
. cseréld komprimdlt hidrogén dgdnak homérsékletét belépéskor Th2, kilépéskor
Th4, — a h&cserélobdl kidramlé expanddlt hidrogén hémérsékletét pedig Th3
termopdrral mérjiik. A jelzett helyek hémérséklete alapjan ellendrizziik a Il-es és
IV-es h&cserélok miikddését. !

Az alaphbcserél6t elhagyé komprimdlt hidrogén @ 3 X 0,5 mm méreti csdben
(anyaga CuNi 70/3Q) dramlik az expanzids szelep felé. A folyékony hidrogénbe
meriil egymenet{i spirdlon dthaladt gdz dllandé homérséklettel ér az expanzids
szelephez, s igy a cseppfolydsitds kezdeti szakaszdnak nyomdsingadozdsait mérsékli
a késziilék folyadéktermelésének csékkentése nélkiil.

A Joule—Thomson fojtészelep hdzdnak anyaga Wjeziist, a szeleptli, a szelep-
szdr és a tart6csd rozsdamentes acél. A mozgaté menet és a tomités feliil, szoba-
hémérsékletii részen van elhelyezve. A nagynyomdsu hidrogén a hdz alsé nydlvdnydn
dmlik be, és a szelephdzba oldalrél beforrasztott 3 db, lefelé nézb cs6esonkon keresz-
till dramlik ki a fojtds utdni folyadék-gdz keverék. Parahidrogén elOdllitdsdndl a
szelephdz alsé menetes szakaszdra lehet csatlakoztatni a konverzié mdsodik foko-
zatdt képezd reaktort. :

A folyékony hidrogén 8sszegy(ijtésére és a hbcseréld csoport hdszigetelésére
folyamatosan vdkuumozott rozsdamentes acél vaikuumkdpenyt haszndlunk. A kdpeny
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II. TABLAZAT
A hicserélok jellemz6 értékei

Komp. Expan- Red. Red. Héatbo-
0 Caseliend I o i ot s s L (PR
3 si:l:gr;zés anyisga e tény. | h, té,ny. h.”t. : :;y. feliilex felitlet
3, [keal/m? [fkeal/m? [(kcat m? | (keal/m? keal/m3
o) [mm] hfok] | hfok] | hfok] | “hfok] | hfok] F [m?] Fe[m?]
I. | 3 parhuzamos CuNi :
csOspiral 70/30 2260 | 6080 | - — | 1650 | 3,8-10-2| 0,2
2 3X0,5 i
3 parhuzamos CuNi
1T csospiral 70/30 650 90 —_ 80 | 0,21 0,29
@ 3X0,5
‘NI | 1 csBspiral Cu 2300 — {2000 | 1070 | 1,6-107%| 3-10°2
@ 50,75
2 parhuzamos CuNi
V. csbspiral 70/30 4400 —_— — 625 | 3,7:102| 8,8-10"*
@ 3X0,5

* meghatdrozdsdnal elhanyagoltuk a cséfal hévezetési ellendlldsdt

alsé szakaszdn a 300 °K és 22 °K h8mérsékletii falak kozott a sugdrzds Gtjdn torténd
hédtvitel csokkentése céljdbol tiikorfényesre polirozott réz drnyékold burdt helyez-
tiink el. A bura homérséklete kozel azonos a nitrogén fiicdd hémérsékletével. A hideg
4rnyékold hengeren levd aktiv szén vikuumzavarok esetén a statikussd tett vikuum-

|
Cu i
U=0;12mV e
Wansigrritar
(ﬁ% W{E:.ﬂ.@f_f;“_

11. dbra. A termoelemek kapcsolasi vazlata

kopenyben el6segiti a kivdnt vdkuum
fenntartdsdt. A vdkuumkopenyen ve-
zettiik be a cseppfolyos hidrogén szint-
jelzéjének alsé nyomdsvevé csovét.
A termokeresztes €s ionizdcids vd-
kuummérd csoveket két csonkon gu-
mitémitéssel csatlakoztatjuk. A ko-
peny felsé szobahdmérsékleti karimd-
jan tomitettiik az expanddlt hidrogén
nyomdsa alatt levé szerkezeti ele-
meket.

A cseppfolydsité blokk sdrgaréz-
bdl készitett fedelén forrasztdssal her-
metikusan rogzitettilk a teljes hdcse-
1rél6 csoportot, a folyékony hidrogén
és nitrogén vdkuum kopenyli iiritd,
illetve toltd csoveit, a termopdrok ki-
vezetéseit, a nitrogén vdkuumozo
csonkot, az expanzids szelepet, a hid-
rogén be- és kivezetéseit, tovdbbd az
ellen6rzé miiszerek cséesatlakozdsait.
A blokk szerkezete a vdkuumképeny
eltdvolitdsa utdn lehetdséget ad a felso-
rolt részek ellendrzésére és javitdsdra.
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A hécserélSkre helyezett 4 db réz-konstantdn termopdr referencia pontja a csepp-
folydsiton kiviil olvadd jégben van. A termoelemek elvi kapcsoldsdt ldsd a 11. dbrdn.

A cseppfoly6sité blokk miikodésének ellendrzéséhez sziikséges miiszereket
(nyomds- és vdkuummérdk, h8mérdk, szintjelzék), valamint a kézi miikodtetés
szelepeit beépitettiik a blokk kezelSpultjdba (26).

10. Elektromos berendezések

A megismert részegységek, illetve a teljes berendezés biztonsdgos miikodtetése
szempontjdbdl dénté jelentBsége van a robbandsbiztos elektromos késziilékeknek
és a gondos szerelésnek. Az eclektromos berendezések blokk-védzlatdt a 12. dbrdn
mutatjuk be, amelyen a legfontosabb tételek mellett az azonositds megkdnnyitésére
zdrdjelben a 3. dbra megfeleld szdmjelzéseit is feltiintettiik.

Nyarnogomb

W]i'—%—h O

3forisv
gﬁd}# 1 I!—‘[

4
AR
-

EH
Sal

e

(5 |
(M523)

3)

1 fdzise -~
dramkirck

Dewag 42/2 vsziv. (18) E
5]
8
R
&

Hs hompresszor |(KO)

&7 fules

53z fiites
Dt fores | ()

Devgg 42/2 vszy. (17)
Elszive molor ks

(7]

@/ﬂ/&l Mz

B2

4]

S
8

Vilag/tas
Vil oy

2% 2% .

12, dbra. Az elektromos berendezések blokk-vdzlata, 1 — fékapcsold; 2 — hidrogénkompresszor
elektromos késziilékei; 2/a — viznyomds kapcsold; 3 — a gaztisztité fiités; 4 — gdzszarito flités;
5 — diffuziés szivattya flités; 5/a — viznyomds kapcsolé; 6 — egyfézisi dramkor MSZ3-hoz;
7 — nitrogén vakuumszivattyi meghajté motor; 7/a — viznyomés kapcsolo; 8—9—10 — eldvi-
kuumszivattyii meghajté motor; 11 — elszivé ventillator meghajté motor; 12 — gdzharang automa-
tika; 12/a — ghzharang elektromos berendezései; 12/b — gdztdltérendszer; 13 — jelz6limpak;
14 — vezérlés a cseppfoly6sité gépteremben; 15 — vezérlés a szivattyhiallomastol; 16 — segéddram-
kdr; 17 — vészvilagitas és akkutoltd; 18 — fesziiltségstabilizator ; 19 — vakuummérs; 20 — higrogég-
analizdtor; 21 — akkumuldtorok; 22—23 — hémérsékletszabdlyoz6; 24 — vészlampa a szivattyu-
dllomésndl; 25 — vészlampa a cseppfolydsitdé gépteremben; 26 — jelz6ldmpa; 27 — yész'kilrt;
28 — jelz6lampa; 29 — vészkiirt; 30 — a hidrogéncseppfolyositéd erddtviteli hélézatdnak jelz8lam-
péja; 31 — a hidrogénkompresszor jelzdldmpdja

8 Fizikai Folysirat XVI/3
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Teljesitmény és iizemeltetési tapasztalatok

Normél hidrogén iizemben a folyékony nitrogén elShiités megkezdését6l a
hidrogén cseppfolydsitdsdnak kezdetéig 40—45 perc un. felfutdsi id6re van sziikség.
A hidrogén cseppfolydsitdsdnak elsd perceiben az expanddlt 4g nyomdsa érthetden
ingadozik, a fojtészelep kézi szabdlyozasdval azonban a megengedett értékhatdr
alatt (py = 1,7—1,8 ata) lehet tartani.

Allandésult uzemben a tebesxtmeny 5,8 1 folyékony hldrogen oranként. A fel-
haszndlt cseppfolyés nitrogén mennyisége a cseppfolydsitéban 5,67 I/h, a tisztito-
ban 1,5 I/h. Egy liter folyékony hidrogénre vonatkozé Gsszes nitrogén felhaszndlds
1,24 1. A fajlagos energiafelhc zndlds, tehdt a kompresszor és a nitrogén vdkuum-
szivattya dltal felvett elektromos energia, tovdbbd a felhaszndlt folyékony nitrogént
terhelé energia (ez utébbi a levegdfeldolgozo iparban termelt nitrogénre atlagosan
2.976 kWh/kg) dsszege: 4,7 kWh/l folyékony hidrogén.

R
300 { i i <SG "“*——‘""‘— = '

200

e 5 o8 o

100

i i
i SR et PUENEEES ol s Sy —"‘T— BT
; |

ST S P NI RRSES . ETNIFCT I, et

TS Rl SRS IEIETS, P E

Lo S R e S y W0 tmn

| [ il v v

13. dbra. A cseppfoly6sitd blokk miikddését jellemzd hémérsékletek értékei.

Thi, Th2, Th3, Th4 — mint a 9. abran. T — foly¢kony nitrogén betdltése

. a csepplolyositd blokkba; TT — elsé folyékony nitrogén utantoltés; 111 — a

hidrogén cseppfolyosodisinak kezdete; 1V — folyékony hidrogén dtemelés
Dewar-edénybe; V — tovibbi folyékony nitrogén utintoltés

A cseppfolyésodds kezdeti percei utdn a berendezés miikodése igen stabil,
beavatkozdst alig igényel. A 13. dbrdn a normdl hidrogén tizemet jellemzd h mérsék-
leti gorbéket <1br1701tuk A gorbék menetébdl megalldpnhatjuk hogy a kivint
el6hiitési homérséklet folyckony nitrogén utdntdltés alatt is fenntarthaté. Allandé-
sult tizemben Thi, Th 2 és Th 3 értékei kozott mérhetd eltérést nem tapasztaltunk.

A folyékony hidrogén dttoltésénél (101 {irtartalmi elShiitott fém Dewar-edény-
be) 12—15%-o0s veszteség adddott, 2 1 {irtartalm( elShiitott livegedénybe vald dttol-
téskor a veszteség 7—8%. :

A berendezés probaiizemeltetése kezdetén tortént néhdny duguldstol eltekintve
tizemzavar nem fordult eld.
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B) Para médosulatban dis folyékony hidrogén el6dllitdsa

A hidrogénmolekula két ismert alakban, az orto- és para-alakban létezik. A két
mddosulat kozotti kiilonbséget a hidrogén atommagok spinjeinek egymdshoz viszo-
nyitott bedlldsdban taldljuk, amikor azok molekuldkat alkotnak. A molekuldt
alkot6 két hidrogén atom-mag spinje négyféle modon dllhat be és kimutathaté [2],
hogy az orto-dllapotnak a para-dllapottal szemben hdromszoros megvaldsuldsi
lehet6sége van. Mivel a magspinek mdgneses nyomatéka és kolcsonhatdsa igen
kicsi, a spinvdltozds spontdn nem tdrténik meg, ezért a hidrogén két médosulata
két kiilon gdzként viselkedik. Alacsony hdmérsékleten megnd a magspinek kiilon-
boz6 bedlldsdbol ad6dd kolesdnhatds, és az orto-mddosulat dtalakul az alacsony
hémérsékleten stabilabb para-mddosulatba.

A kiillonboz8 spincsatoldsnak a rotdcids termek dtalakuldsdra valé hatdsdt
vizsgdlva azt taldljuk, hogy a spincsatolds para-alakja csak a hidrogén pdros szdmi
rotdciés energiaszintjein, az orto-alak pedig csak a pdratlan rotdcids energiaszin-
teken fordul eld. Az orto- és para-mddosulat egyensiilyi koncentrdcidjit a hdmér-
séklet fiiggvényében a 14. dbra szemlélteti.
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14. dbra. A hidrogén orto-para moédosulatinak egyensilyi
koncentricija a homérséklet fliggvényében

Szobah&mérsékleten egyensilyi dllapotban a hidrogén 75% orto és 25% para-
moédosulatban van jelen. A cseppfolyds nitrogén forrdspontjdn (77,4 °K) 50-—50%
a koncentrdcié megoszldsa, a folyékony hidrogén forrdspontjdn (20,3 °K) 0,3% orto
és 99,7% para az egyensulyi koncentrdcié. Ha a szobahSmérsékletnek megfeleld
egyensilyi koncentrdciéval rendelkezd hidrogént folyadékallapotban a 20,3°K .
hémérséklethez tartozé egyensilyi koncentrdciéra konvertdljuk, molekuldinak
75%-a vesz részt az dtalakitdsban. Az dtmenet reakcidegyenlete [8]

p—H,; + 338,64 kcal/mol 2= 0o—H,.
A hidrogén pérolgdshéje 215,9 kcal/mol, a konverzi6s hd és a pdrolgdshd hdnyadosa
8*
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1,57; ez azt jelenti, hogy a folyékony dllapotban dtalakult hidrogén minden grammja
1,57 g folyadékot pdrologtat el.

A leirt folyamat idézi el a normdl 8sszetételli (75% o-H, és 25% p-H,) csepp-
folyés hidrogén intenziv pdrolgdsdt a jo hdszigetelést biztosité vikuumkopenyes
tdroléedényekben. A normdl dsszetételli folyékony hidrogén 101 lirtartalmi szab-
vdnyos Dewar-edénybdl vald elpdrolgdsdt mérve [9] azt tapasztaltdk, hogy 24 ords
tdrolds alatt az eredeti mennyiség 20%-a, 4 nap alatt 42%-a, 7 nap alatt pedig 50 %-a
pdrolgott el, szemben a hészivdrgdsok alapjdn vdrhaté kb. 0,5%/24 ora értékkel.
Ha ugyanezt a tartdlyt 92%-para-koncentrdcidju cseppfolyés hidrogénnel toltik
fel, 4 nap utdn az eredeti mennyiségnek csupdn 1,8%-a pdrolog el, és a pdrolgdsi
félidé minimdlisan 100 nap. Ebbdl kovetkezik, hogy hosszabb idétartama tdrolds
esetén (pl. folyékony hidrogén hiitésii beépitett targetek, buborékkamrik, bioldgiai
mintdk stb.) cseppfolyds parahidrogént célszerli alkalmazni.

Ennek érdekében az orto-para konverziét a cseppfolydsitdsi ciklusban, magdban
a cseppfolydsité berendezésben kell 1étrehoznunk oly mdédon, hogy az dtalakuldst
egy vagy két fokozatban katalizdljuk. Megépitett késziilékiinkben a reakcid két
1épésben — a Ill-as hécserélovel egy egységet képezd elsé reaktorban gdz fdzisban,
illetve az expanzios szelepre erdsithetd mdsodik reaktorban folyadék fdzisban -
torténhet.

A folyékony hidrogén tervezett para-koncentrdcidja 90%, a reaktorok hémér-
séklete 64 °K, illetve 22 °K. A folyékony nitrogénben mutatkozd tobblet fogyasztdst,
a para médosulatban dus folyadék vdrhaté mennyiségét, a katalizdtor anyagdt ¢s a
reaktorok térfogatdt a 14. 4brdbdl vett cgyensiiyi koncentrdciok alapjdn hatdrozzuk
meg. A szdmoldst a cseppfolydsitd dllanddsult tzemére vonatkoztatva a normdl
hidrogén iizemben mért adatok felhaszndldsdval végezziik azzal a feltételezéssel,
hogy a folyadékbol elpdrolgd katalizdlt hidrogén molekuldk a berendezés magasabb

hémérseékletii ferro- vagy paramdgneses részeit — amelyek mdgneses tere a mag-
spineket megfordithatja — az igen rovid tartdzkoddsi idé kovetkeztében para-

dllapotban hagyjdk el. E feltételezés helyességét kisérleti tapasztalatok igazoljik:
gdz fdzisban Kkatalizdtor nélkiil gyakorlatilag nincs dtalakulds, a cseppfolydsitd
berendezés szerkezeti részei pedig mint katalizdtorok Jasst dtalakuldst eredményez-
nek. A konverziéban tehdt csak a cseppfolydsitott giz potlisdara bevezetett normdl
osszetétel{i hidrogén gdz orto-dllapoti molekuldi vesznek részt.

Az orto-para dtalakulds hétani vizsgdlata lehetdséget ad a folyékony nitrogén
fogyasztdsban és a folyékony hidrogén termelésben mutatkozo kiilonbségek meg-
hatdrozdsdra.

1. A folyékony nitrogén felhaszndlds novekedése
Kiinduldsi adatok:

a Ill-as hécseréld eldtti koncentrdcio 75% o-H, és 25% p-Hy;

a T=64°K hdémérsékletli 'reaktort elhagyd gdz egyensulyi koncentrdcidja
40% o-Hy és 60% p-Hy;

a hidrogén mdlsilya 2,016 kg/mol*;

a keringtetett gdz mennyisége, Gy, = 1,8 kg/h:

* (m6l=kildbmal)
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a keringtetett mélok szdma: n=0,892 mél/h;
il o kg folyékony H,
a tényleges fajlagos folyadéktermelés, g =0,228 A
a vdrhatd fajlagos p-folyadéktermelés [13], ¢,=0,16 — ke folyekony Hs,
k H, g gdz

az dtalakuldsi hé 64 °K hémérsékleten 336,65 kcal/mdél [8],

a cseppfolyds nitrogén pdrolgdshdje, ry, = 59,6 kcal/N s =47,6 kcal/kg folyé-
kony N,,

Az elsé reaktorban konvertdlt gdz mennyisége

k= 0,35-n-2, = 50-10" 2%"_‘
A reaktorban felszabadulé hé
qx1=Ng1336,65 = 16,8 kcal/h.

A nitrogénfogyasztds novekedése
GNz(Kl) = g:;l e 0,28 e

ami a normdl iizemben tapasztalt fogyasztishoz viszonyitva kb. 6%-o0s emelkedést
jelent. Ez a kismértékii novekedés az adott szivattyiteljesitmény (150 m?/h) mellett
nem okoz problémdt a fiirdd 0,15 ata nyomdsig torténd vdkuumozdsdnal.

2. A 90% para- koncentracmju folyékony hidrogén mennyiségének
meghatdrozdsa

Kiinduldsi adatok:

a T=22°K hdmérséklet(i reaktor elStti egyensulyi koncentrdcié 40% o-H, és

60% p-H,;
a reaktor utdni koncentrdcié 10% o-H, és 90% p-H,;
a para-modosulatban das folyékony hidrogén pdrolgdshdje 22 °K-ndl [10],

cali K cal
ety = 2950 ol =1 iy p o s

értékkel vehetd szémitésba
a ténylegesen termelt normél osszetételli cseppfolyds ludrogén mennyisége,

1
V"'f s 5,8 ’E .

A mdsodik reaktorban konvertdlt gdz mennyisége
Ngg = 0,3-;1-8,, = 4,28-10~2 mol/h.
A reaktorban felszabadulé hé
Gxa = Nkg 338,64 =14,5 kcal/h,
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Az elpdrolgé folyékony hidrogén mennyisége

Vinaen = o = 1,96 1.
p—Ha

Az 6rdnként nyerheté 90%-os koncentrdcidji folyékony parahidrogén mennyi-
sége tehdt 3,84 1. A folyadéktermelés elméleti csokkenése para-lizemben kb. 34%.

Megjegyezziik, hogy a tényeges csokkenés gyakorlati tapasztalatok alapjdn
[13] az elméleti értéknél kisebbre vdrhato.

3. A katalizdtor anyagdnak megvdlasztdsdndl

a reakciot jellemz8 sebességdllandé nagysdgdt és a katalizdtor konny{i aktivd-
14si lehet8ségét vettiik elsSsorban figyelembe. Ennek alapjdn Fe(OH), katalizdtor
alkalmazdsdt irdn ozunk el8, amelynek sebességdllandéja az adott reaktorhémér-
sékleteknél Kgqox = 1,0—2,3-107 % illetve K,y o = 0,9 —2,1.10-38m¢l/cm? s értékek
kdz6tt véltozik. Regenerdldsdt kiszerelés nélkiil, a reaktor csévek + 130 °C-ra torténd
hevitésével és egyidejii vdkuumozdsdval lehet elvégezni. Az aktivdlds sziikséges id6-
tartama 24 6ra, befejezése utdn a katalizdtort szobahdmérsékleten hidrogén gdzzal
kell feltolteni [11]. ;

4. A katalizdtorok térfogatdt

a reakcidt leiré differencidlegyenlet integrdljdnak parahidrogén teljesitményre
vonatkozd alakjdbdl hatdrozzuk meg. ‘
A katalizdlds kinetikdjdnak vizsgdlatdndl [2] feltételezziik, hogy a rcakcio sebes-
ségdllanddja nem fiiggvénye a hémérsékletnek. A dr id6 alatt konvertdlt moélok
. szdma

dN, = aK(N - N,)dr, 8]
ahol: K [i;nao;] — a reakcié sebességdllanddja;
— a katalizdtoron dtdramlo Osszes molok szdma;
N, — a para modusulat moljainak szdma;
& — ardnyossdgi tényezO, amely a katalizdtor fajlagos terhelését jel-
lemzi pl o= ﬂ?‘ alakban;
Vi, [cm?®] — a Kkatalizdtor térfogata;
V[m®] — a katalizdtoron dtdramlo teljes hidrogén mennyiség;
B — ardnyossdgi tényezd.

A differencidlegyenlet integrdlja t=0, t hatdrok kozott

[In(N =Nz = [~ BV [V Kali, @
vagy '
N-N,
e B =BV KIVK
NN, , e 3 3)

346



LABORATORIUMI HIDROGENCSE PPFOLYOSITO BERENDEZES

Folyamatos katalizisnél idGegységre vonatkoztatva (1 index) és a (3) egyenlet bal
oldaldn N, -gyel osztva az

NoiNi . pepravn 4
v Bl ( )
,.,m// 1
alakot nyerjitk, amelyben:
Ny — a katalizditoron egységnyi idé alatt dtdramlé dsszes molok szima;
N, — parahidrogén mdl-szim 7 == idépillanatban;
N, o0 — parahidrogén mol-szdim =0 id6pillanatban.

Ha a katalizis a hidrogén normdl forrdspontjihoz kozeli hémérsékleteken
torténik - ahol a parahidrogén egyensilyl koncentricidja nagyobb, mint 999 —-
a (4) egyenletbe az N, /Ny és N, /N, maolszim-viszonyok helyett kozclm,skc.nt
behozhatjuk a C/C, és C,/C, koncentricio-viszonyszimokat. Ezzel

Vies /)i\ (5)
VK In - Yy 4)/( 4
I (,/(7,,
kifejezéshez jutunk, ahol:
Cy [%] — parahidrogén koncentricio a kataliziitor elott:
C, [%) — a parabidrogén egyensilyi koncentricidjn a katalizis hémérsék-
letén;
C [%] — tényleges parahidrogén koncentrdcio a katalizitor utdn.

Katalizditorok aktivitdsdnak kisérleti vizsgdlatdanidl [12] nyert eredmények alap-
jin a katalizdtor aktivitdsdt jellemzé scbhességillandét

. n v mol
K= - In- ,1" l (6)
P <-~(/( » 1 em?s
egyenlettel lehet kifejezni, melyben
g mol e e 1 " ; ri
1| 5| - az egységnyi iddé alatt nyert parahidrogén mennyisége.
" :

Ezzel gyakorlati szamitdsokra alkalmas Gsszefiigpéshez jutottunk, amelybdol az
ismeretlen f# ardnyossdgi tényezdot kikiiszoboltiik, Ha a reakeid a hidrogén normal
forrdspontjdtdl tivol esé hémérsékleteken (pl. a folyckony nitrogén hémérsékletén)
folyik le, a koncentrdcio-viszonyszimok helyett természetesen a megleleld mal-
viszonyszdimokat kell a (6) cgyenletbe helyettesiteni.

A (0) osszefiiggést felhaszndlva a szdamszeri érickek
Ny = 1,39-107% ¢ mol/s, K= 1,210 g molfem® s, N, =0,248 p mol/s,

Ny =0,148 g molfs, N, 3 =0,062 g mol/s) :
bchulycttuitexc utdn az elsé reaktor térfogatira 1y == 6,7 cm* éricket k“Pl“"\
Mint mdr emlitettiik, az elsé reaktort a Hi-as haeseréldbe ILl itott nagyobb dtmdéraji
egymenetes csdspirdl  képezheti, amclyben finom  fém  sziti wzGvettel  hatdrolya
kb. 25 ecm® vashidroxidot lehet Llhvlycnn A katalizdtor terhelése kb, L5 g hidrogény
em® h.

()
=
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A mdsodik reaktor térfogatdnak kozelitd értéke a parahidrogén teljesitményre
vonatkozo, gyakorlati szdmitdsokra alkalmas

“wn-vek [1
o1 I
o

egyenletbdl [12] az értékek

15. dbra. A reaktorok szerkezetének és elhelyezésének elvi vazlata. a - a 64 "K homérsékletii ceaktor
vézlata; 1 — folyékony nitrogén tartily; 2 — nitrogénbe meriilo hocserclo; 3 - a fitokozeg esa-
torndja: 4 — rugalmas korlemez; 5 - reaktor hiz; 6 - Fe(OH), katalizitor; [ komprimalt
hidrogén; 11 - folyékony nitrogén; I — folyékony fiitokozeg a katalizitor regenerdlisira
b ——a 22 "K himérsékleti reaktor vazlata; | — a lojtoszelep hiiza; 2 - szeleptii; 3 -~ felsi Gsszekitd
csthy 4 - csdkapesold; 5 —— also dsszekOtd ¢s0; 6 —- Fe(OH), katalizitor; 7--8 — finom [¢m szita-
szovet sziirid; 9 - csospiral a flitokozeg részére; 10 - reaktor hiz;

1 - komprimalt hidrogén gaz: 11— fojtds utani folyadék-goz elegy : 11 - para modosulatban dus
g6z kidramlisa a reaktorbol: 1V - para modosulatban dus folyadék kidmlése a reaktorbél; V -~

folyckony flitokdzeg bedmlése; VI -~ fiitdkozeg kidramlisa

348



LABORATORIUMI HIDROGENCSEPPFOLYOSITO BERENDEZES

(Vp-uy = 3,84 I/h, K== 1-107* gmdlfcm?®s, Cy = 60%, C, = 98,5%, C = 90%)
hefycttcsitésével: Vie=55cm® A reaktor hengeres alakd, datmérdje az optimdlis
katalizdtor terhelésre vonatkozo kisérleti eredményck [12], [13] figyelembe vételével
d=4,8 cm, igy terhelése kb. 120 g hidrogén dérinként a reaktorfeliilet 1 cm? nagy-
sdgl elemén. A betolthetd katalizdtor mennyisége kb. 110 cm®. A szelephdzbdl
kivezeté 3 db ujeziist cs6 meghajlitott végzGdéseit a reaktor also terébe forraszt-
juk, ahonnan a folyadék-géz elegy felfelé dramolva athalad a katalizdtoron. A kata-
lizdtor feletti furatokon keresztiil a géz a IV-es alaphdcserélobe dramlik, a két
henger kozotti résen lecsurgd folyadék pedig az alsé lyukakon dt kifolyik a csepp-
folydsito blokk hidrogén tartdlydba. A reaktorok vidzlatdt a 15. dbrdan mutatjuk be.

C) Neon cseppfolyositisa

A folyadékallapoti neon-hiitékozeget kedvezé fizikai és kémiai tulajdonsdgai
[14] miatt az utdbbi években ndvekvé mennyiségben alkalmazzdk. Hdarmasponti
homérséklete 24,57 °K, normadl forrdspontja 27,2 °K; folyadékkriosztdtban tchdt e
homérséklethatdrok kozott kiilonosebb nehézség nélkiil tetszés szerinti hdmérsék-
letet elédllithatunk. Nyomdskriosztdtban a folyadék alkalmazhatdsdga kb. 43 °K
hémérsékletig, a kritikus pont (pgr=26,86 atm, Typ=44,74 °K [15]) kozelségéig
terjed. Hdarmaspont alatti tartomanyban a szilird neon még elfogadhatd hévezetési
tényezdje kovetkeztében 7'=16 °K hémérsekletig (p =1,2 Torr) alkalmazhatd.

Hidrogénnel dsszchasonlitva a kovetkezd elonydket tapasztaljuk: Azonos eld-
hiitési hémérséklet (7;,) mellett neonnil nagyobb a fajlagos folyadéktermelés,

kg cseppfolyos gziz.
& : A
kg beverzetett giz

Azonos eldhiitési homérsékletet feltételezve azonos mennyiségii bevezetett
gdzbdl nyert folyadék normdl pdrolgdsi hdomérsékleten torténd elpidrologtatisakor
neon esetében lényegesen nagyobb az an. dsszehasonlito hiitoteljesitmény,

o k caly
" | kg bevezetett giiz

j k cal
A necon pirolgishdje, s czzel volumetrikus hiitdteljesitménye ¢y I' l‘nly'idC‘k

jelentdsen meghaladja a hidrogénét (16. dbra).

Neon haszndlatdndl - annak magas dra miatt - a gizt vissza kell nyerni.
A visszanyerést a hélinmndl alkalmazott modszerrel (giztémor gumi- vagy mitanyag .
ballonok, cséhadlozat) Ichet elvégezni. Ez a miivelet a hidrogénnel szemben tobblet-
munkét jelent, amit kompenzil a hidrogén alkalmazisindl kotelezd biztonsdgi
intézkedések és robbanisbiztos késziilékmegolddsok elmaradisa.

A laboratSriumi hidrogénesepplolysit berendezés a mir ismertetett modon a
hidrogén iizem befejezésétdl szdamitott 6 ora milva neon CS(‘DP“(\I)’(')Sil-'iSiiI':I‘il”}':llmils—
sd tehetd. A hidrogénre bemutatott modszerrel kiszimoltuk és a 11 tiblizatban
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I1I. TABLAZAT
A neon korfolyamat termodinamikai jellemzoi [16)

Al Abszolit nyomds Homérséklet Entalpia

apot
plkg/cm?] T[°K] Ikeal/kg]

1 120 295 267,5
2 120 95 213,8
3 120 - 65 198
4 120 45 192,5
4 1,3 28,2 200,6
4” 1,3 28,2 179,6
5 143 64 208,3
6 1,3 290 264,98
6 1,0 295 266,2
1 0,15 64 7
Tor 0,15 64 44
1 0,15 290 103
30

keal

n e
o

3

VOLUMETRIKUS HUTOTELJESITMENY
e &

(S

20- 29 30 35 40 °K 45
HOMERSEKLET

16. dbra. A cseppfolyds hidrogén és cseppfoly6s neon
hiitdkozegek volumetrikus hiitdteljesitménye,
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Osszefoglaltuk a neon korfolyamat termodinamikai jellemzoit. A tdbldzat értékeivel
a neon iizem vdrhato teljesitménye:

elméleti fajlagos folyadéktermelés, &y, =0,365 Eg_—t_‘_(_)_l_y.___l\ylg;

kg Ne gdz
elméleti folyadéktermelés Gy, = 6,46 kg/h,
térfogata Vy.=5,48 1/h.
A berendezés egységeinél végzett ellenérzd szdmitdsok alapjdn megdllapitotiuk,
hogy a hidrogéncseppfolydsitd részegységei — a cseppfolydsito blokk hécseréldit
is beleértve — vdltoztatas nélkiil alkalmasak neon cseppfolydsitdsdra.
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AZ UOJ—HZ'O RENDSZER VIZSGALATA MMR MODSZERREL

Irta: Grilner Gy®8rgy, Tompa K&lmdn, TOth Ferenc és Poké Zoltén

Usszefoglalds

AzUO.,-H,0 rendszer proton migneses rezonancia spektrumdt vizsgaltuk
szobahﬁmérsékfetgn és 77 K°-on. Az MMR spektrum alapjan az UO..2H Oképlettel
leirhaté o - &s P -médosulat H,0 és -OH csoportokat, az UO,-ZH U=b61 termi-
kus megbonté&ssal elGallitott UOS.0,66 H,0 Besszetétell minta ped}g csak -OH
csoportokat tartalmaz. Az -OH cgoportok mozgisdllapota a vizsgldlt hdmérsék-
lettartomidnyban nem véltozik - feltehetBen sem diffuzidés, sem rotécibs moz-
gdst nem végeznek, szemben a H20 molekuldkkal, amelyek mozgésa erBsen ho-

mérsékletfilggd.

i. Bevezetés

Az UO3-H20 rendszeren végzett fizikai és kémial vizsgdlatok alapjén
t8bb, a rendszer szerkezetére, a hidroxil csoportok és vizmolekuldk arényara
vonatkoz6, egymidsnak ellentmondd feltételezés alakult ki. Az irodalmi ered-
mények 8sszefoglaldsa, és a rendszerek feltételezett szerkezeti képlete [1) -
ben tal&dlhatd. A kd8zelmultban végzett differencidl-termogravimetrids /DTG/
és infravdrds mérések szerint [I] az UO#.ZHZO termikus bomlédsa hérom lépcad-
ben t8rténik, és ez nem monomer, hanem trimer vegyiilet, vagy annak egész szamu
t8bbsz8r8se. A szerkezetben kétfajta médon kétHtt viz és hidroxil csoport van

jelen.

A széles jelll /broad-line/ proton migneses rezonancia vizsgdlatok
alapjén felvildgositdst nyerhetilnk a hidrogén atomok mikrokdrnyezetérdl. Vize-
‘géldtaink célja a Hzo, 111. -OH csoportokhoz tartozé hidrogén atomok relativ
szamdnak a meghatlrozésa a kiinduld és a termikus kezeléssel elddllitott anya-
gokon. A feladat elsd része A.L. Porte, H.S. Gutowsky és J.E. Boggs [3] cél-
kittizéseivel azonos, és az &ltaluk végzett egyes mérések ellendrzése a felme-
rillt ujabb értelmezés tlkrében, a midsodik rész a termikusan kezelt anyagmin-
ték vizsgdlata, ezen anyagok megismerésén tulmendleg a kiindulé anyagra vo-
natkozé feltételezések megerSsitésére szolgdl.
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2. Elméleti &ttekintés

A mag migneses rezonancia /[tovadbbiakban MMR/ spektrum a rezonans
mag k8rnyezetében elhelyezkedd migneses momentummal rendelkezd szomszédok
/jelen esethen lﬂ magok / elhelyezkedésétdl filgg. A H20 és H ... OH rendszerekre
jellemzd, hogy az lH magok parokban rendez&dnek, a paron belilli H - H tévol-
s&g jbéval kisebb, mint a p&rok kdz8tti t&volslg. Az ilyen, un. "kétspinrend-
szerek" esetén az MMR spektrum alakjit f8leg a két szomszéd elhelyezkedése,
azok egymistdl vald tévolséga hatfrozza meg, és a tavolabbi 1H magok jaruléka
csak kis korrekcidt ad. A szomszéd hat&slra a rezonans. at- nmag az alkalmazott
k1188 midgneses téren kivill egy Hlowug,ur'7jcos’ﬁ-[)nagys&gu~teret érez [2] ,
ahol u a szomszéd atommag mégneses momentuma, I a szomszédok k¥z8tti tavel-
sdg, 8 pedig az alkalmazott Ho'm&gnesel tér és a két szomszédot 8sszekbtd
vektor &ltal bezért sz8g. A +, 111l. - el8jel ~ amely a spektrum két vonalra
valé felhasaddsat eredményezi - a szomszéd atommag migneses momentuménak a
kii1e8 mdgneses térrel vald parhuzamos, 1ill. antipdrallel bedllésat jelzi.
Pormint&k esetén az 8sszes lehetséges 0 sz8gre &tlagolni kell, &s az &tlago-
148 az 1. &bré&n szaggatott vonallal jelzett alakhoz vezet. A tévolabbi szom-
szédok hatdsira a spektrum kiszélesedik, és az 1. &br&n kihuzott vonallal je-
181t alakot kapjuk. Ugyanott tiintettilk fel a kisérletileg detekt&lhatd elsd
derivéltat H20 és H ... OoH rendszerek esetén, ahol a plrok kdzdtti tévolség

“ 1,6 R, 111: ~ 2,6 R x.I.‘Feltételezve,.hogy a tdvolabbi szomszédok hatésa
az egyes vonalak Gauss-gdrbe jellegil kiszélesedéséhez vezet, a spektrum ana-
litikus alakban is megadhaté [2] :

Prbn
12 .
f", (H)'(l') ;jl:/ 9‘,(h)¢xp[-§gl.ﬁl'] “I
’ h‘aﬂ/n"! "

ahol g (h)a t&volabbi szomszédok hatdsinak figyelembe vétele nélkiil, pormin-
t&ra Atlagolt jelalak /L. &bra szaggatott gﬁrbeJ!tévolabbi 1H magok elhe-
lyezkedésére jellemzd paraméter, az indexek a Hzo, 1i11. H ... OH rendszerre
vonatkoznak. Ha a vizsgdlt anyagmintéban H,0 és -OH csoportok is vannak je-
len, ugy az MMR spektrum a két komponens spektrumdbél képezhetd

FOH) = w, [y (H) ¢ (1-w,) f, (H) |21

ahol w, a Hzo—ban 1évd 1H magok elBfordulédsa. A kisérleti spektrumokat kil-
16nbd2z8 w,r és 3 paraméterekre szémolt jelalakkal 8sszevetve, ezek a para-
méterek rendre meghatdrozhatbék. A kémiai szempontb6l legfontosabb paraméter,

x/ Mivel a lok&lis tér kifejezésében r> faktor szerepel, a pdrok kdzbtti ta-
volsdg kiil¥nb¥z8 volta a H,0 és H ... OH rendszerre jellemzd spektrum lé-
nyeges kill¥nbségéhez vezet'
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W, azonban meghatdrozhaté a mért spektrum teljes analizise nélkll is, egyes
461 definiflt jellemzdinek segitségével:

al Az elss, {3] ~ban ismertetett médszer alapja az, hogy az -OH rend-
szerre jellemzd spektrum nem ad jérulékot a H > 6,5 gauss tartoményban, igy -
itt a rezonanciajel csak a H,0 molekuldtél ered. A normalt dF (H)/dH gbrbe
érzékenyen fllgg a r és 3 paraméterektdl, de ha W = 1, vagyis az 1H magok
vizmolekuldban vannak, ugy minden feltételezhetd r és [3 paraméter esetén”™

az a
H=11 gauss dF(H) [dH=0004110,0003 : |Jal
ponton megy keresztiil. Igy /2/ alapjén
dF, (H)/dH Bsl
Wy 00057

ahol dFfy(H)/dH a normdlt MMR spektrum kisérletileg észlelt elsd derivéltja.
/{3a/ alapjidn w, meghatArozds&nak elvi hib&ja 7,5 %.

b/ A m&sik mbédszer alapja a mért spektrumbél egy olyan paraméterek-
kel jellemzett HZO rendszer a'pektruménak levalasztfsa, amelynek a H > 6,5 G
tartomAnyban a mért spektrummal egyezik meg. Az 1H magok H20-ban valdé elSfor-
dul&si arénya ekkor a szétvAlasztott rezonanciajelek integrdlis intenzitésa-

bél egyszerlien adédik, ¢
g9y W0 4]
W= o i

ahol l“'na vizre jellemzd, levdlasztott spektrum, Jx a mért spektrum integ-
rflis intenzit&sa. A médszer hib&ja a grafikusan levalasztott, feltételezétt
és a téhyleges spektrum kozdtti kill8nbségbdl adddik; két szélsd esetet téte-
lezve fel, a hiba mintegy 4%. '

¢/ Tovabbi informicidét nyujt a rezonanciajel mésodik momentuma, a-
mely pormintékban, 1H magokon detektdlt rezonancia esetén (4]

My358 % gr,-,.‘, [gauss?] , - 15
e

:hol N a rezonanciéban résztvev® atommagok széma, r;k a j -edik és k ~adik
H mag k8zdtti tlvolsig ] egységekben mérve. Csak kristdlyvizet tartalmaz6
mintdkra M2 ~ 28 G2 (2] , mig ha az anyagmintaban csak H ... OH csoportok
vannak jelen, M,~ 3 G2 [5] . Ha a vizsgdlt anyag mindkét konfigurdcibt tar-

2
talmazza, ugy a mdsodik momentum az

g
/ r, értéke csak az 1,53 R&nt 1,654 hat&rok §t§zbtt mozo§hat, miq B~ Dol
ahol x -parok kdzdtti tavolsdqg és a 2,2 A% x £2,7 X becslés adhatd . 2g.
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My=w, M5 WM 161
alakban irhaté fel,
A levAlasztott H20 molekuldra jellemzd rezonanciajel mésodik momeg~

tumit ie felhaszn&lhatjuk W, meghatérozésdra. Feltételezve, hogy H, “3a ’
ugy /6/ alap)én .3
W A AL 7l
MHEy
H.O

ahol M, a mért rezonanciajel, M22 pedig a levdlasztott spektrum midsodik mo-
mentuma. A médszer hib&ja egyrészt az integrélis intenzitds hib&jab6l, mis-
részt az ﬁg" = 3 G2 feltételezés bizonytalansiqgdbdl ered, Bsszesen mintegy 6%.

Magasabb hBmérsékleteken a molekula vagy egyes csoportjai termiku-
san aktivdlt mozgdst végeznek . Ekkor a rezondns atommag a mozgés tipusitdl
fligg® fluktudldé lokdlis tér Atlagdt érzi;, amely kisebb, mint annak pilianat-
nyi értéke. Igy az MMR spektrum szélessége és masodik momentuma ; mozgdsti-
pusra jellemzd mértékben cstkken [4]

Az MMR spektrum integrdlis intenzitéisa a vizsgdlt anyagmintéban 1é&v%
H magok sz&m&val ar&nyos, J=C,n¥s ahol ¢, egy ardnyossdgi faktor, ] az
integr8lis intenzit&s, n az anyagminta térfogategységében 1év3 1H magok szd-
ma, ¥y pedig a mérGtekercs &ltal bezdrt térfogat. Mivel ‘n= NM, ahol N az egy
molekuldban levd lH magok, M pedig a molekuldk széma térfogategységenként, vala-
mint p=c¢,Mm , ahol m a molekulasuly, az egy molekuldban 1é6v3 j‘H magok széma

1

' N, ]m '8'
ahol ¢€¢=¢ /€y, , Mivel P , Yy 68 M ismert, a ¢ A&llandd pedig minden anyag-
r ugyanaz az érték, a mért integr&lis intenzitésokbdl [8/ segitségével az
egy molekuldra esd la magok sza&mdnak ardnya hatérozhatd meg.

k Anyagmint&kl kisérleti médszer, mérési eredmények
a/ Anyagminték

Az U0, = 2H,0 képlettel leirhatd ¢ -médosulatu dihidratot /- és
amorf UO,-b8l, mig a. B médosulatu dihidrétot J UO,-b61 (1] &1litottuk els.
A mbdosulatok lzzitési sulyvesztaaégét minden eaetben meghatlroztuk, és fel-
vettilk a derivatogramjdt, valamint infravdrds szinképét. A minték Usszetéte-

16t az izzitdsos sulyveszteség alapjén &llapitottuk meg,és az Ysszetételre vo-
natkoz6 adatokat az I. tfblazat 3. oszlopAban adtuk meq. Az 1. és 4. jelzésl
mintdkat vizmentes acetonnal mostuk, majd szobah®mérsékleten széndioxidmentes
levegBaramban, valamint vakuumban szdritottuk. Az anyagok az U03.2H O Ysszeté-
telnél t8bb vizet tartalmaztak, ezért a t8bbletviz eltivolitésa céljabdl a

2., 3. &8 az 5. jelzésil mintdkat alacsony h¥mérsékleten, £0~50 c®-on addig
hdkezeltlk, mig a mintdk az adott Usszetételt el nem érték.
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LSE

I. tablazat

- \ 2 2 o
L s il 6::7:?1 3%41/ jgég ;_ el R TRl R TR A;iag Bofz | e |

1. 2. 3. 5 5. 6. 7. 8. 9. 10. 11

1. | = vo,.2m,0 2,01 s, 2,2540,2 | 83+3 | 79+4 | 76+4 79 1,84

L E T e L 1,93 39rai0rav] 2,5940,2 | 7647 ¢| 7123 | 7535 74 1,98

3. | =. vo,.2m50 2,00 20,740,5 | 2,3940,2 | 76+4 | 74+2 | 7646 75 2,26

4. | B U00,.2H,0 2,03 24,541 2,63+0,2 | 8343 | 7742 | 7744 79 1,90

5. | B 00,.28,0 2,03 22,940,9 | 3,0540,3 | 8244 | 78+3 | 7344 78 2,02

6. [vo,.0,66m,0/T/%| o,68 2,0340,2 | 2,0540;2 | © ) o ) 0,70

7. |vo,, . 66H,0/T/%| 0,68 2,0040,1 | 2,0040,2 o o o 0 0,62

+4,2° K-on végzett mérés

1l «-p0,2H

3 20-!':61 termikus megbontdas utan kapott termék

2 'B—Uo3.2520-b61 termikus megbontds utjin kapott termék



A termikus megbontés utjén kapott U03,0,66 H20 [+] Jelzési 6. és 7.s8z.
mintdt a derivatogrdf mintatart6jédban &llitottuk eld, figyelembe véve a deri-
vatogr&fids vizsgadlatok eredményeit ([1] , a kérdéses terméket a harmadik bom-
l4slépcsdnek megfeleld hOmérsékletig, kb. 200 Co-ig hevitettiik.

b/ Kisérleti mbédszer

A méréseket a (6] és [7] -ben leirt széles jelll MMR spektrométerrel
végeztllk, szobah®mérsékleten, ill. 77 K°-on, egy esetben pedig 4,2 K° hs-
mérsékleten. Néhany mérés tOrtént k8zbUlsd hdmérsékleteken is, az anyagmin-
tadk hBmérsékletét a [B] -ban leirt gazAramlédsos hBmérsékletszabldlyozd rend-
szerrel valtoztattuk. A moduldciés tér amplitudéja 0,3 G - Ho < 0:84 G'a
vizsghlt anyagok jelszélességétdl fliggden vAltozott. Az integralis intenzi-~
t4st szobah®mérsékleten hatéroztuk meg, referencliamintaként a mérdfejben 1é-
v8 "teflon" rezonanciajelét hasznllva. Egy-egy mérés 16 spektrum felvételé-
b3l allt. d

c/ Mérési eredmények

. A 77 K°-on, 111. szobah®méArsékleten felvett spektrumok a 2. és 3.
&bran lathaték, mig az eldz8 fejezetben tArgyalt médszerek alapjén meghaté;
‘rozott paraméterek az anyagmintdk kémiai uton meghatérozott jellemzSivel e-
gylitt az 1. tdbldzatban vanpak feltlntetve. A 2. abrén szaggatott vonallal
feltiintettilk a levalasziott, HZO molekuldra jellemzd spektrumot is, a 3.
abrén pedig a szaggatott vonal a "mozgékony" 1H magokra jellemzd rezonancla-
jel levalasztasat jelzi. :

I. Alacsony hdmérsékleten felvett spektrumok

A kil18nb8z& hdmérsékleteken végzett irodalmi [3], (5] , [9] és sa-
jat mérések alapjén feltételezhetjllk, hogy a vizsgdlt rendszerekben 120 p
alatt molekuliris mozgas nem lép fel, igy a 77 K°-on felvett spektrumok a me-
rev kristdlyricsra jellemzdk. Egy mintén /2.sz./ 4,2 K® h3mérsékleten vég-
zett méréskor a mAsodik momentum’ és a jelalak nem kill8nbBzdtt lényegesen a
77 k®-on felvett spektrum midsodik momentum&tdl és jelalakjétél.xl A 2. abrén
lathatd spektrumok k&zll kettdn, a 6. és 7. sz. anyagmintin detektdlt rewo-
nanciajel eltiinik a kdzépponttél H > 6,5 G t&volsdgra, ami arra utal, hogy
ezekben az anyagmintékban vizmolekuldk nincsenek. A t8bbi anyagminta spek-
truma lényegesen kllldnbdzik a csak kristdlyvizre, vagy csak -OH csoportra
jellemz® spektrumtél /1. &bra/, ezekben az anyagmintdkban teh&t vizmolekuldk

és -OH csoportok is vannak jelen, a rezonanciajel Ysszetett.

%/ A mAsodik momentum 1,6 G>~tel kisebb 77 K°-on, mint 4,2 K° homérsékleten
A kill8nbség valészinilleg a rdcs hGtdgulasatdl ered.
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Hasonld k8vetkeztetések vonhatdk le a mért misodik momentum-értékek-
b3l is, amalyek a Hm moduléciés tértdl filggd korrekcié elvégzése utan az I.
téblazat 4. oszlopdban vannak feltlintetve. M, a 6, s8z. &8 7.8z. anyagminték
esetén az ~-OH csoportra jellemz® érték, mig a t8bbi anyagmint&ndl az -OH
csoportra és vizmolekuldra jellemzd értékek kdz8tt mozog.

A H20 csoportban 1évd 1H magok aré&nyat a 2. fejezetben vazolt‘hérom
médszer szerint hatdroztuk meg; az I. t&blézat 6. oszlopfban a spektrum egy
61 definiflt pontja, a 7. oszlopban az integré&lis intenzités, a 8. oszlop-
ban a mdsodik momentum alapj&n meghatarozott W, értékek taldlhatdk. A mega-
dott hibAk nem tartalmazz&k a kiértékelési mbédszerek 2. fejezetben megadott
hib&j&t. A h&rom mbédszer, amely a spektrum kil18nb8z8 paramétereit hasznélja
fel, a hibahatdron bellil minden esetben azonos w, értékekhez vezet.

I1. S8zobahdmérsékleten felvett spektrumok

A 2. és 3. Abrat Usszevetve l&thaté, hogy a 6. és 7. sz, anyagminta
kivételével a szobahdmérsékleten és 77 K°-on felvett spektrumok lényegeseh
klil8nb8znek. A rezonanciajelek keskenyedése, és az T. tabl&zat 5. oszlop-
ban feltUntetett misodik momentumok a molekula vayy egyes csoportjainak moz-
géslra utalnak. A 6. és 7. sz. anyagmintidk spoktrumal nem k#l¥nbdznek -a 77 K°-
on felvett spektrumokté§l, és a hibahatAron balilil a mdsodik momentumok is e-
gyeznek, ezekben az anyagokban tehdt molekuléris mozgide nem lép fel, a kris-
tdlyradcs még szobahdmérsékleten is merev, bar nem kizdrt az a lehetdség, hogy
mindkét vizsgdlt hdmérsékleten a molekuldk azonos tipusu mozglst végeznek.

A 3. &bran lathatd, hogy a szobahdmérsékleten felvett spektrumok
Yeszetettek. KUl8nb8zd B moduldcids amplituddé mellett felvett spek t rumok
alapjin a k8zépen levd szaggatott vonallal levalasztott keskeny jelek alak-
j&t f8leg'a médulécibs tér értéke hatarozza meg, azok az &bran lathatdnal
j6val keskenyebbek. Ezek 8ndiffuzlét végzd lH magokra utalnak, mivel ebben
az esetben a jelszélességet meghatdrozé lokalis tér teljesen kidtlagolddik.
valészinll, hogy a keskeny jelek, melyek integrdlis intenzité&sénak arénya a
azéles jJelhez képest durva becslés szerint az 1. sz. anyaémintéban mintegy
6-8 %, a 4. sz, anyagmintdban mintegy 3-4 %, a t8bbi anyagmintéban pedig
1-2 % k¥rlili érték, a mintékban 1é6v3 "tBbblet" vizbdl szadrmaznak.

Az I. t&blazat 10. oszlop&ban tal&lhatdk a 7. Usszefilggés alapjan
meghat&rozott No/2 értékek, az 003.2H20 tipusu vegyllletek atlagénak No/2 = 2
értéket véve. A mérési hiba f8leg az intenzitadsmérés eldtt végrehajtott sil-
rllségmeghatarozas pontatlanséééhél ered.
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II1. Kbvetkeztetések

Foglalkozzunk elBaztr a 2., 3., 4. és 5. sz. anyagmintékkal,amelyek
egylittes viz és hildroxil tartalma kiizel van a dihidratnak megfeleld U0,.2H,0
képlethez. Az ™ -mbédosulatra kapott H20 t OH ardny k¥zelitSleg 0,75 : 0,25,
aml Porte [3) é&s munkat&rsai Altal kapott értéknek felel meg, és eltér a
dif ferencidl-termogravimetrias, valamint az infravdrds spektroszkbd]pial mdd-
szerrel kapott értékektsl [1] . A szobah®mérsékleten felvett spektrumokon j61
lathatd tbbbletviz természetesen a H20 ardnyt nBveli az -OH arany rovéséra,
ez a n8vekedés azonban a mérések statisztikus hib&jéval azonos nagyeégrendﬁ,
és kisebb, mint a szisztematikus hiba. Hasonl6 kijelentéseket tehetiink al/Si =
médosulatra vonatkozban is. A nagyobb W; arany oka a t®bbletviz, bar nem ki-
zdrt, hogy a két médosulat k8zdttli eltérést molekula- és kristalyszerkezetben
1é6v3 killbnbségek okozzék. A t8bbletviz W, -re gyakorolt hatAsa leészembesz&—
k&bben az 1. sz. mint&n latszik. Az I. tAbl&zat 2. oszlopaban taladlhatdé kép-
letnek megfeleld magasabb viztartalom a H,0 és -OH csoportok arényaban j61

észrevehetd valtozést okoz.

A 77 K°-on &8 szobah®mérsékleten felvett spektrumok lényeges k{il8nb-
' ségének oka a H,0 molekuladk mozgdsa, amely erBgen hdmérsékletfliggd. A mozgds
tipuslnak meghatArozdsfhoz azonban az egész hOmérséklettartomidny részletes
vizsgidlata elengedhetetleniil szlikséges. '

A 6., &8 7, 8z. termikus megbont&s utjén kapott mintdk csak -OH cso-
portokat tartalmaznak, egyezésben a differenclal-termogravimetrids, valamint
infravdr8s spektroszki{plal vizsgdlatokkal. A szobahOmérsékleten és 77 K%-on
felvett spektrumok mindkét esetben megegyeznek. A csoportok mozgasallapota a
vizsgdlt hOmérséklettartomdnyban &llandd - feltehetBen sem diffuzidés, sem
rotacibés mozgést nem végeznek. '

Az MMR s;@ktrumok integralis intenzitas&nak mérésébBl meghatarozott
egylittes H20 és -OH tartalom nagy szdrasdnak oka feltehetBen a pormintidk nem
kielégitd slirliségmeghatdrozdsaban keresendd. A mintdk egyméshoz viszonyitott,
egy molekuladra jutd 1H magok aranyab6l ezek alapjan perddntd kijelentéseket
nem tehetiink. ' ;

A HZO és -OH Usszetételre vonatkozd eredmények bizonytalansigdnak
oka az anyagok szerkezetére vonatkoz6 hiényos ismeretiink. A felmerlllt prob-
léma MMR médszerrel t8rténd eldbntéséhez a spektrumokat legink&bb meghaté-
roz6 paraméter, a H-H k8téstdvolsidg pontos ismerete elengedhetetlenill szllksé-

ges.
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Koszonetnyilvanitas

K&szonetilnket fejezzilk ki Szabd Elek mb. f@osztalyvezetdnek és Fodor

Mik16s kandidatusnak a kdzHs munka elinditésadnak gondolatiért, illetve az
értékes megbeszélésekért. A mérési adatok Ssszegylijtéséért Banki Péter techni-
kust illeti k&szdnet.
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MOLEKULARIS MOZGASOK VIZSGALATA
SZILARDTESTEKBEN NMR MODSZERREL

GrUNER GyYORreYy és Tompa KALMAN, a fizikai tudoményok kandiddtusa
(A Magyar Tudomdnyos Akadémia Kézponti Fizikai Kutats Intézete, Budapest)

Erkezett 1967. szeptember 20-4n

1. Bevezetés

Napjainkban egyre gyakrabban taldlkozunk a fizikai médszereknek a
kémiaba valé behatoldsiara vonatkozé, lassan mar kézhely szimba mend ki-
jelentésekkel. E médszerek egyike a magmégneses rezonancia (nuclear mag-
netic resonance, a tovabbiakban NMR) médszer folytonos gerjesztésii aga
két részre bonthaté: a nagy felbontasi (high resolution) és szélesjelii (broad-
line) spektroszképiara. Fontossagit tekintve, a kémiai alkalmazasokat illetéen
a nagy felbontdsi spektroszképia az elsé, de nem elhanyagolhaté a szélesjeli
NMR spektroszképianak a kémiaban jatszott szerepe sem, az utébbi ugyanis a
szilaird anyagok NMR vizsgalati moédszere. :

Szilardtestek NMR abszorpciés spektruménak mozgisi keskenyedésé-
vel kivanunk részletesen foglalkozni, szem elGtt tartva azt az altalinos tor-
vénysze;'ﬁséget, hogy a mozgé atommagokat tartalmazé anyag MNR spek-
truma mindig keskenyebb, mint a teljesen ,,merev” szilardtesté. A keskenye-
désbél a mozgés tipusara és néhany jellemzdjére lehet kovetkeztetni,

Ertekezésiink részben irodalmi dsszefoglalé (hasonlé jellegfi munkat
nem ismeriink az irodalomban), részben a KFKI1 Szilardtestfizikai Labora-
tériumaban a Magrezonancia csoport altal végzett néhiny idevigé munka
rovid dsszefoglalasa. A felsorolt négy példa koziil az elsG irodalmi, az iskola-
példéanak is tekinthetd, minden mozgastipust mutaté ciklohexian NMR spektru-
manak szdmitésa, a fennmaradé hérom pedig sajat vizsgalati credményt tar-
talmaz, kivalasztdsuk didaktikai szempontok alapjan tortént. Kiértékelésiik
az egyszeriitl a bonyolultabb felé haladé utat jelzi. Nem akartunk ahba a
‘hibaba esni, hogy néhany kénnyen kezelhetd példan mutatva be a médszert,
félrevezessitkk az olvasét; részletesen ismertetve a kiértékelési médszert remél-
jiik, a cikk elegendd alapot nyijt a hasonlé jellegi NMR spektrumok értelme-
zéséhez. A nehezebbnek t{ind osszefiiggések levezetését — az olvasis meg-
konnyitése érdekében a fiiggelékben foglaltuk ossze. i

Kémiai Kizlemények 30, katet 1968
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1. Az NMR spektrumbal levonhati kévetkeztetések

A magmagneses rezonancia vizsgalatok két f6 iranya szilardtestekben a
spektrum, illetve a relaxaciés jelenségek tanulményozasa. A rezonancia
spektrum egyes paramétercinek — szélesség, amplitido sth. — hémérséklet-
fiiggésébdl a molekuldk mozgésanak felléptére és természetére kovetkeztet-
hetiink, a mozgas kinetikajat pedig féleg a relaxaciés folyamatok vizsgalata
alapjan tanulméanyozhatjuk.

B

Az NMR médszer segitségével meghatarozhaté a molekula vagy mole-
kularész mozgasanak a tipusa (tengely kiriili forgas, gombi forgas, ondiffizio
sth.), hémérsékletfiiggése, aktivaciés encrgidja és frekvencidja.

A rezonanciajel szélességét szilardtestekben déntéen az atommagok
kozott felléps dipol—dipol kélesonbatds hatarozza meg, mig mas effektusok,
amelyek a spektrum kiszélesedéséhez vezetnek, clhanyagolhatiok. (A spektrum

1
un. kvadrupél kiszélesedése csak J o spini atommagokndl 1ép fel, és a
2

magspinck adott allapothan eltsltstt idejét meghatarozd relaxdciés folyamat
okozta kiszélesedés csak néhany specidlis esctben ad tovabbi jarulékot).
A rezonancidban résztvevé atommag az alkalmazott killsé mégneses téren
kiviil a kérnyezd atommagok altal keltett Jokalis magneses teret érez, amely
atommagrél atommagra viltozik és nagysiga kozelitéleg pfr?, ahol p a kérnyezd
atommagok magneses momentuma, r pedig az egyes atommagok kozotti ta-
volsag. (Ha v = 2A és p = 1072 ergfganss, vgy a lokalis tér értéke kb. 1
gauss.) gy az NMR spektrum egy véges tartomédnyra bomlik szét. Az atom-
magok relativ mozgiasa az adott mozgastipusoknak megfelelGen megvaltoz-
tatja az atommagok kozatti effektiv kilesonhatast: a mozgds kovetkeztéhen az
atommagok altal érzett lokalis tér idGben fluktudl, és esak a tér atlagat ész-
leljiik, amely kisebb, mint a lokalis tér pillanatnyi értéke, ezért az NMR spek-
trum szélessége csokken. Innen szarmazik a jelenség neve: mozgasi keskenye-
dés. Rogton felmeriil a kérdés, hogy milyen frekvencidaval flukiudlé lokalis
tér gyakorol Ildti'l‘st az NMR spektrumra. Ha a rezonanciajel szélessége
frekvenciaegységekben mérve op *, gy az energianivik 0L == h or tarto-
manyra bomlanak szét, és a Heisenberg-féle hatarozatlansagi relacié értelmé-
ben a magspinek adott allapotban eltéltstt ideje T, ~ h/0E == 1/dr. Ha a
fluktudciéra jellemz6 karakterisztikus idé 7, (amely a fluktudcié frekvencidja-
val forditva ardnyos) nagyobb, mint Iy, az az NMR spektramot nem befoly -
solja és a kristalyracs merevnek tekinthetd. A tovabbiakban a ,,merev” kristaly-
racs fogalmat ebben az értelemben haszndljuk. Ha 7, <= T,, a lokilis tér idGben
kiatlagolédik, és 7. tovabbi esékkenése a spektrumra mér nines hatéssal, mig

* A rezonanciajel paraméterei a 1 = 3/, H isszefiiggés cegitségével (ahol p a rezonin
atommag giroméagneses faktora) térerdsség és frekvencia egységekben is megadhatik,
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1o ~ T, kornyékén az atlagolas csak részleges, egy atmeneti tartominyt
kapunk.

A kristalyracshan fellépé molekuliris mozgasok fébh tipusai a kévet-
kezdk:

A. Forgimozgisok

1. Forgas.

Forgéason a klasszikus forgast értjiik, amelyet potencidlgatak nem aka-
dalyoznak.

a) Forgas rogzitett tengely koriil (a tovabbiakban: tenge lv koriili forgis)

b) Forgas rogzitett pont koriil (a tovabbiakban: gombi forgas).

2. Reorientacio.

Potencialgatak altal akadalyozott forgémozgis. A molekula tébb ck-
vivalens orientéciéban helyezkedhet el a , potencidlvolgyek” mélyén. A po-
tencidlgatakon torténd atmenet alagiteffektussal, vagy magasabb hémérsék-
leteken termikus gerjesztéssel johet létre.

" 3. Torzios lengés.

A molekula a potencialvélgy alakjatol fiiggé amplitidéji és frekven-

ciaji lengést végez az egyensiilyi helyzet koriil.

B. Transzlicids mozgds vagy indiffiizio

A molckula mozgésa egyik helyrél a masikra valé ugrasokkal, vagy a
folyadékokban fellépé Brown-mozgishoz hasonloan.

Az 1. dbra a rezonanciajel két paraméterének, a jelszélességnek és ma-
sodik momentumnak hémérsékletfiiggését mutatja kiillonbhozé mozgiastipusck
felléptekor. Ciklohexanban minden mozgastipus fellép, és az 1. abran levd ada-
tok is erre az esetre vonatkoznak [1]. T < T, hémérsékleten a kristalyracs

merev. A hémérséklet novekedésével forgéo mozgis indul meg a G tengely

oo
kgﬂ L 16 |l ol
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1. dbra. Az NMR jel micodik momentumidnak és jelszélességének hémérsékletfiiggése ciklo-
hexdAnban
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koriil, a jelszélesség és masodik momentum csékken. T, hmérsékletnél a loka-
lis tér kiatlagolodik, és a spektrum tovabb nem viltozik. T; hémérsékletnél
megindul a gombi forgas — amely éltaldban fazisatalakulassal jar egyiitt — a
jelszélesség és masodik momentum hirtelen csékken. A jelszélesség tovabbi
csokkenése T,-nal magasabb hémérsékleten a molekulik o6ndiffiziéjanak
eredménye.

A vizsgalt anyagban altalaban csak egy vagy két mozgastipus fordul elg,
igy az 1. dbra megfeleld gorbéje is egyszeriibb. Gombi forgast és ondiffiziot
csak néhany anyagban figyeltek meg, mig mas esethen tobb, kiilonbozé
tipusi forgomozgas lép fel kiilonb6z6 hémérsékleten, és mindegyikhez egy-egy
jol meghatarozott jelszélesség-cstkkenés tartozik.

1. 2. A rezonanciajel paraméterei

Az NMR spektrum alakjanak kézvetlen szamitisa csak néhany speci-
alis esetben lehetséges, ezért a spektrumot olyan paraméterekkel jellemezziik,
amelyek elméletileg is, kisérletileg is meghatarozhaték [2]:

a) Az f(H) alakfiiggvénnyel leirt rezonanciajel n-edik momentuma

(f(H) (H — <H >)'dH
i | [gauss"] (1.1)

[f(H)dH

ahol << H _» a magneses tér varhaté értéke.

A paratlan momentumok eltiinnek, mivel f (H) péaros fiiggvény, és a
leggyakrabban az n = 2 értékhez tartozé masodik momentum hasznalatos.
Ertéke a lokalis tér négyzeténck nagysagrendjébe esik.*

b) A rezonanciajel kénnyebben kiértékelhetd, de kevesebh informaciot
tartalmaz6 paramétere a jelszélesség. Az irodalomban tébbféle definicidja
terjedt el: \

AH félértékszélesség, a rezonanciajel gauss egységekben mért szélessége

an f(H) = 5 f (<

% <~ H >>) intenzitasnal,

* (1.1.) parcidlis integriléssal kénnyen dtirhaté olyan alakba, ameclyben a kisérletileg
meghatdrozhaté elsé derivalt, df(H)/dH szerepel:

‘” df(H)[dn(H - < H ‘\)n.H dH
My= e e
{aryanqn — < 1 -y dn

Kémiai Kasleminyek 30. kitet 1967
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doH a kisérletileg meghatarozott elsé derivalt maximilis és minimilis
értékéhez tartozo térerdsség-kiilonbség,

AH2% az dtlagos vonalszélesség, azaz a masodik momentum négyzet-
gyoke.
Az egyes paraméterek definiciaja a 2. dbran lathaté. A modulicids tér
Hy amp]ilfu]«’;j;'umk véges értéke miatt az NMR jelek kiszélesednek, és a mért
masodik momentum és jelezélesség értékeket korvrigalni kell. A jelszélesség

2
]

2. dbra. Az NMR jel és kisérletileg meghatirozott elsd derivilija,
A jelszdlessér kétféle definteioga
esak Gauss, il Loventz jelalakot fehtéielezye korrvigalhaté [3]. mig o mdsodik
momentum  korrekeigjn [4]:
] PR ML II;':'. i
2 2 (
fiiguetlen a jelalakuol.

Mivel a médszer (6 alkadmazisi teriilete a szerves molekulakrisidlyok
vizegidlata, a tovibbiakban a pormintikban, 'H-magokon detekralt NMR
spektrnm vizsgilatival foglalkoznnk, Természetesen t6hh informiciot nyijt
az. caykristilyvok vizsgdlata, & az azokon felvett spektrum irdnyliggése. Az
eredmények mias magokra is dtvihetsk, a vizsgilt anyagmintidban levd mas

méagneses momentummal rendelkezd - magokon felvett spektvum ugyan-
azon jelenség mis hatdsdt éezic fgyv pontosabb megdllapitisokra ad lehetdsé-

ael,

Kémini Woshodayek 300 katet 9ot
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2. Merev rics NMR spektruminak szamitasa

A szamitas altalaban ismert kristalyszerkezet alapjén torténik, bar el-
vileg az NMR spcktrum alapjan a teljes kristdlyszerkezet meghatarozhaté.
A gyakorlatban a merev rics NMR spektrnmat kristdlyszerkezet megha-
tarozdsara, lehetéségek kozti dontésre, illetve konnyii atomok (magok) he-
lyeinek a meghatirozasira hasznaljak.

Egyszertibb esetet képeznek az in. tébbspinrendszerek (két-, harom-,
négyspinrendszerek), amelyekre az NMR spcktrum alakja szamolhaté. Ezzel
szemben sokspinrendszerek NMR spektruminak csak a momentumait ha-
tarozhatjuk meg.

A kévetett gondolatmenet: ismert geometria (molekula és kristalyszerke-
zet) alapjan az NMR spektrum szdmitisa, a szdmolt és mért paraméterek
dsszevetésébil kovetkeztetés a mozgas jellemzdire. (Meg kell jegyezniink,
hogy sok esetben a kristaly vagy molekulaszerkezet ismerete nélkiil is fontos
informaciék nyerheték a mozgas létezésére vonatkozdan.)

2.1. Merev tébbspinrendszerek

Tsbhspinrendszernck nevezziik a kristalyracshan levé atommagok cso-
portokba valé rendezédését, amelyen beliil az egyes atommagok tavolsaga
lényegesen kisebb, mint a més csoportokban levé atommagoktsl mért tavol-
sag. Ekkor, mivel az a.t()mmagok altal érzett lokalis tér r—3-al aranyos, a re-
zonanciagbrbe alakjat féleg az ugyanabban a csoportban levé atommagok
relativ helyzete hatdrozza meg, és a tavolabbi szomszédok jarulékdnak fi-
gyelembevétele csak kis valtozast okoz.

Kétspinrendszernél a molekulan beliil az 'H magok péarokba rendezsd-
nek. Jellemzé kétspinrendszerck a kristalyvizet tartalmazé molekuldk, ahol
~ a parok az azonos vizmolekuldkon levé "I magok. A szomszédtél eredd lokalis
tér z”H0 komponense klasszikus meggondolasok alapjan:

v Hpge=4pn(3cos?@ —1)r?, (2.1)
ahol p az atommag mégnvﬂeé momentuma, r a p{u-uk kozotti tavolsag, € a
kiils6 H, magneses tér és r altal bezart szdg. A pozitiv, ill. negativ elGjel a
mégneses momentum H -al parhuzamos, ill, ellentétes beallasandk felel meg.
A kvantummechanikai tirgyaldas végeredménye ettél csak egy 3/2-es faktorral
kiilsnbozik [5]. Elhagyva tehédt a tavolabbi szomszédok hatasat, a rezonan-
cidban résztvev6 atommag

H* = H, 4 a (3 cos*@ — 1) = —2—- ur=? (2:2)

Kémini Késlemények 30. kiter 1968
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nagysagi magneses teret érez. Polikristalyos minta esetén a @ szigre valo at-

lagolas a (2.2) finomszerkezet komponensek kisvetkezd eloszlasihoz vesel

(-': I—I:[»-»i- I‘} i ha o< AdH < 22
p(dH)} P A (2.3)
E e e e A

ahol AH =H, H*. p(H,— H*)dH,annak a valoszindisége. hogy a (2.2) finom-

struktira komponenst a dH, intervallumban taldljuk. Figyelembe véve,

[ I I
alelie PORE)

Sl m)

——f————
o

s
%
= L

TS

A dbra. Kétspinrendszerve jellemzo NMR <pekirum p(H). és a tivolabhi szonmszédok bt

nak figvelembevérelével kapott jelalak €(11)

hogy a tavolabbi szomeszédok hatdsa miatt ezek a Komponensek véges széles.

staiick, az eredd alakfiiggviny

[
e

f “’) = ‘ p(H, — ”‘) S (” — Hy)dH,, (s

ahot S(H- H,) az egyes komponensek alakfiigevénye, amelver jal bhevalt
kozelitéssel

S(H — Hy) = exp (-~ (H = H)42 i) (2.5)

Ganss-girbe alakdanak tételeziimk fel [5]. A 3. abran szaggarott vonallal jelsh
girhe a (2.3) egyenlet alapjan szamolt, mig a kihvizott vonal @ tavolabbi
sromszédok  hatdsinak  figyelembevérelével,  (2.5)  alapjan meghativozont
jelalak. A mért NMR spektrum analiziséhél x és g, tehar (2.2) alapjin a parok

kozotti tavolsig, és a tivolabbi "I magok jaruléka meghativozharé, Ha a

Némiaf Kasteniny ok 30, Baret 1968
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vizsgalt anyagmintaban két, kiilonbéz6 paraméterekkel jellemezhetd kétspin-
rendszer van (pl. F,0 molekuldk és —OH gydkiok), dgy ezck aranya, és para-
métereik is meghatarozhaték [6].

Héaromspinrendszer jellegzetes képviseli a —CHj csoportot tartalmazoé
anyagok. A harem 'H mag egyenldoldald haromszdg csicsain helyezkedik cl.
A finomstruktira komponensek az elsbbi médszerrel szamolhatok [7], a
végeredményiil kapott, polikristalyos mintéara atlagolt jel alakja a 4a. abran

0:4 R i S i I Uaai Gt I'"I ; s F =
it | | (BN}
(4] P! EW]
A tit bogid |5 5 P
g ey Al
x Iy /i h | T ,’I |
a . z ,Iu‘ :.x__,qf 'ﬁjlﬂl\" :3*3“,}_7!{ ;
R SE R
L . Lol 1}
T
|
| T H
=g ~1 44 0 i 2
&
0.9+ ~~f-- / g
z i
o) UYL e M 0L, e
-3 B e T 0 1 2 3
4H

T

1. dbra. Maromspinrendszeree jellemzé NMR spektrum p(H). és a tavolabhi szomszédok hatd-
sinak figyelembevételével kapott jelalak (1)

lathato, a tavelabbi szomszédok hatasinak figyelembevétele nélkiil. A 4h.
abran mar a tavolabbi szomszédok hatasit is figyelembe vettiik, a kétspin-
rendszernél megismert eljarashoz hasonléan.™

Osszehasonlitva a 3. és 4b. dbrat, megallapithatjuk, hogy a spketrum
alakjabél koénnyen eldonthetd, két- vagy hdromspinrendszert alkotnak-e a
vizsgilt anyagmintiban levé ' magok.

Haromnal tébb atommagot tartalmazé spinrendszerek jelalakjanak meg-
hatarozasa csak specidlis esctekben lehetséges [9]. Az irodalomban tébh, négy-
spinrendszert alkoté anyagon végzett mérés ismeretes, ezek koziil legtibb az
amméniumhalogenidekkel foglalkozik [10]. Egy cikket ismeriink, amely cgy
egyenesen elhelyezkedd 8t atommag probléméajat targyalja [11].

* Waven [8] megbatirozta a jelalakot abban az escthen, ha az eayenlfoldali hiromszi,
csiicsnin elhelyezked8 atommagok kiziil kettd egyforma, a harmadik ezektil kiilinbazik.
A szimolt jelalakok jol egyeznek a KHF, és Nall K, mintikon mértekkel.

Kdmiai Kazlemények 30, kitet 1908
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2.2. Merev sokspinrendszerek

Ha az anyagmintdban levé 'H magok nem csoportosulnak spinvend-
szerekbe, vigy az elbbi fejezetben targyalt médszer nem vezet eredményre,
és az NMR spektrum alakja nem hatirozhaté meg. A molekula és kristalyrdos
adatainak ismeretében azonban a spektrumra jellemzé paraméterek, a mo-
mentumok kiszamithaték. A masodik momentum [12]

1
M, = fi I (I, + 1) yE#2—— (3 cos? Op — 1215k +
4 N 7%
ol wru 1Beos? @ — 1), (2.6
e £ i N ]} (L4 1) 3 (3 cos® O — 1P 1", (2.6)

ahol O a két atommagot sszekdts vektor és a H, kiilsé magneses tér dltal be-
zart szdg, r a két atommag tivolsaga, I a magspin, y a giroméagneses faktor.
k-val és j-vel jelolt mennyiségek a rezonanciaban résztvevd atommagokra
('H magok), az f-el jelzett mennyiségek a rezonancidban részt nem vevd
atommagokra (pl. *F magok) vonatkoznak. (2.6) elsd tagja a rezonancidban
résztvevd, masodik tagja a rezonanciaban részt nem vevd magok jarnléka.
Szemeljiink ki egy tetszéleges 'H magot! A kirnyezd atommagokra az

osszegezést elvégezve - amit X, ill. Zevel jeloltiink, a mésodik momentum
: ! 1
kiszemelt maghoz tartozé jarulékat kapjuk. Masodik lépésként — j-re valo

osszegzés és N-nel valé osztas — e jarulékok dtlagit képezziik. Ha a vezonan-
ciaban résztvevd N db, 'H mag ekvivalens helyzetet foglal el a kristalyviceshan,
” & ” __l ’ '_ $ 'J - ” a8 I‘ /_‘ >l N ~ o )\

igy az atlagképzés - a j-re vald valoé osszegzés, és Nenel val6 osztas - el
esik.

Pormintak esetén az dsszes lehetséges @ szigre kell atlagolnunk, ¢«

Wl 1 1 I .
Mys DAL+ DR Ny b B (L 1P 2.7
2 5:(: ) T RET N‘}j}’/("l ) Vi (

adédik.

A tovabbiakban feltételezziik, hogy a vizsgalt anyagmintdaban az 'H
magokon kiviil mas, migneses momentummal rendelkezd atommagok nin-
csenek, és fgy a (2.0) és (2.7) kifejezésekben csak az elsé tagoi at vessziik (igye-
lembe. Behelyettesitve a szimfaktorok értékét, pormintak masodik momen-
tumat az

¥ "
M, = 358 ) Fii' [gauss?] (2.8)
képlet alapjan hatdrozhatjuk meg, az ry tavolsigokat A egységekben mérve.
Mas, magneses momentummal rendelkezd atommagokat is tartalmazdé min-
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tak esetén a tovabbiakban térgyalt médszerck csak kis modositasra szorul-
nak.

A maésodik momentum kifejezésében az rj;° tagokat kell dsszegezniink.
Legnagyobb a kozeli szomszédok jaruléka, igy ezek tavolsagat pontosan kell
ismerniink, mig a tavolabbi atommagok jarulékat kizelité moédszerekkel ve-
hetjiik figyelemmbe. A masodik momentumot két részre bontjuk: az azonos
molekulahoz tartozé 'H magok S, molekuldn beliili, és a mas molekulahoz
tartozé 'H magok S, molekulak kézotti jarulékara. S| a molekula geometriaja-
nak ismeretében — mivel véges szami 'H mag jarulékat kell figyelembe ven-
niink — mindig meghatarozhaté. Ha a molekulan beliil a ' magok pontos
elhelyezkedése nem ismert, gy erre vonatkozdlag feltételezéseket kell ten-
niink [13], vagy éppen a masodik momentum mért értékébal kovetkeztethe-
tiink a molekula szerkezetére és a kristalyrdes paramétereire [14], dsszchason-
litva azt a kiilonb6z6 modellekre szamolt értékkel. A fiiggelékben a (2.8)
egyenlet alapjan meghataroztuk a ciklohexdan molckulan beliili jarulékat.

A molekulak kozotti jarulék meghatarozasa a kovetkezd: az egyes 'H
magok koriil R sugart gombben levé szomszédok jarulékit egyenként vessziik
figyelembe

8§l == 358 o P T [ gauss?] (2:9)
N 7% iR

mig a gombon kiviili *H magok jarulékit. hasonléan a dielektromos allands,
ill. a magneses anyagokban levg belsé tér meghatarozasanal alkalmazott mad-
szerhez, integrallal helyettesitjiik [15]:

$(®) = 358 []V 4nN,(3R ) [gauss?] (2.10)

ahol N, az elemi cellaban levé 'H magok szdama, V az elemi eella térfogata
A egységekben mérve.

Az R tavolsag megvalasztasa mindig az adott problématdl fiigg. nagyobb
R értékek pontosabb kézelitésre vezetnek, azonban tébh ry tavolsigot kell
meghatiroznunk a gémbon belil. Az R == 4--5 A valasatas (ha a molekola
ilyen sugari gémbbe belefér) altalaban jé kozelitésnek litszik [16]. Az egyes
rjktavolsagok meghatérozisa pontos, geometriai madszerckkel tirténd xzimolis
helyett méretardnyos modellek felépitésénck segitségével torténhet. A 6.
fejezetben a Cu acetil-acetonit molckuldk kézotti jarulékat hatiroztuk meg a
(2.9) és (2.10) egyenlet segitségével,

Gombszimmetrikus molekuldkra tobh kézelitd eljaras ismert az iro-
dalomban, és a molekuldk kozotti jarulék meghatarozhaté a molekula kristaly-
rdcsban elfoglalt helyzetének ismerete nélkiil is. McCawn és Douveras [17;
feltételezték, hogy minden molekulaban az 'l magok egy R, sugari gimo
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feliiletén oszlanak el, R, a ,,molekula sugara”, és a gdmbok kozéppontja pedig a
molekulak témegkozéppontja. Két gombre atlagolva

(1 — Ry + ~§'—(Ro/cm

1
<r s = = — f(Ry/e;) 2.11
M e

ahol ¢; a két gomb kozéppontja kozti tavolsig. Az f(R,/e)) fiiggvény Rfc;-t8l
valé fiiggése az 5. abran lithats. A molekulék kézdtti jarulékot a molekulik

100

50

/
]
/
/

R

4
/4
/

&r=8»Cf = 7(R,/C)

/
%

e

0 01 0e 03 04 065
(Ro/C;)

5. dbra. A mésodik momentum molekuldk kizotti jaruléka gombszimimetrikus molekuldra
a ,.molekula sugara és a molekuldk silypontja kizitti tivolsdg hinyadosinak a fiiggvényében

kozéppontjai kozotti tavolsag, és a molekuldk sugarinak ismeretéhen az 5.
dbra segitségével meghatérozott jarulékok Osszegezésével kapjuk

8, =358 N, 3N, f(Ryfe)ci®, (2.12)
f==] i

ahol N, az egy molekuldban levé 'H magok, N; pedig a ¢; tavolsiagban’ levd
szomszédok szama*. A vizsgilt problémandl a masodik momentum molekulik

* Ha a levdgdsi sugarat a molekula R, sugardval azonositjuk, gy Smiru [18] szerint
S, = S._.(Z)(R,,), mivel az R, sugdreal definidlt gombon beliili, mas molekuldhoz tartoz6 'H magok
jarulékdt, amelyet igy gz(’)biil kizdrtunk, kompenzilja azon, ugyanahhoz a molekuldhoz
tartoz6 'H magok jaruléka, amelyek a gémbion kiviil vannak, és amelycket igy mind S;-be,
mind S,be beleszdmolunk. Az Gsszefiiggés szerint azonban 8, csak a molekula sugaritél
fiigg, és a kristélyszerkezetet figyelmen kiviil hagyja, igy az csak durva becslésnek tekinthetd.
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kozotti jarulékat mas anyagok molekulak kozitti jarulékinak ismeretében

megbeesiilhetjiik. Apolaris molekulaknal a rdacsenergia (6 javaléka, a Van der
g

it dsszeget tartalmazza, hasonléan a masodik momentumn

Waals energia a X' r
ik
pormintara vonatkozé kifejezéséhesz. ig:‘f varhatdé, hogy hasonld riesenerpiival
rendelkezd anvagok molekulik kizotti jaruléka kozel egyezik. Feltételezher
jiitk tovabba, hogy hasonlé felépitési molekulak esetén a molekulik Kizin
jarulék nem nagyon kiilonbozik. Példaul a molekuldk kozaotti jarulék henzolndl

5.3 G2, xiloloknal 5.4 G2 mig hexametilbenzol esetén 5,6 G

3. Az NMR spektrum mozgisi keskenyedése

A molekulak a kristalyraeshan molekuolik kiziorti erdk altal meghatiro-
zott potencialvilgyekben helyezkednek el A molekola. vagy moleknlarész

egyik egyensilyi helyzetéhdl masikba valo atmenctét potencialgatalh akada-

lyozzak. A molekulak csak 1" =2 0 hdmérsékleteken mozdulatlanok. nagasabl
hémérsékleteken a potencidlvilgy alakjatal fliggd mozgiast vépeznek.

Alacsony hémérsékleteken  a  mozgast  akadilyozd  potencialgara a
molekula termikus fiton nem tudja legyGznic Bkkor a molekala vansy ooneilla-
cios energiaszinteket foglal ol a kristalyries dltal meghatirozott poteneial-
vilgyben, vagy alagint-cffektus itjan mozog. és cavenld valoszinis=éouel tartos
kodik az a szimmetriahelyzet hiarmelyvikében. A haméeschlet nivekoddéaevel
a molekulak termikus energiaja mar elegendd a potencialgdt JegyGziséhern, és
¢s termikusan aktivalt forgast végeznek vogzitert tengely Kiril, Toviblhi
himérsékletnovekedéskor megszinik a Kitiintetetr tengely s désoa gismbi forgas
lep fel. f6leg gombszimmetrikus molekoliknal, magas szimmeteiiga Korove-
zethen -, mig olvadaspont alatt a molekalik ovakran dndiffizicr sdeeznck,

Megvizsgaljuk a Kiilonhizd mozgistipnsok NMR spektrmmra oy akorah
hatasiat, és :’ltlleiulln'ljiik azokat az chndéleni eredményeker, amelvel seuit-
ségével a kisérleni adatokkal valo Gsszehazonlivas wran o vivspale aosachan

fellépd mozgis jellegére Kivetkezterhetimk,
¥ \

3o Tabbhspinvendszerek

Két- és hiromspinrendszer jelalakjanak mozgis hatisira tartendg nicg
viltozasdval esak Két specialis esethben foglatkozank: Kétspinrendszernél s, his
romspinrendszerndél as o szimmetviategely Kiriili forgds jelalalon ovakaroh
hatasar vizegialjulk.

Legyen a I, Kiilse magneses 1ée éxoa forgiastengely dltal bezant sziog 07
mig a két UL magot deszekotd vektor ée a forgiastengely 3 sziaet zir he (o,

abra). A mozgis miatt O iddben valtozik, ¢« ha annak frekseneiigas naes .
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{
‘ {
; ]

6. dbra. Két atommag kozis tengely kiriili forgisa

lokalis tér, illetve a @-16] fiiggd mennyiség atlaga képezheto. Szabad forais
feltételezve [_19]

' 'n|'n~"" )'

£3cos?@ .15 - (3 eos? @ 1) (i

és ugyanerre az eredményre jutunk, ha a mozgds ruv n 3 szimmelriign

polvnéi;’nll‘alnn keresztiil torténik. Ha y lys Gy

|
Jeost@ -] (3 cos? () g ]# 8 Pl
9

(2.2)-t (3.2)-vel dsszehasonlitva, a finomstruktira komponensek tiasolsign
felére esvkkent. Polikristalyos: minta esetén minden fehetséges @ raill 6 e
atlagolni kell, de chben az esethen O ugyanigy minden Jehetséges értéket
felvesz. mint ©. fgy ilyen jellegli forgémozgis kisvetkeztében a rezonanciajel
szélessége felére esikken, alakjanak lényegesebb viltozisa nélkil® A forgo-
mozgas esetén kapott jelalakot a 7. abrin nmintatjuk be,

* A mozgis kivvetkeztében termiszetesen a tavolabbi "H omagok jaraléka is megyilto-
_ ok %
ik, fi csokken, ez azonban lénveges vialtozist nem okos,
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T
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7. dbra. Kétspinrendszerre jellemzd NMR spektrum a két atommag kizis tengely koriili
. forgasakor
i
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8. dbra. Héromspinrendszerre jellemzs NMR spektrum a 3 atommag timegkozéppontjin
dthaladg tengely koriili forgisakor
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Meg kell jegyezniink, hogy nem ez az egyetlen lehetséges mozgastipus,
altaldban kiilonbdz3 tipusd torziés lengések, dsszetett mozgasok lépnek fel a
kristalytér altal meghatarozott potencialvélgyben [20].

Hasonlé médon targyalhaté a haromspinrendszerck spektrumanak forgas
hatasara torténd megvaltozasa, és a 2. fejezetben definialt p(H) és f(H)
alakfiiggvények a 8. abran lathaték. Mig kétspinrendszernél a forgomozgas
csak keskenyedéshez vezet, addig itt a spektrum és a jelalak is megvaltozik.

3.2. Sokspinrendszerek

Sokspinrendszereknél — hasonléan a merev racs esetéhez — a vonalalak
meghatirozasa helyett a masodik momentumot, annak mozgéas hatasara be-
kovetkezd megvaltozasat vizsgaljuk. Kiilonb6z6 modellek dolgozhaték ki,
kiilonb6z6 mozgastipusoknak megfelelden. Fzek kézos kiindulé alapja a
kétspinrendszereknél megismert eljarashoz hasonléan a lokélis térnck megfeleld,
a masodik momentum kifejezésében szerepls (3 cos®@ — 1) tényezének a
mozgés folyaman megtett palyara valé atlagolasa. Definidlva a

L -
i (3 (:0529)-,_.0 — 1) "j;c':

rvdukcio?s faktort, ahol a szamlaloban a mozgas palyajara atlagolt, a nevezd-
ben a merev rics esctén adédé jarulék szerepel, a masodik momentum kifeje-
zésében szerepld jarulékok redukciéja meghatarozhatd, és a méasodik momen-
tum mozgaskor adédé értéke szamolhaté. Leglényegesebh természetesen a
nagyobb jarulékot adé kozeli szomszédok redukeidjanak meghatarozisa, mig
a tavolabbi szomszédok jarulékanak redukecigjat egy beesiilt, atlagos érték-
kel vehetjiik figyelembe.

Meg kell jegyezniink, hogy a mozgis a misodik momentum (2.0)
képlet alapjan meghatirozott értékét valtozatlanul hagyja, és csak a magasabhb
momentumok valtoznak meg a mozgis kivetkeztében [21]. Megmutathats
azonban, hogy .gyors” mozgis esetén, amelynek feltételét a bhevezetéshen
adtuk meg, a (3.3)-ban kijelolt atlagképzés elvégezhetd, és a masodik mo-
mentum mért értéke az atlagértéknek felel meg.* Az dtmeneti tartomanyhban,
ahol a mozgis karakterisztikus frekvenciaja Kozelitleg egyezik a merey ries
/s egységekben kifejezett jelszélességével, az atlagképzés nem végezhetd el,
igy az datmeneti tartomanyban mért momentum értékekhdl kovetkezatetést

nem tudunk levonni.

* A rezonancidban résztvevi atommag a mozgds hatisdara egy fluktuilo lokdlis teret
érez. A gyorsan viltozd komponensek oldalsivokat eredményeznek, amelyek a misodik
momentum elméleti értékéhez hozzijirulnak. de kiséeletileg megtigyelhetetlenck [22].
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3.2.1. Rogzitett tengely koriili mozgds

Ha a molekula egy kitiintetett tengely koriil mozog, gy a lokalis tér at-
laga a mozgas tengelyét8l és médjatol figgd, nullatél kiilonbozs érték. gy
a mért masodik momentumbél ezek a jellemz8k meghatirozhaték.

A kiilonbz6 mozgaslehet8ségekre szamolt redukeids faktorok és azok
egyes paraméterekrdl valé fiiggése a Fiiggeléckben talalhaté meg, itt
csak dsszefoglaljuk a kapott eredménycket. A 9. dbrin dsszefoglaltuk azokat a
mozgasfolyamatokat, amelyekre a redukeids faktorok ismertek. Az egyes ki-
fejezésekben szerepld betiik jelentése az abran lithaté, mig a 2. és 3. modell
esetén a redukeiés faktorok altalanos kifejezése bonyolult, igy értékiiket csak
grafikusan adtuk meg, az F3. és F'5. dbrakon. Az elsé hirom modellnél az egyik
atommag all, mig a masik mozog. Két atommag egyiittes mozgasakor ezek a
modellek ecsak akkor alkalmazhaték, ha a két atommag relativ helyzetének
megvéltozésa csak egyikére vezethetd vissza. Kz természetesen esak ugyan-
ahhoz a molekulidhoz tartozé atommagoknal varhaté, igy ezek a modellek féleg
molekuldn beliili jarulékok redukcidjanak meghatirozasara hasznilhaték. Az

utolsé modell mar mindkét atommag mozgisit figyelembe veszi — bar csak
specidlis esethen — és fgy molekulak kozotti jarulékok redukcigjanak meg-

hatarozasara is alkalmas. A 9. abrian mindeniitt forgis kifejezés szerepel,
amely alatt folytonos helyvaltoztatast értiink. n szimmetridji potencidlvélgy-
ben alagtt-effektus ditjan 1étrejové mozgaskor a redukeidos faktort az n szim-
metrihelyzetre valé atlagolds adja. Mivel n>23 esetben cos’@ virhaté értéke
megegyezik a szabadforgasra atlagolt értékkel, a redukeiés faktor a két moz-
gasfolyamatra egyezik. n==2 esethen ez pontosan nem igaz, de feltchetjiik,
hogy a masodik momentum redukcidja ckkor sem nagyon tér el a szabadfor-
gasra szamolt értéktdl.*

A redukciés faktorok értéke p <7 1. Kz azt jelenti, hogy a mozgas fel-
lépte a masodik momentum csdkkenéséhez, keskenyebb spektrumhoz vezet.
(KEgyes gsetekben a h6mérséklet novekedésével a rezonanciajel kiszélesedik, ez
azonban mas folyamat, a spin-races relaxicios idd megviltoziasival kapesolatos
[25].) :
A fiiggelékben  altalinos mdédszert ismertetiink tetszéleges mozgisti-
pushoz tartozé redukeiés faktor meghatdrozisara.

3.2.2. Metilcsoport forgisa

A szerves anyagok nagy része tartalmaz metilesoportot, ezért a - CI,
esoport mozgasaval kiilon is foglalkozunk.

* Eapes [23] a redukeids faktorra n == 2 esethen ¢ = (1 -3 sin? p cos* ) értéket kapott.
mig CruJo [24] szerint a redukeids faktor egy enyhe hiimérsékletfiiggéstil eltekintve ugyanaz,
mint n > 3 esetbhen,
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A CH, csoport C, teugely kirviili forgasa altalaban az olvadiaspont
alatt 100 200 fokkal megindul, sét egyves vegyiiletekben 15K on is tapasz-
taltak forgist [26]. Nem eldintitt kérdés a forgis jellege, [27] szerint a
tengely kariili forgas 100 K° alatt f6leg alagit-effekius, 100 K? felett fileg
termikusan aktivalt mozgas vévén jon létre. A mozgast akadilyozé potencidl-
gat, és igy a mozgias hdmérsékletfiiggése is a metilesoportok kézouti tavolsiyp-
ol fiigg (pl. XN (CH,), molekulikra az aktivacios enervgia IS ¢ aholy a metil-
esoportokban levd szénatomok tavolsiga).

A masodik momentumot két jaralékra bontjuk: az g metilesoporton
beliili és 2 <= Spn4 S, metilesoporton Kivili jaralékra, ahol S5 az azonos mo-
lekuldhoz tartozé metilesoporton kiviili magok jiaruléka.

A metilesoporton beliil az egyves ' magok tavolsaga 1.78 A gy (2.8)
alapjan S{erilz,-i G 1la feltérelesziik, hogy a metilesoportot tartalmazo
anyaghan minden "IT magot téle 24N tavolsaghan 3 YH mag vesz Kariil, gy

durva beeslésként f* - 5.0 G* adadik. fg_y merev riaes esethen
Mese B2k 1450i== 2862 (3.4)

koriili masodik momentum értéker virunk.

C, tengely koriili forgas esetén B negvedére esdkken (Eisd 1. madell,
ik ?)O)S’,m = 5,0 G A redukeidjanak meghataroziasa mar bonvolultabh fel-
adat, kiillonhozs szerzik redukeios faktorai, amelyeket az 1. tablazathan fog-

laltunk dssze. a vizsgalt anyagok racsszerkezetétsl a molekuliaban fevd menil-

1. tablazan

{ mdsodile momentune redukeiés fuktorai -CHy csoport Gy tengely boviili forgdasakor Liilanbo:o
anyagokhan

i o Trod. 7 5
oy tedukeids faktor s ntdconios Vevjeavers
Hexametil-bionzol 0.5 I
Tzabutil-bhromid 0.6 0 s G canport Foroy
0.1 Nt CHL eaapart forog
Bl Klovid [ LTSS | Qo oA eedakeine taktor o mwdehabibaon fecn
R e l-'!n:lvl‘- cannntol foe
Kaliam-loapeilan "o (i
Hesametil-diszilin ni, [
Tetrmmetil-szilin 0 I«
\thag 0.6

(wulml'lnk szamatal figpoen viltozoak. b heesléaek atlauns drtéket oo 0,608
haszndlya 2 0 5.0 - 0.0 B30 G adddik, i
” y. 0 Roikhy L4 S Ay

Nimiod Kistonineek W0, Latet bt
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Osszehasonlitva a két beesiilt értéket, a mért masodik momentum érté-
kébsl még a racsparaméterek ismerete nélkiil is kénnyen eldénthetd a C,
tengely koriili forgas kérdése. A masodik momentum beeslésénél feltételestiik,
hogy minden 'H mag metilesoportban foglal helyet. Ha a vizsgalt anyagban
metilesoporton kiviili 'H magok is vannak. igy a megfeleld jarulékokat atla
golni kell, a metilesoportokban, ill. metilesoportokon kiviili 1JI magokra.
A masodik momentum merev racs esetén felvett értéke igy altalaban a be-

esiilt értéknél kisebb, mig forgas esetén -~ mivel az anyagmintaban allé 'H
magok is vannak -~ a redukeiés faktor 0,6-nal nagyobb, igy M, tovabbra is

9 G2 érték koriil mozog.

Ha a metilesoport G, teugely1l killonbozs tengely koriil forog, gy a
redukeios faktor a forgastengely és €y tengely altal bezirt szogtdl figg. A re-
dukeios faktort a Fiiggelékben hataroztuk meg.

A metilesoport forgiasara vonatkozé tovabbi kérdésekkel kapesolathan
Gurowsky [27] esszefoglalé cikksorozatira utalunk.

3.2.3. Gombi forgds, ondiffiizio

A hémérséklet tovabbi nivekedésével, magas szimmetriaju  kir-
nyezetben a mozgis kitiintetett  lengelye  megszinik, és  gémbszim-
metrikus molekuldk mozgasa vagy folytonos, izotrép helyvaltoztatasként.,
vagy tobb ekvivalens tengely kiriil egyik egyensilyi helyzethdl egy masikba
valé ngrasokkal megy végbe. Gombi forgas meginduliza egy fazisatalakulas-
sal jar ‘egyiitt [28] és egy dn. .plasztikus™ fizis (plastic erystal) alakul ki
Az atalakulasi hémérséklet felett a molekulak kiobos rendszerben kristilyo-

sodnak (bar vannak kivételek [29]). mig alatta a riesszerkezet ettél kiilon-

hozik.
A fazisatalakulas és a gombi forgas megindulasa a masodik - momentum
|
hirtelen esdkkenését okozza. Az izotrop mozgis kivetkeztéhen <« cos’0) y
igy a molekulan beliili jarulék eltdinik, mig a molekulak kozotti jarulék csak

az atommagok kozotti tavolsagra atlagolva. a fiiggelékben ismertetert aleali-
nos madszer felhasznalasaval az
. N 1D . I ’..l:k ”
A"n e ,{58 4\ { (’ﬁ( (,”[ 5", a o S siorsraci l" b T el 5 ("0)
- pr— L, 0] 0 o
T : 4 e, R? cj — 4 R*
credményre vezet [30], ahol ¢y a molekulak kézéppontjai kézotti tavolsig.
R a molekulak sugara; az elhagyott szigfaktor redukeidjat pedig a &0 0.0
heesiilt értékkel veszik figyelembe.
Ugyanesak [30] altal javasolt madszer az ¢ y-tavolsagoknak a molekula
Kizéppontok tavolsagaval valo hvl)'i-lh'sil(*sv. Bebizonyithato, hogy izotrdp

mozgas esetén az eljaras egzakt [31]. fgy
o | B £y
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My 8 .)au\,,_J N, ¢ (3.7)

ahol N; az origoban levé molekulatél ¢; tavolsagban levé szomszédok, N,

pedig az egy molekulaban levé 'H magok szama. A YN " bsszeg egyes

S
racstipusokra kiszamithato [32], és az a racsiallandéval kifejezhetd:
M== 358 Noea 9, (3.8)
ahol tek, ill. Iek racs esetén ¢;= 29, 01-(). ill. 115,631.
wM s R i
A masodik momentum a 05= - Vv ~—dsszefiiggés felhasznalasaval (o, a sd-

riiség, V' az elemi cella térfogata, n,, az elemi cellaban levé molekulak szama,
M == [molekulasily/ x 102) a siiriiséggel is kifejezhetd, és kiilonhozd racs-
tipusokra meghatarozott értéke a II. tablazathan lathaté. [33]. Gombi forgas
felléptekor — azonos p, és M értékekre — a masodik momentum tek, lek, ill. szh
racsra kozel azonos, Ugyanilyen eredményre jutott REsinG [34] is.

II. tablazat
A mdsodik momentum gémbi mozgds esetén
kiilonbézd tipusii kristilyrdcsokban

o a siirtség, N, a molekuliban levd
'"H magok szdma, M = molekulasily x 10*

l‘hicﬂ I ) ‘ \ ! S (62)
|
L/ |
pk : | ff =a ’ 3009 (N o3/M*)
tek 2 ‘ al [ 2600 (Nyoi/M*)
lek | 4 a¥ 1 2588 (Nyoz/M?)
szh 2 i 2a? ‘ 2587 (Nyoi/M?)

Eddigi kozelitéseink folytonos mozgasra vonatkoztak. Ha a mozgas
tobb ekvivalens tengely koriil, egyik egyensilyi helyzethél masikba valo at-
ugras révén jon létre (alagit-effektus), igy az e helyzetekre torténd atlagolissal
szamolt értékek mintegy 109, -kal kiilsnbéznek a folytonos mozgasra atlagolt .
értékektél. Igy pontos momentum mérésekbdl egyes esctekben a mozgas Jc‘l--
legére is kovetkeztetni tudunk [31].

A gombi forgas fellépte utdan, a hémérséklet névekedésével a masodik
momentum gyakran tovabb csékken. Mivel a helyiikhéz kotott molekulak
mér a legaltalinosabb mozgast végzik, a masodik momentum csokkenése a
szilard fazisban felléps ondiffizié eredménye. Az 6ndiffizié aktivaciés ener-
gidja durvan a racsenergidval egyezik, igy olyan anyagok esetén varunk on-
diffaziot, ahol a molekuldkat dsszetarté Van der Waals erdk gyengék. Az ol-
vadas entrépiaja kicsi, mig az ezt megeldzd fazisitalakulashoz nagy entropin
érték tartozik.
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GRUNER, TOMPA: MOLEKULARIS MOZGASOK VIZSGALATA 340

IIX, talazat

Szerves molekulakristdlyok, amelyekben gombi forgds és éndiffiizié lép fel

OLV. ATAL.
Asysg A R e e

Metan 91 20 2.5 9b, 54 -
Neopentan 257 140 3,0 4,4 6,0 27a, 27e, 41
2,2-Dimetil-butén 174 127 08 - 102 55
2,3-Dimetil-butén 144 136 1.3 11,4 ' 55
Ciklopentén 179 122 0,8 9,5 v e

138 0,6
Ciklopentan 138 87 5,8 1,3 51
Ciklohex4n 280 186 22 | 86 5,0 1,58
Ciklohexanol 298 | 263 0,4 1,5 ; '59
Metanol 176 <157 4,0 41, 60
1,1,1-Triklér-etén 240 224 4,3 8,0 4,5 27a, 27, 41
2,2-Diklér-propén 239 187 3,3 4 6,0 27e, 58
t-Butil-klorid 248 183 1,9 2,3 5,0 27a, 58

220 6,4
t-Butil-bromid 257 209 1,8 6,5 27a, 58

232 1,1 :
Trietilén-diamin 352 7,19 16,2 .33
Adamantén ; 541 | 243 3,0 B 17a
Hexametil-diszilin . 288 222 2,5 | . 105 61
Tetrametil-szilin 1 163 g,g 6,2 18

f

A TII. tablazatban foglaltuk dssze azokat 'a NMR médszerrel vizsgélt
anyagokat, amelyekben dndiffiziét taliltak, és ugyanott tiintettiik fel az egyes
jellemz§ fizikai paramétereket, az olvadaspontot, a fazisatalakulas hdmérsékle-
tét, az ezekhez tartozé entrépiat, valamint a diff4zié E,y, aktivéciés ener-
giajat.*

4. A mésodik momentum molekulan beliili és molekuliak kézotti jarulékanak
kigérleti szétvalasztasa

A rezonanciajel masodik momentuma, amelyet a tirgyalt modszerek
alapjan szamolt értékekkel hasonlitunk $ssze, a molekulan beliili és molekulak
kozdtti jarulékok osszege. A molekula paramétereinek meghatarozasihoz a
molekulak kozotti jarulék ismerete sziikséges, amely — még a kristalyracs

p
* Az Egy4, aktivédciés energia meghatérozdsival kapesolatban NACHTREIB és HANDLER
35], valamint ANDREW [36] munkdira utalunk.
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336 GRUNER, TOMPA: MOLEKULARIS MOZGASOK VIZSGALATA

jellemzginek, és a molekuldk kristalyracsban elfoglalt helyzetének ismereté-
ben is - csak kozelitfleg szamolhaté. Hasonl6é nehézséget jelent, hogy a mole-
kulak kozotti jarulék mozgas hatasira bekovetkezd redukciéja csak néhéany
speciélis esetben hatirozhaté meg.

A molekulén beliili és a molekulak kézotti jarulékok kisérleti viton szét-
valaszthaté, ha az anyagmintaban lev8 hidrogénatomok egy részét a kisebb
mag magneses momentummal rendelkez§ deutériumatomokkal helyettesitjiik
[37]. Tegyiik fel, hogy a nem-deuterizalt anyag masodik momentuma

M, =S, + So,» (4.1)

ahol S, a molekulan belilli, S,, a molekulak kézotti jarulék. A deuterizééié
a molekuldn beliili jarulékot o,, a molekuldk kozotti jarulékot o, faktorral
csokkenti. Igy a deuterizalt anyagmintan

Mb Ty Sal s Oy Sas { (4‘2)

masodik momentumot mériink. A molekulan beliili, ill. molekulak kozotti
jarulék ekkor a

oMy~ M, X oM, — M, _ 8. (4.3)
g, — 0y : 01/=.03

egyenletek alapjan szamithaté. Mig M, és M, mérési adatok, o, és g, a deutero-
nok molekuldn beliil elfoglalt helyének ismeretében kiszdmithato.

Az NMR médszer alkalmazasinak egyik legszebb példaja e teriileten
ANDREW és EADEs [38] mérése. CHy, CH,D és 1.3.5. C,HzD; mintikon mo-
mentumméréssel a molekuldn beliili és molekuldk kézotti jarulék szétvalasztasa
utdn meghataroztak a C—C és C— H tavolsagokat, majd megallapitottak, hogy
100 K° felett a benzolmolekula hexagonalis tengelye kaoriil forog.

5. Jelszélesség viltozasibél meghatirozhaté paraméterek
L}

A rezonanciajel mésodik momentuméanak mért értékétdl csak az eset-
ben vonhatunk le kovetkeztetéseket a molekulak kristalyriacshan végzett
mozgasira vonatkozélag, ha annak frekvencidja vagy nagyon kicsi, vagy na-
gyon nagy a cfs egységekben mért jelszélességhez képest. Mig az elsé esetben,
»merev”’ kristalyracsrél beszéliink, addig a masodik esetben a lokalis tér
fluktudciéja olyan gyors, hogy a rezonancidban résztvevd atommag egy id6-
ben kiatlagolt teret érez, és az NMR spektrum a mozgés frekvenciajanak
tovabbi névekedésére érzéketlen. Igy momentummérésekbél a mozgis ki-
netikdjara vonatkozélag semmiféle kijelentést nem tehetiink. Az dtmenet:
tartoméanyban ezért — ahol a mozgis frekvencidja kozelitsleg a cfs egységek-
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ben mért jelszélességgel egyezik meg— a jelszélesség valtozasabol vonunk le
kovetkeztetéseket a mozgas hémérsékletfiiggésérdl és annak jellemzd™ ada-
tairél, az E aktivéciés energiarél és frekvenciajarél.

A rezonanciajel szélességfiiggését a mozgas frekvenciajabél a Fiiggelék-
ben hataroztuk meg, és végeredményként a

SH? — oH3 2 arctg (xydHT,) - (5.1)
T

egyenlet adédik [39]. 6H a rezonanciajel gauss egységekben mért szélessége az
atmeneti tartomény egy pontjdban, 6H, a merev ricshoz tartozé jelszélesség,
y a rezonans mag giromagneses faktora, rczl/Zﬂvc a mozgas karakterisztikus
ideje, mig « egy egységnyi nagysagrendd allandé, amellyel a jelszélesség de-
finfciéjaval kapcsolatos bizonytalansdgot vessziik figyelembe. Ugyanerre
az egyenletre vezetett KuBo és TomiTA [40] magneses abszorpciéra vonatkozé
altalinos elmélete is, amely szerint a rezonanciajel félértékszélességének val-
tozasat a

AH? ::/]Hgi arctg (y AH 7./8 In 2) (5.2)
7

osszefiiggés hatérozza meg, és az (5.1) egyenletben hatarozatlan « faktorra
1/0In2 adédott.*

Az (5.1) és (5.2) egyenlethdl 7, — oo esetén a merev racshoz tartozé jel-
szélességet kapjuk vissza, mig ha 7, — 0, a jelszélesség nulldhoz tart. Ez azt
jelenti, hdgy a lokalis tér idéatlaga eltiinik. :

Ha a mozgis kovetkeztében a jelszélesség egy jol definialt értékral
egy masik — a mozgas tipusira jellemz§ — értékre valtozik, dgy az elébbi
két egyenlet ,,ad hoc” médositasa, : i

AH? = AH + (AH? — AH) 2 arctg (apAHr,) (5.3)
. 4 : ‘

irja le a jelszélesség reorientécids frekvenciatél vals fiiggését [41], ahol AH;
a jelszélesség a mozgids megindulésa el6tt, AH{ pedig az atmeneti tartomany-
ndl magasabb hémérsékleten, az adott mozgéastipusra jellemz§ jelszélesség
érték. '

A mozgas frekvencidjanak hdmérsékletfiiggését termikusan aktivalt moz-
gas esetén a

Vo m= 9 0 BINT (5.4)

* A kisérleti eredményekkel valé osszehasonlitdst azonban kiilonbozé o értékeknél
érdemes elvégezni, és az azokkal legjobban dsszhangban levd értékeket fogadhatjuk el az adott
probléméndl helyesnek, mig a jelszélességet akdr AH félértékszélességgel, akdr a derivdlt
gorbe ,,cstcstél-csticsig” mért 0H tdvolsdgaként definidlhatjuk.
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Arrhenius-egyenlet hatéarozza meg, ahol E az aktivaciés energia, ., a reorien-
tacios frekvencia.* (5.4)-et (5.3)-ba helyettesitve a mért jelszélesség ériékek
alapjan E és v_ meghatdrozhaté. Alagit-effcktus révén létrejové mozgas
esetén a reorienticié frekvencidja nem irhaté le az egyszerd (5.4) kifejezéssel,
és a kristaly geometridja altal meghatarozott potencialvélgyben levd kiilin-
boz8 energiaszintekhez kiilonboz6 reorientaciés frekvencia tartozik. Ezék az
energiaszintek, és a hozzajuk tartozé frekvencia értékek meghatarozasihoz a
potencialvilgy alakjanak pontos ismerete sziikséges, ezért a gyakorlathan
mindig az (5.4) kifejezés hasznalatos. WAucH és FEDIN [43] szerint a mozgast
akadalyozé energia gatmagassaga

n

E = 1,8 RT, ]n[(A ] kT2 1%] (5.50)

T (5.55)

ahol n a mozgas tengelyének szimmetridaja, 4 a mozgas megindulasa el5tt
mért jelszélesség frekvencia egységekben. I a mozgast végz6 molekula tehetet-
lenségi nyomatéka, T, pedig az ,,atmencti” tartoméany hdmérséklete. (5.5a),
ill. (5.5b) altalaban mintegy 10%e-on beliil egyezik. (5.5) alapjan tehat az at-
meneti tartomany kozepéhe s tartozo I himérsékletbdl az aktivalasi energia
egyszer{i szorzés’ itjan kaphaté, mig a reorientacios frekyenciat (5.4) alapjan
hatarozhatjuk meg. |
IY. tablizat

Az E aktivdldsi energia ¢s v, reori-nticids frekvencia néhdany anyagban

E (kialfmél) Jrod.
nyag .3) (.5 | (55h) l i, hivatkozds

ER ; R gglle s
Ammoénium-klorid L ! 4.8 | 4,7 9,10 4.1018 10¢, 62,

) S 1108 | 63
Amméninm-bromid 3.4 i 33 B 1= 2310M l(ﬁ)g, 62,
Amménium-jodid 3.0 i 2,8 ‘ 2.9 T J0% 1,101 10¢, 60
Adamantin 5,8 S0l - 5.6 5.6 9.10" 17a
Benzol . 3l 3k ST 5,104 2,100 40100 38
1,1,1-Triklorerin 7,0 5.0 4,6 g8.101 9.10" 27a, 64
Trietiléo-diamin 1,2 i 0,1 1 I LA 33

1 |

A 1V. tablizathan a mozgés aktivalasi energidjat és reorientéciés frek-
venciajat foglaltuk 8ssze néhany anyagra Wavcn és Fepin [43] dolgozata
alapjan. Az (5.3), (5.5a), ill. T, jelslés arra utal, hogy E-t is » -t a megfeleld
egyenlet alapjan, ill. a spin-rdes relaxaciés id6 mérésébél hataroztik meg.

* 1. dltaldban new homérsékletfiiggetlen, hanem T"i-nel ardnyos [42]. Nagy aktiva-
ci6s encrpiikndl az exponencidlis tag domindl, mig kis aktivdcios energidknil a T-*h fakior

jelentds szerepet jitszhat,
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Ondiffizié aktivalasi energidgjanak meghatérozasanal (5.3) kissé médo-
sul. Az ondiffizié fellépte utdn a jelszélesség elhanyagolhaté az ondiffizié
elgtti jelszélességhez képest, masrészt a reorientaciés id§ kicsi, igy alkalmaz-
hatjuk az arctg x ~ x kozelitést, és

AH? = AF3 2% (5.6)

4

vﬁsszefiiggés adédik. Ugyanerre az eredményre jutunk egy lényegesen. egysze-
riibb modellbél kiindulva is [19].

6. Példak

Négy példan mutatjuk be a médszer alkalmazhatésagat. Az els§ példa a
ciklohexan, az irodalombél ismert legszebb példaja a targyalt jelenségeknek
[1]. Masodik a dimetil-anilin; a vizsgéalatok elvégzését a termolumineszcens
eredmények értelmezése indokolta [44]. A Cu-bisz-acetil-aceton mint fontos
infraspektroszképiai alapanyag ismeretes, mig az 1—4 diciklohexil-ciklo-
hexanon — amely az utolsé és egyben legbonyolultabb példa — végzett méré-
sek sugdrkémiai anomalia értelmezéséhez voltak sziikségesek [45].

6.1 Ciklahsxdn

Szilard fazisban levé ciklohexan masodik momentuméanak és jelszéles-
ségének hémérsékletfiiggése az 1. abran lathaté. Most a targyalt médszerek
segitségével az NMR spektrum véltozasabél a ciklohexanmolekula kristaly-
racsban végzett mozgéastipusait hatarozzuk meg..

611, Minodlk momentum 150 K° akike

A ciklohexdnmolekula — amely a 10. abran lithaté — azonos helyzetet
elfoglalé 6 ekvatoridlis és 6 axialis hidrogénatomot és ennck megfelelgen 'H
magot tartalmaz, ezeket rendre paratlan és péros szamokkal jelsltiik meg.
Kiszemelve egy ekvatoridlis és egy axialis 1H magot (1. és 2.), az rj, tavolsagok
meghatarozasa utdn a méasodik momentum egyes jarulékait szamoljuk ki, és
atlagoljuk az ekvatorialis és axidlis helyzetben levé 1H magokra. Az egyes
tavolsigok a V. tdblazat 2. oszlopiban talalhaték, mig a 3. és 4. oszlopban
tiintettiik fel, hogy az ekvatoridlis és axidlis 1H mag hiny adott tipusi 7y, té-
volsagban levé szomszéddal rendelkezik. Az utolsé oszlop a masodik momen-
tum adott tipushoz tartozé, a két *H magra atlagolt jarulékat tartalmazza.
Az 1)) tévolsagokat csak a két legnagyobb jérulékot adé tipusnil szamoltuk
ki geometriai médszerckkel, mig a tobbi meghatérozasa egy méretardnyos
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modellen tédvolsdgméréssel tortént, a szdmolt érték becsiilt hibaja -+ 0,2 G2,
A masodik momentum molekuldn beliili jaruléka merev rdcs esetén tehat

17,564 0,2 G2.
o 10 &b

10. Gbra Ciklohexédnmolekula. A pdratlan szdmok ei(vatoriélis, a pdros szamok axialis 'H
magokat jelolnek. Az dbra alapjdn szdmolt mésodik momentum az V. tdblazatban talélhato

' V. tabldzat

A madsodik momentum molekuldn beliili jérulékdnak
meghatdrozdsa ciklohexdnban :

1

i e n, n, | ME =338 l?n;\ﬂ‘. (6
- AT s O 11,2
Ty 1 el N 451
e 44 2| o 0,05
e 382 | 2 | 2 0.29
i, 4.6 o 0,04
T 5,1 e 0.01 -
Yoy gt el 3 0,39
Tse 263 | 0 2 1,08
Tog 4,4 0 1 0,05

11 11 2 = X Mk = 17,56

A récsszerkezet az adott hémérséklettartoményban nem ismert, fgy a
molekulik kozdtti jarulék pontos meghatdrozasa nem lehetséges. A kiilonbdz6
~ kozelit6 médszerekkel kapott eredmények a VI. tablazatban taldlhaték. A
harmadik esetben a molekuldk kozétti jarulék meghatdrozésinak alapja a
ciklohexén és n-hexén hasonlé ricsenergidja (121 cal/g és 122 cal/g), a negyedil
esetben pedig egy feltételezett kristalyszerkezet. A kapott eredmények atlagz.,
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10 G? jé kozelitésnek fogadhaté el, és igy merev rics esetben 17,6 4 10 =
=27,6 G2 a masodik momentum értéke. A mért érték 26,5 4 1 G?, igy feltehet-
jiitk, hogy 150 K° alatt a rdcs merev. ‘

VI. téblazat

A madsodik momentum molekuldk kézoui jarulékdnak kiilinbozé kozelitések alapjin szdmitott értéke

ciklohexdnban
Alkalmazott médszer . S, (GY)

(2.12) deszefiiggés alapjan. Ry = 2,5 A, N, = 12,a = 8,41 A 13"
S, = 8% (R,) dsszefiiggés alapjin (lisd 11. o. labjegyzet) N, = 48 7.7
Kotési energidk tsszehasonlitdsa alapjén

(Kotési energia = n-hexdn 122 cal/g, ciklohexén 121 cal/g) 9,6
Feltételezett kristalyszerkezet alapjan 1,4—13,4
Atlag 10

6.1.2. Masodik momentum 156—186 K° kozott

A hémérséklet névekedésével a masodik momentum és jelszélesség
csdkken, és a masodik momentum értéke a fazisatalakulasi pont (186 K°)
-alatt 6,4 G2. ;

Feltételezziik, hogy a molekula Cy tengelye koriil forog. A molekuldn
beliili jarulék a 9. abra elsé modelljét felhasznalva 3,6 G2-re csikken, mig a
molekuldk kozotti jarulék redukcidjat a Fiiggelék 6. pontja alapjan hataroz-
hatjuk meg, és 2,5 G* adédik. Az adott tipusi mozgas feltételezésével tehat
6,1 G2 a masodik momentum szdmolt értéke, a mért értékkel j6 egyezésben.
fgy ebben a hémérséklettartomanyban a ciklohexanmolekula C, tengely
koriili forgasa bizonyitottnak tekinthetd. ;

6.1.3. Masodik momentum 186 K° felett

A misodik momentum hirtelen csokkenése egy fazisatalakulassal egybe-
kotott forgas fellépésére utal, és kiilonbozs kozelitések alapjan szamolt érték
a ‘mért értékkel egyiitt a VII. tablazatban taldlhaté. A szamitott és mért
értékek j6 egyezéséhdl altalanos forgémozgiasra kévetkeztethetiink.

: VIL. t4blazat

A mdsodik momentum kiilonbdzd kézelitések alapjdn szimitott és mért értéke gombi forgis
esetén -

Alkalmazott képlet M, (G*

» =356.& EGh (3,6) képlet R =254 a=18414 If
M, = 358.N, £ N;C;~°(3,7) képlet N, = 12 1,
M, = 358.N,C, a—*(3,8) képlet - C; = 115,63 |
Mért érték 1

Kémiai Kaslemények 30. kiotet 1968

390



342 GRUNER, TOMPA: MOLEKULARIS MOZGASOK VIZSGALATA

A masodik momentum és jelszélesség tovabbi csikkenése a magasabh -
hémérsékleteken megindulé ondiffiizié eredménye.
A ciklohexdnmolekulara vonatkozé tovabbi kérdésekkel kapesolathan

AnpreEw és EADES eredeti cikkére utalunk [1].

6.2. Dimetil-anilin

A molekula szerkezeti képlete alapjan feltételezhets a —CH, csoportok
C, tengely koriili forgasa. Az NMR abszorpciés jelek méagnese tér szerinti

CH,  CH,
N
Ty

Hog ey

H—l P
|
H

derivaltjat a —190...1,5 C° hémérséklettartoményban vettiik fel, és a ma-
sodik momentum mért értéke a 11. abran lathaté. ]

(RERIREFLis:m rarm

v ) el TN

A e i LRt " S PRt

=200 =160 <160 160 21200 00" =80 =60 PS40 S0 0
: T(c*)

11. dbra. Az NMR jel masodik momentuminak hémérsékletfiiggése dimetilanilinben

Annak ellenére, hogy sem a kristaly, sem a molekula szerkezete nem
ismert, a kérdés eldonthet:* (3.4) alapjan allé —CH, csoportok esetén (mivel
a molekuldban — CH, csoporton kiviili *H magok is vannak) 28 G*-nél vala-
mivel kisebb, forgé —CH, csoportok esetén 9 G2 masodik momentum érté-
ket varunk. A mért ér ék egyértelmiien forgé — CHj csoportokra utal.

A masodik morentum hémérsékletnovekedésével bekdvetkezd lassi
csbkkenése a krisu'\ly.”'i"cs tagulasanak eredménye.

* A mésodik momentum pontosabb beeslését allé, ill. forgd —CH, csoportok esetin

lisd Tompa K, és Torn F.: KFKI Kzl 14, 283 (1966).

Kémiai Kislemények 30. kitet 1968

391



GRUNER, TOMPA: MOLEKULARIS MOZGASOK VIZSGALATA

6.3. Réz-bisz-acetil-aceton

Az 'H magok NMR spektruménak mdasodik momentuma a vizsgalt
—180...4+100 C° hémérsékl rtomanyban 9,2 G2, a mérési hiban beliil nem
valtozik.

A molekula szerkezeti képlete a 12. abran lathaté r, = 1,28 A, r, =
=1394, r;=1534, r,=195A, « =120° f=135° y=90° A kris-

+ talyrdcs monoklin, a tércsoport P2,/n, az elemi cclla jellemz6i a = 11,40 A,
b=4,75A, e 10,33 A, s = 92,2°. Mivel a molekula és a kristalyparaméterek

12. dbra. Cu-bisz-acetil-aceton szerkezeti képlete (a molekula két szimmetrikus részbal all,
az dbrdn csak egyik ldthaté)

ismertek, a méasodik momentum pontosabb meghatérozasara van lehetgség.
A molekulan beliili jarulék merev raes esetén 20,1 G2. A molekulik kozotti
jarulékot a 2. fejezetben targyalt eljaras szerint két részre osztjuk. R = 3.8 A
levagasi sugar esetén S — 3,95 G2, mig (2.10) alapjan S{ = 1,37 G2 fay
5 =530 (G2,

A %Cu és % Cu magok jaruléka 10-2G? nagysagrendd, igy elhanyagoljuk.
Merev racs esetén a masodik momentum szamolt értéke tehat 20,1 - 5.3 -
= 25,4 G*

A CHj, csoport C, tengely koriili forgasa esetén a metilesoporton beliili
jarulék negyedére csokken, mig molekuldn beliili tébbi jarulék redukeidja
mintegy 0,9. Igy forgis esetén a molckulan beliili jarulék S, = 5,6 G A mo-
lekulak kozotti jarulék redukcidja jo kozelitéssel a xilolok redukeios faktora-
val egyezik, amely [46] szerint 0,7. Igy S, = 3,9 G, és — CH, csoport forgisa
esetén a méasodik momentum 9.5 G*. A mért értékkel valé dsszevetéshil az
altalunk vizsgalt hémérséklettartomanyban C, tengely koriili forgasra kivet-
keztethetiink.

Kémiai Kazleménvek 30, kiter 1964
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6.:4. 1—4 diciklohexil-ciklohexdn

Az *H magokon detektalt NMR spektrum jelszélességének hémérséklet-
fiiggése a 13. dbran lathaté. A hémérséklet ndvekedésével két kiilonbozé
tipusd mozgéas 1ép fel a molekulaban, az egyik spektrumra gyakorolt hatésa
310 K°-nél kezdddik, és 335 K°-nal a mozgas frekvencidja mar olyan nagy,
hogy tovabbi névekedése a spektrumot mar nem befolyisolja, mig a jelszélesség

% \‘ O—O—O
12
A\
§10
P of
o
8
: .
4 0R) -
L *l
J0o 350 400

T(K®)
13. dbra. Az NMR jel szélességének hdmérsékletfiiggése 1--4 diciklohexil ciklohexdnban
344 K° hémérsékletnél fellépé hirtelen csdkkenése egy racsszerkezetvialtozis-
sal egybekotott mozgas fellépésére utal.

6.4.1. Masodik momentum 310 K° alatt

‘A molekulan beliili jaruléknak az azonos gyfiriihoz tartozé 'H magok
jarulékat valasztjuk. Ekkor a molekulan beliili jarulék abban kiilonbézik a
ciklohexdnmolekulan beliili jarulékdtol, hogy a ciklohexangyfirik 2/3-ad
részénél egy ekvatoridlis, 1/3 részénél két ekvatoridlis 'H mag hidnyzik. Fi-
gyelembe véve ezt a valtozast, és atlagolva a kiilonhz5 tipusi gydriikre

Sy == 15,4G* (6.1)
adédik. .
Mivel a rdcsszerkezet nem ismert, a molekulak kozdtti jarulék meg-’
hatérozdsara nincs lehetdség. Feltételezve azonban, hogy ez durvin egyezik
a ciklohexdn molekuldk kozotti jarulékdval, a masodik momentum merev
~ récsra szémitott értéke

M, = 15,4 4 10 == 25,4 G2 (6.2)
A mért érték 24,9 G, fgy 310 K° alatt a kristdlyrdcs merev.

Kémiai Kdslemények 30. kitet 1968
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6.4.2. Masodik momentum a 335...344 K° tartoményban

A jelszélesség és mésodik momentum csdkkenések egyik lehetséges
magyarizata az azonos szénatomhoz tartozé 'H magok kicserél§dése, masik a
molekula hossztengelye koriili torziés lengése. Az els6 mozgastipus feltéte-
lezésével szamolt masodik momentum érték 16,2 G2, a mért 15,9 40,3 G? ér-
tékkel j6 egyezésben. Hasonlé nagysigi masodik momentum adédik o =
= 40—50° szdgf torziés lengés feltételezésekor is.

6.4.3. Masodik momentum 344 K° felett

344 K°-on a masodik momentum és a jelszélesség hirtelen lecsskken, és
M,= 6,8 + 0,262 A mésodik momentum ilyen jellegi csokkenését lanc-
molekuldk tengely kériili forgasakor [46] és gombi forgds megindulasakor ta-
pasztaltak, a mért érték azonban kizarja a gombi forgis fellépésének lehetd-
ségét.

Az azonos szénatomokhoz tartozé 'H magok jarulékénak redukcidja a
9. abra elsd modellje alapjan szamithaté, a tébbi jarulék redukciéja pe-
dig — hasonléan a lancmolekulak forgasakor kapott értékhez — kozel 1/3.
Igy az 'H magok kicserélddése nélkiil M, = 7,1 G* a szamolt érték, még ha
feltételezziik, hogy kicserélédés is felléep M, <Z 5,5 G2

A mért értékkel valé dsszehasonlitasbél az elsd eset latszik valészindbb-
nek.

A torzids lengés aktivaciés energiaja (5,5b) alapjan E == 12 keal/mél.

Fiiggelék

A kitiintetett tengely koriilli mozgasok masodik momentumra gvakorolt
hatasat 3.2-ben targyaltuk. A 9. abran lathatok azok a mozgastipusok, ame-
lyekre a redukeids faktorok ismertek. Az ott szerepld redukeidos faktorokat

hatarozzuk meg olyan modon, hogy a lokdlis térnek megfeleld (3 cos®@y, - 1 )r,i,;"
tagot — amelynek négyzete szerepel a masodik momentum kifejezéséhen

a mozgas altal megtett palyara atlagoljuk.

Altalinos mdédszert ismertetiink tetszdleges tipusi mozgéas esetén fel-
16p6 redukeids faktor meghatarozdsira, majd a jelszélesség valtozasat leirg
(5.1) kifejezés levezetését targyaljuk.

!

F 1. Tengely kiriili forgds. Az allé atommag a forgastengelyen fekszik

A forgastengely a kiilsé mégneses térrel @ a két atommagot dsszekond
vektorral 2 szoget zar be (F.1. dbra). A gmbfiiggvények addicids tétele sze-
rint g

(P (cos @) == Py (cos @) Py (cos ) (F.1)

Ké&mini Kislominvek 30, kiter 1968
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F.1. dbra. A redukciés faktor meghatdrozasihoz tengely koriili forgas esetén

¢s | == 2 esethen

(3cos?@y — 1) = i (3-cost @ 1) (Bcos?x —1). (F.2)

Mivel a forgé mozgaskor rj == all., a szogtdl fiiggd mennyiség atlagat

képezve

Mk 2 (3 cos® @ —— 1) : (1.3)

A

-

: ‘ 3 costa — 1 '“’

)
ahol M, a masodik momentum j és k atommagtél eredd jaralékat jeloli.
Pormintak esetén @f-re kell datlagolnunk, hasonléan a merey racsnal €-ra

valé atlagolashoz. Igy

Mk - M‘l;kol 3 cos?a — 1 ) (F.4)
2 3 5 |
és a redukeios faktor
Qi = : (3 cosa — 1)*, (F.5)

amelynek x szogtdl valo fliggése az F.2. abran lathato.

Nimini Kaslemények 30, kitet 1968
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A kapott eredményt kénnyen altalanosithatjuk tébb, egymastél fiigget-
len tengely kiriili forgas esetére. Ha a két atommagot dsszekitd vektor a
kiilsé magneses térrel @, az elsé forgastengellyel 0, szoget zar be, valamint az
n és n -} 1-dik forgastengely kozotti szog 0,, és igy tovabh, akkor

(vl 3050 — 1., ) ==
B : 1
o8 6 - -

2 2

5 cost@, - l v (Beost@, - 1), (F.0)
2 i :

ahola << ... = ... jelolés az dsszes tengely koriili forgasra képzett atlagot
3 : 1
jeloli, Mivel |-~ cos?@ .. .

” : <21, egy 4j forgas fellépte az NMR spektrom
2 2

keskenyedéséhez, a masodik momentum csdkkenéséhez vezer,

1.00

o 0,50}

0,00

g 18S OBt o 58T BT - e 80T
o

2 dbra. A redukeids faktor a forgdstengely és a két atommgot Gsezekioti vektor kizon
o szivg fiiggviényében
F. 2. Tengely kiriili forgdas. Az allé atommag a forgas sikjaban fekeszik

A két atommagot dsszekitd vektor a Kiilsé magneses téerel ¢, a forgis
tengellvel ()" szipet zar be. o, a Oy-hos. b pedig O -hoz tartozo az azimul w7,
ey

cos @, sin B eas (P D) (1.7)

ésoa forgas altal leirt piadvira valo atfagolis ntian o redakeios faktor a
I ([ “ .

R, AT LA

(1°.8)
i | fean 3, 1 i [xin 24 r 9] ( i

alakbairhata [17] abol vy az &ll6 atommagok Kozitti tavolsiyg,

Boirind Kozlemdny ok 300 oter 140
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Az atlagképzés bar hosszadalmas — elvégezhetd, és a redukeios
faktor 7 == R[g-tél valé fiiggése R és ¢ definiciojaval egyiitt az F.3. dbréan
lathaté.

15
10 |- I
= 8 N
51 .
£,
(S
Gl—= PSS
2 SO
15} ]
1
0 0.6

1.3, dbra. Merev tengely koriili forgas, A redukeios faktor o fiigggvényében, == r,/r

.

F. 3. Tengely koriili forgis. Altalan os eset

A két elézi esetben a forgas kzéppontjat az allé atommaggal Gsszekord
vektor a forgastengellyel 0,ll. /2 szdget zar be.

Tetszbleges o szig esetén esak kozelitd megoldasok ismeretesek. Az egyik
maodszer [48] csak az rjy tavolsagra atlagol, és a szigre vals dtlagoldst cgy
o = 0,6 faktorral veszi figyelembe, A masik mdédszer a kivmozgist egy. a
forgas kzéppontjat az allé atommaggal dsszekdtd vektorra merdleges sikban
Lorténd kormozgasra, és fgy az 1.1 esetre vezeli vissza [48].

Helyesebh azonban a kirmozgist a két megoldott s2.01sG csetre vissza-
vezetni, A tetszéleges o sziggel jellemzett sikban torténd forgast két cgymisra
merdleges sikban torténd  korforgasra bonthatjuk. amelyekre a reduk etos
faktorok .1 és F.2 alapjan meghatarozhatdk. Ezeket megfeleld silyfakrorok-

kal dtlagolva. kapjuk a redukeiés faktort.

. 4. Torzios lengés

Ha @ a kiilsd magneses tér és a kér atommagot dsszekdré velitor kKizott

f‘Zi’bg. l'lgy
cos O, Tsoeos B cosy bosin @ siny cos (P D) (I

Kibmiai Kastemények 30, kiget 1068
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ahol a torzids lengés tengelye a kiilsd magnesestéer | @, a két atommagot
dsszekdtl vektorral p szdger zar be, @ a torzias lengés tengelyét és a Kiilsd
magneses tér irinyat tartalmazo sik, @ o két atommagot dsszckdtd vektor
azimut szoge (lasd F.A. dbra). Feltételezziik hogy a lengés harménikuas, @ = &, -|

e osisots

Lt

L

02}

)

:
F dbras A vedokeids Gk tor o torzios lengds o seimnplividojinak o Giggednyében, a tor
zids lengie tengelye @0 a két atammagor Gsszekitd s oktore Kitzinti seoge bailisnhézao évtel cingl

Kéminn Koislomenyok 30, ko 1005
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-} o sin wt, ahol @, az dtlagos helyzet azimut szége, « a szégamplitidé. Mivel
a lengés folyaman rj, allandé, cos? @ atlagat kell képezniink. Az dsszes le-
hetséges 6 és @ szogekre valé atlagolas utan a redukeids faktor kis o szogek
esetén [49]

o=1— —Z—azsin?y : (F.10)

Tetszbleges a és y szogekre a redukeids faktor az F.5 dbran lathaté.

Ty

F. 5. Két atommag kiozos sikban torténd forgisa

Két atommag kozos sikban torténd forgasa az I'.2 eset altalanositasa.
A meghatarozott g értékre kapott A, B, és C mennyiségeket kell a mésodik
atommag kéron felvett értékeire atlagolni (F.6 édbra). A redukeios faktor a

. (If.’_q)" | (F.11)

alakban irhaté [50], ahol r, a két 4ll6 atommag tavolsiga. A grafikus megolda-

b2 R 2 3 ., b—2R
sok ‘l i '{’ 1és oy értékekre pr = 0,503, 0.406, 0,304, Mas ; —-
b d 2 )

értékekre p inl.(‘r]_mla’ll.éssnl kaphaté meg.

L

Tk

e

\

F.6, dbra. A redukeids faktor meghatirozdsihoz két atommig egyiittes forgisakor

F. 6. Redukciés faktor két atommag dltalinos mozgisakor

Ha a molekula egy n-szeres szimmetriatengely koriil végez reorientacior,
ugy az az encrgin minimumoknak megfeleld nckvivalens helyzet cgyikében
tartézkodik. Feltételezziik, hogy a potencidlvilgyek egyformak, és a molekula
minden helyzethen egyenld idér talt. Legyen 1T a kiilsé magneses tér irdnya az

Kémini Kasleminvele 30, kitot 1768
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egyik atommayive kitott koordindtarendszerben, a masik atommag P-ben
van. @, és @y, ill.y, és pg a kiilsd magneses tér, ill. 0F azimut és polar szogei
(F.7 abra). A ZPH hiromszighdl

cos @, = cosp, cos P, |- sinp,sin p, cos (P, — D) (F.l2)

M, = (3 cos2 @, — 1) r;? (F.13)
kifejezés atlagat kell képezniink n® kiilonhozd helyzetre, majd pormintik

exetén a @ azimut és p, polar szigekee, Az atlagérték [19]

4
My o (LD LS G (B O B
D

9 9

b (AD b AF 4 DE) - LG(A+ D+ F)

3 : & ) -
A = Norteosty, {% == NpHsin 2y cos P (F,14)
P ) gy - : d
P 2a* =
Sl e Pt e
€.t Ny Fsin 2 sin D, D N r Asin? g cos? P
AT e i =
st b e I SRS
": l N FssinEap, sin 2 (,)\ I' e retsiE s’ I/)q
A iy T
. RRe
(, h." I b
[ B

J/\/ 1 \) | |
7 &) |

15 dibra, A redukeios Gakvor wmeahatirozisihos Kér atonumag ahalivos mozeisakor, A herdik
Jelentése aosziy eahen takilhato

Kmini Kiisloroenn ok 200 hater 1008
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Ha a molekulik kristalyracshan elfoglalt helyzete ismert, gy az cgyes
tagok, és igy M, meghatarozhato, Volytonos mozgas esetén az A, B .. G
tagokban az dsszegezést integrallal kell helyettesiteni,

Mas, hasonlé dsszegezésen alapuld altalanos médszerckkel kapesolathan

az iredalomrea wialonk [51].

F. 7. Metilesoport forgiasa a €, tengelytdl kiilonhiszé tengely koriil

A redukeios (aktor meghatdrozisa az 1.1 esethez hasonléan a gimb-
fiiggy ények addicids térelének felhaszodlisaval tarténik. czért esak a vig-

¢~|'«‘¢||rlc'?ll)'|-kl'1 voonoredukeios faktornak a € rengely éea forgistengely altal

-]

0.

07

€34

(23

1.8, dbra. A redukeios faktor a forngistensely és €, tengely siftal besiart sxip figavenyelen,
A Teluds giirhie G, renwely Kiriili forist e vigzi, az aled wivehe € tengely Kiritl is forgn o i,
/ 4 st " ¢ ;
1'5"'“!]""“ \"l”“'k'l'/"\

hegart » <zogtdl vald figeését adjok meg. Ha a metilesoport a € tenpely

kivriil nem forog. dey

1|27 : Pl (15)

ginty . dsinta | i
11 8
mig, ha a metilesoport a Cy tengely Korid o torow

0 ' [ Bens > B ke 1 10)

G

A redukeios faktorok x szigtal valo fiiguese az 1.9 abrin lathad

Kemini Kazloménvek 30, kiter 1160
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K. 8. Jelszélességvaltozas
A rezondns atommayg altal érzert lokalis tér négyzete (2.0) alapjan

e Feuny gty O L T T Va2
l/j.l nan ’l{ld l ')"’/I".l (.I ! ])‘I: (3 CON~ G)I" - ])' rj,\,“ m l ')"ﬁ"l (-I “{' l) ; 1/’[';~

(a5akl)
== (3 cos? 6)],‘, e 1) "jlc:’ :

V16 atommagok esetén (merev raes) (K.17) allandé, mig a kirnyezé atommagok

mozgasakor a lokalis tér idében fluktual. Definialjuk a

K(r)=y@)p(-+7) ¥ () == 2 vk (1%18)
korrelacios fiiggvényt - és feltételezziik, hogy ez minden k jarulékra ugyan-
olyan fiiggvénuyel irhato le -~ valamint a

J(¥) = { K(v)exp (2nivr)dr (F.19)

o

spektralis intenzitast. kkor

[ ()dr = K (0)== 3 w3 (F.20)

BEEE an k
A lokalis térnek az atommagok mozgasa miatt gyorsan valtozé komponensei
kiatlagolédnak, és a j magra elég hosszi ideig haté komponensek hatésa ész-
lethetd. Kz az idd az atommagok adott allapotban eltsltote T, idejétdl fiige.
ami a jelszélességeel forditottan ardanyos, T, ~ 1//r. Igy mozgd atommagok
altal keltett lokalis tér szamolasanal (F.20)-ban az integrilas alsé és felsd

hatara vy == |- o« Av, ahol % egységnyi nugyﬂégrm;(h’i faktor. Igy a
g2 3 2w
Wi = ‘ v () Ly § () dy (I.21)
h P [

kifejezés adja meg a lokialis tér, és az arvra jellemzd jelszélesség éeték négyzerér,
(F.21)-ct a v = p/20 1 bsszeliigeés alapjan frekvencia egységekbe atirva, és
nem téve kitlonbséget az cgves joatommagok altal érzenr lokalis 1ér kozott

3 v P
Aot YWY GE - [ () dy (¥.22)
'() - e
adadik. Legven a korrelaeios fii;(‘l__f\-"n.\'
K(t) == K{0) exp(«~1rlt), (H23)
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\
dgy integralas utan

3 P

Ap? == = PRU () 4 1) K (0) arctg (2 axdrr) (F.20)
0

mig merev racs esethen

Avt - ]( I 1)K (0)

L3 4

F.24) és (F.25) alapjan

< 9 L= b
= /hg-Z arctg (2 axdr7) AHE = MG aretg (o THEY S (20}
7 o

ami (5.1)-gyel egyezik meg. (F.21)-ben az dtlagos lokalis tér szerepel. ami o
jelszélesség bevezetéshen szeveplé 3. definicidja. Fipgvelembe véve azonban
(F.26)-0t, a jelszélesség barmily definfeidja hasznalhats,

Ha feltételezziik, hogy y(t) egy dllandé és egy iddfiiges komponens
Osszege,

P () = A - BQ), [ e

dgy a korrelacios fiiggvény egy idében allanda. il viltozo taghal all s
elébbickhez hasonlé szamolas végeredményeként (F.27)-161 kitndobea (5.3)-

kapjuk.
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DETEKTORCSOPORT NEUTRONSZORAS VIZSGALATAHOZ

KONCZOS GEZA és MADARASZ ZOLTAN
Kozponti Fizikai Kutatd Intézet, Szildrdtestfizikai Laboratérium, Budapest

Nagy feliiletii neutrondetektélds céljaira alkalmazott bértrifluorid toltésii neutronszdm-
lal6csdvek készitésének lefrdsat adjuk. A szamldlécsdvek karakterisztikdi néhdny %-o0s
eltéréssel megegyeznek, ily médon eldnydsen alkalmazhatok 10—50 db-os pérhuzamosan
kotott kapesolasban is. :

Bevezetés

A BF, gdzzal toltott proporciondlis szdmldlécsoveket szdmos neutronfizikai
mérésnél haszndljik. A szdmldlocsovek elGdllitdsaval és tulajdonsdgaival széles korii
irodalom foglalkozik [1]. Kevés adatot talilunk az irodalomban arra vonatkozdan,
hogyan biztosithaté a csovek elektromos adatainak azonossdga. Ez a probléma ott
meriil fel, ahol a szdmldlécsdveket nem egymdstol fiiggetleniil haszndljdk fel, hanem
tobb szdmldlécsdvet pdrhuzamosan kapcsolva iizemeltetnek.

A Kozponti Fizikai Kutaté Intézet Szildrdtestfizikai Laboratériumédban folyé
neutronspektrométeres vizsgdlatok kisintenzitdst termikus neutronnyaldbok detek-
tdldsdt tették sziikségessé, ardnylag nagy feliileten (kb. 10 dm?). A feladat megoldd-
sdhoz megvizsgdltuk, hogy az dltalunk alkalmazott szdmldlocségydrtdsi eljdrds
milyen mértékben biztositja a szdmldlocsovek azonos elektromos karakterisztikdjdt.

szdmldalocsovek szerkezete

Szdmldlécsoveink szerkezete hasonlit a Varsoi Magfizikai Intézetben kidolgo-
zott [2] szdmldlocsdvekéhez (1. dbra). A katod anyaga OFHC vordsrézesé 1 mm-es
falvastagsdggal. Fels6 részéhez kemenyformwt'\ssal erdsitjiik a fem—iiveg dtmenetet
biztositd tdrcsdt. A csd alsé részén ugyancsak fém-iiveg dtmenet és uvegsmgetelés
rogziti az @ 0,05 mm-es W-huzalt, az anddot.

Zarosapka R €

Kovar larcse

===

Fmy

Csavaros,  Uvey Jul Soial Hivezele's
rogzrtes szigetele's rogziles rugo

1. dbra.
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Az alkatrészek elokészitése, osszeszerelése és ellendrzése

A szamlalocsovek alkatrészeinek elokészitése nagy gondot és koriiltekintést
igényel. Az alkatrészeken maradd szennyezések a csévek korai tonkremenetelét
okozhatjdk.

A katéd rézesovek feliiletének tisztitdsa polirozo fiirdében tortént. A fiirdd
dsszetétele: 1 rész ccHNOy, 1 rész H,PO,, 1 rész CH,COOH [3]. Mards utin min-
den esetben gondos mosds, desztilldlt vizes dblités és végiil alkoholos mosds kovet-
kezett.

A fém-iiveg kotést hordozé fémtdresdak anyaga: Vd 50 jelii iivegbe forraszt-
haté o6tvozet, a Csepel Fémmii gydrtmdnya. A tdresik mélyhuzdssal késziiltek.
Uvegezés elétt nedves H, dramban hékezeltiik 800 C°-on 2" hosszat [4]. Uvegezés
utdn az alkatrészeket 1:1 higitdsi HCl-ben martuk, majd mostuk és sziritottuk.
A fém-iiveg kotés mindségét sztereomikroszkop alatt ellendriztiik.

Az Osszeszerelés elsd 1épése: a kovdrtdresa és a rézesd dsszeforrasztdasa kemény-
forrasszal (1. dbra). A keményforraszt vikuumolvasztdssal készitettiik, dsszetétele:
289 Cu, 729% Ag. A forrasztds miivelete H, atmoszférdban tortént, fiiggbleges hely-
zetli indukcids fiitésii csékemencében. A forrasztds befejezése utdn az indukcios
tekercs mozgatdsdival a rézcsvet végig izzitottuk. Ily mddon tiszta Cu feliiletet
nyertiink, mely a késébbiek folyamdn ,,getterként™ viselkedik esetleges O, nyomok
megkotésére.

A csivek szerelésének mdsodik lépéseként az also zdirdsapka beforrasztisa
kovetkezik, a fent leirt modon. A cs6 ekkor mar tartalmazza valamennyi alkatrészét,
a wolframszdlat az iivegszigeteld kozdarabbal egyiitt.

A szerelés miiveletét a felsé kivezeté huzal iivegbeforrasztasa zdrja le.

A toltésre eldkészitett csovet viakuumzdrdsra megvizsgdljuk halogénes lyuk-
keresé segitségével. Csak a gondosan dtvizsgdlt és ellendrzott csovek keriilhetnek
toltésre.

A szamlalocsovek toltése

A szamldlocsovek toltésére olajdiffizios szivattyaval miikodo egyszerii viakuum-
rendszert haszndltunk. Az olajdifftiziés szivattya tinyérszelepe f6lé csatlakozott a
szdmldldcsovek szivocsonkja. Ugyanide csatlakozott a BF, gdzt fejlesztd rész Kimeno-
vezetéke és a toltdnyomds mérd. A szivattyt részben (émalkatrészekbal dll, f&msze-
lepek felhaszndldsdval, melyek tomitéseit teflonbetéttel littuk el, ugyanis ezt az
anyagot a BF; gdz nem tdmadja meg. A csatlakozo részek iivegalkatrészekbal van-
- nak. A gdzfejlesztd, rész rasotherm iivegbhdl van, iivegesapokkal. Az alkalmazott
csapzsir Apiezon N.

A vikuumrendszerre egy toltési alkalomra 5 db szimlildesovet forrasztottunk,
melyeket egyszer(i clektromos kilyha segitségével 400 C“-ra fiitottiink fel. Allandd
szivattylzds kozben a szdmldlocsoveket 24 Gra hosszat tartottuk 400 C™-on. Az elért
legjobb vikuum 5-10-% Torr volt. Tapasztalataink szerint ez a kezclés elegendd
volt arra, hogy a szdmldlocsovek belsejébdl a szennyezéscket clr;.ivolilsuk.

A szimldlocsovek toltésére B! izotdpban 91 %-ra disitott BF, pdzt haszndl-
tunk. A gizt CaF,BF, komplexbdl szabaditottuk fel, 400 C%-ra vald flffitéssel.
(A szdllité cég: Quarz et Silize, Paris). A gdzfclszabaduldsndl kellemetlen szennyezé-
sek mutatkoztak. Ezek hatdstalanitdsdra a gdzfejlesztot kovetd elsod csapdira szén-

407



DETEKTORCSOPORT NEUTRONSZORAS VIZSGALATAHOZ 281°

savho hiitést alkalmaztunk. A gdzt tovdbbi hdrom csapda segitségével, cseppfolyds
N,-el dtdesztilldltuk. A szdmldlécsovek megtoltése el6tt a BF, gdzt Gjra megtiszti-
tottuk. A toltendd csdvek csonkja elStt alkalmazott cseppfolyds N,-el hiitott csap-
ddban kondenzdltattuk, majd a gdznemii szennyezéseket sznvattyuzassal eltdvoli-
tottuk. A csapdat ezutdn felmelegitettiik, a BF,; gdz megtoltotte a vakuumrendszer
egy részét és a szdmldlécsoveket. Utdna a BF; gdzt . ismét kondenzdltattuk s a leirt
tisztitdsi miiveletet legaldbb négyszer megismételtiik. A miivelet kozben a gdz tisz-
tuldsi fokdt, megfelelé médon vakuumméréssel ellendriztiik.
A szamldlocsdveket 630 Hg mm nyomdst BF; gdzzal toltottiik meg.

Elektromos karakterisztikak

A csoveket haszndlat eldtt egyenként kimértiik Po-Be neutronforrds segitsé-
gével. A neutronforrds Cd kdpennyel ellitott paraffinmoderdtorban volt elhelyezve,
ugyszintén a mérend6 csovek is. A Po-Be neutronforrds kb. 0,1 Curie erdsségii volt.

Minden csénél megmértitk a differencidlis és integrdlis amplitidd spektrumot
és a fesziiltség- (pldato-) gorbét. Utdna a méréseket megismételtiik 6tos csoportok-
ban, 6t cs6 pdrhuzamos kapcsoldsaban. Az alkalmazott elrendezést a 2. dbra mu-
tatja vdzlatosan.

¢ | katos Hobe! _[erisiti es _N Anotizator

o follower |7~ l* discrim
Sramlaloeso = l
R
i Kirrd
fu'pfeszzi//.reﬁ 1
(; -
2, abra
Adatok: Katodfollower erositési tényezo: 20 x
ErOsito erOsitési tényezo 120 x
"R™ munkaellendlls 0,1 Mohm
"C* jelatvivo kondenzitor 2 nF
Kozepes miitkodési fesziilség 2500 V
Diszkriminator fesziiltség a
platogorbe felvételeknéi: 15 'Y
Az alkalmazott amplitidoanalizitor
(NTA--512 tip.) 512 csatornas

A 3., 4. és 5. dbra egy 610s csGesoport egyiittes, kozos karaklerisztikdit mutatja.
Ldthato, hogy a kozos differencidlis amplitudospektrum meglehetds keskeny, a
csoport egy csoként miikddik pdrhuzamos kapesolisban. A differencidlis spektrum-
ban jol kiveheték a Li’-nek megfeleld impulzusok is a 108 V-os diszkrimindtor
dlldsndl, a (na) reakcio a jelei mellett. Lathatd, hogy a gamma hdttér spektrumd tel-
jesen elkiilonil az « jelektdl.

A leirt modon készitett szamldldesdvek neutronspektrométerekben keriiltek
felhaszndldsra [5], [6].
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Nogyfeszillseg korakleriszliko

e

70000 1

Uy=15V

Uy
2000 2200 2400 @ 2600 2600 V

5. 4bra

A szerz8k koszonetet mondanak Krod Norbertnek és munkatdrsainak a szdm-
1416cs8 karakterisztikdk kiméréséért, Takdcs Janosnak a technoldgiai kisérletekben
valé kozremiikodéséért.
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1. Bevezetés

A mag mdgneses rezonancia (a tovdibbiakban MMR) mddszert 1945-ben tdrtént
felfedezése [1,1]; [1,2] ota egyre szélesebb korben alkalmazzdk. A kezdeti mag-
fizikai sikerek (a mag mdgneses momentumdnak, a magspinnek és a mag elektromos
kvadrupsl momentumdnak a preciziés mérése) utdn a kollektiv mag mdgnesezett-
ség vizsgdlatdban [1,3], a szildrdtestfizikdban [1,4], [1,5], [1,6], [1,7], [1,8], a knptdly
és molekulaszerkezet meghatdrozdsban [1,9], [1,10], [1,11], a fizikai- és analitikus-
kémidban [1,9], [1,10], [1,12], valamint a tudomény és technika tdbb mds dgdban
nélkiildzhetetlen eszkozzé vélt. Tobb ezerre tehetd az e teriiletre es6 tudomdnyos
dolgozatok szdma. Y

Fémek MMR médszerrel torténd vizsgdlata sordn a fémekre jellemzd tulajdon-
sdggal, a szkin-effektussal taldlkozunk, ami bizonyos értelemben a fémeken végzett
MMR vizsgdlatokra rdnyomja a bélyegét. A rddiofrekvencids mdgneses tér csak

* Erkezett 1967. II. 2.

1 1 Fizikal Folybirat XVI1/1
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2 TOMPA K,

korldtozott mélységig hatol be a vezetdbe. A behatolds kvantitativ jellemzésére
szkin-mélység szolgdl, értéke nem mdgneses anyagokra (ldsd pl. [1,6])

b= 50,25]/%, (1,1)

ahol a haszndlt betiik jelentése ¢s az dltaluk jellemzett fizikai mennyiségek egységei:
& szkin-mélység cm-ben, ¢ fajlagos ellendllds ohm/m/mm?-ben, v frekvencia c/s-ben.
A szkin-mélység értéke rézre 1 Mc/s frekvencidn ~ 66 mikron és 10 Mc/s frek-
vencidn pedig ~21 mikron. E mélységben az intenzitds e-ed részére csdkken, és ami
ennél sokkal stlyosabb kovetkezmény a MMR vizsgdlatok szempontjdbdl, a rddié-
frekvencids mdgneses tér fdzisa is eltoiddik, és a feliilett6l mért tdvolsdg fiiggvénye
lesz [1,13]. A feliilettdl kiilonboz6 tdvolsdgban levdé atommagok rezonancidjdt tehdt
eltérd fdzist rddidfrekvencids mdgneses tér gerjeszti, ami a rezonancia jel torzuld-
sdt idézi el6. A kérdés elméleti és kisérleti vizsgdlata alapjdn megdllapitottdk [1,14],
[1,15], hogy a MMR abszorpcios jel a szkin-mélységnél kisebb karakterisztikus mé-
ret(i mintdkon az abszorpciés modussal x”-vel (a komplex mag szuszceptibilitds
imagindrius részével), a szkin-mélységgel 6sszemérhetd, ill. anndl vastagabb mintd-
kon az abszorpcié az y'+by”-vel (y" a szuszceptibilitds valds része, mdsnéven disz-
perziés médus) ardnyos, az a/b viszony egy adott frekvencidn a vastagsdg fiiggvénye.
Egészen nagy vastagsdgokndl a=b=1.

A jeltorzulds kovetkeztében a MMR jel médgneses térerdsség szerinti derivlt-
jdnak az alacsony térben levd jeloldala nagyobb amplitiddéjii mint a magasabb
térben levéé, és a jel zérépontja pedig a magasabb térerdsségek felé tolddik el. Meg
kell emliteni, hogy néhdny alacsonyh&mérsékleti mérésnél [1,16] a szkin-mélységnél
vastagabb mintdkon sem figyelték meg az elmélet dltal megjodsolt torzuldst, a jelen-
ség magyardzata azonban hidnyzik.

E torzulds elkeriilése a célja a vékony mintdk haszndlatdnak. A vékony mintdk
koziil technikailag legkdnnyebben a pormintdk dllithatok eld. A pormintdkban ter-
mészetesen a krisztallitok irdny szerinti eloszldsa izotrdp és rajtuk a MMR spektrum
paramétereinek csak az Osszes kristdlytani irdnyra dtlagolt kozépértékét hatdroz-'
hatjuk meg. A fémeken végzett méréseket majdnem kizdrdlag csak pormintdkon
végezték. Az izotrdp krisztallitorientdcidjii fdliatekercseken végzett mérések pl
[1,17], [1,18] informdcidtartalma a pormintdkéval azonos.

A tovdbbiakban rdviden szeretnénk Osszefoglalni és jellemezni az anizotrép
krisztallitorientdcidji mintdkon végzett vizsgdlatok eredményeit. Anizotrép kmz-
tallitorientdcidjii mintdk a texturdk és természetesen az egykristdlyok.

a) Egykristdlyok

Cd egykristdly, Mérték a Knight eltolddds anizotrdpidjdt [1,19], tovdbbd
egy rovid kozlemény szerint a jelszélességet anizotrépnak taldltdk [1,20].
Fehér 6n egykristdly. Mérték és értelmezték a Knight eltolddds anizot-
répidjdt, és mérték a vonal-szélességet a kristdlytani orientdcié fiiggvényében [1 21].
"Bdr a vonal-szélesség értelmezése hidnyzik, megdllapitjdk, hogy az nagysdgban is
és irdnyfiiggésben is kiildnbdzik a csak dipél-dipdl k8lcsdnhatds feltételezése alapjain
védrhato6tol.
Cu és Al egykristdlyok. ,Az emlitett két egykristdlyos méréssel szemben,
ezeket a méréseket a szkm-mélységnél joval vastagabb mintdkon végezték a [001],
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[110] és [Tll] kristdlytani irdnyokban [1,22]. Megdllapitdsaik a Knight eltolédds
izotropidjdra és a vonalszélesség négyzetes kozépértékének (mdsodik momentumnak)
az anizotropidjdra vonatkoznak. A mdsodik momentum mért értékeit a dipol-
dipdl kolcsonhatds alapjdn szdmolhatd elméleti értékkel hasonlitjdk 6ssze. A szd-
molt és mért értékek — hasonléan mint pormintdkon — nem egyeznek.

A vastag minta haszndlata kovetkeztében a detektdlt MMR jel y -+ y”-vel
ardnyos és igy sem a mdsodik momentum, sem a Knight eltolodds kdzvetlen meg-
hatdrozdsdt nem teszi lehetdvé. A szerz6k a Kramers—Kronig dsszefiiggéseken ala-
pulé numerikus moédszert dolgoztak ki a y” mddusnak a kevert jelbdl vald levdlasz-
tdsdra, és az igy kapott x” alapjdn hatdroztdk meg a Knight eltolddds és a mdsodik
momentumok értékét. A kozvetett meghatdrozdson kiviil felhivjuk a figyelmet a
nmdsodik momentum mérések szokatlanul nagy, dtlagosan +10%-o0s, és a Knight
eltolodds +3.10-5-es mérési hibdjdra is. E mérések eredményeire a tovdbbiakban
még visszatériink.

b) Texturdk

Fémtexturdn végzett MMR mérésrél tudomdsunk szerint csak Faulkner [1,23]
tesz emlitést. Mérési eredményeit abban foglalhatjuk Ossze, hogy hengerelt és ho-
kezelt réz folidk MMR jeleinek a szélessége anizotrépidt mutat, az anizotrdpia
— szerinte — a textura és a dip6l-dipdl kolcsonhatds alapjdn értelmezhetd. A rovid
kozleménybdl a mérési eredmények hidnyoznak és az értelmezést meg sem Kkisérli
a szerzo.

Kitiintetett orientdcidjii nem fémes anyagok koziil csak a forron préselt BeO
poron végzett mérések eredményei ismeretesek [1,24]. Az értelmezésnél figyelembe
vették a texturdnak a kvadrupdl effektusra valo hatdsit. A mérések néhdny két-
értelmiiség tisztdzdsdt tették lehetdvé. . .

Az elmondottak alapjdn megdllapithatd, hogy a fémek MMR spektrumdnak
anizotropidjdra vonatkozod vizsgdlatok és a beldliik levont kovetkeztetések nagyon
hidnyosak az irodalomban. A hidnyossdg oka nyilvdnvaldéan a szkin-effektusban
keresendd, valamint abban, hogy a fdliaegykristdlyok elGdllitdsa nem a legegysze-
riibb technoldgiai feladat. Foliaegykristdlyok hidnydban a texturdk anyagmintaként
valé felhaszndldsdnak kérdését vetjiik fel, azt remélve, hogy vizsgdlatuk alapjdn
kapott informdcié kozel azonos az egykristdlyokon védrhatdval.

. Természetesen felmeriil az a kérdés is, hogy a vdrhaté informdcié megéri-e az
esetleges bonyolult szdvetszerkezet figyelembevételével kapcsolatos munkat,

A rézfélidkon végzett vizsgdlatainknak [1,25] a célja kettSs volt:

a) Ismert — lghet8ség szerint egyszer(i — fémtexturdn mérni az atommagok
dltal érzett lokdlis terek értékét kiilonbozd kristdlytani irdnyokban, és

b) kvantitative értelmezni a mérési eredményeket a krisztallitorientdcié szordsd-
nak a figyelembevételével.

Kordbbi méréseinkben [1,25] a rézfdlidkon, valamint a pormintdkon mds szer-
26k dltal megfigyelt tobbletmomentum (ami alatt a mért és a dipdl-dipdl kdlcson-
hatds alapjdn szdmolt mdsodik momentumok kiilonbségét értjiik) eredének tisztd-
zdsa volt a célja méréseink kiterjesztésének, azaz a nagytisztasdga Johnson—Matthey
félidkon és a pormintdkon végzett vizsgdlatoknak.

A tobbletmomentummal (illetve tobbletkiszélesedéssel) kapcsolatos kérdések
koziil a bevezetésben csak egyet emlitiink meg. Redfield [1,26] szerint a vonalsz¢les-

1
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ség meghatdrozdsdban fontos szerepe van a magok kozott haté pszeudo-kicseré-
16dési kolesonhatdsnak. A kicserélédési dllandora vonatkozo bizonyos feltételezések
mellett (ldsd 6. C. fejezet) a Cu izotép MMR jelének egyes paraméterei nagysze-
riien értelmezhetdk. Feltételezve, hogy a kicserél6dés valéban fenndll, a *Cu izotép
MMR jelének mdsodik momentumdhoz kozel kétszer akkora jdrulékot ad, mint a
83Cu izotépéhoz, a kicserélédési dllandd ugyanolyan értéke mellett. A %Cu izotép

1,1. TABLAZAT

Atommagok jellemzo tulajdonsagai
(Varian Associates, Palo Alto, California tibldzata alapjan)

3 A 4 7. frekv.

Izotép i ig;’;ég Eldford. 94-ban Magn[(;s‘ﬁ:]mom. E"[ Ik(;.'.lgqr'c::g]n" IE'HOc lctl‘;'h.
[Mc¢/s] ,
H 1/2 99,98 2,79270 s 42,577
*H 1 1,567107% 0,85738 21110 6,536
"Li 3/2 92,57 3,2560 —4,2-10"* 16,547
SCu 3/2 69,09 2,2206 —0,15 11,285
%Cu 3/2 30,91 2,3790 —0,14 12,090

MMR jelének mdsodik momentumdt csak Gurowsky [1,27] mérte, és szerinte a
tobbletmomentum a %Cu izotopndl 0,6 Oe? a **Cu izotopndl pedig 0,7 Oe®.

E munkdban a vdkuumban hékezclt réz folia és pormintdkon végzett mérések
eredményeit és az eredmények értelmezését foglaltuk Ossze.

Az 1,1 tdbldzatban a mérésekhez felhaszndlt atommagok jellemz6 tulajdonsd-
gait adtuk meg.

1

2. Elméleti osszefoglalds

E fejezetben roviden Osszefoglaljuk azokat az elmeleti meggondoldsokat,
amelyekre a kisérleti eredmények értelmezése sordn sziikségiink lesz. Részleteseb-
ben foglalkozunk az atommag és a kdrnyezet kozti ‘mdgneses kolcsonhatdsokkal
és. a MMR spektrumra gyakorolt hatdsukkal. Mivel vizsgdlatainkat jol hokezelt,
kobos szimmetridji mintdkon végeztiik, az atommag és kdrnyezete kozott fellépd
elektromos kvadrupol kolcsonhatds kérdését csak vdzlatosan érintjiik.

Megvizsgdljuk az atommagok viselkedését kiilsé mdgneses terckben (A. pont),
az atommagok ko6zotti dipol-dipdl kolesonhatds szerepét a spektrum kialakitdsdban
(B. pont), foglalkozunk a vezetési elektronoknak a spektrumra gyakorolt hatdsdval
(C. pont), az elektromos kvadrupdl kolcsonhatdssal (D. pont), és végiil a rovid
spinrdcs relaxdcids idd kovetkeztében fellépd kiszélesedéssel (E. pont).

A) Atommagok kiilsé mdgneses terekben.
A mag helyén levé magneses tér definicidja

Helyezziink egyetlen £ spindi és p,, =7y, #h (£ spinkvantumszdm, /i a 2r-vel
osztott Planck dllandd, y,, a mag girdmdgneses faktora a felirt mennyiségek pedig
a spin, ill. mdgneses momentum maximdlis mérheté komponensét jelentik.) mdg-

L 4
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neses momentuma atommagot H, dllando z irdnyd kiilsé mdgneses térbe. A mag
Hamilton operdtora:

';f: —'ythO‘}?zy (2’1)

#,: a magspin z komponensének operdtora.
A S, operdtor sajdtértékei pedig

Em FRIT )’mhl,{()”l” ; (292)

ahol m’ az atommag mdgneses kvantumszdma, és lehetséges értékei: m’=.4; £ —1;
=L
Az energianivok egyenld tdvolsdgra helyezkednek el egymadstol, a szomszédos
nivok energiakiilonbsége:
AdE= ythl)' (2’3)

Vdrhato, hogy kiilsé perturbdld tér hatdsdra az energianivok kozott dtmenet
jon létre. A magrezonancia technikdban alkalmazott, a H, térre merdleges x irdnyd
vdltozé H; amplitid6jii médgneses tér esetén a perturbdld operdtor

'}f)per( T Yth; ‘}Tx cos wt (214)

alaku, ahol #,: a spin x komponensének operdtora és w pedig a gerjeszto tér kor-
frekvencidja.

A (m”|Fm’) mitrixelemek csak m”= m’+1 esetben kiilonboznek zérétdl,
megengedett dtmenetek csak szomszédos nivok kozott johetnek létre. Az energia-
megmaradds torvénye alapjan kapjuk a rezonancia feltételt:

« fiwg=AE =y, hilly, azaz  wyz=Y.He (2,5)

Ha a kiszemelt atommagnak a kornyezetében mdgneses momentummal ren-
delkez6 szomszédok vagy mozgo toltések vannak, akkor az dltaluk keltett mdgneses
tér az atommag helyén kiilonbozik z€Erétol (illetve az dltalunk alkalmazott H, tértdl),
és értéke a kornyezet tulajdonsdgaitdl fiigg. Szdmitdsa gy torténik, hogy meghatd-
rozzuk az atommag Zeeman energidjanak sajdtértékeit, és a (2,3) egyenletnek meg-
feleld

AE=y,hH (2,6)

osszefiiggést az atommag helyén levé mdgneses tér definicios egyenletének tekintjiik.
Ebben az esctben a lehetséges energianivok kozti megengedett dtmenetek gerjeszté-
séhez sziikséges vdltakozé mdgneses tér korfrekvencidjanak és az atommag giro-
mdgneses faktordnak az w/y,, hdnyadosa az atommag helyén levé mdgneses térrel
lesz egyenld,

2 =H. : @7
Vi

Ez utébbi osszefiiggésiink a tér MMR modszerrel torténd kisérleti meghatdrozdsdra
is utal.

Nagyszdmui atommagot tartalmazo ferro-ferri, vagy antiferromdgneses, illetve
kiilsé mdgneses térbe helyezett dia- vagy paramdgneses mintdk esetén eleve nem
lehetiink bizonyosak afeldl, hogy az atommag helyén levé tér értéke minden egyes
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atommagnadl ugyanaz, a tapasztalat szerint a ér atommagtol atommagig valtozik,
A térerdsség eloszldsdt a g(H) siirtiségfiiggvény irja le. Azonnal hozza kell tenniink,
hogy g(H) nem minden esetben hatdrozhaté meg elméletileg. Nagyszdmu atom-
magbol 4116 sokasdgban az atommagokndl levd tér jellemzésére a statisztikus fizi-
kdban szokdsos mennyiségeket, a tér (H) vdrhatd értékét ((H —(H))*) szérdsnégy-
zetét, stb. vezetjiik be. Ebben az esetben (2,6) és (2,7) definicids egyenleteink az dt-
lagértékekre vonatkoznak. E mennyiségek értéke a legtobb esetben elméletileg is
és kisérletileg is meghatdrozhatd.

A tapasztalat azt mutatja, hogy az atommag helyén levé tér kiilonbdzo eredetii
jarulékainak (pl. az atommagoktol vagy fémben a vezetési elektronoktdl szdrmazo
térnek) a hatdsa eltér6 lehet, pl. az egyik csak az dtlagértékét a mdsik pl. csak a
szordsnégyzetét véltoztatja meg. Ennek alapjdn a kiilonbozd effektusok szétvdlaszt-
hatok, egy Osszetett jelenség szétbontdsa vélik lehetdvé, és az elemzés az anyag tor-
vényemek mélyebb megismeréséhez vezet.

B) Dipdl-dipdl kiszélesedés merev rdcsokban |
A Van Vieck elmélet

Ko6bos szimmetridja, nem ferro-, ferri- vagy antiferromdgneses szildrdsdglestek-
ben az atommagok kozti dipdl-dipdl kolcsonhatds elsérendli szerepet jitszik a
MMR spektrum tulajdonsdgainak a meghatdrozdsdban.

A vdrhaté effektus nagysdgrendjérél konnyen kaphatunk felvilégosihist Egy
i, mdgneses momentumu atommag tole r tdvolsdgban pu,,/r® = H,, rendii mdgneses
teret hoz létre, ennek nagysaga I, = 10-23 erg/oersted és r =2 A értékeknél H,(,k o ]
oersted. Ez a tér a kiils6 mdgneses térrel azonos vagy ellentétes irdnyi lehet, és igy
az atommag helyén levs térer8sség szordsdt, azaz a rezonancia jel kiszélesedését
idézi eld, A tér értéke fiiggetlen a kiilsd térerdsségtdl; 10* oersted nagysiagi kiilsé
térben a magok helyén levs térerdsség szordsa lényegesen kisebb az dtlagértékénél,
ezért a vonalszélesség kicsi és a MMR jel szildrdtestekben is detektdalhato.

Nagyon sok atommagbdl dll6 rendszer esetén meg kell hatdrozni az dtmenetek-
nek a dH térerdsségtartomdnyba es6 hdnyaddt, azaz g (H)dH-t (vagy a vele ekvivalens
flw)dw-t), a g(H) (ill. f(w)) siirliségfiiggvényt a rezomancia jel alakfiiggvényénck
nevezik. A feladat csak kevésszdmii atommagot tartalmazd rendszerekre (an. két,
hdrom és négy-spinrendszerekre) oldhaté meg egzaktul. N szdma spin kolcsonhatdsa
esetén meg kell elégedniink a g(H) sfirliségfiiggvény momentumaira (mdsodik,
negyedik momentum) vonatkozé szerényebb elméleti kijelentésekkel. Az tn. mo-
mentum madszer kidolgozdsa Van Vieck nevéhez flizodik [2,1] és részletes leirdsa
megtaldlhaté [1,3]-ban és [1,4]-ben is. A tovdbbiakban vdzlatosan ismertetjiik a
meggondoldsok lényegét.

a) A kolcsonhatds Hamiltop operdtora

N szdmi p,, mdgneses momentumi atommag (a tovdbbiakban N spin) dipdl-
dipdl kolesonhatdsi operdtora:

o b o] e lok) o (g Pi) (o i)
e A I S R B M4 2,8
R 5 v " i . 28)
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ahol p,=7v,hs a mag mdgneses momentumdnak, ; a j és k mag helyvektordnak
operdtora, tovdbbd rj a helyvektor abszolit értéke. Az 8sszegezésbdl a j=k tag
természetesen kimarad.

Az operdtor két részre bonthaté a

Ay = AP+ H] 2,9

sszefiiggésnek megfelelden, ahol #% a problémdhoz jobban simulé (r; 9; ®)
poldrkoordindtdkban felirva'

7y = Lpw SUSI0O0 07 7. 55, @10
jk
ahol #; a j mag spin operdtora, J,, a j mag spin z komponensének operdtora és
O, a j—k helyvektor és H, dltal bezdrt szog.

Megmutathat6 (1dsd pl. [1,4], hogy a ] rész hatdsdra az w=0; 2w,; 3w, .
stb. frekvencidkhoz esd spektrumvonalak jonnek létre a (H,,/H,)? viszonynak meg-
feleld, lecsokkent intenzitdssal. Tehdt ] az w =, koriili jel alakjdnak kialakitd-
sdban egydltaldn nem jdtszik szerepet. Mivel dltaldban kisérletileg csak az w=w,
koriili spektrum vizsgdlata lehetséges, ezért a H#, operdtorbdl a Jﬁ részt a tovdb-
biakban elhagyjuk.

Tehdt a magspin rendszer redukdlt Hamilton operdtora H, térben:

XZ' YmhH,y S, ,k+4 vmh22(l 3508 O
!k

(3‘}2]';:' jj"k) ’ (2 11)

ahol az elsé tag (#,) a*nem kolcsonhaté magok Hamilton operdtora H, térben.
A 3, és HP operdtorok felcserélheték [1,4] és igy szimultdn sajdt fiiggvénnyel ren-
delkeznek. Jeldljiik 9 sajét fiiggvényeit |a), sajdtertekelt E,-val, a Zeeman prob-

léma sajdtfiiggvényeit |M) -el, sajdtértékeit — y,iH,M-el, a szimultdn sajatfiiggvényt
pedig |Ma)-val. A feladat a

(9, + ) IMe) = (=, hHyM + E,) | Ma) (2,12)

* sajdtértékegyenlet megolddsa, ami azonban gyakorlatilag nem lehetséges. A Van
Vieck elméletnek vagy mds néven momentum mddszernek éppen az a lényege, hogy
az egzakt sajatfiiggvények és sajdtértékek ismerete nélkiil lehetévé teszi néhdny
spektrum-jellemz6 kiszdmitdsat.

b) Az abszorpcid ‘atbmi elmélete

A fejezet célja a magszuszceptibilitds imagindrius részének, x”-nek a kifejezése
mikroszkopikus mennyiségekkel. A szdmolds a mikroszkopikus és makroszkopikus
jellemzGkkel kifejezett abszorbedlt teljesitmények Osszehasonlitdsa alapjdn torténik.
A sokspin rendszer energiasajdtértékeit E,, E,-vel jeldlve, a megfelel energianivd
p(E,)... betdltottségét termikus egyensily esetén a Boltzmann faktor hatdrozza meg,

- E.Ikr

u) a2 fe‘sclkr ’ (2313)

417



TOMPA K.

ahol k a Boltzmann dlland6, T az abszolut hémérséklet, E, pedig a teljes sajdt-
érték spektrumon végig megy.

Ha a rendszer kezdetben |a) dllapotban volt, akkor az |a) - |b) dtmenet kovet-
keztében a rendszer dltal idGegység alatt felvett energia (abszorpcids sebesség):

Pab b hmwab [P (Ea) ) (Eb)] (29 14)

Olyan kis amplitidéjt, (2,4) alaki monokromatikus perturbdcid esetén, amely-
nél a perturbdlé mdtrix-elem abszolit értéke kisebb, mint a nivdszélesség, a W,
dtmeneti valdszintiség értéke (pl. [1,4])%,
_mHE
il

ahol ji,= Jji,, a sokspin rendszer ered6 mag mdgnesezettséz x komponensének
k

W, (@RS (E~ Ea—hi), (215

operdtora.
A spin rendszer dltal felvett teljesitmény:

’3
P=T 0o 3 (p(E)-pEN @i 6~ E,~ho).  @16)

A teljesitmény klasszikusan is kiszdmithato, értéke

P=5HY. 2,17)
(2,16) és (2,17) dsszehasonlitdsa alapjdn
(@) =n 3 [p(E)—pE))|(@l i |b) 6 (B, — E,— ha), (2,18)

an Ep

b

ahol az E, > E, korldtozdst azzal sziintettiik meg, hogy x” értelmezési tartomdnyét
formdlisan kiterjesztettiik negativ w’-kra is. Az igy definidlt x”(w), w-nak pdratlan
fiiggvénye. ‘

A tovdbbiakban a rdcsvdltozokat paraméterekként kezeljiik és igy az a, b, ...
kvantumszdmok csak a spinekre vonatkoznak. ; ‘

Tovébbi egyszeriisitést jelent a magashOmérsékleti kozelités alkalmazdsa,
amelynek feltételei E, — E, << kT, és az, hogy az N spin dllapotdsszege (2.4 +1)-
szerese az (N —1) spin dllapotosszegének.

Igy kapjuk x”(w) végsd alakjdt

nhw y
o SR e 1 S S e G

X'@ = G & @D E -~ E,~ho) (2,19)
Mivel a MMR jel frekvenciaegységekben kifejezett szélessége sokkal kisebb w-nil,
ezért a jel kis frekvencia tartomdnydban  dllandonak tekinthetd és x”(w)/m meny-
nyiséget is haszndlhatjuk a gérbealak jellemzésére. Ez a mennyiség w-nak pdros
fiiggvénye.

* Az 1d6tol fiiggetlen (2,15) akkor érvényes, ha Iétezik egy olvan t karakterisztikus ido, ame-
lyen beliil a betdltottségek vdltozdsa elhanyagolhatd, és a nivoszélesség dE»hfr. (z-ndl rovidebb
idétartam( vdaltozasokrél informdciot nem kapunk.)
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¢) Momentum mddszer

Az el6z6 fejezetben mondottak alapjdn tehdt az
flw) = Zb \(a| i, |B)|* & (Ey — E, — ho) (2,20

Osszefiiggést haszndljuk a rezonancia abszorpcids gorbealak jellemzésére. x”(w)
és f(w) kozott egyértelm(i Gsszefiiggés van, és az aldbb definidlandé momentumok
mindkét mennyiségre nagyon jo kozelitéssel ugyanazok.

f(w) momentumait és centrdlis momentumait az aldbbi osszefiiggések adjdk:

f 0" f(w) do
(@0 = L, (2,21)

[ f@)do

illetve

[ @ (@) fw)do
(do") = LI AR R L T ] (2,22)

(2,21) n=1 esetén adja a frekvencia vdrhato értékét és (2,22) n=2, ill. n=4 esetén
— nem éppen kovetkezetes, de az irodalomban elterjedt elnevezés szerint — a
MMR jel mdsodik, ill. negyedik momentumat.
Felhaszndlva az o =1, H rezonancia feltételt (2,21) és (2,22)-vel analég kifeje-
zések irhatdk fel a lokdlis mdgneses tér momentumaira és centrdlis momentumaira.
Vizsgdljuk meg elBszor a rezonancia frekvencia (ill. az atommagok helyén
levd lokdlis térer8sség) vdrhatd értékét. Az elmélet szerint [1,4]:

Jos@ o= Sesplm); [ fordo=so@, @2

és igy R
<w> = wo; i". <]I> = Hn- (2,24)
Tehdt a rezonancia frekvencia vdrhatd értéke nem tolddik el a dipdl-dipdl kodleson-
hatds kovetkeztébed, az wy= 1y, H, Osszefiiggésnek megfeleléen pontosan a H,
térhez tartozé rezonancia frekvencidval egyenld. Ugyanaz vonatkozik a H tér
vdrhat6 értékére is.

Az elmélet szerint a frekvenciaszérds négyzete,

Kdo® = — ﬁ‘l{éﬁ;gﬂf}& : 2,25)

Az Osszefiiggés alapjdn ldthatd, hogy a ji, operdtorral felcserélheté kdlcson-

hatdsok nem adnak jérulékot a mdsodik momentumhoz, igy pl. az f,.fj tipust
_ skaldris kolcsonhatds sem.
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A spurok kiszdmitdsdndl figyelembe veszik, hogy a spur értéke fiiggetlen az
ortonormdlt teljes fiiggvényrendszer vdlasztdsatol, és igy a spurképzés az my, m, ...,
my kvantumszdmokkal jellemzett N darab individudlis spinfiiggvény szorzatdra
torténik.

A magasabb momentumokat mérési eredményeink értelmezésénél nem fogjuk
felhaszndlni, igy veliik itt nem foglalkozunk.

A spurképzés utdn

oty = 3 sy 3 (2020 2,26
Jjk

osszefuggést kapjuk. Amennyiben minden atommag azonos pozicioban foglal he-
lyet, Gigy az Osszeg fiiggetlen lesz az egyik indextdl és a frekvenciaszérds négyzete

3 cos A)‘

(dw®) = - h2f(l+l)2, o (2.27)

]k

Az egyenlet jobboldaldn minden tag (ymHY .1 )? rendii, ahol HY,, a k mag hozzdjiruldsa
a j magndl levé lokdlis térersséghez. Az egyenlet a lokdlis térerdsség pontos de-
finiciéja (y2 -t6l eltekintve). Az elméleti és kisérleti momentumok kozvetleniil dssze-
hasonlithatok.

_ Mivel eddig csak azonos atommagok kozti kolesonhatdst vettiink figyelembe,
[2,27] baloldaldt a tovdbbiakban (Aaﬁ),,—vel jeloljiik és a kovelke/o feje7elben
mengsgaljuk egy mdsodik nemrezondns mag(djta (jellemzdi: y,,; #; w,) hatdsadt
a y,; # é u, mennyiségekkel jellemzett rezondns magok MMR spektrumadra.

d) Kétféle spint tartalmazo rendszer

Két' nem azonos mdgneses mpmentuml'l mag redukdlt dip6l-dipol koleson-
hatdsi operdtora [1,4]

(9?.'10);;' = Y Ymh® 2 a ~3 COS @“)

Tal e, s (2,28)
PR ru

ahol a még nem definidlt szimbolumok jelentése azonos a (2,10)-ben szereplkével,
Az F — ¢’ dipol-dipdl kélcsonhatds jaruléka a mdsodik momentumhoz

1 » T . i
(B0 = Lar2ies (1) 3 LSO o)
r kl
Végiil az # spinii mag MMR jelének teljes mdsodik momentuma
(Ao®y = (Ao*)s5 +(40%) s 4. (2,30)

e) A mdsodik momentum értéke kétféle. magspint tartalmazé
lapcentrdlt kobos rdcsra

(2,30)-ban a rdcsdsszeg tartalmazza a kristdlyrdcs jellemz6 tulajdonsdgait és
az 4llandé mdgneses térnek a kristdlyhoz viszonyitott helyzetét. Vezessiink be két
azonos origdjii koordindtarendszert, az egyik a laboratériumi koordindtarend-
szer L(x, y, z| H,), a mdsik a kristdlyhoz rogzitett koordindtarendszer K(x, ¥, zp)-
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H, vektor, illetve az 7, vektor irdnykoszinuszait a K rendszerben 4y, 4,, 4, ill.
ks s L jr-val Jeldljuk Ezen irdnykoszinuszok felhaszndldsdval az ismert Ossze-
fliggés alapjdn

€08 O = A+ Aot + Aal k- (2,31)

Elvégezve az dsszegekben a kijelolt miiveleteket és figyelembe véve a rdcs szimmetria-
tulajdonsdgait, (2,31) alapjdn a kovetkezd eredményt kapjuk lapcentrdlt kobos
rdcsra [2,2]:

bl “,,3—92--5-~-~7 ” g — b+ A4+ A3),
k

I'J-k

<
=5 2 R0 =9t L) (2.32)

1 .
=5 2 R0 = 15+t Gl

Kiszdmitva a rdcsosszegeket, felirhatjuk a kétféle mdgneses momentumi magot
tartalmazoé lapcentrdlt kobos rdcs MMR jelének mdsodik momentumdt az atom-
mag és a kristdlyrdcs jellemz6 tulajdonsdgainak a fiiggvényében. Felhaszndlva
[2,2] numerikus eredményeit, a mdsodik momentum értéke mdgneses térerdsség
egységekben, (Aw?)=y%MS alapjin:

M = 44,170 [y 7(I + Dp + 5 i ;,2.¢'(f'+1)p'] d-°x

X [2,171 — (A} + A3+ 23)), (2,33)

ahol p a rezondns, p’ a nemrezondns magfajta eléforduldsi valdsziniisége, és d a
lapcentrdlt kobos elemi cella rdcsdllanddja. A formula felirdsdndl természetesen
feltételeztiik, hogy a kétféle mag a rdcshelyeken statisztikusan oszlik el.

f) A MMR jel tobbi paraméterérdl

A mdsodik momentum nem ad felvildgositist a MMR jel alakjdrol, ahhoz
magasabb momentumok ismerete is sziikséges. Annak ellenére, hogy Van Vleck
eredeti munkdjdban teljesen dltaldnosan meghatdrozta a negyedik momentum ér-
tékét is, konkrét kristdlyszerkezetre valé alkalmazdsa csak primitiv kobos rdcs
esetében ismert [2,1], A tovdbbi magasabb momentumok koziil pedig csak a hato-
dik momentumot szdmoltdk ki a primitiv kobds rdcs (100) tipust irdnyaiban [1,3].
Bdr a szdmitdsoknak elvi akaddlya nincs, az elvégzendd hosszadalmas munka min-
denkit elriaszt a bonyolultabb kristdlyszerkezetekre vonatkozd konkrét szdmitd-
soktal.

JOl ismert tény, hogy a negyedik momentum és a mdsodik momentum segit-
ségével definidlt

M
k=20 (2,34)
mennyiség gorbealakrdl gorbealakra viltozik. Gauss, Lorentz négyszog és hdrom-
szog alakl sfiriségfiiggvényekre az eredmények [2,2]-ben megtaldlhatdk (pl. Gauss
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eloszlds esetén az értéke hdrom). Ezért a kK mennyiséget a MMR jel alakparaméteré-
nek tekintjiik.

A negyedik és mdsodik momentumra vonatkozo dltalinos dsszefliggések (ldsd
pl. [1,3]), tovdbbd a primitiv kobos rdcsra vonatkozd eredmények a k alakparamé-
terre 3-ndl kisebb, a kristdlytani irdnytol kismértékben fiiggé eredményt adnak.
Tehdt a dipél-dipdl kolcsénhatds alapjan vdrhatd jelalak laposabb tetejii, mint a
Gauss gorbe.

A vonalszélességek kozelitd kiszamitdsdndl mégis a Gauss-gorbe kozelitést
szoktdk alkalmazni. Ekkor a félintenzitdsndl mért szélesség [2,1]:

Ahye = 2,35[ M55, (2,35)
az inflexios pontok tdvolsiga pedig
hy = 2[ M2 (2,36)

A (2,33), (2,34) és (2,36) Osszefiiggésekben szerepld M,, M,, k és h, mennyiségek
értéke kisérletileg is meghatdrozhato, az Osszefiiggések pedig a kiértékelés elméleti
alapjdul szolgdlnak.

C) Mdgneses kolesonhatds az atommagok ¢és az elektronok kozott

Egy atommag és egy elektron kozott felléps migneses kolesonhatds Hamilton
operdtordt el6szor Fermi hatdrozta meg az elcktron relativisztikus Dirac-féle elmélete
alapjdn [2,3]. Ha L, §, ill. #-vel jeldljiik az elektron pilya, spin, ill. a magspin
impulzus momentumok operdtorait, akkor a kolesonhatds a kovetkezdképpen irhatd:
Ho = yorut | ,;5 L ";)g('j )y 2" (5-9)0(M)|, (2,37)
ahol y, az elektron giromdgneses faktora (a p,=y,Sh Gsszefiigpéssel definidljdk),
7 a mag-elektron rddiuszvektor, r annak abszolut értéke és o(#) pedig a delta-fligg-
vénye. A szogletes zdrdjel els6 két tagja a klasszikus fizikdabol jol ismert dipdl-dipol
kolesonhatds operdtor alakja és a harmadik tag pedig az un. Fermi-féle kontakt
kolesonhatds. Tobb kompenzdlatlan elektron esetén a J,,, operdtor a (2,37) alatt
felirt ., opcrdtotok Osszege lesz.

A kolesonhatdasnak két —- szamunkra fontos - kovetkezménye van:

a) a MMR spektrum eltoloddsat idézi el (Knight eltolddis),

b) az atommagok kozott fellépo indirekt kdlesénhatds forrdsdul szolgdl, ami a
MMR spektrum kiszélesedését vonja maga utdn,

a) Knight cltolddds

A magok és az elektronok kozti magneses kolesonhatds eredetére nézve kétféle
lehet, vagy a kompenzilatlan spinii elektronok ecredé mdgneses momentumadval,
vagy a kiilsé mdgneses tér dltal indukadlt pdlyamomentummal valé kolesonhatdsbol
szarmazik. Mindkét esetben a rezonancia jel eltoldddsdt idézi el6. Az elsé tipusi
eltoloddst — felfedezGje utdn — Knight eltolodidsnak, a mdsodikat pedig kémiai
eltoldddsnak nevezik. Mindkét cltolddds az atommagok helyén felléps, minden
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atommagndl azonos, belsé mdgneses tér kovetkezménye. Dia- és paramdgneses
anyagokban az atommagok helyén levé térerdsségek dtlagértéke csak kiilsd mdg-
neses tér alkalmazdsa esetén kiilonboznek zErétol, és a kiilsé tér térerésségével ardnyos.

A kémiai eltolodds eredete végeredményben ugyanaz, mint a diamdgnességé
és hasonldan dltaldnos tulajdonsdga minden elektront tartamazé anyagnak, mint
a diamdgnesség. Az atommag helyén levd térerdsség H, kiilsé tér esetén:

H = Hy(1—0), (2,38)

ahol a o dimenziétlan mennyiség az drnyékoldsi dllandé. Ertéke protonok esetén
10-% rendli, és a rendszdm novelésével n6. Tekintettel arra, hogy elektronok nél-
kiili ,,csupasz” atommagok MMR spektrumdt eddig nem vették fel, csak viszony-
lagos kémiai eltolédds értékek mérhetok. A kémiai eltoldddst szildrdtestek MMR
spektrumdnak kiértékelésénél — néhdny esettdl eltekintve — dltaldban nem szoktdk
figyelembe venni.

A tovdbbiakban a kompenzdlatlan elektronspinek dltal, a mag helyén keltett
mdgneses tér kérdésével foglalkozunk (ldsd pl. [1,3], [1,4]). Az elcktron magspin
rendszer Hamilton operdtora:

Ho= B+ Ko+ H

em>’

(2,39)

ahol #, a kiilondllé elektronspin rendszerre, A, a kiildndllo nmgspm rendszerre

és #,, pedig a két rendszer kolcsonhatdsdra vonatkozik.

Ha nincs kolcsonhatds az atommagok és az elektronok kozott, ugy a magspin
rendszer lehetséges energianivoi a H, kiilsé térben levé magspin rendszer nivéival
azonosak, a nivok kozti megengedett dtmenetekhez tartozd korfrekvencia vdrhaté
értéke w,=7v,,Hy-lal. A magok kozti dipdl-dipdl kélesonhatds (amint a 2. B. c. fe-
jezetben ldttuk) nem okoz rezonanciajel eltoloddst mert (2,24) Osszefiiggés szerint
{w)=wy-al (ill. (H) H,-al).

Ha a magok és elektronok kozti magneses kolcsonhatds nem zéro, a kompen-
zdlatlan spinii elektronok egy belsé mdgneses teret hoznak létre az atommagok he-
lyén, és tiszta fémekben ez a térerésség minden egyes dtommagnal ugyanakkora,
tehdt a vonalszélességhez nem ad jdrulékot, csak a rezonancia jel kozeppontjat
tolja el egy nemfémes referencia mintdié¢hoz viszonyitva,

A szokdsos laboratériumi mdgneses terekben (~ 10 000 Oe) a magspin-elektron-
spin kolcsonhatds perturbdcionak tekintheté a magok Zeeman energidja mellett,
¢és a feladat az energiakorrekcid kiszdmitdsa, tehdt az

Eow = [ V¥ drod,, (2,40)

integrdl kiszdmitdsa, ahol az integrdlds az elektron és magkoordindtdkra (tér és spin)

torténik, a hulldmfiiggvényt pedig az elektron és mag hullamfiiggvények szorzata-

ként (Y =y, dllitjuk el6. Méréseink sordn a magspin rendszer y,, -, dtmene-

teit vizsgdljuk, és feltételezziik, hogy ezek az dtmenectek az elektronspin rendszer
Y. dllapotait vdltozatlanul hagyjdk. (2,40)-ben csak az elektronkoordindtdkra in-

tegrdlva olyan kifejezésre jutunk, amely az atommag helyén levé térerdsség defi-

nicidjdul szolgdl) a kifejezésben a magkoordindtik mint operdtorok szerepelnek).

(2,40) megolddsa helyett tehit a kdvetkezd egyszeriibb integrdlt szdmitjuk ki:

cm - f'/’* cm d/e d‘C (2v4l)

423



TOMPA K,

Legyen az integrdlban szerepld ¥, hulldmfiiggvény a spinkoordindtdval kiegészi-
tett Blochfiiggvények szorzatdbdl dllé antiszimmetrikus sokelektron hullimfiiggvény,
és vizsgdljuk a kollektivizélt elektronok dltal kozvetleniil keltett lokalis tér kérdését.

Foglalkozzunk ,,s-dllapoti” vezetési elektronokkal.* A dipdl-dipol kolcson-
hatds hozzdjdruldsa (2,41)-hez s-elektronokra zéro, és hatdsa csak ,,nem-s-
dllapotu” elektronok esetén van. A Fermi-féle kontakt kolcsonhatds jaruléka (2,41)-
hez viszont csak s elektronokra kiilonbozik zérotol. A koélcsonhatds

e . L 4
A= 5 veralt 3 (F5)3() 2.42)

alakban irhatd, ahol .#, ill. S; a k mag, ill. j elektron spin operdtora és az 7, j, elekt-
ront és a k magot Osszekotd vektor.
H,, dllandd, z irdnyii mdgneses térbe helyezve a mintdt, a k mag hozzdjdruldsa
* (2,41)-hez:

YMh‘ﬁzk [ <Iu(O)IZ>F X(’Hﬂf] (2543)

ahol (|u(0)*); a Fermi feliiletnél levd elektron dllapotokra dtlagolt vezetési elektron
slirliség az atommag helyén, és x5 az s-elektronok egy atomra esé Pauli szuszcep-
tibilitdsa. Ez a hozzdjdrulds

AH = %ﬂ' Clu©)*rxeHoy i

lokdlis mdgneses térer6sségnek felel meg. AH fliggetlen a mag k indexétdl, tehdt
minden magra azonos. A vezetési elektronok polarizdcidja kovetkeztében fellépd
effektiv tererosseg relativ értékét nevezik Knight eltoldddsnak, azaz

K =27 = (uO)Pr. (245)
of

Az irodalomban szokds még az (Iu(O)] e =EQN(0)] Osszefiiggés alapjin sza-
bad atomban a mag helyén lev6 s-elektron siirliséget bevezetni. & a megfelelden nor-
malt sliriiségnek hanyadosa Q atomtérfogat.

Amennyiben ,,nem s hullimfiiggvényekkel leirhatd, anizotrop elektron el-
oszlds esetén a dipdl-dipdl kélcsonhatds is hozzdjirul a mag helyén levd effektiv
tér kialakitdsdhoz, ugy a Knight eltolédds anizotrépidjdat idézi eld [1,8].

A vdzolt elimélet csak a vezetési elektronok dltal kozvetleniil keltett tér értékét
adja meg. A mdgneses anyagokon végzett ,belso-tér’” vizsgdlatok, valamint az
dtmeneti fémek és otvoseteik Knight eltoloddsdanak a vizsgdlata (8sszefoglalds és
cikkgytijtemény [2,4]-ben) hivta fel a figyelmet a | kicserélédési polarizdcios™ vagy
mds néven ,,torzspolarizdcios” effektusnak az atommag helyén levd tér kialakitdsd-
ban jétszott szerepére. A torsspolarizdcid 1ényeges szerepet jatszik még az olyan
egyszerii elektron struktardju fémek Knight eltoléddsdndl is, mint a Li és Na [2,5].
A torzspolarizdcio Li-ndl 31%-kal, Na-ndl 5,5%-kal noveli a Knight eltolddds
értékét. !

* Az, s-dllapotd” és ,,nem-s-dllapott™ felbontds az egy-elektron képnek felel meg.
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Rézre vonatkozo, részletesen nem ismertetett szdmitdsok végeredménye [2,6]-
ban taldlhaté. Eszerint a kicserélédési polarizdcidt is figyelembe véve, a Knight
eltolodds a kovetkez6 lesz: '

44 _
Hyr .. 3

az R, dllandé értékét sajnos a szerz6k nem adtdk meg.
Az osszefiiggés fizikailag nagyon jol érthetd, mert a belsd betdltott s-héjak

polarizdcidjét ugyanazok a polarizdlt kompenzdlatlan vezetési elektronok keltik,
amelyek kozvetleniil is kSlcsonhatnak a maggal. :

Xi(\“(0)|2>i(1 + Rs) ’ (2s46)

b) mdsodrendili magspin-magspin kdlcsonhatds,
indirekt mdgneses kdlcsénhatds az atommagok kozott

A 2. B. fejezetben tdrgyalt direkt k6lcsonhatds mellett, az atommagok kozott
fellép egy kozvetett — az elektronok dltal kozvetitett — kolcsonhatds is. Az indirekt
kolcsonhatds felfedezése molekuldkban, és annak értelmezése Hahn—Maxwell,
Gutowsky—Mc Call—Slichter és Ramsey [2,6], szildrdtestekre vald kiterjesztése
pedig Ruderman—Kittel, Bloombergen—Rowland és Yosida nevéhez fiiz6dik [2,7].
A mdgneses kolcsonhatdst az atommag és az elektron kozott (2,37) osszefiiggés
irja le, és — amint ldttuk — a dipdl-dipdl és a Fermi-féle kontakt részbdl tevodik
Ossze. Mindkét rész szerepet jdtszhat az indirekt magspin-magspin kolcsonhatds
kialakitdsdban és ennek megfeleléen beszélhetiink ,,pszeudo-dipdl” (ha a magspin-
elektronspin dipdl-dipdl kdlcsonhatdst kell figyelembe venni) és ,,pszeudo-kicseréld-
dési” (ha a kontakt kolcsonhatdssal kell szdmolni) kolcsonhatdsrol.

Hasonldan mint a Knight eltolodds elméleténél, csak az s-jellegli vezetési elekt-
ronok szerepét vizsgdljuk meg részletesebben az indirekt kolcsonhatds kialakitdsdban.

Az elektronmag kdolcsénhatds két, kiilonbozé mdgneses momentumu atom-
magra :

‘;—?Zesm e '_857:’ ?mhhzi 2 S'la(il_ R)'i'is"£ Y:n?ehz‘;, 2 Slé(ﬁ_ _R_,): (2s 47)
1 . 1

ahol y,,, £ és R, ill. y,,, #* és R’ az egyik, ill. a mdsik magfajta giromdgneses faktora,
spin operdtora és helyvektora, S, és ¥, pedig az [ elektron spin operdtora és hely-
vektora. (2,47) roviden a kovetkezGképpen irhatd

[ = Hot Koo = F G+F' G W & St 2 IpGp, (2,48)
i =x,5,2 XN

ahol G és G’ magspin koordindtdkat nem tartalmaz.

A szémolds a perturbdciészdmitds mdsodik kozelitése alapjdn torténik. Legyen
az |O) sokelektron alapéllapot energidja E, és az |n) gerjesztett dllapoté E,, a magok
alapdllapotdt jeldljiik |o')-val és gerjesztett dllapotdt |o’)-vel, a megfelel6 energia-
sajdtértékeket E,-val, ill. E,-vel. A rendszer perturbdlatlan hullimfiiggvénye a-
mag és elektron hullimfiiggvények szorzata. Szdmoljuk a 5, perturbdcié kovet-
keztében fellépd mdsodrend(i energia eltoléddst,

(0l sy o) (noc | 35, 102)
oy o S n 0%) (2,49)
ERY = 2 5 L Ey— (B, + E.) |
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Mivel E,—E, > E,—E,, és felhaszndlva (2,48)-at irhatjuk, hogy
= 3 (B~ ) {(0af Folr) (| o 0) +
' (00| H g 10t”) (10| H | O) +-
(00] B ) (n | ] 02) +
(O Hoy ) (1 | Fo| 0t)}-

(2,50)

A kapcsos zdrdjel els6 két tagja azt az energiavdltozdst jelenti, amit akkor kapndnk,
ha a vesszdtlen, ill. vesszds 1.ag egyediil lenne, szdimunkra az érdektelen, és igy
(2,50)-b6l csak az utolsé két tagot tartjuk meg, igy

AE(g) Z (Oal'}feml'g ) (’2‘1 Immloa) +k011j- kompl (2’5])
[ R A

(2,48) felhaszndldsdval (2,51) szepardlhato,

4EQ = 33! ©f G""’) ("|C” 19 57 1.7, 1o0) (13109 +Konj. kompl.,
BB n a

illetve kihaszndlva a teljes fiiggvényrendszerre vonatkozd ismert Osszefiiggést,
AED = ZF(OIG”IQ”)(”I"” 9 (4.7, 7. 12) + konj. kompl.  (2,52)
BB n 0 .

Vegyiik észre, hogy fiiggetleniil az |x) dllapottdl az energia korrekceio értéke pontosan
az, mint, amit elsérendd perturbacno szamitdssal kapndnk Jﬂ” perturbdlo operdtor

esetén, ahol

K = 2, I3 55 {Z ,(O,I,_(_?,ggz_),(_'%@q D1, konj. kompl. 2,53)
BB n ‘OM n

(2,53)-ban szerepls mdtrixelemek kiszdmitdsa a Bloch elektronok hullimfiiggvényei-
nek szorzatdbdl alkotott antiszimmetrikus sokelektron hullimfiiggvényekre torténik.
Az egyelektron dllapotokat a k és s (hullimvektor és spinkvantumszdm) kvantum-
szamokkal irjuk le. Feltételezve, hogy

E =5 (2,54)

(ahol |k|=k, és m* az elektron effektiv tomege) a mdtrixelemek kiszdmithatdk és
végeredményiil kapjuk (ldsd pl. [1 ,4])

7. = _2}’e7m7mh5m*<lu(0)§'>r [sin 2k¢ R — 2k R cos 2k
eff O R4

R (7.7, @55

ahol R a_két may egymdst6l mért tdvolsdga, ky a Fermi energidhoz tartozé hulldm-
szdm, és (|u(0)|*)r a Fermi feliiletnél levs energiadllapotokra dtlagolt vezetési elekt-
ronsfirliség a mag helyén.
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{Ju(0)) helyett ismert mennyiségeket vezethetiink be az aldbbi dsszefiiggések

alapjdn
O = £ WO
a(s) = o v, OO, (256)

I+DHa(s) = hv,.

ahol |i,(0)[? az s elektronok siirlisége a mag helyén a szabad atomban, Q: atom-
térfogat, a(s) az s elektronok hiperfinom csatoldsi dllanddja, ill. v, a hiperfinom fel-
hasadds, és ¢ pedig a Knight eltoléddsndl bevezetett elektronsiirliség hdnyados.
(2,56) Osszefiiggések felhaszndldsdval, dltaldnositva az i és j mag (2,55) tipust

kolesonhatdsa

— Q2 v Epvee [2kp Rij cos kg Rij) —sin ke Ri)] — —

g L ivai%j Yaj F231 i ¥ ESHYId e N

: :eff o (M,+ 1) (2'}*‘,’_*_ 1) R;ijl (fl ﬁ]) (2957) :
A kolcsonhatdst pszeudo-kicserélddési (vagy Ruderman—Kittel) kolcsonhatdsnak
nevezik (az elektronok kozott fellépd kicserélddési kdlesonhatdshoz valé hasonlo-
sdga miatt). Roviden :

Hoge = Aij'(}i ! }j’) ) (2,58)

alakban irhatd fel, és az 4, kicserél6dési dllando értéke (2,57)-bol konnyen kap-
hato.

. Nem s-dllapotii vezetési elektronok esetén, — bizonyos esetekben (ldsd [1,3]) —
a'mag és elektron kozétt miikédo dipdl-dipol kolesonhatds kovetkeztében az atom-
magok kozott pszeudo-dipdl kolesonhatds 1ép fel, amelynek mechanizmusa hasonlé
a pszeudo-kicserélddési kolcsonhatdshoz. A pszeudo-dipdl kolcsonhatds minden
kovetkezménye azonos a direkt dipdl-dipdl kolcsonhatdséval, attol kisérletileg el
nem vilaszthatd. Fellépte a tobbletmomentum anizotrépidjdt vonnd maga utdn.
A kérdéssel részletesen nem foglalkozunk.

E kis kitéré utdn visszatérve a pszeudo-kicserélédési kolcsonhatdsra, meg-
dllapithato: -
a) Azonos spinek kozott fellépd pszeudo-kicseréldési kdlcsonhatds nem ad

jérulékot a mdsodik momentumhoz, mert #=A;;(F;.#;) az eredd impulzus-
momentum x komponensével felcserélhetd. -

b) Két kiilonbozé magspin esetén (mint pl. a két rézizotop esetén) a pszeudo-
kicserélodés Hee=A;; S, F jo.-vel kozelithetd, ami nem cserélhetd fel az eredd
impulzusmomentura x komponensével és igy hozzdjdrul a mdsodik momentumhoz.

Van Vleck eredeti munkdjdban figyelembe vett egy kicserélddési kolcsonhatds
tipust tagot is, igy eredményei alkalmazhatok a pszeudo-kicserélodési kolcson-
hatdsra is. Ezt figyelembe véve a nemrezondns magspin jaruléka a mdsodik momen-
tumhoz (2,29) helyett az aldbbi lesz,

(Aw”},’},,' gt ; -2 (S +1) 2,' Cl, (2,59)
ol
ahol bevezettiik a
1—-3cos*@,; ]

3
ri

CU' g Aij' ¥ Ym )’:n hz [ (2560)

2 Fizikai Folyoirat XV1/1
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roviditést. Hasonléan modosulnak a mdsodik momentumra vonatkozdé tovdbbi
kifejezéseink is. Mérési eredményeink kiértékelésénél az utolsé két Osszefiiggést
felhaszndljuk.

D) Az atommag elektromos kélesonhatdsa kornyezetével

A mag és kornyezete kozott, a mdgneses kolcsonhatdsok mellett, fellép egy
elektromos jellegli kolcsonhatds is, az atommag elektromos kvadrupdl momentuma
és az elektromos tér gradiense kozott [2,8], [2,9]. Az elektromos kolcsonhatdsnak
csak a magspin orientdciotol fiiggd része jdtszik szerepet a MMR jelenségben.

A kvadrupdl kolcsonhatds két f6 jellegzetessége:

a) Csak >} spinre kiilonbozik zérotdl (mert £ =} esetén az atommag
elektromos kvadrupdl momentuma zéro),

b) csak kobosnél, oktaéderesnél, tetraéderesnél alacsonyabb szimmetridji kor—
nyezetben kiilonbozik zérdtdl, mert az emlitett esetekben a mag helyén levd tér-
gradiens z€ro.

A kobos szimmetridju rézben tehdt csak akkor vdrhatod a kvadrupodl kolcson-
hatds fellépte, ha pl. rdcshibdk (szennyezések) a magok kobos szimmetridji kérnye-
zetét deformdljdk.

Ha a kvadrupdl kolcsonhatds energidja lényegesen kisebb a mag Zeeman ener-
gidjdndl, tigy az el6bbi az utébbi perturbdcidjdnak tekinthetd. A perturbdcio szdmitds
elsérendii kozelitésében —.# = 3 spin esetében — energia korrekcié csak a 3 -~}
és —1 - —3 dllapotok kézti dtmecneleknél van, mindkét dtmenetre ugyanakkora
nagysdgt, de ellentétes elGjelii. Homogén térgradiens esetén tehdt a §—~ —1 dt-
menethez tartozé centrdlis komponens mellett két szatellit jelenik meg, az el6bb emli-
tett két dtmenetnek megfelelden. A szatelliteknek a centrdlis komponenstdl mért
tavolsaga fligg a térgradienstdl.

Inhomogén elektromos térgradiens esetén (pl ha a kobos szimmetridju fémben
szennyezések vannak) nagyon sok szatellit par vdrhaté kiilonboz6 tdvolsdgban a
centrdlis komponenstél. Amennyiben a kvadrupdl felhasadds a dipdl-dipol kéleson-
hatds dltal meghatdrozott vonalszélesség nagysdgrendjébe esik, és a térgradiens
inhomogén, tgy csak a MMR jel kiszélesedése figyelhetd meg. Az energia korrekeid
— els6 rendben — fiiggetlen a m'ignesee térerésségtol, és a mag kvadrupdl momen-
tumdval ardnyos. Mivel a két réz izotop kvadrupél momentuma csak mintegy
7%-kal kiilonbozik, a spektrumban fellépd kvadrupdl effektus is csak ennyiben
kiilonbozhet (ill. a mdsodik momentumban ~ 14%-kal) és a “*Cu izotépra nagyobb.

E) Kiszélesedés a rovid spin-rdcs relaxdcics idd kovetkeztében

A spin-rdcs relaxdcids dtmenetek csokkentik a magoknak adott spindllapotban
eltoltott dtlagos élettartamdt, és igy hozzdjarulnak a MMR  vonalszélességhez
(hasonléan mint ahogy pl. az iitkdzések csdkkentik az atomok gerjesztett all.tpom-
nak az élettartamdt, és ndvelik a természetes vonalszélességet a spektroszkdpia mds
dgaiban). A spin-rdcs relaxdcids dtmeneteknek a mdsodik momentumhoz valé jdru-
lékdt Gutowsky és Mc Garvey [1,27] szdmolta ki, feltételezve, hogy a dipdl-dipdl
kdlcadnhahsbol és a spin-rdcs relaxdcios dtmenetektdl szarmazé mdasodik momen-
tum jdrulékok osszeadodnak. Tekintettel arra, hogy a spin-ridcs relaxdciobdl szérmazé
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vonalalakja Lorentz gorbével azonos [2,10], igy csak pszeudo mdsodik momentum
definidlhatd, az integrdlds hatdrait a kisérleti gorbék leolvashatdsdgi hatdra adja.
Az igy definidlt mdsodik momentum jdrulék:

2
8T, Av— —are tg (4nT,Av)

e 16n°T2 =hl
ahol 4v a kisérletileg felvett MMR abszorpcids jel még leolvashatd (zajbol kiemel-
ked6) amplitiddoja pontjdnak tdvolsdga a gorbe kozéppontjdtol c¢/s egységekben,
és T, a spin-rdcs relaxdcids ido sec. egységekben.

3. Kisérleti berendezés

Méréseinket [3,1] és [3,2]-ben ismertetett térmoduldcids rendszer(i, ,,széles-
jelti” mag mdgneses rezonancia spektrométerrel végeztilk. A mdgneses tér stabili-
tdsdnak novelése érdekében ,,Newport Post Stabilizer Unit type B 155" dram-
stabilizdtort alkalmaztuk, igy- a berendezés felbontdképessége ~ 1075

Méréseinknél RACAL digitdlis frekvencia szdmldlot haszndltunk. Az SA 512
tipust osztdval kiegészitett SA 505 D tipusi miiszer méréstartomadnya 0...40 Mc/s, a
frekvenciamérés relativ pontossdga +1-.10-7. Tekintettel a miiszer nagy pontossd-

92Mcfs 55599
oersted .’ ; o
q’% frekvencig %(vf frekvencio
pr]| [Me/sec] [Me/sec]
2190684 0| 90678
10 | 90795 10| 80796
20| 8,0932 20| 90950
37| 91070 30| 91059
40| 91784 40| 9.1184
50 91309 50| 9.1311
60| 9 thiék 80| 9,7445
70| 9.7573 70| 9.7564
80| 91710 80| 9.1707
90| 91845 90| 9.7846
100\ 91978 00| 9,1978
906 e/ |- 10
RIS AR (RSN [ RN | | O W T se/
0 1 20 30 40 S0 60 70 80 90 100[0,nl

3,1, dbra: Térerdsségviltozas - oersted és a Li mag rezonancia frekvencidjanak _mcgl'clch""\cx’l. M“c/s
egységekben — hdromszigiel generdtor osztdsrész dsszefiigaés mérési eredményei nivekvo és esok-
kend térerdsségnel
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gdra, lehetéség szerint minden ellendrzo, hitelesitd, kalibrdcids, stb. mérést frekvencia
mérésre vezettiink vissza.

A berendezés kalibrdldsdara a [3,1]-ben ismertetettnél egyszeriibb és pontosabb
modszert alkalmaztunk. A mérés elve a kdvetkezé: A 7Li (valamint 'H ¢s *H) mag
rezonancidja alapjin mértiik a mdgneses térerfsség viltozds értékét a hdromszogjel
generdtor dltal dtfogott tartomdnyban. A tartomdny a derivdlt gorbe cshestol

l Hemerseklst Lo
szabalyzd o 220V

Termopar csat! l Futotes! csallat s Elektramos futdlest (500w) Kiserieli kamra
)

*‘I \ Minta
f ) > A t)— /L'z/'h'[lfl.f/{l-’ll‘ﬂ‘ﬂ
; i } lfermopar
1]
Reduktor p=10al-ts! 3-7alt- iz Moy e !
) B Ny pa bR S
Q@ D Faistosiri sz M piria, : -TJEE Wisesng 00 _M.;u—
= sxilinoget b vas a merafzy el-

, ) ) X diztosito sz Fogyasa ellén
Redukiarok p- 125 af(-tol 10 aft-ig
@ 20 ¥

T A gazcramok Jelolese:
e N, gaz hulikGzeg

- Foiyckony Ns
HlE Sty {_._.__. ~— o Ny para

Meleg levego

Ny Daviear

2aay

R A R A 77 AN 77 T 7RIS

2

vfl;)%-‘."‘,'-'fff'f"

3.2, dbra: Giazaramlisos homérséhletszabilyoza tombviazlata

csticsig mért jelszélesséaénck kb, 20-szorosa volt. A térerdsségvdltozds az idonek
linedris fliggvénye, ¢és lassan viltoztatva a mdgneses (érerdsséget (maximalis sebesség
~20 oersted/perc) hiszterézist sem mutat. Egy tipikus kalibrdcidos mérés eredmé-
nyeit a 3,1 dbrdn adtuk meg ndvekvo és csokkend térerdsségnél.

A mérést ITMI-2 szovjet gydrtminyd térerdsségmérdvel és Racal digitdlis frek-
venciamérovel végeztiik.

Mérve a fenti id6 alatti papirelmozduldst, a kalibrdcids faktor értéke oersted/mm
egységekben meghatirozhaté. Az elektromdgnes gorbiilt térerdsség-dram karak-
terisztikdja miatt a mérést minden frekvencidn el kellett végezni. Az instabilitdsokbol
eredd hiba kikiiszobolése érdekében a kalibriciot minden mérés utdn elvégeztiik.

A szobahémérséklettol eltéréd homérsékletek bedllitdsa a mérdfejben gdzdram-
ldsos hémérsékletszabidlyozd rendszer segitségével tortént [3,3). Sziraz N, gdzt
lehiitve a folyékony nitrogént tartalmazd héceseréldben, egy 500 W teljesitményii
elektromos [itétesten vezetiink keresztiil, ahol a Kivdant homdérsékletre melegitjiik
fel. A stabilizilt nyomdst gdz hémérsékletét kozvetleniil az anyagminta mellett
réz-konstantdn termopdrral mérjiik. Ugyanaz a termopdr szolgdltatja az clektro-
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leyego'

3,3. dbra: Valtoztathaté hdmérsékletli mérdfej. 1: anyagminta, 2: mérdtekercstartd és tekercs,
3: teflon henger, 4: teflon kitdmasztd, 5: anyagmintatartd, 6: teflon tomités, 7: lezdr6 kupak,
8: gumi tomités, 9: kiilsé gazhenger, 10: termopdar

nikus hémérsékletszabdlyozd hibajelét is, ami a bevitt elektromos teljesitmény vdl-
toztatdsdval szabdlyozza az anyagminta hOmérsékletét. Az elérhetd homérséklet-
stabilitds félords periddusa néhdny tized Celsius fok. A hdémérsékletszabdlyozo
elvi elrendezése a 3.2. dbrdn ldthatd.

A viltoztathaté homérsékletli mérofej vdzlatdt a 3,3, a mérofejet a 3.4. dbrdn
lathatjuk. A kivdnt hdmérséklet bedllitdsa lehiitott, vagy felmelegitett szdraz nitrogén-

{

3,4. dbra: Véltoztathatd hdmérsékletdi mérofej
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giz segitségével torténik. A mérdlej homogén hoterét ellendramldsos rendszer biz-
tositja. Az alkalmazhaté maximilis (- 250 “C) homérsékletet a szerkezeti anyagként
felhaszndlt politetrafluoretilén kémiai stabilitisa, a minimdlis hémérsékletet pedig
az elérhetd minimdlis gézhdmérséklet (- 190 C) hatdrozza meg. A mérdfej kiilsd
felillete — fiiggetleniil a belsé hémérséklettdl - mindig szobahdmérsékietd, amit
egy kiilsé — a belsd gdzkortdl teljesen fiiggetlen - gdzkor biztosit. A kiilsd kdrben
viltoztathatd nyomdst sziraz levegd dramlik. A mérdfej anyaga rozsdamentes
acél, sdargaréz és teflon.

A méréfej zEéro midgneses térben torténd mérésekhez is haszndlhato, ebben az
esetben a mérdtekercs-oszeilldtor dsszekotd huzalok hossza minimadlisan néhdny
centiméterre rovidithetd le.

4. Az anyagmintak készitése és jellemzése

Méréseinkhez kétféle, kiillonbozé tisztasigi (a tovdbbiakban roviden A és
B-jelli réznek nevezziik) alapanyaghdl késziilt folia ¢s pormintikat haszndltunk,
A 4. fejezetben a mintdk elddllitdsdrdl és tisztasdgdarol (A, pont), és a féliamintik
kitiintetett orientdciojiardl (texturdjdrdl) (B. pont) szimolunk be.

A) Az anyagmintak eldallitasa

a) Foliamintdk

A folidkat egyirdnyu hengerléssel dllitottuk eld, a folidk vastagsigesokkenése
99 %-ndl nagyobb volt. A hengerléssel elért vastagsdg A-jeli mintikndl -~ 20 mikron,
és a B-jelli mintdkon pedig ~ 20 [4,1], illetve ~ 12 mikron. Hengerlés utan a {olidk-
bol 8 X 18 mm? méretii lemezkéket vigtunk ki. Az A-jelii mintikat | rész HNO,
— 1 rész HyPO, — 1 rész CH;COOH elegyben torténd maratissal -~ 1012 mik-
ron vastagsdgira vékonyitottuk. A B-jelii folidkat pedig 1:1 higivisu HCl-ban
martuk a rdkeriilt vas szennyezddések eltivolitasa céljabdl, majd desztillalt vizben
oblitettitk. A folidk vastagsiga HCl-ban vald marids hatdsdra nem viltozott,

A f6lidkbol folia-rakds (sandvich) tipust anyagmintikat készitettimk (lisd
5.1. dbra). A réz folidk kozott csillim szigetelés van. Egy-cgy minta 80...100 db
réz folidt tartalmaz, a minta fémtartalma 0,9...1,6 g. Az egész rakidst csillam doboz
tartja Ossze, és igy egyiitt is, de lemezenként is hékezelhetd.

A hidegen hengerelt mintdk MMR spektrumdnak néhdany paramétere a henger-
1ési texturdra jellemz6 anizotropidt mutat [3,7] [4,1], az anizotrdpia jellege fiigg a
fém tisztasdgdtol.

A kivdnt kitiintetett orientdcio elérése, és a plasztikus deformiicid hatdsara ke-
letkezett rdcssériilések megsziintetése céljabol a folidkat ~ 550 C° homérsékleten,
néhdnyszor 10~° Hgmm-es vdkuumban 10...20 drdin 4t hokezeltitk, A hosszabb
idejli hokezelés célja a krisztallitorienticioban mutatkozd szords csokkentése volt.
Az A-jelii mintdkban kialakul6 textura tokéletesebb 20 drds hiokezelés utdn, mint
10 6ra utdn, a B-jelli mintdkban a 10, ill. 20 érds hdkezelések hatisa nem volt meg-
kiilsnboztethetd. '

A tovdbbiakban a foliamintdk tisztasdgdrol szeretnénk néhiny megjegyzést
tenni.
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A-jelii foligk. A mintik femes szennyeséstartalmianak meghatirozisa spektrosz-
kopiai modszerrel (ortént.*

A kiinduldsi anyag fontosabb fémes szennyezési ppm egységekben: e <23,
Ni<2:; Ag:l; Si:l: Ph=1; Mo=1; Ca:l; Mg-1: Na:2: Al = 1: Bi. Zn, Sn és
ShiO. b I kdzott.

B-jelii folidk. A kiinduldsi anyag J--M 31 katalogus szima Johnson Matthey
spektral réz rad. A kataldgus szerint az oxigén mentes réz Osszes fémes szennyezése
« 10 ppm. A minta szennyezettségének mércsét a J--M 31 katalogus szimn, 11229
laboratoriumi szama refercncia mintihoz viszonyitva végeziek. tébbletszennycezést
nem taldltak. A rcferencia minta fémes szennyezései ppm cgységekben a cég dltal
végzett spektralanalizis szerint: Fe:3; Ni:2: Na:2: Phal: Sil: Mgo Mn és Ag ele-
menként kiscbb mint /. ‘

Hengerlés, mards és hokezelés utian a vastartalom-viltozdst ellendrizve spektrosz-
kapiai modszerrel, viltozis a kiindulisi anyaghoz képest nem volt Kimutathato.

A mintdk nem fémes szennyezéseit nem ismerjik.

A folia mintikon torténd Knight eltolodis méréseknél poralaka referencia
mintdt alkalmaztunk. A hengeralaka tartohan kizépen helyeztitk el a folia rakidst
és mellette, mind a két oldalon poralaku Cua(DCl foplalt helyet.

b) Pormintdk

A pormintik —- az irodalomban iltakiban hasznilt mechanikus poritisi el-
jardsokkal (reszelés, Orlés, sth.) szemben - kémiai elpirissal késziiltek. Kiinduldsi

anyagul —— a mdr emlitett - A- és B-jelii tomor réz szolgilt. Az alkalmazott kémiai
eljards a kovetkezo:

Réz rudakat tomény HNO,-ban feloldva. a kapott oldatot kvare bepirlo esé-
szében szirazra pdroltdk. Az igy kapott Cu(NOy),-ot toviibb melegitették ¢s tokos
Kemencében 700 C-on levegdn két dnin it izzitottik. A Kapott fehete CuQ) port
achdt mozsirban eldorzsolték. Az igy kapott port nagytiszlasiga. finomszemesds
Al O porral dsszekeverve, HE-ban tisztitott kvare esdnakban, ¢ dthitszd kvare
csében Hy dramban redukdltik (300 €L 2 dra). Redukeio utin a Kapott port viikuum-
ban hékezelték (500 C2, [0 dra). A pormintik tisztasdedt spektridl analizissel az
A- & B-jelii mintdkon ellendrizték. Viltozis a kiindulisi anyaghoz viszonyitva nem
volt kimutathato.

A kapott pormintik szemesemérete méréscinkher meglelelt, a skineflektus ko-
vetkeztében torzulis nem Iépett fel. Az ALO, por mérds kiszhen is a mintiban volt,
hiztositva a fémrészecskék epymiastal vald clektromos elszigetelcsit.

Meg kell emlitepiink. hogy a foliamintikon felvett MMR jelek jel/zaj viszonva
legalibb kétszerese volt a pormintikon kapottakénak.

BY A foliamintik 1exturiji

A fejezetben elGszor dsszefoglaliuk a réz rekrisztallizicios testurijira vonat-
K076 - szamunkra fontos - irodalmi eredményeket (o pont), majd az dltalunk
MMR maodszerrel vizsgdlt (Slia mintikon vearzett réntpenditfrakeids mérések ered-
ményeirdl szamolunk he (b., pont).

* A spektral-analizist Kelon Tihorné a KK fudoniinvos nunkatieg vige/te,
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a) Réz rekrisztallizdcids texturdja

(irodalmi eredmények)

E pontban a réz rekrisztallizdcids texturdjdra vonatkozd rontgendiffrakcios
eredményeket foglaltuk 8ssze [4,2] alapjdn. Azok a fémek és fémes 6tvozetek, amelyek
hidegen alakitott dllapotban tobbé-kevésbé rendezett krisztallit orientdcidval ren-

folia

hengarlési irany

4,1. dbra: A krisztallitoknak a
folia sikjdéhoz és a hengerlési

irdnyhoz viszonyitott

helyzete

az {100} {001) kockatexturdban

delkeznek, kildgyitds utdn szintén texturds szerkeze-
tiiek. A kildgyulds sordn keletkezd tjrakristdlyosoddsi
textura azonos is lehet, de el is térhet a hengerlési
texturdtol, :

A plasztikusan deformdlt (hidegen hengerelt)
fémben az Wjrakristdlyosoddsi textura keletkezésének
feltételei: legaldbb 80%-os vastagsdgesokkentés a hen-
gerléssel és elég magas kildgyitdsi hodmérséklet. A kri-
sztallitok zomének a rendezddése csak 95%-os vastag-
sdgcsokkenés utdn torténik meg. A textura tokéletes-
sége fiigg a h6kezelés hdmérsékletétdl és a hokezelés
idejétol is.

A téz rekrisztallizdcids texturdja a legismertebb
és taldn a legegyszer{ibb; az {100} (001) szimbdlum-
mal jellemezhetd tn. kockatextura. A kockatexturd-
ban a krisztallitok {100} tipusti lapja pdrhuzamos a

lemez sikjdval, a (001) irdny pedig a hengerlési irdnnyal azonos. Egy (100) [001]
helyzet(i krisztallit a 4,1. dbrdn ldthatd. Az ujrakristdlyosoddsi textura tulajdonsd-

gaira vonatkozdé rontgendiffrakcids

eredményeket pedig a 4,2. dbra foglalja

§

e Ossze. Az dbra alapjdn ldthatd, hogy a

tokéletes kockatextura kialakuldsdnak

S

taldn legfontosabb feltétele a hideghen-

gerléssel elért nagyfoku vastagsdgesok-
kenés (4a és 4b dbra). Elég hosszira

vélasztva a hokezelési idot (4c dbra) a
krisztallitok szdrdsi szoge lecsokkent-

hetd, az dbra szerint ~ 4 7° is elérhe-

(100 2z t8. Célszer(i a hGkezelés hdmérsékletét

Pk S R
et
\:

a minél magasabbra vdlasztani, ennek

Q
£y
8

60

1
% 98 %fogyas azonban a szekunder rekrisztallizdcio

meginduldsa szab hatdrt, ami egyes

8 8

izz.
—20p
f

szoras szige, °

\

3

“ s
80

N\
1

;" |98% Fogyas, izz] nagy szemesék elforduldsdval jdr. Szin-

800°-on rézen kiviil kockatextura alakul ki

N ¢ nikkelben, legaldbb 35% Ni-t tartal-
e mazy Fe—Ni Otvozetben, az 0Osszes

9 90 95 100
Fogyds,%

4,2. dbra: Az {100} (001) kockatextura kialakul4-

7

Cu—Ni o6tvozetben, sok Cu—Ni—Fe
2 B ;al;aﬂwo Otvozetben, egyesek szerint Al-ban,

izzitds ideje,mp  stb. A lapcentrdlt kobos fémek md-

sik, jellegzetes texturdja az {110} (112)

sanak technolégiai feltételei rézben, ésa textura to-  tipust un. eziisttextura.
kéletességének fiiggése a hokezelés idbtartamatol Megidllapitottdk, hogy a kockatex-
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tura kialkuldsa crosen fligg egyes szennyezésektél Rézben 0,05% P tartalommal
kockahelyzet mar egydltalin nem fordul eld, hanem eziisttextura vagy kevert tex-
tura képzidik. Hasonloan érzékeny az Gjrakristdlyosoddsi textura kevés otvozd
fém jelenlétére is.

b) Az A-jelii mintdinkon kapott réontgendiffrakcios eredmények [4,3]

Az A-jelii foliikon a Csepel Vas- és Fémmiivek Kozponti Anyagvizsgdlo La-
boratériumiban textura vizsgdlatot végeztek rontgendiffrakcios madszerrel, A vizs-
gdlatok Schultz tipusii textura meghatdrozo késziiléken torténtek. Az (100) és (111)
polusdabrikat mérték ki,

Az (100) polusdbra azt mutatja, hogy az [100] irdnyok a folidk lapnormalisa
koriil ~. 6,5%-0s félérickszelességii irdnyeloszldssal rendelkeznek.

Az[111] irinyok clhelyezkedése egyéricimiien kockatexturdt bizonyit. Az [13]
irdnyok closzlisdnak félértékszélessége is ~-6,57, dsszhangban az [100] irdnyokra
kapott értékkel. Az igy meghatdrozott érték megegyezik az irodalomban taldlhatoval.

5. Mérési eredmények

A fejezet a2 mért MMR jelek paramétercinek a definicidjdt, sajit mérési ered-
ményeinket ¢s az irodalomban talilhaté mérési eredményck osszefoglaldsdt tar-
talmazza.

A) A kisérletileg meghatdarozott mennyiségek definicidja és korrekcidja

A MMR spektroszkopidban a spektrum megadisa helyett (vagy mellett) a
spektrumnak hizonyos paramétercit szoktik megadni, annak ecllenére, hogy dlta-
liban a kisérletileg felvett teljes spektrumbol indulnak ki.

Az dltalunk meghatirozott paraméterek a kovetkezdk:

a) a MMR jel cltoloddsa dllandd frekvencidn ey diamdgneses referencia
minta azonos izotopjdinak rezonancia jeléhez viszonyitva (Knight eltolodids), de-
finicidja:

By~ Hyp.. S =

I ~H,, (51

af 0f

ahol My, ill. #,, a*referencia, ill. f¢m rezonancia jelének kézéppontjihoz tartozo
térerdsséy dllandd frekvencidn végezve a mérést:

b) a deriviilt MMR jel cstiestd! estiesig mért amplitidaja, Dgs

¢) a derivilt jel aszimmetridja, Dy /Dy,

d) a derivilt jel csuestol estiesig mért szélessége, /iy

¢) a MMR abszorpcid jel amplitaddja,

¢ de (i)
Ay == I

. 59
s dif'; (5,2)

a
"
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/) az abszorpcios jel integrilis intenzitdsa,

7y = [ g(H) dH; (5.3)
0
g) az abszorpeids jel mdsodik momentuma,
M, j(u Hy)g(H)dH: . (5.4)
H 0

h) az abszorpeios jel negyedik momentuma,

My /', [ (- Hy o) 65.5)
L0 4
i) az abszorpcios jel alakparamétere,
I‘L'I.t
& = M2 (5,6)

Az Osszeliiggésekben H - dltaldban a mdgneses térerdsséget, H, a rezonancia
abszorpeids jel maximum helyén felvett értékél, g(H) a telitetlen abszorpcios jel
alakfiiggvényét és dg(IH)/dH pedig annak magneses térerdsség szerinti derivaltjdt
jelenti. Az (5,3)...(5.5) formulik purcidlis integrilissal konnyen dtirhatok olyan
alakra, amelyben du(I)/dH. tehit a kisérletileg kozvetleniil regisztrdlt mennyiség
szercpel. Az igy dtirt integrdlok értékénck kozelité meghatdrozisa URAL szdamolo-
géppel ortént.

A modulicios tér /1, amplitadojinak véges értéke kovetkeztében a MMR jelek
kiszélesednek és a mért amplitido szélesség, masodik és negyedik momentum érté-

keket korrigilni kell. A Dy amplitado és a szélesség korrigilisdt — Gauss gorbe
alakot feltételezve Smith [S.1] szamologéppel meghatdrozott numerikus ered-

ményei alapjdin linedris extrapolicioval végestiik.
A midsodik & negyedik momentum értékét pedig-az Andrew [5,2], ill. Halbach
[5.3] dltal levezetett dsszefiiggdések alapjan korrigdltuk, amelyek

HE M, — :; i (5.7

‘2

Hiis

My My

My = M~

no

alaktak, ahol a vesszos menoyiségek a mért, és a vesszOtlenek a korrigdlt értéket
jelentik (hasonloan D és /iy csetén is),

Néhdny szot a mérések hibdjiaral. A feltiintetett hiba a mérések statisztikus
hibdja (legvaldsziniibb kézéphiba). Ez a hiba a D, Dy, ill. 45 mennyiségeknél
0,01, ill. 0,02 rendii. Nem tiintettiik fel mérési eredményeink mellett a H,, pontatlan-
sdgdbol szirmazo szisztematikus hibidt. Ugyanis minden mérést elvégeztiink H,, =
= 2,37 Oc :1:2,5% amplitaddéval is, még ott is, ahol a mérési eredmények mellett
mds érték van feltiintetve, itt a 2,37 Oe-cs amplitidondl kapott korrigdlt érték meg-
egyezik a kisebb amplitidonil kapottal. fgy a IT,, szisztematikus hibdja egyformédn
noveli, vagy csokkenti a mért értékeket.

Méréscink sorin a mdgneses tér linedris viltoztatdsinak sebessége 0,2 Oe/sec,
a radidfrekvencids tér értéke joval a telitési érték alatt volt.
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B) Mérési eredmények

Mérési eredményeinket anyagminta tipusonként csoportositjuk, eloszor az
A-jelii folidkon, majd a pormintikon és végiil a B-jelii foliikon kapott eredményekrdl
szamolunk be.

a) A-jelii folidkon mért eredmények

A méréseket hdrom kiillonhozd orientdciopt anyagmintin végeztiik. Ameny-
nyiben x-val jeloljiik a hengerlésiiriny és a forgatdsi tengely kozti szdget, Ogy a sz0g
xc;__nsq,evcl az. anyagmintdk osztalyozisa az alibbi:

s tipus: = 0°,
2. tipus: s¢=907,
3. tipusy x==45°,

Az anyagmintikat az dllandd mdgneses térre merdleges, és a ridiofrekvencids
térrel pdarhuzamos tengely kordil Immllnk A lemezek normdldsa és az dllando ér
irdnya dltal bezdrt szoget @-val jeloljiik (lisd 5,1, dbra). A méréscket — 90 2 @ =2 907
tartomdnyban 15 -onként végeztiik, a bedllitisi pontossig <17, az ercdményck
9 = 0%ra szimmetrikusak, ezért csak a 0:2@ <2907 tartoniinyba esket kozoljiik.

Tokéletes {100} <001 textura feltételezés alapjdn, a =0 ¢ 907-05 mintikon
@ =07 és Q=90 -iil, valamint a == 45%-0s mintin @ =0 -ndl az dllando mig-
neses tér egy {100)-tipusa kristdlytani irdnnyal, a =07 és 90708 mintikon € =45~
nil és a x = 457-0s mintdn @ =907-ndl cgy {110Y tipusa irinnyal és végiil a x =45"-0s
mintdn @ == 354°40°-n¢l cgy {111 tipust irannyal esik egybe.

Nem (okéletes textura esetén az adott @-ndl mért paraméter a jeizett irdny
koriili, a textura tokéletességétol fliogd nagysdgi tartomiinyra dtlagolt értéket jelenti.

A paraméterck koziil az integrilds intenzitdsa és a derivilt jel aszimmetridja

~a kisérleti hibahatdron beliil — fliggetien a @ sz6gt6l. A szkineffektus kovetkez-
tében fellépd aszimmetria (torzulis) értéke Dy, /D, == 1,04-£0,01% (ill. egy koribbi
magasabb [rekvenciin végzett mérésiinkben 1,06 1:0,01%). Az integrilis intenzitds
mérési hibidja 1200,
A Knight eltolodist szemléltetd jelpdart mutatunk be az 5.2, dbrdn.

ZHy cos wt AN L S (PR
[ e
| (‘[/(/1“7!_)” 5 T i e
X Z\ L | HL‘ ('(; “}'
| . ' u(Cul
TR
0 (SO 13 ,?___'7__;_.,“.“{- RIS B LU OMESE

rez
esillam ! I
: ! i
forgalas lengelye | |
A i i
I
S0, dbra:  Folia-rakis tipusi anyag- ! ‘
minta ¢s helyzete a kiilso mxu\uv\ te- b . dE |  Eolme¥ ducfieBn (vt R
rekben, @ a femezek normilisa ¢
winy altal bezirt szGg 5,2, dbra: “Cu izotop Knight eltolddiisa
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5,1. TABLAZAT

Iy izotop Knight eltolodisa kilonbozo kristalytani iranyokban

irdny l x::0"-08 minta l ==V 05 minta I » o 4505 minta

Kaight | a:=0", 9" ¥ 8 =45" i i 5[4"4()'
eltolodds i Holi<100; I ol tiny | e I?
oH ) ' 0,232 I 0,231 0.231
Hof ! 40,001 | £0,001 £0,001

A ®Cu izotdop Knight eltolddisa a mérési hiban belil azonos a #Cu izotopéval, és hasonldan
fiiggetlen a kristdlytani iranytol.

5,2. TABLAZAT

8Cu izotop MMR spektrumdnak anizotropiaja ¥ =0%-o0s mintdn
Rezonancia frekvencia, vo= 6,115 Mc/s; H,,,==2,37 Oe £2,5%

o i ]
Ny % I . 5 i 45" 0" o o
Mért mennyiség | )i 2 w0 } 2 % - iy
o e Sl e }
D; [tetsz]) 1.00 091 o2 | oo 0.83 0,94 0,98
D, [tetsz] 1,00 | 088 073 | 0,68 0,75 0,91 0,97
h; [O¢] 15544005 59+0,0 | 6,601 | 6.840,1 | 6,4+0,1 |5,7440,07;5,61 +0,06
h, [Oe¢] | 48401 | 5,2:£0,1 | 59:10.1 ¢ 6,001 | 57:£0,1 | 5,040,149 10,1
A, [tetsz] | Lot 5093 0,87 00,83 0,88 0,93 0,96
M; [Oe?] 64402 | 67402 1 7,7+0,2 | 8002 | 7,740,2 | 6,840,2 | 6,4-+0,2
M, [Oe?} 5.0:£0,2 | 53402 | 63402 | 6.6:1:0,2 | 6,3::0,2 | 54402 ; 50::0,2
M, [Oc?] (7 ARl S 5 10143 : 106:4 3 9645 74+ 4 63 -4
k 27401 | 26 259 1 2,5:E0,15 - 2,6 2,6 2,6 +0.2
5,3. TABLAZAT
SCu izotop MMR spektrumdnak anizotropidja »=90°-0s mintan.
Rezonancia frekvencia, vo= 6,115 Mc/s; H,,,=2,37 Qe +2,5%
B i X .

Mért mennyiség 4 15 30 i 45 60 75 g
Dy [tetsz] 1,00 0,92 0.83 0,80 0,84 0,90 0,97
D, [tetsz] 1.00 0,86 0.77 0,70 0,76 0,87 093
hi [Oe] 56401 | 6101 | 62:40,1 16,70:40,06| 6,4-+0,06/ 59::0,1 | 54 L0,1
h, [O¢] 48401154200 L 5,501 | 6,000 | S 7£01 | 5,201 1 447 L0
Ag [tetsz] 1,00 0,96 0,90 0,88 0,90 0,93 0,95
M, [Oc?) 64:L0Z 16,802 [ 15502 (7 74£0,2 ) T4L0,2 | 6,7£0.2 | 6202
M, [Oc?] 50+02 | 5402 | 61+02 | 63+0.2 | 6,0:+0,2 | 53402 | 48+0.2
M, [O¢'] 65::3 753 9614 100:+5 9214 5+4 6342
k 2,6 2,6 2,6 2,5 2,6 2,7 2,7
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A mérési eredményeket pedig az 5,1. tablizatban foglaltuk dssze:

A kozvetleniil mért eltolddds tehdat minden kristdlytani irdnyban ugyanaz.

A spektrum tobbi paramétere kiilonbozo kristdlytani irdnyokban kiilonbdzo
értékeket vesz fel. A regisztralt derivdlt jelekbol numerikus integrdlissal kapott

;
SRR v T ..v..._(.__...‘..h. y, " {/&'fsz eqys) _.T....w._
] H
) ' i $110)
T
w e
¥ W
a5 W Sl Gl . 5 0
| | L
}/” 1 i i 1
Lo b

5.3, dhra: “Cu izotop MMR abszorpeios jel a 5100
és 10y irinyokhan A-jelii folia mintin

nem korrigdlt abszorpeios jel kithatd az 8.3, dbein /7001000 ¢ 71,0110, orienticiok
esetén.

Az 5,4, dbrin dsszehasonlitjuk a 77,/ 100) irdnyban Kapott abszorpeios jelet az
azonos amplitGddja ¢és [¢lértck szélességii Gauss ¢s Lorentz girbékkel,

A paraméterek mért ¢és korrigdlt értékeit az 52,0 53,0 ¢ 54 tiblizatokban
foglaltuk dssze. A mérési eredményeink alapjin a =0 és 90 08 mintidk azonos
tulajdonsdgokat mutatnak, a virakozisnak megleleléen,
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5,4. TABLAZAT

#Cu izotdp MMR spektrumdnak anizotrépidja ¥ =45°-0s mintan.
Rezonancia frekvencia, vy=6,115 Mc/s; H,,=2,37 Oe+2,5%

(] \
M hernyiag 0 15 30 45 60' 75 90
. D [tetsz] 1,00 0,92 0,82 0,76 0,75 077 | 079
D, [tetsz] 1,00 0,88 0,73 0,65 0,64 0,65 0,68
h [Oe] 54+0,1 | 57+0,1 | 6,4+0,1 | 6,7+0,1 | 69+0,1 | 6,8+0,1 | 6,7+0,1
hy [Oe] 4,6+0,1 | 50+0,1 | 57+0,1 | 6,1+0,1 | 6210, | 6,2+0,1 | 6,0+0,1
A} [tetsz) 1,00 0,94 0,88 0,85 0,84 0,84 0,86
M; [Oe?] 6,2+0,2 | 6,5+0,2 | 7,240,2 | 8,0+0,2 | 82+0,2 | 7,740,2 | 7,5£0,2
M, [Oe?] 4,8+0,2 | 51402 | 58+02 | 6,6+0,2 | 6810,2 | 63402 | 61+£0,2
M, [Oe!] 62+3 7045 85+5 109+4 |117+4 98+5 93+7
2.1 a7 2,5 2,5 2;5 oL 2,5
5,5. TABLAZAT
8Cu izotop MMR spektruméanak paraméterei.
Rezonancia frekvencia, v,=6,2337 Mc/s H,,,=1,59 Oe+2,5%
ST S . . i
Mért mennyiség v 4 -
D; [tetsz] 1,00+0,02 0,80+0,02 1,0240,02
" Dy [tetsz] 1,0040,02 0,66+0.02 1,01+0,02
hy [Oe] 4,6 +0,1 54 +0,1 4,6 +0,1
h, [Oe] 4,1 +0,1 5.0 10,} 4,2 +£0,1
M; [Oe?] 48 10,2 6,0 +0,2 49 +0,2
42 402 54 +0,2 4,2 £0,2

M, [O¢f]

5,6. TABLAZAT

%Cu izotép MMR spektrumanak jellemzoi A- és B-jel{i pormintdkon.
Rez. frekvencia v,=6,2337 Mc/s H,,=,237 Oe+2,5%

_ﬂi_ ¢ 2 Anyag : i
Mért merinyiséy A-jeli B-jeli g e A-jel - je!
M; [O¢] 7,740,2 71402 | hj [Oe] 6,3+0,1 6,240,
M, [O¢7) 64402 | 57402 | h [Oe] 5,6--0,1 5,540,1

A B-jelii pormintdra vonatkozo tovabbi paraméterek : M; = 140 50e*; M, =90+5 Oe*; k=2,8.

5,7. TABLAZAT

$Cu izotép MMR spektrumanak jellemzdi A- és B-jelli pormintakon.
Rez. frekvencia v,=6,2337 Mc/s H,,,=1,59 Oe+2,5%

,Ré"yas___ Actek 5 2 1 Anyag b S
“Mért mennyiség Al 2 B-jelti Mért mennyiség A-jeli -jel
MiUNG 62403 | 54402 | hi[Oc] 53401 | 510,
M, [Oe?] 5,640,3 4,84-0,2 hy [Oe) 5,040, 4,7+0,1

A B-jelli pormintira vonL(koz() tovabbi paraméterek : M =85+ 4 Oet; M,=66+4 Oe'; k=2,7.
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e iy il

Holl <100 iranybon
felvett kiserleti
L abszorpcios jel. -

\.l are@‘z-- gérbe

S dbra: Cu izotop MMR abszorpeios jel 74,1£100) ivinyban
A-jeliifolia mintin, valamint azonos amplithdoji ¢ feléricks -
lességit Gauss ¢s Lorentz gorbeék

Lgy »x=0"08 mintin @ =071 45 ¢s 90°-nidl felvettiik a ™Cu izotép MMR
spektrumit is. A spektrum paramétereit az 5,5 ibkizatban foglaltuk dssze.

Mérési credményeink  szerint o spektrum anizotropidja ugyanolyan jellegii
mint a ®Cu izotop spekirumidd, de a momentumok ¢s vonalszélessépek ¢riéke a
két izotopra kiilonbhozo.
b) Pormintdikon kapott credmények

\ kémiailag clddllitot pormintikon mindkét réz izotop MMR spek(rumat
felvettiik, és kiértékeltiih. Az eredményck az 5.6, ¢ 5.7, tiblizatokban takilhatok,
A pormintik spektrunvinak paraméterei 6,10 Me/s frekvencia és - 190, 420 €
homérséklettartomanvban figegetlenck - - a hibahatiron beliil A (érerdsségtal du
hémérséklettdl.
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¢) B-jelii folidkon kapott eredmények _

A méréseket két kiilonbozd orientdcioju mintdn végeztiik, amelyeknél =07,
ill. 32290 volt. A mérés kériilményei azonosak az 5,3. a) pontban leirt mérésekével.

A paraméterek koziil az integrdlis intenzitds (+2%-on beliil) és az aszimmetria
fiiggetlen a forgatdsi szogtol.

A Knight eltolodds fiiggetlen az orienticiotol és értéke ugyanaz mint az A-jelii
mintdikon.

58. TABLAZAT
$Cu izotop MMR spektruminak jellemzoi # - 07-0s: ¢ 90°-0s B-jeli folia mintikon.
Rezonancia frekvencia, vy= 6,2337 Mc/s; H,, » 237 Oc E25%

o :
Minta Rtere tiierin 0 : 18 Rl ! 45 i 60 75 g
i i i ;
D ftetss) L 10D i 096 a9 108y L 09 0.96 0,98
D, [tetsz] EO0 1 09 b 09 Ry 0.90 095 (.08
hy [O¢] 60100 | 6.25400 i 6.4 10,1 ’ G40 64000 1 6Ol 00
% 0 h, [Oc] o G S R e Al s B S U IR T (o e 4 R B B T S
M, [Oc¢?] 6.6 0.2 ‘ CH020F 70 TR0 T 02 e B 0T
M, [Oc?] ARG S 02 | S8 02 R a0 BN § 8T F02  Seb Rt RuE R
; i & ,
® 90" D, [tetsz] 100§ 047 | 0.94 (017 1 IS 010/ (1IN 1.00
i Dy, [tetsz) oo 1 0M6 | 092 0.9 0.9 0,98 1.00

A tablizatban kool momentum értckek Imbal b diplomamunkija (1963) ¢y cpy dltalunk
végzett mérés atlagértéke. A “Cu izotop MMR spektrominak misodik momentuma 90 o8
mintin @~ 457-nil M,- 5.0 1 0.2 Oc¢™

A téhbi paraméter ¢ricke filige a @ sz0pt6l ¢ értckeiket az SR, tiblizal tar-
talmazza.

A % =90"-08 mintin csak a Dy amplitadd Ertéket hatiroztuk mego merl az g
mérés csak cllendrzésiil szolgialt (lisd az eredmények értelmezéséndl).

A 3¢ = 0708 ¢s 90 -os mintdk conestodl-estiesig mért amplitGdaja it is megegyesik
a hibahatdiron beliil, hasonldan mint az A-jelic mintiknal. Azonbin o x--0 -0s
A-jelii és B-jelii folin mintdk MMR spektrumidnak tulajdonsdeni Iényeges elérést
mutatnak.

C) Irodalmi méresi eredménvek dsszefoelalasa

X pontban a tomaorség kedvédrt tibkizatokban osszeloglalvi ismertetjiik
az irodalmi eredménycket. Az cltolddis, szélessée. valamint a momentumok értéke
frekvencia és mdgneses térerasség cpységekben is megadhatd, Az irodalomban
mindkét dimenzioban  taldlunk® mérési eredménycket, az alibbi Giblizatokban
cgyontetiicn térerdsség egységekben adjuk meg a paramdétereket. Az ditszamitisi
osszefiipgések a rezonancia feltételbal szirmaztathatok -

¥

Infels) = 5

" lOc): Ayf(ejsy) - L0,

(2n*)
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A Knight eltoléddsra vonatkozé eredmények az 5,9. a tobbi paraméterre vonatkozo
adatok pedig az 5,10. és 5,11. tdbldzatokban vannak.

- Az irodalmi és sajdt mérési eredmények Osszehasonlitdsdra az eredmények
értelmezése sordn keriilt sor.

5,9. TABLAZAT
#Cu izotop MMR spektrumédnak Knight eltolédasa (irodalmi eredmények)

Meérés jell. Eredmény l':g;("l':{' | Ref. minta | Minta tiszt. Szerzdi hivatkozas
Pormintdk "G AT
AL tér 0,232% szoba CuCl o Knight  [54]
Al tér 0,232%* szoba . CuCl = Benedek  [5,5]
All. frekv. 0,237 40,001 %** szoba CuBr | Ker. tiszt Gutowsky [1,27]
All tér 0,234+40,001% szoba CuCl i Sagalyn  [1,22]
Spin-echo 0,228% ,5K° | — -— ‘Kobayashi ; [5,6}

Vastag egykristéaly

H, {| [001]
0,232 4:0,003% :
All. tér H, |l [110] szoba CuCl = Sagalyn, [1,22]
: 0,23440,002%

Ho lI[111]
0,234 40,003 %

* Az 4bra alapjan becsiilt négyzetes kozéphiba +3,107°.
** Ugyanazon mintan mért **Cu izotép Knight eltolédés 0,2351:0,002%.

5,10. TABLAZAT
Cu izotop MMR spektruménak jellemzdi pormintdkon (irodalmi eredmények)

Szerz. hivatk. Gutowsky Owen Chapman Pavlovszkaja Sagalyn Faulkner
[Ty (1,273 15,71 5.8]* 15.9] {1.22] {1,18]
h,  [Oel " 64 16,56+0,09 6,3+0,2 ' 6,11 6,29+0,09 Lt
M, [Oe?] 6,3 & s 7,07 6,4+0,3 5,80+0,2
M, [Oe'] e - - 152 | = s
k e — L 31055 | e Tk
Anyagm, tisztasdg | — | — | 99,99% | 99,99% | iz | 99,98%

* Gutowsky [1,27] mérési eredményei a **Cu izotop MMR spektrumén: h;=5,3 Oe és My=
=5,0 Oe?,
** Négy mérés étlaga.

5,11. TABLAZAT

%Cu izotop MMR spektrumdnak jellemz6i vastag egykristalyon.
(Irodalmi eredmények Sagalyn és Hofmann [1,22] mérései alapjan)

Irdny . 0
7Ty Holl [001) Holl [110] Holl [111]
L i A i S AT O et il o S e e
h; [Oe] 4,96+ 0,09 6,56 +0,09 , 6,82 40,09
M, [Oe?] 49 40,5 6,3 +0,8 | 67 +08

3 Fizikai Folyéirat XVI/1
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6. Az eredmények értelmezése

A 2. fejezetben osszefoglalt elméletek alapjdn értelmezziik a mérési eredmé-
nyeket. El3szor a rezonancia vonal helyzetével foglalkozunk (A) pont), majd dssze-
hasonlitjuk a tébbi mért paraméter értékét a Van Vieck elmélet alapjdn szdmolhato-
kéval (B) pont), végiil a tobbletmomentum kérdését tisztdzzuk (C) pont).

A) Knight eltolddds

ElSre kell bocsdtanunk, hogy a Knight eltolédds mérések célja az eltolddds
orientdciotdl vald fiiggésének kozvetlen meghatdrozdsa. A mérési eredmények sze-
rint az eltolddds izotrép és mindkét izotdpra azonos a mérési hibdn beliil. Rézben
tehdt a nem- s-dllapotii vezetési elektronok nem jdrulnak hozzd a Knight eltold-
ddshoz. '

Nem foglalkozunk az eltolddds abszolit értékének kérdésével [5,4], mert az
értelmezéshez (2,45), ill. (2,46) jobboldalin minden mennyiséget legalibb olyan
pontosan kellene ismerni, mint ahogy azok Li és Na esetében ismeretesek.

A mérésekkel kapcsolatban két kérdést szeretnénk emliteni.

"~ A (2,45) és (2,55) osszefiiggésekben szerepel az (|u(0) [*)r mennyiség (ill. annak
négyzete), igy felhaszndlva a szuszceptibilitds és a Knight eltolodds mért értékét,
meghatdrozzuk az (|u(0) [*); mennyiséget, és felhaszndljuk a pszeudo-kicserélddés
Ay dllanddjdnak a kiszdmitdsdndl. Az eljdrdsnak nem csak az a hibdja, hogy a
(2,46) Bsszefiiggésben szerepld R, dllandd értékét nem ismerjiik (és igy R, =0 érték-
kel szdmolunk, mint ahogy el6ttiink mindenki tette), hanem a.Pauli szuszceptibi-
litds értéke sem ismert olyan pontosan, mint pl. Li és Na esetén. Amint ldtni fogjuk,
a tobbi eljdrds is hasonlé pontatlansdgot tartalmaz, azonban a szuszceptibilitds
mérés pontatlansdga miatt valdszinii, hogy ez lesz a legbizonytalanabb becslés.
E kérdésre a C) pontban mégegyszer visszatériink.

Az irodalomban 4ltaldban [5,4], [1,6] az dlland6 frekvencidn torténd mérések- .
nél dH|H,, Osszefiiggéssel definidljdk, és ezen Osszefiiggés alapjdn szdmoljdk a mért
Knight eltoléddst. Fel szeretnénk hivni a figyelmet arra, hogy a (2,44) osszefiiggés-
sel (tehdt az elméletileg szdimolhaté Knight eltolédds értékkel) osszhangban a mért
Knight eltoléddst célszerli az aldbbi médon definidlni: : :

Amint emlitettitk, a mérés egy diamdgneses s6, vagy oldat azonos izotopjdnak
rezonancia jeléhez viszonyitva torténik. Az azonos frekvencidn, a médgneses térerds-
ség linedris valtoztatdsdval felvett referencia jel H,,, a fém rezonancia jele pedig
H, térerésségnél jelenik meg. A rezonancia feltétel, valamint (2,38), (2,44) és (2,45)
dsszefiiggések felhaszndldsdval az aldbbi formuldkat irhatjuk fel a fém és referencia
minta rezonancia frekvencidjdra vonatkozdan:

Wy = '}’mHof(l"'K"'af), p (6,1)

@y = YuHo(1-0,), (6,2)

ahol o, a fém és o, a referencia minta drnyékoldsi dllanddja, (6,1) és (6,2) alapjdn
L Or—HO_f 2t HOr

——~Hw = K+Hof 0,—0y. 6,3)
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Feltételezve, hogy az drnyékoldsi dllandd értéke mindkét mintdban azonos,
és figyelembe véve, hogy a réz esetén 5.10° Oe térben H,,/Hy, ~ 1,002, a (6,3) ssze-
fiiggés kozelitéleg az aldbbi lesz,

By My, 81
Ho ¥ Ho f

Az irodalomban elterjedt definici6 szerint (az drnyékoldsi dllandékra vonatkozé

ugyanolyan feltételek mellett),

_!{Or_HOI = Ey_
Hy, — H, o o

tehdt igy az elméletileg meghatdrozhaté K-ndl kisebb értéket kapunk (6,4), ill.
(6,5) alapjdn meghatdrozhatd kisérleti értékek csak az utolsé jegyben kiilonbdznek.
A Knight eltolédds értékek kisérleti meghatdrozdsdndl a (6,4) osszefiiggést haszndltuk.

B) A rezonancia jel paramétereinek értelmezése
a dipdl-dipél kélesonhatds alapjdn

E pontban hdrom kérdéssel foglalkozunk: Kiszdmitjuk a mdsodik momentum
értékét a megfeleléen orientdlt egykristdlyra, figyelembe vessziik a krisztallitok
irdnyszordsdnak hatdsdt a mdsodik momentumra, és dsszehasonlitjuk a szdmolt és
mért értékeket.

a) A mdsodik momentum szdmitdsa megfeleléen orientdlt
egykristdlyra :

_ Elsé 1épésként kiszdmoljuk a mdsodik momentum értékét a @ forgatdsi szog
fiiggvényében a megfelelden orientdlt egykristdlyra, vagy olyan idedlis texturdra,
amelyben minden krisztallit elhelyezkedése azonos. A

(2,33) dsszefiiggésiinknek megfeleléen
a mdsodik momentum Oe? egységekben
roviden a kovetkez8képpen irhaté fel:

3
ME {B—le‘,}, 6.6)
k=1

ahol B=2,171 és A pedig a **Cu izotépra
3,54 Oe?, és a ®Cu izot6pra pedig 2,77 Oe?.

Fejezziik ki a H, vektor irdnykoszi-
nuszait az Euler szogek segitségével. Az
Euler szogek definicidja a 6,1. dbrdn ldt-
hatd, az irdnykoszinuszok és Euler szdgek
kozti dsszefiiggés pedig [6,1]:

Ay =sind.sinp; Ay =sind-cosp; 6,1. dbra: Az Euler-féle szogek definiciéja (x,

Ay = cos 9, y,z) az L laboratériumi koordindtarendszer

2 és (Xu, Mi» 2) @ K kristalyhoz rogzitett koordi-

és 3 2% = sin 9(sin* ¢ +cos* @) +cos* 9.  natarendszer koordindtdi. z a H, alland6 még-

Kl ; neses tér, és x a forgdstengely és a rddidfrek-
(6,7) vencids magneses tér iranydba mutat
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0.1, TABLAZAY

A texturdak MMR jelenck miasodik momentunmithan szerepld SCe, a) fligevény rtckei
a paraméterek figavényeben

u i ; ; 1
B s i 10 | 15
St ) | i ]
S(0°. 90 a) Er 0,995 i 0,980 | 0,957
f i ;
S(A5%a) 05 0,508 i 0,520 ; 0,513

Fla x v G207y dkkor ge=07ailletves s e (e 29000 akkok g 90008

3
DA =cost 30 sint 3 mindkét esetben, és ) G-val. A misodik momentum;
K

M (e :07:907) = A{B - (cos’ @ 1 sin' @) ). (6.8)

Ha x azonos C-vel, akkor az x és x, dltal bezdrt s20g ¢ és legyen ¢ =45 . Ekkor

3
D24 = cos! §4-1sin 19, és 3= 0. A misodik momentum a @ sz6p fiiggvénychen,
K=1
: i
M = 45%) = 4 {B- -[(w;,s:’ O -} 3 sin’ (9”, (6,9

Elég nagy szemcseméret esetén, feltételezhetjiik, hogy a szemeschatiron levo
atommagok hatdsa a detektdlhatésdg hatdrdn kiviil esik, ekkor a tokéletes {100}
(OOIE textura hasonlé koriilmények kozott levo egykristilykeént viselkedik. A mi-
sodik momentum irdnyfiiggését » =07 és 90%-os mintdkra (6,8) és 3¢ ==d5"-0s mintira
pedig (6,9) formula adja meg. A (6,8) dsszefiiggés alapjdn szdamolt M értékeket
a 6,4. és 6,6. dbrdn tiintettiik fel, ill. a “Cu izotopndl ennck segitségével szamoltuk
a mdsodik momentumot, valamint mindkét izotépra a mért momentumtol valo ¢l
térést, az in. tobblet momentumot az A-jel(i folia mintdkra. A (6,9) alapjin szamolt
Mgk (% =45°) a 6,5. dbrdn ldthatd.

b) A mdsodik momentum szdmitdsa a krisztallitok szdrdsdnak
a figyelembevételével

(Texturdk MMR spektrumdnak a szamitdisa)

Altaldban egy merev testnek, tehdt egy krisztallitnak a helyzetét is hdarom fiig-
getlen adattal jellemezhetjiik egy derékszogii koordindtarendszerben. A krisztallitok
orientdcidjdt rendszerint a makroszkopikus anyagmintdhoz rogzitett M(x,,, V. Z,)
koordindtarendszerben szoktdk megadni. Teljesen ekvivalens az L(x, v, 2) labora-
toriumi koordindtarendszerben vald leirds, mert esctiinkben az 1. és M rendszer
elforgatdssal fedésbe hozhatd.

A tovdbbiakban az egyes krisztallitok orientdcidjdt a laboratoriumi rendszer-
ben a hdrom Euler szoggel jellemezziik, és a krisztallit-orientdcié  szorisit az
F(9, @, ¥) textura fiiggvénnyel irjuk le, pontosabban F(9, ¢, ) sin 9 d dp iy an-
nak a valdszinfisége, hogy egy krisztallit Euler szogei a'(9, 9 + d9): (¢, ¢ + do):
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(f, ¥+ dip) tartomdnyokba esnek. A textura szimmetridjdt és (okéletességét jellemzo
textura fiiggvény természetesen normdlt, azaz

[ [ [F® 0 0)singdsdody =1, (6,10)
@) (@) ()

ahol (9), (p) és () a 3, ¢ és f szogek azon tartomdnyidt jeloli, amelyekben a textura
fliggvény zérétdl kiilonbozik. A texturafiiggvény (stirliségfiiggvény) felhaszndld-
sdval a kivdnt dtlagértékek konnyen kiszamithatok.

Tovdbbi egyszerfisitést jelent szdamunkra, hogy a mdsodik momentum orien-
tdciotol fiiggd része (ldsd (2,33) dsszefiiggést) csak hdrom irdnykoszinuszt tartalmaz,
ill. az Euler szogek nyelvén, a  széget nem tartalmazza (1dsd (6,7), és F(9, ¢, ) =
=1(9, p)g(V) dtalakitds utdn a y viltozo szerinti integrdlds elvégezhetd ((6,10)-ben
is és az dtlagolandé mdsodik momentumban is) és az integrdl értéke a normdldsi
faktorban foglalhato.

Tehdt a MMR jelek paramétereinek szémoldsdndl haszndland6 textura fligg-
vény f(9, @) alaki, és f(9, @) sin 3 d3 dp tehdt annak a valdsziniiségével ardnyos,
hogy a laboratériumi koordindtarendszer z tengelyével pdrhuzamos H, vektor
két Euler szoge (9, 94+d9) és (¢, ¢ +dp) tartomdnyokba esik. (Természetesen a
H, vektor helyzetének jellemzésére a poldirkoordindtik is felhaszndlhatok, és a tex-
tura fiiggvény poldrkoordindtikban is felirhatd.)

Az elmondottak alapjin tehdt a lapcentrilt kobos szerkezetii krisztallitokbal
dllo halmaz MMR jelének mdsodik momentuma,

fff(.’), @) [sin* 9(sin’ @ -+ cos? @) 4-cos’ 9] sin § (I(p]
M7 e a{p- 08 Al L WAy
/ /f(.‘»‘, @) sin 3 d3 do l
@ 3
és hasonlo dsszefiiggés adhaté meg mds szimmetridju krisztallitokbol @116 halmazokra
is ([2,2)-ban kozolt eredmények alapjin).
A szémoldst hdarom kristdlyhalmazra végezziik el.

1. Pormintdk
A pormintdban a krisztallitok teljesen rendezetleniil helyezkednek el. A textura-
fiiggvény nagyon egyszerdi,

. 0=¢=s2n ,
)= 1 g . (6,12
) 0=%=n’ A0
azaz az egységgdmb feliiletén azonosan egy, és az integrdldsi tartomdny az egység-

gomb feliilete, tehit a () szimbSlum 0...2x a (3) pedig 0.7 tartomdnyokra valo
m’tegrzilzist jelent. Behelyettesitve (9, @) értékét (6,11)-be és kiszdmitva az integ-
rdlok értékét, a polikristdlyos minta MMR jelének midsodik momentumidt kapjuk,

M = A{B—}). (6,13)

Az irodalomban (pl. [2,2]) a polikristdlyos mintikra vonatkozé mdsodik momentu-
mot (2,30) dsszeftigeés minden lehetséges @, szdgre valé dtlagoldsdval szimoljik.
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~ 6,2. TABLAZAT
A AM, = M¥"*—M3s'™ tobbletmomentum értéke mindkét réz izotopra [Oe?] egységekben

A-jelii, »=0°-o0s féliaminta
Hostp 0’ ‘ 15” ] 30° ’ 45° i 60° l b b | 90°
®Cy 08+0.2 | 0,702 | 08402 | 0,7:0,2 os+oz’os¢oz!osioz
#Cu TR LR losioz NG B
1zotép | s e s A-jelii porminta ‘ B-jel porminta
ocu | 08402 0,8+0,2 | 02402
wCu | 0,9+0,2 1,240,3 ] 04402

A kétféleképpen szdmolt érték megegyezik, ami egyben (6,11) Osszefiiggés helyessé-
gét mutatja. (6,13) alapjdn szdmolt numerikus értékek:

M (PCu) = 5,56 0c?; M (¥Cu) = 4,35 O¢?

- E szdmadatok alapjdn hatdroztuk meg a 6,2. tdbldzat tobblet momentumainak
értékét is pormintdkon.

2. {100} (001) kockatextura I.

Elsd modelliinkben feltételezziik, hogy a krisztallitok {100} lapjai pirhuzamosak
a hengerlési sikkal, azonban a lemez sikjdban levé (100) irdnyok kis mértékben
eltérnek: a hengerlési irdnytdl, illetve a lemez sikjdban levd, a hengerlési irdnyra
merdleges irdnytdl. A textura modellje a 6,2. dbrdn ldthato.
A krisztallitok statisztikus elhelyezkedésére az ¢ szdg jellemzd,: amely a —a=
= ¢ = a hatdrok kozott valtozhat. A
6,2. 4brdrdl leolvashato, hogy 3 = @-val
és minden krisztallitra dllando, és =
=x+¢. Ha erre az esetre is dt akarjuk
vinni a kényelmessiirliségfiiggvény hasz-
ndlatdt, azt a delta fiiggvény segitségé-
vel tehetjiik meg. Ebben az esetben a
textura fiiggvény

IO, 0) = f(9)6(8-0) g, (6,14)

ahol a textura fliggvény csak a 9=0
pontban kiilonbozik zérotdl és

forgalas fange/ye\_/—ien/w'/es/ irany 5(9-6)

6,2. dbra: Az {100} (001) kockatextura krisztallit- ® sing
jainak helyzete az L és M koordindtarendszerek- f 5(3 0)

Zm Iz

sin 3d9 = 1,

ben. % a forgdstengely és hengerlési irdny dltal be- polh o St A n = F(O
zArt szOg, & pedig az egyes krisztallit x, tengelye @ b (O
és a hengerlési irdny 4ltal bezart szog (6,15)
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(6,15) osszefiiggések felhaszndldsdval és ¢ = x + ¢ helyettesitéssel kapjuk (6,11)-bél

f J(x+€) [sin* (% + &) + cos* (% +¢)] de
Mg™ = A{B—|cos' @ +sin* @ &*2 . (6,16)
f]'(x+s)de

(x+¢)

Az integrdl értékét a textura fiiggvényre vonatkozo kozelitd feltevés mellett hatdroz-
zuk meg. Legyen

ha 2x—a=¢=u+a

0 egyébként. ©17)

fi+e) = {
(A feltételezés ekvivalens az f(e)=1, ha —a = ¢ = a, és 2ér6 egyébként alhtassal)
Vezessunk be 1j vdltozdst g = x+¢, de=dg, az integrdlds hatdrai ¢’ = x—a,
q" = x+a. Igy (6,16)-ban eléforduld integral értéke a normdldsi faktorral egyiit:

“#+a
1 . 3 1 sin 4a
Zx_fa (sin* g +cos' q) dg = R 4 - ~4g " =5 (6,18)

A fenti modell alapjin szdmolt mdsodik momentum pedig:
M;™ = A{B~—[cos' O +S(x, a)sin* O} (6,19)

A x=0°; 45° és 90°-0s mintdknak megfelelGen

1 sinda
o e, o Sty D e
x—Q,. cosdx =1 és S(O q) = -i-4 P
3 1 sm4a
_— 0. B 4 © %
% =90 cosdx=1 ¢és S(90 a) = 4 4 o R
3 1 sinda
P o' — o P—— ——
% =45°; cosdn =-1 és S§{@5°a) = R e

 Tekintettel arra, hogy e so% =15 a megfeleld masodlk momentum formu-
x=0 v

ldk a0 esetén az egykristdlyra vonatkozo (6,8), ill. (6,9) formuldkhoz tartanak,
egyébként pedig rogzitett x mellett az a paraméter fiiggvényei. Eredményeink alap-
jdn ldthatd, hogy © = 0°-ndl a krisztallitok nem azonos elhelyezkedése nem befolyd-
solja a mdsodik momentum értékét, itt egykristdlyként viselkedik a minta (a fenti
modell esetén), de © =90° koriil a texturdra szdmolt mdsodik momentum értéke
eltér az egykristdlyétol. Az eltérés mértékét a S(x, a) fiiggvény adja meg, értékét a
paraméterck fiiggvényében a 6,1. tdbldzatban foglaltuk &ssze. (6,19) formula alapjdin
szdmolt M értékeket a 6,4. és 6,5. dbrdn adtuk meg. Meg kell dllapitanunk, hogy-
a momentum nem til érzékeny fuggvénye a sz6rds a szogének.

3. {100} (001) kockatextura II.

(A modellt csak a » =0° és 90°-0s mintgkra alkalmazzuk.) Eltér6en.az 1. modell-
tol, feltételezziik, hogy az Osszes (100) irdny statisztikusan helyezkedik el egy-egy
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a nyfldsszogl kapon bclul Aviluler \/«)Lck helyelt vezessiik be a & és ¢ poldrkoor-
dindtdakat (a 9=39, és ¢ — ¢ vagy ¢ =90 —¢ definiciok aldpym) Az igy bevere-
tett poldirkoordindtikban (6,11) \uxllo/..ltlan marad, és az integrdldsi hatirok meg-
hatdrozdsa legegyszeriibben a k(i\ctkuél\éppen torténhet. Definidlunk egy dtlagos
KA s Pudy) koordindt: uuulvcnt, ami peldwl az anyagmintdhoz rogzitett M koor-
dindtarendszerrel eshet egybe. K = M-ben gy rajzolok fel egy sereg H, vektort,
hogy azok mindazokat a 3, ¢’ Cllt.l\Ll\Ll felvegyék, amelycket 11., az egyes Krisztal-
litokhoz rogzitett K(x,, vy, z,) koordindtarendszereckben felvett. lgy a H, vektorok
doféspontja az uvyscwombon egy a sugard gémbsiivegre esik (ldsd 6... dbra).
A gomhsmcg pontjait - azaz az cgyes H, vektorok doféspontjait — a O=e=a
és 0= =2x specidlis pnl.ul\nmdm itikkal irhatjuk le.

() : :() esetén a két poldrkoordindtarendszer egybe esik. Foglalkozzunk eldszor
ezzel a speciiilis esettel (ami szimmetria meggondoldsokbol, természetesen © = 90%-ra
is érvényes). Ekkor az integrdlds hatdrai: .

=a; O=¢ =2n

Tételezziik fel tovibbd, hogy a textura fiiggvény a fenti tartomdnyban azonosan
egy, és zérd masult, Ezen az cgyszerl feltételezésen csak abban az esctben lenne
érdemes viltoztatni, ha (pl. rontgendiffrakcios mérésekbdl) /(3. @) pontosan ismert
lenne: a textura dhal a MMR spektrumra gyakorolt hatds Iénycgét azonban ¢z az
egyszerii modell is visszaadja. (6.11)-ben kijeldlt integrilokat elvégezve a fenti tar-
tomdanyra az alibbi credményt kapjuk:

Mt = 4 {(B—T(@ = 0° (J)} (6,20)
ahol A

T(O°, a) = - l : Icus al-—cos'a+costa- d sin' a - + 3l
] 5(1 —cos a) l 4 ‘

A T(07, @) fligevény hatarértéke a--0 csetén 1-gyel egyenld, ami az egykris-
tdlyra vonatkozo értéknek felel meg: @=90-ra szimolva T(0°:90%)=3/5, ami a
polikristdlyos mintdra szimolt érték. Kozbiilsd a értékeknél 7(07:a) ndvekvo
a-val csokken, ami a mdsodik momentum novekedését jelenti. A T modellre szdmolt
madsodik momentumok «=5%; 10 és 30° esetén rendre 4,21; 4,25: ¢s 4,92 Oc®.
Osszehasonlitdsul kozoljiik az egykristdlyra vonatkozé megfleleld értéket: 4,15 Oc?,
tehit az eltérés a = 5"-ndl ~ 1,5%; 10°-ndl ~2,3%; és 30°-ndl ~ 19%. Tchdt a 1I. mo-
deflben a @ ==0%-0s helyzetben sem visclkedik egykristdlyként a minta, a szimolt
mdsodik momentumok nagyobbak az egykristdalyra vonatkozondl. Azonban figye-
lembe véve a momentum mérés ~ -1-4%-0s hibdjdat « < 109 alatti szdrds esetén a
extura hatdsa clhanyagolhatd, és a 6,5%-0s szordssal rendelkezd kockatextura eb-
bal a szempontbol egykristdlynak tekintheto.

A O =00l eltérd szogekre érvényes osszefiiggéshez kétféle aton juthatunk
el: meghatdrozva a kétféle polarkoordindta, (3: @) és (s, @) kozti osszefiiggeseket
(amelyek ©@-t paraméterként tartalmazzik): vagy dttranszformdljuk (6,11) Ossze-
fliggést ¢ ¢s @ koordindtdkra, vagy meghatdrozzuk a (6,11) szerepld (4) ¢s (¢”) ha-
tdrokat az a ¢s © paraméterek fliggvényében. Az utdbbi utat valasztjuk.

Meggondolidsaink @ =za esetre vonatkoznak. Ez a korlitozds azonban csak
a =45 szordsi sz0ggel jellemzett texturdkra jelent megszoritdst, mert a = 457 eselén
a 45720 = 90" tartomdnyban minden @-ra ki tudjuk szamolni a mdsodik momen-
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tum értékét, az eredmények pe-
dig a kobds szimmetria kovet-
keztében O =45°ra szimmetri-
kusak.

A 6,3. dbra gébmbhdromszo-
gének szogei és oldalai kozott az
aldbbi osszefiiggéseket irhatjuk fel:

cos 9§ = cos @ cos e+

) (6,21)
+8in @ sin ¢ cos P,
, ctgesin @ --cos P cos @
(6,22)

cosa = cos @ cos §+
; ) (6,23)
+sin 9 sin O cos ¢’,

(?2‘ utobbit a h’atar'g,é'rbe egyenle'- 6,3. dbra: H,helyzete az {100} (001) kockatexturdban, a
tének meghatdrozdsihoz.) Tehdt  krisztallitok térbeli szordsat tételezve fel. (Az integréldsi
@ =a esetén a gdombsiivegre vald hatirok meghatdrozdsdhoz, a 11. szami modellben)

integrdlds hatdrai (6,21)-bol

9, = O-—a, (6,24)
9[ = 9 + a,
és (6,22)-bdl ,
7 ,[cosa—cos @ cos 3
©(p, = arc COS [M-';;]——é;l[—lﬁu - ] = (625)

(6,11) pedig a kovetkezd lesz:

@+a o, :
: [ [ 709, ¢)lsin* 9(cos' @’ +sin' ") +cos® ] sin § dp’ 9
M = AlB—- 9%a_-oi A

0+ a o
\ j ‘/ f'(l()’ (P’) Sin ” ({([), (ll‘}
‘ O—a -y

Az integrdlok kiszdmitdsa csak szamologéppel vihetd keresztiil, azonban te-
kintettel arra, hogy a textura fliggvényt ugysem ismerjiik, megelégsziink (6,26)
kozelitd megolddsdval. :

A textura fiiggvényrdl most is feltételezziik, mint eddig tettiik, hogy a kérdéses
tartomdnyban azonosan egy és madsutt zérd, tovdbbd az integrdldsi tartomdny a
gombsiiveg helyett legyen az a gombi négyszog, amit a 6,3. dbrin lathatunk és
oldalai legyenek a 9, = © —a és 9, = O +a szogekhez, tartozd az egyenlitovel pdr-
huzamos gombi koroknek, valamint a (6,22) osszefiiggésbdl az e=a és @ =n/2,
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ill. @ ==37/2 értékek behelyettesitésével kapott ¢ értékekhez tartozo f6koroknek

a megfeleld szakaszai.
Az integrilds hatdrai: a 9 szerinti integrilét (6.24)-ben felirtuk, és a ¢’ szerintic
pedig ’
ctg ¢, == --clg asin @,

(6,27)

ctg ¢; = ctgasin O,

Bsszefiigaésckbol hatdrozhatok meg. Lithatd, hogy ez a kozelités nagy ©-ra jo
és kis @-ra egyre rosszabb lesz. Szimmetria okokbol azonban elegendd a szimitdst
45° = 0 =90"-ra elvégezni.

Kiszimitva az integralokat, a kdvetkezd eredményt kapjuk (@ == a-ra, és % =07;
90--0os mintdkra).

My = A{B~T(O, )}, (6,28)
ahol
I A(O. a) sindop;

sin @ sit H L CO,al,
2sin@sina| 4 4} -C(0, a)

(0 ay =

A(O.q) = l!i {cos (@ —~a)[12—4 cos* (@ —a)+3 sin® (@ — )] —
08 (@ +a)[12—4cos? (O +a) -3 sin' (@ +a)]}.

: 3
€La, d)y= 4 A(O. @)+ B(@, a),

B(O, a) = : [cos® (@ —a) ~—cos® (O + a)).

(6.28) Osszefiigaés a -0 esctén az egykristilyra vonatkozd (6,8) osszefiiggéshez
tart. Numerikusan kiszamolva (6,28)-at «=5"; 107, ¢és 30%ndl a 45720 =2 90"
tartomdnyban, az eredménycket a 6.6. dbrian tintettiik fel, a @ =45 egyenesee
titkrozve. :

@ =907-ndl Gsszehasonlitva gdmbsiivegre ¢s a gombi négyszogre dtlagolt ér-
tékeket a == 107 és 307-ndl 0,5 és 3% cltérést kaptunk, a gdmbsiivegre dtlagolt masodik
momentum a kisebb ugyanolyan a-ndl. Az eltérés kis a szogeknél clhanyagolhato.

c) A kisérleti és elméleti eredményck dsszchasonlitidsa

Pormintik. Az elméleti és kisérleti eredményck osszehasonlitisdt a Van
Vieck elmélet alapjin szdmolhaté midsodik momentummal kezdjiik. A mért ¢s
(6,13) alapjin szimolt misodik: momentumok kdzti killonbséget mindkét mintira
vonatkozéan a 6,2. tiblizatban adtuk meg. A mért érték nagyobb a dipol-dipol
kolesonhatds alapjin szimolhaténdl, és az anyagminta fiiggvénye. A tobbletmomen-
tum egy része a szennyezések kornyezetében fellépd, a kvadrupol kolesténhatds
(2.D) alapjdn értelmezhetd, jelenleg kvalitative. A kvadrupol kélesdnhatds alapjin
azonban nem érthetd a két izotdp spektrumdban mutatkozd eltérés. Erre a kérdésre
a 6. ) fejezetben tériink vissza.
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A paraméterek koziil még a h, szélességet szdmoltuk ki (2,36) alapjdn, a szdamolt
értékek mindkét izotdpra és mintdra kisebbek, mint a mért értékek, az cltérés oka
valdsziniileg a (2,36) szdrmaztatdsihoz felhaszndlt Gauss modell elégtelensége.

A-jelii foliamintdk

A mért masodik momentumok értékét az egykristalyra és a texturdkra szdmolt
momentumokkal hasonlitjuk dssze. A rontgendiffrakcios eredményekbdl kiindulva,
a<10%0s szordst tételezve fel, ldthatjuk (6,4...6,6. dbrdk), hogy sem az I, sem a

II tipusu szérds nem vdltoz-
tatja meg szdmottevden (a |I l )

T

——— 100
mérési hibdval Osszemérhe-
tden) a mdsodik momentu-
mok értékét. Tehat kis, ese-
tiinkben 6,5 %-0s szordsi szog-
gel jellemezhetd textura a et
momentum mérés szempont-
jabol nagyon jo kozelitéssel
egykristdlynak tekinthetd. 72 —
Nagyobb szordsi szog b
esetén a nem azonos orien- BRE S oo et e
tdciéo hatdsa mdr megfigyel- L H

hety. Ha a sandwich tipusi

mintdkban az egyes lemezek

orientdcidja a pontatlan ki- R Spia k=
vdgds kdvetkeztében nem tel- '

jesen azonos, a szords ‘az I.
tipusti modellel jellemezhetd,
és a hatds (6,19) Osszefiiggés-
sel irhato le. Valoszinii ez a

Leadiiona b
7

]
|
|
|
| 089 0 o 0
Q
59
0,

’ ! s Z
- magyardzata, hogy ax = 0°-0s i ¥
és % =90%0s mintikon mért FEEH Mf’.‘ 0. SR
: Rl i S a= 150
paraméterek kis mértékben i _, By e
kiilonboznek (5,2. ¢és 5,3. 40 i ) i ) 7

tibldzat) és annak, hogy a QR =L T Y AR SRR A e

i ':.450'05 mintdn a mért md- 6,4. dbra: ®*Cu izblbp MMR jelének masodik momentuma és
sodik momentumok @ =90 4 derivaltjel csticstdl csticsig mért D, amplituddja a © szog
ndl kozelebb vannak az egy-  fiiggvényében A-jelii %=0%-0s mintan. A folyamatos Ms*
kristdlyra szdmolt €rtékhez, gorbét (6,8) a szaggatott Myext gorbét (6,19) osszefiiggés
mint @ =0%ndl (ldsd 6,5. alapjan szamoltuk a=15° esetén. A (1 jelek a mért méasodik
dbra), az I. modell alapjdn momentumok
éppen ilyen jellegii eltérések
vdrhatdk. A kivdgds pontossdga a »x =0°; 90°; 45° sorrendben csékken. Természe-
tesen igen gondosan kivagott lemezekkel ez a tipust szords csokkentheto.
Az elméleti eredményeket a % =0°-o0s mintdn mért adatokkal hasonlitjuk Ossze
(1dsd 6,4. dbra, illetve a (6,29) formula alapjdn szimolt momentumokat a 6,6. dbrin).
A 6,4. dbra alapjdn: a mért mdsodik momentumok nagyobbak a dipdl-dipdl
kolesonhatds alapjin szdmolhatokndl, a tobbletmomentum a kisérleti hibahatdron
beliil izotrop. A mért és az egykristdlyra vonatkozd elméleti momentumok kiilonb-
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ségét a 6,2. tabldzatban adtuk meg mindkét izotdpra. A tobbletmomentum nagysiga
azonos az ugyanolyan alapanyagbdl készitett A-jelii pormintikon meghatdrozottal,
és hasonléan a pormintikhoz a *Cu izotépra nagyobb.

A tobbi paraméterrdl:

A (2,36) osszefiiggés és az elméleti midsodik momentumok alapjdn szamolt
h'™ értékek kiscbbek mint a korrigdlt mért értékek, és az eltérés fiigg a @ sz0gtol.

T T 100
Sy . K'_é‘go-)—— R ety o S 0,.9’ r
—:J08
g
4§ & L 0,753
— aﬁﬂQQ

S M,
) -0°

text a
I B i e K

1 '
a° 169" g00 ) = 450 QO FE% 5 40

6.5. dabra; ®*Cu izotop MMR jelénck mdsodik momentuma és

a derivalt jel cstcstol csucsig mért, Dy amplitiddja a @ szig

fliggvényében az A-jelii x =45°-0s mintan. A folyamatos M s*

gorbék (6,9) a szaggatott M 1> gorbét (6,19) bsszefiiggés alap-

jan szamoltuk a=15° esetén. A O jelek a meért mdsodik
momentumok

Ismét egykristdlyra szdmol-
va; az (100) irdnyban szd-
moltérték 0,7, az (110) irdny-
ban pedig 1,2 Oe-del kisebb
a mért értéknél. Az orientd-
ciotdl vald fiiggésbol az ko-
vetkezik, hogy a jelalak is
valtozik a forgatds szogével
(amit k valtozdsdndl mar em-
litettiink).

Azonos integrdlis inten-
zitds esetén az A4, és kozeli-
toleg D, is forditva ardnyos
a mdsodik momentum négy-
zetgyokével, az igy szimol-
hato A(O) és D,(O) fiiggvé-
nyek menete a mért értékek-
hez hasonld menetet mutat,
¢és érthetd a »x =0 és 90°-0s
mintdkon a © = 0°-ndl és 907~
nal mért amplitadok kii-
16nbsége, amit az 1. modell
alapjan értelmezhetiink. Az
amplitddd kiilonbség a mi

esetiinkben a valddi és a pon-

tatlan kivdgdsbol eredd szo-
risok Osszegétdl fiigg. Az
eredmények » == 0°-0s mintdn
~15%0s 1. tipust szordssal
magyardzhatok. (A tobblet-
momentumra a 6. C) pont-
ban visszatériink.)

Itt egy rovid idére meg-
szakitjuk az eredmények ér-

telmezését, ugyanis minden olyan informdcié a birtokunkban van, ami sziikséges a

kovetkeztetések levondsihoz.

A kovetkeztetések roviden:

1. Az A-jelii pormintdikon mért mérésekb6l meghatdroztuk a tébbletmomentum

értékét;

2. az A-jelli foliamintdk nagyon jo kozelitéssel egykristdlyként viselkednek,
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a mdsodik momentum orientéciéfiiggését a dipdl-dipdl kélcsonhatds j(')l irja le,
azonban a pormintdval azonos nagysdgu tobbletmomentum 1ép fel itt is, értéke
minden kristdlytani irdnyban azonos;

3. a B-jelli pormintdkon mért tobbletmomentum kisebb az A-jelfi mintdkon
mértnél, tehdt a tobbletmomentum feltehetéen a szennyezésektdl fiigg.

Felhaszndlhatndnk a B-jelii félidkon kapott eredményeket 2. és 3. tovdbbi
aldtdmasztdsdra, ehhez azonban pontosan ismerniink kellene a texturdt, és (6,26)
pontosabb megolddsdt kelle-
ne elddllitani. Ezek hidnyd- T , T 100
ban a B-jelii folidk mérési L RN 1
eredményeinek értelmezése ;
kozelits jellegli, és. a levont ' ' ; ]
kovetkeztetést nem tekintjiik e AN G BN SR I e
bizonyitottnak.

S
]

S
g
<=

Dp ——= [tefsz.e]

S
=

B-jelii foliamintdk

068

SzembetlinG az A- és
B-jelli folidkon mért ered-
mények kiilonbsége. Az el-
térést véleményiink szerint a
texturdk kiilonbsége okozza.

A B-jelii folidkban vagy 1é-
mnyegesen nagyobb a krisz-
tallitok II. tipusi szdrdsa f

mint az A-tipusu folidkban,
vagy a textura kevert tex-
tura. Az értelmezést ,,trial-
and-error” modszerrel vé-
gezziik. El6szor feltételezziik,
hogy a textura {100} (001)

tipusti és a krisztallitok II. a-195
tipusi szérdst mutatnak. A o 0°

40 1 2
6,6. dbrdn tiintettiik fel a e e 15° 30° 45°  60° 75°  90°

mérési eredményeket, vala-

mint a (6,8) és a (6,26) for- -

muldak alapjan szdmolt md-
sodik momentum értékeket

6,6. dbra: **Cu izotbp MMR jelének masodik momentuma és
a derivalt jel csiicstdl csticsig mért, D, amplitidoja a @ szog
fliggvényében a B-jelii x=0°0s mintdn. A folyamatos M§*
gorbét (6,8) a szaggatott Mi°** gorbéket (6,28) Osszefiliggés

a=35; 10 és 30°-os szordsok-
ra. ~ 30°o0s szordst tételezve
fel, a mért mdsodik momen- :
tumok szogfiiggése ugyanaz mint a szdmolt gorbéké és a tobbletmomentum értéke
0,3 40,2 Oe? (a **Cu izotépra vonatkozik) jol egyezik a pormintdn kapott értékkel.
Ugyanezen modell alapjin szdmolva, a %Cu izotép spektrumdban a © =45°-ndl
mért érték alapjan meghatdrozott 0,5 +0,2 Oe? tébbletmomentum is azonos a B-jelil
pormintdkon kapottal.

Kevert texturdkon a MMR-jel paraméteremek a szdmitdsdt legegyszeriibben
gy végezhetjiik el, hogy minden textura tipust, ami a kevert texturdban el6fordul,
megfeleld onentécnéju egykristdllyal helyettesitiink, és megadjuk a tipus p; e16for-

alapjin szdmoltuk a=5° 10° és 30° esetén. A [ jelek a
mért masodik momentumok
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duldsi valoszinliségét (természetesen Zp,.::l). Egykristdly kozelitésben a kevert

textura mdsodik momentuma (6,6) és (6,7) alapjdn:
MY = A{B— 2psin* §;(sin? g;+cos' ¢;) +cos* 3] }. (6.29)

Pontos szdmoldsndl az egyes textura tipusok I, ill. 1l. tipusi szordsdt is figye-
lembe kell venni. (A megfelel§ dsszefiiggések (6,29) és (6,11) alapjdn konnyen fel-
irhatok.)

Osszesen harom, két texturdbol 41l kevert texturdra végeztiink szdmitdst egy-
kristdly kozelitésben. Ezek a texturdk a kockatextura mellett, mdsodik komponens-
ként {110} (001); {110} (112); {112} {111} texturdt tartalmaztak. Mindhdrom eset-
ben, kb. 50% mdsodik Osszetevd esetén magyardizhaté a @ =0%-on mért mdsodik
momentum, azonban mds szogeknél mir cltérést kapunk attol a képtdl, amit az
eddigi (A-jelii fdlia és por, B-jelii por) eredmények alapjdn kialakitottunk. Az eltérés
az {110} (001 textura esetén a legnagyobb, és ezt a lehetSséget a x =90%-0s mintdn
kapott eredmények is kizdrjdk. Ugyanis kevert texturdra a s =0%o0s és x=90"
mintdk nem feltétleniil ekvivalensek. A kapott eredmények alapjdin valdszinii, hogy
a folidk texturdja kockatextura, ~ 30%-os II. tipusa szordssal.

A t6bbi paraméter kiértékelése mdr nem ad djabb informdciot.
d) Irodalmi és sajdt mérési eredmények Gsszehasonlitdsa

Kevés helyet szenteliink az eredmények osszehasonlitdsanak, részben mert
az 5. fejezet tibldzatai onmagukért beszélnek, részben pedig azért, mert eredmé-
nyeinket nincs mivel dsszehasonlitani.

Az A- és B-jelli mintik MMR jelének vonalszélességei jol egyeznek az irodalmi
eredményekkel; figyelembe véve, hogy mérési eredményét senki sem korrigdlta a
véges moduldcios amplitido miatt fellépd kiszélesedésre, tedt az irodalmi Ay adatok
az dltalunk mért A} és a korrigdlt i1, k6z¢ esnek (dltaldban kisebb mod. amplitidokat
haszndltak, mint mi). Pormintikon a **Cu izotopra vonatkozo mdsodik momentumok
szérdsa nagy (1,3 Oe?) az irodalomban, ami valdszintileg a szennyezéseknek tulaj-
donithatd. Az A-jelir pormintikra vonatkozo méréseink Gutowsky [1,27] és Sagalyn
[1,22] eredményeivel egyeznek meg. Ugyanakkor a %Cu izotop MMR jelének mi-
sodik momentuma eltér a Gutowsky dltal meghatdrozott értéktdl, mds eredmény
az irodalomban nincs. A B-jelli pormintdkon mért masodik momentumok kisebbek
az irodalomban taldlhatokndl, csak Faulkner|[1,18] eredménye hasonld hozza.

Az A-tipus( foliamintdkon mért eredményeinket Sagalyn [1,22] vastag egykris-
talyon kapott eredményeivel hasonlitjuk ossze. Az eredmények egyeznek, de ez
nem is csoda, mert az dltaluk megadott mérési hiba (mdsodik momentumban)
tobb mint -+ 10%. :

A negyedik momentumra vonatkozé eredményt csak Pavlovszkaja [5,10] ko-
z06l: 152 Oet, ez az érték sokkal nagyobb, mint az A-jelii félidkban kapott maximalis
negyedik momentum (% =45%0s minta, @ =60"): 11744 Oe*, valamint a B-jelii
pormintdn mért 90 +5 Oe? érték. A k alakfaktor szerinte 3,05, a mi eredményeink
szerint (2,5...2,7) £ 0,1 kozott vdltozik. Eredményei inkdbb a korrigdlatlan ered-
ményeinkhez hasonlitanak, bdr szerinte, méréseinél korrekcidra nem volt sziikség.
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C) A tébbletmomentumrdl

A 6,2, tdbldban Osszefoglaltuk az A-jelli por- és féliamintdkon, valamint a
B-jeli pormintdkon kapott, a AM,= M}§'* — M§'™ (dip.-dip.) Osszefiiggés alapjdn
meghatdrozott tobbletmomentum értékét. A tdbldzat alapjdn: a tdbbletmomentum
fiigg a szennyezettségtdl. Az A- és B-jelli mintdkon mért tobbletmomentum kiilénb-
ség joval nagyobb a mérési hibdndl. Ezt az effektust a nem kobos kdrnyezetben
lev6 atommagok okozzdk; nagysdga fliggetlen a térer8sségtsl és a homérséklettol,
a %Cu izoté;’ spektrumdban valamivel tobb jdrulékot ad, mint a %Cu izotdpéban
(2. D) fejezet). Mérési eredményeink szerint a kvadrupdl effektus lényeges véltozdst
a gorbék farokrészén okoz. :

A 2. E) fejezetben megemlékeztiink a rovid spin-rdcs relaxdciés id6 okozta
kiszélesedésr6l. Felhaszndlva a Redfield [1,26] dltal meghatdrozott relaxdcids id6
értéket, T, = (3 +0,6) msec, valamint a (2,61) 6sszefiiggést, és a MMR jelek kisérleti
leolvashatdsdgi hatdrdt, d-ra a k&vetkezd érték adddik:

4 = 0,12:40,03 Oe?,

feltehet6en mindkét izotdpra azonos, bdr T relaxdcids idémérést szobahémérsék-
leten nem végeztek a %Cu izotépra vonatkozdan, de a Knight eltolddds azonossd-
gdbol kozelitdleg arra lehet kovetkeztetni. Bizonyosnak ldtszik, hogy ez az effektus
nem okozhatja a mérési hiba nagysdgrendjébe es6, de az 8sszes mintdn megfigyelt,
a 9Cu izotépéhoz viszonyitott tobbletet a $Cu izotép spektrumdban. Nagysdgdra
valé tekintettel az effektust nyugodtan figyelmen kiviil hagyhatjuk, Gutowsky egy
pontatlan relaxdciés id6 mérés miatt tulajdonitott neki nagyobb jelentSséget a
ténylegesnél. : :

Szdndékosan hagytuk a végére a magok kozott fellépd pszeudo-kicserélddési
kolcsonhatds jdrulékdnak a kiszdmitdsdt. A réz MMR spektrumdnak vonalszéles-
ségében jdtszott szerepére Redfield hivta fel a figyelmet [1,26], és meg is becsiilte
a kicserélddési dllando értékét. Nézziik meg, milyen szerepet jdtszik a mdsodik mo-
mentumokban. Bloembergen és Rowland [2,7] eredményeit felhaszndlva; (2,59) és
(2,60) alapjén kapjuk a pszeudo-kicserélSdési kolcsonhatds jdrulékdt a mdsodik -
momentumhoz: a %Cu izotdpéhoz; :

(1] 65
AMy (68 = L 22N

SEIP+1) Ay
3 (y¥2m)

0,3091 >, (6,30)
%

és a %Cu izotépéhoz;

1 SB(F%8 4 1) AY :

AMy(65) = 3y 0,6909 ,Z o (6,31) .
ahol a j 8sszegz6 index most mdr minden rdcshelyen végigmegy; a szumma elStt
szerepl§ szdmok a nemrezondns izotép eléforduldsi valdszinfiségével egyenlk.
Behelyettesitve a giromdgneses faktorok és a magspinek értékét, azt kapjuk, hogy
AM,(65) 1,95-sz6r nagyobb mint AM,(63), tehdt a pszeudo-kicserél6dés kozel két-
szer akkora jérulékot ad a ®Cu izotép MMR jelének mdsodik momentumdhoz,
mint a %Cu izotépéhoz, ami elsGsorban az izotépok el6forduldsi valdszintiségének
killonbségébsl szdrmazik. Az A;; dllandd értéke (6,30)-ban és (6,31)-ben ugyanaz,
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A;p meghatdrozdsdval tobbféleképpen prébdlkozhatunk:

1. A Knight eltoléddsra vonatkozd (2,46) Osszefiiggésben bevezetve a & és
[, (0)|* mennyiségeket, az ([u(0)|*)r elektronslirliséget a szabad atom s-elektron
stisliségére, ill. (2,56) alapjdn a hiperfinom felhasaddsra vezettiik vissza. A Knight
eltolodds és a xS kisérleti eredményeinek alapjdn [5,4], £ =0,53 adddik. A két izot6p
hiperfinom felhasaddsdban mutatkozé ~7% kiilonbséget [6,2] a tovdbbiakban el-
hanyagoljuk. Az eljdrds f6hibdja az R, dllandéval kapcsolatban emlitett problémdn
kiviil az, hogy nincs kozvetlen y§ mérési eredmény, ezért ezt a becslésiinket a leg-
pontatlanabbnak tekintjiik.

A mdsodik momentumokhoz valé jdrulékot minden esetben hat szomszédra
szdmoltuk ki, a 2—6. szomszédok figyelembe vétele mintegy 20% tobbletet ad az
elsé szomszédok jdrulékdhoz. A pszeudo-kicserélédési dllandé szdmoldsdndl az
[5,8] és [6,3]-ban megadott és kozismert, aldbbi értékeket haszndltuk fel:

Ep = 1,1.10 M erg; kr = 1,36:10°cm~1; vy~ v, = 0,190 cm~1;
Q = 1,1769.10-23 cm?; valamint [3,5] alapjdn
m* = m, = 9,1083:10-* g, :

Az elsé szomszédok kozott a-pszeudo-kicserélédési dllandé ekkor:

Ay
L = a0 cfs,

és AM,(65)=0,014 Oe?; AM,(63)=0,007 Oe®. Ekkora jdrulék nem mutathatd ki.
2. Redfield [1,26] a T, spin-rdcs relaxdciés id6 mért értékét haszndlta fel az

. elektronsfirliség meghatdrozdsdhoz hasonléan mint ahogy azt a Knight eltolédds-

ndl tettiik. (Az eljdrds akkor jogos, ha a magspin-rdcs relaxdcioban csak az s-dl-
lapott vezetési elektronok vesznek részt, és mds relaxdciés mechanizmus nincs.
Ezt nem tekinthetjiikk bizonyitottnak, és dltaldban bonyolultabb Osszefiiggés dll
fenn a spin-rdcs relaxdcidra, mint amit Redfield feltételezett.) Az igy kapott értékek

Ay
h

Megjegyezziik, hogy ugyanezen numerikus értékek adddnak, ha (2,58)-ba =1
értéket helyettesitiink (a tobbi érték azonos 1.-ben felirttal).

3. Redfield szerint a vonalszélességek nem magyardzhatok a 2.-ben emlitett
140 c/s-os értékkel; a magyardzathoz ennek a hdromszorosa kell. Az elsé szomszé-

= 140¢/s; AM,(65) = 0,180e%; AM,(63) = 0,090¢?.

dok kﬁzﬁtt hato —4’—% =420 c/s értékii pszeudo-kicserélddés esetén, a mdsodik mo-

« mentumokhoz vald jdrulék

AM,(65)=1,6 Oc?; AM,(63)=0,8 O¢.

A momentum mérések alapjdn ezt az értéket kizdrtnak kell tekinteniink, mert
bdr az egyes momentumok nagysdgdnak meghatdrozdsdval eleve nem tudhatjuk,
hogy a zajszintnél abbahagyott jel-leolvasds kovetkeztében mekkora hibdt kove-
tiink el, a két tobbletmomentum kiilonbsége jo kozelitéssel mentes ettél a hibdtol,
Az 4ltalunk meghatdrozatt kiilonbség 0,8 Oe®-nél sokkal kisebb (ldsd 6,2. tabldzat),
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4. Kiszdmoltuk a szisztematikusnak Idtszd, de a mérési hiba nagysigrendjébe
esd tobbletmomentum Kkiilonbség értelmezéséhez sziikséges pszeudo-kicserélédési
dllandét. A 0,2 Oe? tobbletmomentum kiilénbségbdl kapott érték az elsé szomszé-
dokra

—/—4];-& ~ 200 c/s.

Tekintettel arra, hogy az 6sszes mérésiink szisztematikusan ugyanezt az értéket
adta, az dllandé becsiilt statisztikus hibdja ~ =+ 50 c/s.

Méréseink alapjdn csak valdszinisiteni lehet a pszeudokicserélédési koleson-
hatdsnak a mdsodik momentumhoz vald hozzdjdrulds:it.

7. Kovetkeztetések

Eredményeinket osszefoglalva, meg kell dllapitanunk, hogy a kitiintetett orien-
tdcioval rendelkezd folidk anyagmintaként vald felhaszndldsa az MMR spektrosz-
képidban bevdltotta a hozzdfiizott reményeket. Az A-jelii, {100} (001) texturdji
rézfolidk vizsgdlata alapjdn Gj eredménycket kaptunk. Meghatdroztuk a MMR
jel mdsodik és negyedik momentumdt mindkét rézizotépra kiilonbozé kristalytani
irdnyokban. A MMR jel mdsodik momentumdnak szogfiiggését a Van Vieck elmé-
let mindkét rézizotdp esetén jol irja le, a mdsodik momentumok ahszolit értéke
azonban nagyobb mint a csak dipdl-dipdl kolesonhatds alapjdn szdmolhatd elméleti
ériék. A tobbletmomentum izotrdp, és értéke ugyanaz mint az azonos tisztasdgu
pormintdn mért érték. A tobbletmomentum nagysdga fiigg az anyagminta szennye-
zettségétdl, a tisztdbb Johnson—Matthey pormintdkon lényegesen kisebb.

A tobbletmomentum a két rézizotdp esétén kismértékben kiilonbozo, az eitérés
szisztematikusnak ldtszik, bdar a mérési hiba nagysdgrendjébe esik. Ebbol a ,,valo-
szinli” értékb8l meghatdroztuk a pszeudo-kicserélédés (Ruderman—Kittel kol-
csonhatds) dllanddjdnak felsé hatdrdt, ami [ényegesen kisebbnek adddott, mint a
vonalszélesség értelmezéséhez — Redfield szerint — sziikséges érték. A Kicserélodési
dllandé pontos értékének meghatdrozdsdhoz pontosabb momentum mérésekre lenne
sziikség. Az dllandét a két izotdpra vonatkozé A4M,(**Cu)— A/’II,.(“"Cu) tobblet-
momentum kiilonbség alapjan kell kiszimolni, mert ez a }\ulonbscg j6 kozelitéssel
mentes a momentum moddszer hibdjdtol.

Az izotépok- rezonancia jeleinek a — kozvetleniil mért — Knight eltoloddsa
a hibahatdron belil azonos értékii, és fiiggetlen a kristdlytani irdnytdl, tehdt a
nem-s-dllapotii vezetési elektronok nem jdrulnak hozzd a réz Knight eltoléddsdhoz.

A B-jelii folidkon kapott eredmények alapjén, a MMR mddszer texturdk vizs-
gdlatdra is alkalmazhaté. A texturdk MMR spektrumainak szdmoldsdra felirt
Osszefiiggések dltaldnositdsra alkalmasak. ’

Koszonetnyilvanitds

Mindenekelstt Pdl Léndrdnak, a KFKI elsé igazgatShelyettesének és Nagy
Elemér professzornak kell kdszénetet mondanom a MMR mddszer hazai szildrd-
testfizikai alkalmazdsdnak gondolatdért, a munkdmban nyujtott erkdlesi tdmoga-
tdsért, és néhdny diszkusszidért.

4 Fizikai Folyoirat XVI/1
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Eréné Gécs Madridnak az elsé utbaigazitdsokat koszonom meg. Hargitai Csaba
tudomdnyos munkatdrsat elméleti problémdk megvildgitdsdért, tandcsaiért és a
kézirat dtolvasdsdért, Lécs Gyula tudomdnyos munkatdrsat a szdmoldgép progra-
mozdsdért, Kelen Tiborné tudomdnyos munkatdrsat a spektrdlanalizisért, Balla
Jdnos tudomdnyos munkatdrsat és csoportjit a gdzdramldsos hdmérsékletszabdlyozo
tervezéséért és Kivitelezéséért, Antonighel Tibort a mérdfejek Kkivitelezéséért és a

YA Y

,,sandwich”-mintdk prepardldsdért illeti koszonet.

Az anyagmintdkat a Szildrdtestfizikai Laboratérium Technoldgia Csoportja
készitette. A gondos munkidért Konczos Géza tudomdnyos munkatarsnak és az egeész
csoportnak koszonetet mondok.

Kiilon koszondm a Magrezonancia Csoport tagjainak lelkiismeretes munka-
jukat, ami nélkiil ezek az eredmények nem sziilethettck volna meg:

T6th Ferenc tudomdnyos munkatdrs tervezte a spektrométer Osszes itthon
késziilt elektronikus egységét, azok kivitelezését és bemérését, résztvett a mérésekben.

Bdnki Péter technikus jelentds segitséget ny(jtott a mérésekben és a numerikus
kiértékelésben.

Pretz Jozsef és Kovdces Kdroly technikusok épitették a spektrométer elektronikus
egységeit.

Griiner Gyorgy V. évf. fiz. hallgaté néhdny numerikus szdmoldst végzett el.
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TRANZISZTOROS MUVELETI EROSITOK

Irta; Téth Fersnc

Usszefoglalds

A nagy pontossdgu milveleti er§siték alapvonaldt dltaldban chopper
stabilizdldssal biztositjdk. Bz elkeriilhet§ kis paraméterszérédsu plandr
tranzisztorpdrokbdl felépitett egyenfeszliltségi erbsitdknél megfeleld mun-
kapont vdlasztdsdval. Az i1lyen erdsit8k termikus driftje vieszavezethetd
az o188 tranzisztorpdr bdzis-emitter nyitéfeszliltedg-klilvnbség hdmérsék-
‘letfliggésére, amely a kollektordramok megfeleld aranya esetén elenyészé
lesz. Ennek felhaszndldsdval killBnb8z8 er8sitésii éa sdvezélességil milve-
leti er8sitéket épitettiink, amelyek termikus driftje nem haladja meg a
2/uV/ C értéket. ]

A mliveleti erfsitéket oredetileg az analdg szdmolégépekhez kii-
15nb8z8 matematikal feladatok elvégzésére fejlesztették ki. MilkBdésiik
* 1ényege, - amint az mdr j61 iemert -, hogy a nagy erdsitésii erdsiték
dtvitelét az alkalmazott vissiaosatold hurok hatérozza meg, 1gy pasz-
eziv elemek kombindcidjdval tetszésszerinti Atviteli karakterisztika

megvalésithatd.

A milveleti er8eit8k kedvez§ tulajdonsdgaik miatt kulﬁnbbzd auto-
matikus méré s szabdlyozé berendezésekben is szélesktril alkalmazdsokra
taldltak, haszndlatuk kill¥nBsen azutdn vdlt rohamossd, hogy a kivént pon-

~ tossdgn paraméterértékek tranzisztorokkal is teljesithetdk; a direkt-
csatolt tranzisztoros er8sitfk korldtozd tényezbi: az alacsony bemen§
impedancia, keskeny sdvezélesség, nagyfoku hémérsékletfiiggés, jelentds
drift kikilsztbdlhetbvé véltak. l'planértechnoldgiéval készitett tranziez~
torpdrok, tranzisztorhdrmasok, 1ll. teljes integrdlt kdrtk termikus drift-
Je viszonylag nagyon kicei, 1 - 25/ﬁV/°C nagyedgrendil, emiatt 4ltaldban a
chopper stabilizdlds is feleslegessé vdlik, sdvezélessédgilk t8bb MHz, be-
mené ellendlldsuk térvezérlésil tranzisztorokkal minimdlisan 10°° ohm.
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Pranzieztoros erésiték nullpontstabilitdsa

A mivelsti erdsitének gyakran nagyon lassan vdltozd jeleket kell
dtvinnie, ezt legegyszeriibben direktcsatoldssal lehet biztositani. Ilyen
elrendezésnél a vezérl§jel nélkiili kimenSjel, a nullvonal, fiiggeni fog az
egyes fokozatok bedllitdsi feltételeitsl, tdpfeszliltségektfl, hémérséklet-
t81, az elemek idébeli stabilitdsdtél. Tranzisztoros fokozatokndl a leg-
nagyobb problémdt a héméreékletfilggds jelenti, csbkkentésére sok dramk¥ri
megoldast fejlesztettek ki,

A kimen8-szint kiils§ tényez8ktsl val{fuggésebsUkkentésének leg-
egyszeribb médja a differencidlerSsité~-kapcsolds /1. dbra/s

: Helyettesit§ kapcsoldsa alapjén a bemen§jel nélkilli terheletlen
szimmetrikus erdsitdre felirhaté [1] kimen§ feszltségérték 36 kzelités-
sels

E.

(o ety

2 ™ Gp (Ey By~ Mgy 5 RgzTcno2~Rs1lcpo1) *

G R B, + B R, I + Raol
D " sz T si'cro1 * Rsa'cmoz _ P
i ( AL A“EE ) [ Sk, 7 EEE]

+ Re (Tepoz ;,I°B°1)
ahol G, a terheletlen differenciderfsitd egyendramon vett erSsitését
Jeldli:

e 2R,
D R R

L Sl 52

Repa YA Y B

VBﬁ a tranzisztorok bdzis-emitter nyitd feszliltségét, # Rg =Ry,
béziskﬁri ered$ bemen6 ellendlldst jel¥li, a t¥bbi betil jelentése az &b-
rdrél leolvashaté.

A fenti Usszefliggésbll 'nyilvénvalé, hogy bemenSjel nélkill, azonos
tranzisztor B , Iepo és Vyp mellett a kimen§ feszilltség nulla, ha a
megfeleld ellendllédsértékek is azonosak. Ez természetesen nem teljesithets
tetszéeszerinti pontossdggal, a paraﬁéterek aédrﬁaa, 111. azok eltér§ hé-
méreékletfiiggése miatt. Ha a kills§ tényezbk -~ tdpfeszllitedg, ellendlldsok =
vdltozdedtdl eltekintiink, a tranzisztor-paramét erek ezdérdsédn kivill a hé-
mérabékletvdltozds a kivetkezdk miatt viszi el a kimenszintet:

1. Az dramer8sitési tényezbk b6mérsék19tfﬂgéésa;
2. Bazis-kollektor zérééram védltozdsa;
3. Bdzis-emitter nyitifeszliltsédg héméredkletfliggése.
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F tényez8k héfokfilggését részletesen vizsgdltdk [i, 2,954 1,
az egyes effektusok csBkkentésének lehetdségel a kBvetkezdk.

1/ Az dramer8sitési tényez8ket a munkaponti kollektordramsértéknél
Yssze kell vdlogatni, 10 - 20 % pontossdgon bellil. A héfokfi'ggés n8vekvs
kollektordrammal szintén né, ezért lehet§ség szerint kie munkaponti dramot
kell haszndlni. '

A kollektordram csBkkentésének tovdbbi elénye a tranzisztor tn-
futéeéb8l adédé termikus driftostkkenés; ugyanceak kisebb lesz a tranzisz-—
tor zaja 1s, bér ez utébbi a tipustél kismértékben fliggden kb. 100/uA a+~

latt 1emét nBvekszik /2. dbra/. Kisértékli kollektordram haszndlaténdl a
' bédzisdrem is cebkken,és ezen

keresztlll az dramerfsitési té-

[ﬂ% nyez8 hémérsékletfilggése dltal
it N e o okozott drift [2 ] jelentésen
: ‘\L\ | | méreék18dik. Hitrdnyos viszont
= - az dramer8sitési tényezdnek a
‘ kollektordrammal egyiitt ttrténé
o B 1, vdltozdsa, bdr plandr tipusoknsl
ez viszonylag m3rsékelt /2. &b-
e =1 300 ra/i médsrészt tulsdgosan nagy
=1 200" munkaellendllésokra van szlikaég,
1 : 100 ami szélessdvu tipusokndl kor-
ao1 4 : ktmA] 14t0z6 tényezS. Emiatt a kol-

lektordram megvdlasztdsdndl komp-

+ 8b ;
S P romisszumos megolddst kell ta-

BAY 91 tranzisztor éramer&sitési-tényezd -
bemend ellendllds és za]tényezd véltozdsa 181ni, az els§ fokozatban 5 -
a kollektordram filggvényében 500 juk kbz8tti dremok haszndla-

, O tosak.

2/ A bézis kollektor zérédram a hémérséklettel exponencidlisan
n¥vekszik,és dltaldban nagy szérdst mutat, vdlogatdssal nem illeszthetS
knnyen. Szilicium plandr tranzisztorok zdrédrama 25°0-ndl legfeljebb 1 nAf
és még 150°C-ndl sem érik el az l/uA-t, ezért a legtibb esetben, ha a be-
men8 ellendllésok nem tulségosan nagyok, hatdsuk figyelmen kivill hagyhatd.

3/ Héméredkletvdltozdsra a kimendfesziiltség legnagyobb eltoldddsdt
.a bédzis-emitter nyité feszlilteég, 11l. ezek kill¥nbsége okozza. HEmérsékleti
egyitthatéja 2,3 - 2,5 mV/°0.\ért6k6t befolydsoliék a bdzis és emitter kir<
ben 16v8 ohmos veszteségl ellendlldsok, a kollektoraram: a szérds azonban
. ikertranzisztorokndl viszonylag kicsi. O és +70%C kbzBtt a bézis—emitﬁer
nyitéfesziilteég -kiilnbeégbél adéds ekvivelens termikus drift 5 - 25/32/°0.
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A kollektordram egyenletébdl meghatdrozhaté a kimen&feszultség-
vdltozds hémérsdkletfiiggése. A sziliciumtranzisztor zdrédramdt elhanyagol-

va a kollektordram:

N i VBE

I, = art o9
kT

vagy

\/ =§2 [linc-rianA] + E

BE B

ahol A a félvezetdre jellemz3 konstans; r a bdzis kisebbségl t¥ltéshor-
dozé diffuzidée dllandbjatdél fligg dllandés 1,5% r € 3 ; Vg s félveze-
‘t8 valencia és vezetési sdv energiakiilnbsége, k a Boltzmann dllandé; q
az elektromos t51tés és T az abszolut hémérséklet.

A v feszllltség hémérséklet szerinti differencidlhényadosdt

BE
képezve:

T = k/q [ InI, - rlnAT ] + E_ - rk/y

avBE/a -

vagy a két tranzisﬁtor nyit6fes2dltség~kﬂ16nbségének h6mérsék1etfuggésex

"¥Eei2 . e ¥ il ¥
aT T | T S

'

Vhg1,2 _ k 32 o
=R - n ———
3T g

Az Ysszefilggésbbl kitiinik, hogy a tranzisztorok adott nyitéfe-
Bzultség—kUIanségébdl szdrmazé termikus drift kikiiszb¥lhet§ a kollektor—
. Aramok -ardnydnak megfeleld megvdlasztdsdval. Ilyen médon a gyakorlatban kb.
‘1 nagysédgrenddel csbkkenthet8 a teljes er8sitére vonatkozé drift, ha nincs
lényeges eltérés az elsd tranzisztorok dramer8sitési tényez8i kbzdtt. A
BFY 91 és BFY 92 tipusu tranzisztorokndl a megadott 10 - 20,uv/°0 érték-
'helyett 1=2 /uv/°o ktnnyen elérhetd.

.Az erésit8k kapcsoldsa

Ki18nb8z8 méréei és szabdlyozdsl célokra eltérs felépitésil és :
sdvezélosség milveleti erSsitéket készitettink azonos bemen§ fokozattal
/3, 4,.5. dbra/. :

Az ele6 tranzisztorpdr bézisaramét bedllité ellendllédsok az 6llen-
utemu kollektorokra csatlakoznak. oz részben javitja a k¥zbs médusu ve-
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3. ébra  Keskenysévu milveleti erdsité§ kapcsoldsi rajza

nl--'l.,sm';c = 100nF ; R, = 180Q ; C, = 3,3nF
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4. dbra - Nagyerdsitési szélessdvu milveleti er6git6 kapcsoldsi rajza

R1='2,2k$2;cl=2,2nF;82=1.kﬂ i C, = 100pF
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BrFy Q92 2XAFY 14 BC122 AFY 14

ME 03
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5. dbra Egyszerilsitett szélessdvu erdgitd kapcsolidsi rajza

Rl = 2kQ ; Cl = 3,3!1?1 ;'Rz - l.in ; 02 = 47pF



zér18jel elnyomdst, mdsrédszt hatékonyan ndveli a bemenS-impedancidt anél-
kitl, hogy a pozitiv vieszacsatolds instabilitdet okozna [ 5] « Az erfsitdk
frokvenclia-karakterisztikdl a 6. dbrdn ldthaték, a aszaggatott vonallal ki-
huzott gbrbék a kompenzialds nélkilli nyitott hurku dtvitelt mutatjdk, a
rolytonos‘vonal a teljes negativ visszecsatoldsndl 1s atabil dtvitelt blz-
tosltd kompenzild 1d84llanddk békbtéaével mérhet8 karakterisztikdkat tiin-
teti fel. A fébb specifikdcids adatokat az 1. tdbldzat tartalmazza, ame-
lyet 5-5 példdny mért eredményei alapjdn Allitottunk Baesze. Az egyszeril
teldpités és az utolsd két fokozatban germdnium tranzisztorok hasundlata
ellenére a mért paraméterek védltozdsa 10°C &s 60°0 k8zBtt elhanyagolhatd.

JR 120+ : - aB 1o pom o i -

ME 01 S ME 02
7,1 TR » m_",u_sxq:; 00 U e e B
80 -] 0 80
\ "
60 : 00 4.} 60 ’ -
\\\A \\ \\
(5l Py 1 i e i e
40 \\ \ 10 \
N\ \ ' AT \
20 20 e &
s TR T
0 : 9 0] r (] r
o 1 0 0 0 0 0 1t 0w o w0 o 10 0 0
Hz Nr
6/ ébra , 6/b dbra
daB 1204-—- : R
' ﬁmm
100 _:g{: :_;...< : RN (RO IS—— .
N
\
8 1~ i

s
A
-

20 i

6/¢ dbra
Milveleti erfsitSk frekvencila-karakterisztikdl.
Szaggatott vonal a kompenzdlds nélkiili;
folytonos vonal a kompenzdlt erdaitdk dtvite-
16t mulialja j
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1. tdbldzat

Tipus i ME 01 ME 02| ME 03
Egyenfesz., erfasités ; : 150.000 |500.000] 120.000
Jdvezdlesség /kisjel egys. -
er8sités/ MHz 0,2 10 1
Teljes tel). kimenet KHz 17 ' 30 10
Bemenetl offset [ mV +0,2 +0,2 0,3
Bemeneti drift . /uV/°0 42 +2 +2
Bemenetl offmet tdpfesz.
flggése : mV/V 30 i 30 50
Bemeneti zaj < /uV 2 L R
Bemeneti drem offset ‘ '/uA R 0,2 0,2
Bemeneti dram drift nA/%0 0,2 6,2 0,2.
Bemeneti dram offset tdpfesz.
figgése . nA/V 10 10 20
Kiil8nbségl drsmdrift nA ) 20 20
Bemen§ ellendllds _ Mohm 0,4 0,3 0,3
E8zbs médusu jel elnyomds (- 100 80 50
Kimen§ ellendllés : -ohm 300 100 1000
Kimen6 feszillteég v +10 +10 +10
kimen§ dram mA 410 +£10 ek
Tdpfeszilltadg v +15 +15 +15 a

Az er8eiték kimeneti nullvonaldnak stabilitdsdra jellemz§ tipikus
kimen§szint -eltoléddeok 14thaték a 7. dbrédn 10 x-es feszliltségerSsitésnél mérve,
10 kohm bemend ellendlldendl a héméreéklet filggvényében. A drift értékét
meghatérozva, ez dltaldban nem nagyobb 2/uv/ 0-nél. Aszimmetrikus dramerd-
8itésll tranzisztorndl 10/uV/°O értéket ie kep tunk, de néhdny erbsiténél
0 12/uV/°0 éa 0 5/uv/ 0 pontossdgot is sikerillt elérni.

Az oréeit8k tépfeszlilteége +15V, relafiv stabilitdsuk 107 4 8.
hulldmossdg nem haladja meg a 100/uveff értékets
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10 x-es erdsitésnél



Héméreékletstabilitds

Az er8siték a termikus drift teljes kikilezobdlése miatt hémérsék-
lotetabilizalt fémblokkra &pitheték. A fUtBtt blokk hémérséklete 40°C,
kiképzése olyan, hogy arra tovdbbl héméreéklet-stabilizdland$ elem, pl.
referenciakbrik is rdhelyezhet8k. A hémérsékletvdltozdst hidba kapcsolt
termisztor érzékeli, feler8sitett jele filt8elemnek haszndlt tranzisztor
dramdt vdltoztatja /8. dbra/. Egyszeril termikus drnyékoldssal a test
héméreéklet-ingadozdsa a 19,0500 értéket nem haladje meg hosszu 1dén ke-
resztill, igy a hémérsékleti hatdsok teljes mértékben kikiszBbdlhetlk.

2XAC 107  -103 AC 125 ASZ 1016 :
oo ¢ ? p———0 15V
th 680
ITT1 G’
» |
]
330 |
j1k 10k 470 2
300
2 o e ol i)

3. ébra
H8méreéklet stabilizdld blokk kapcsoldei rajza
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ALACSONY FORRASPONTU FOLYADEKOKNAL ALKALMAZOTY
KONDENZACIOS SZINTERZEKELOK -ELMELETI VIZSGALATA

Irta: Balla Jénos

Usszefoglalds

Az alacsony forrdspontu cseppfolyésitott gdzok [CH4, Oy, Ny,
Ne, Hy ég He / szintmagassdgénak jelzése és szabdlyozdsa a tudomdnyos ku-'
tatds és az ipari termelés teriiletén napi feladatként jelentkezik. Az egy-
azeril felépitésili kondenzdcids szintszabdlyozdk alkalmazdsa a kutatdsoknal
gyakran eldforduld specidlis kérnyczeti hatdsok /pl. igen alacsony hémér-
sékletek, nagy migneses tér jelenléte stb./ éo a biztonsdgos -mikodésmel
gzemben témagztott kovetelmények miatt kiilondsen indokolt. Ismertetjik e
gzabdlyozdk szintérzékeldinek elméleil vizggdlatdra kidolgozott médszere—
inket, és a kapott ercdményeket mért adatokkal hasonlitjuk Gasze.

Kondenzdcids gzintszabdlyozdk szerkezete és milkddéae

A két legemyszeribb megolddast mutatjuk be: a segédenergia nélkil
mitk5dd kétdlldsu szabdlyozdét /1. ébra/, és az ugyancsak kétdlldsu elektro-
mos a3zintezabdlyozd jeldtvivé tagjdt /2. dbra/. A segédenergia nélkiil mil-
kbds egyszeri két&lléﬁu gzabhdlyond kivdint folyadékezintre /I/ bedllitott
érzékeléjét./l/ kepilldrincad /2/ kozti Sssze a szobahdmérsékleten és at-
moszférikus nyomdson 16vé csdmembrédnos gdzezeleppel. A kapilldrisced /2/

a burkolatban /4/ olhelyezett membrdn rbgzitett végédhez caatlakozik. A cab-
membrdn elmozdulé végére a beavatkozd szervet képezd gdzszelep zdrdelemét
forrasztjuk, a gaztoml§ ceatlakoztatdsdra /II/ és a azd411itdedénybdl el-
paroleé gdz dteresztésére YIIL/ szolgdlé szelepiiléket /5/ belad coavar-
menettel rogzitjiik a burkolathoz /4/. A szabdlyozé belsd zért terét hi-
deghagesztésael vald lezdrdsg eaetén a ldgy réz kapilldriscadvon /3/, old-
haté lezdréds esetén pedir egy tilazelopen /6/ kereaztiil t51t)iik mey munkn-

kbzepggdzzal.

Az elektromos jeldtvivé-tagndl az érzdkeldvel /1/ Goanekotott
kapilldrisced /2/ kontaktmanométerhez /4/ ceatlakozik, amely a beavatko-
z6 szervként alkalmazotlt elektromagneses miikddéaii folyaddk- éa cdzazela-
peket vezérli. A jeldtvivd tag belad zdrt terdnek megtiltéadt az cl8bbi-

hez hasonléan lehet elvégezni.
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l. dbra 2. dbra

A kondenzdcids szintszabdlyozé A kondenzdcids jelatvivé—*ng szer-

gzerkeze te. kezete.
1 - szintérzékeld; 2 - ‘kapillé- - 1 - szintérzékel§; 2 - kapilléris-
rlscad; 3 - t61tdcsd; 4 - bur- ,ced; 3 - tisltécsb; 4 - kontaktma-
kolat; 5 - szelepiilék; 6 -~ ti- - nométer° 5 = tugzelep.
szelepe. I - szabdlyozott folyadékszint;
I - szabdlyozott folyadékszint; II - elektromos csatlakozds a jel-
II - gdztoml8 csatlakozds a adéhoz vagy a beavatkozd szervhez.

azallitéedény parologtat6 csonk-
Jdtél; . III - a gdz kidramldsa a
.szabadba.

A szintszabdlyczé szerkezeti felépitését,a munkakbzeg-gédz anyagdt
és toltési nyomdst a szabdlyozdsi feladat szerint kell megvdlasztani. Ezek
a téryezbk ugyanis a szabdlyozd miikodését, a szabdlyozdsi eltérés nagysdgdt
és a stabilitdat alapvetden befolydsoljdk. A szémitdsba J6vé kdzegpdrok
/azabdlyozott felszinii kriogén folyadék és a megfeleld munkakdzeg-gdz/
fizikai dllandéit és géznyomdsgdrbéit [1] tartalmazza.

A belsd zdrt térrel Seszekitott szintérzékeldben a munkakdzeg-
giz kondenzdléddsa vagy elpdrolgdsa az érzékeld, valamint a kriogén folya-
dék, illetve a g8z kozotti héitadds killgnbsége miatt torténik. Az érzéke-
16ben kondenzdlt munkakdzeg gzintmacassdga megkdzelitden a szabdlyozott

folyadékszinttel azonos.

A folyadékszint csdkkenésekor a meleg kdrnyezettel bagzekotbu b
kapilldriscsdvon keresztiil bedramlé hé hatdsdra az érzékeldben 1év8 fo-
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" 1yadék pdrologni kezd, és a belsd rendozer nyomdsa a magasabb hémérsék-
lethez tartozé telitéui nyomdsig né meg. A11andé hébevezetés mellett a
teljes folyadékmennyisdg rovid idé alatt elpédrolog. A fézievdltozds kdvet-
keztében a belsd tér nyomdsa usrdssezerilen megemelkedik, amely utédn a to-.
vabbi felmelegedés mérl:é.kének megfeleld nyomisntvekedés 1lép fel.

A miiszer vM[cm3] belad zdrt terét kitoltd munkakdzeg-gdz time-
gének tulnyomd rést.',e a azobahdmérsékletil falakkal hatdrolt szakaszt fog-
lalja el. Ezért a kondenzdléc is eldtt kicsiny a toltdgdz hémérsékletcatk-
kenésébdl adédé nyomdsesésy, a foly adék elpdrolgdsa utdn pedig a keletke-
zett gdz a jé hécsere miatt iron révid 1dén belill kornyezeti hémérséklet-
re melegszik. Megjegyezzilk, hozy a munkaktzeg-gdz nyomasvaltozdsa kbvet-
keztében a belsd tér vM[cm3] térfogata a teljes dllapotvdltozds alatt
az 1. dbra szerinti kétdlldsu szabdlyozénal kb. 20 ... 25 %-os vdltozdst
szenved, mig a 2. dbra szerinti elektromos jeldtvivénél gyakorlatilag

vdltozatlan marad.

Az elmondottakra vonatkozd példdt - atmoszférikus nyomAson parol-
g6 folyékony nitrogén szintjének szabdlyozdsdt pé =3 ata toltéei nyoma-
su oxigén munkak8zeggel milkod§ milszerrel - a 3. dbra szemlélteti. A folyé-

kony nitrogén fizikai jellem-

z6it I-es, az oxigén munkakb-

10
8 & / / zegét pedig II-es indexxel Jje-—
g oYV 181ve ldthatjuk, hogy a belsd
i el Slle e /_ 0, rendszer folyadékdllapota a
G Bl By i A i g s | 1) gdznyomasgdrbének a kritikus ‘
o AT Tsii3 Psii % 3 ;

/ »»»»» P13 pont és a harmaspont koztti

’Z azakagzdra eaik. A kondenzd-
R T | S e £ cié kezdeti hémérséklete a p;

toltési nyomds és a kondenzd-
1édds elftti lehillésb8l addds

abszolut nyomas, plkp/cm?)
£ 8RG8 8-~

/ : nyomdgcebkkendos dltal megsza-.
$ los ‘ bott Psrr1 t§1itési nyomdg -
{ ; hoz tartozé Tgrry ©egyensulyl
01 i héméreéklet. A kondenzaléda
"s0 70 80 90 100 M0 120 S
Tel2 = Tsl Tell befejezésekor a coeppfolyés
" homeérseklet, T(K°) 0, munkakdzeg hémérséklete a
gzabdlyozott felezinil folyé-
3. dbra kony nitrogén Pgy = 1 ata

Az oxigén ég a nitrogén géznyomdsgdrbéje.
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telitésl nyomdshuz tartozé T_. hdéméreékletével azonos: 'TsIIZ =T, =
= 77,36 | munkaktzeg egyensulyl nyomdsat bsIIZ = 0,2 ata. <

A rugberd nélkilli folyadékszint-azabdlyozdk bizfonségoa.mUkbdé-
sének feltétele,'hogy a tolt8gdzt tartalmazé belsd rendszer nyomdsa meg-
feleld értékkel térjen el az atmoszférikus nyomdstél. A negativ nyomdski-
16nbség Terra * Tar feltétel tqlJesﬂlésével igen rovid i1d8 alatt és .
igen biztonsdgoocan el8dllithaté. A pozitiv nyomdskillonbedg e184111itdsdhoz
a szintérzékelé és az O, munkakdzeg hfmérsékletét T sTIZ értékrél el-

fogadhatéan rovid 1d6 alatt T ;.5 értékig, tehdt kb. 20 K°-kal kell meg-
névelni. Ennek érdekében megfeleld hdbevitelt kell biztositanunk, amelyet

a kapilldriscsd hévezetési tényezbje, h8vezetd keresztmetszete, hossza és
a h8dtaddsi tényezdk alapvetden befolyédsolnak.

A 9zintérzékeld hétani vizsgdlata

A szintérzékeld vizsgdlatdndl feltételezziik, hogy

a./ a munkakbzeg kondenzélddédsa a szabdlyozott felszinil kriogén
folyadék telitési hdémérsékletéhez tartozd egyensulyi nyomd-
son fejezddik be;

b./ a szabdlyozott felszinii folyadékban és a h8érzékelében 1évE
kondenzdtumban - a keveredés és az dramléds kovetkeztében -
a fird6§ minden helyén dllandé, a telitési nyomdshoz tartozé
egyensulyi héméreséklet uralkodik.

AZ érzékelbk aierkezeti megolddsa kiUlonbBz8 lehet.

A./ Legegysieyﬂbb az a megoldds, amelynél a kapilléfiscsﬁ .2
zdrt alsé szakasza képezl az érzékeldt.

B./ Az érzékeld /1/ a kapilldrisced /2/ alsé végéhez forrasztott
kiildn szerkezeti elem. ;

Megjegyezzllk, hogy mindkét esetben - f&leg atmoszférikusndl na-
gyobb nyomdson intenziven pérolgé kriogén folyadékokndl - a munkakBzeg
fédziovdltozdesdhoz /elpdrolgdsdhoz/ szﬂkeégea h8bevezetés biztositdsdra a
kapilldriscsd elektromos fltéeérél kell gondoskodni.

A kapillérisceS és az intenziv pdrolgdsu folyadékfiird§ felett
dramlé hideg g6z kdz8tt felléps nagy h64taddst megfelels médszerekkel mi~
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nimumra cedkkenthetjilk. Ezt a 1éhet65éget azonban jelen tdrgyaldsainkndl
nem vesszik figyelembe, és az elméleti vizsgdlatot a szintérzékeld leg-
nehezebb llzemviszonyaira vonatkozdan végezzilk el. <

Az érzékeld termikus egyenleteinek levezetésével az aldbbi kér-

désekre kivdnunk vdlaszt kapni:

1./ Folyadékba merilld érzéke16nél ﬁf =0,5 ... 15 D meriilési
mélység mellett /ahol Lfﬁﬂ a meriilési mélység, D[m]
a hférzékeld kiilsb dtmérdje/ milyen koriilmények kdzdit tor-
ténik az érzékeld lehiilése és a toltdgdz kondgnzélddéea.

2./.A folyadék felszine felett x =0 ... 1,5 D tdvolsdgban elhe-
lyezkedd8 érzékeld felmelegedésének mértéke és jdétartama meg-
feleld lesz-e a szabdlyozd lengésmentes milksdése és a szabd-

. lyozédei eltérés szempont jdbdl. :

3./ Végill tBrekvésdnk az, hogy a levezetett Geszefiigyések - a-
mellett, hogy a lejdtszddé folyamatokat jél fﬂkrazik, - vi-
szonylag egyszeril, kdnnyen kezelhetd méretezési képleteket
eredményezzenek. : : ;

A./ ‘A h8érzékel8t a hévezetl kagil;ariscsﬁ algd zart része képe—

" zi. Nincs elektromos fiités, tovdbbd nem csﬁkkentjﬂk a kapilldrisced és =
hideg kﬁrnyezet kuzutti h8cserét.

A kapilldrisced és az érzékeld elrendezését 8.4- édbra szemlélteti.

l ﬁ I Jel8lések:
e pov i
p?;&:i&aﬁ* m L
JLD a 5
im i g ag [k;allmzh °k], Az érzékeld és a hidegebd
ug! e e 5 ; kdrnyezet ktzbttti hédtaddsi
It : ﬁ 2 tényezd a csd folyadék felet-
% 8 :
i B ';j"" :T To ti szakaszdn;
c ‘ag [keal/m?h OK], 8z érzékels és a
; £ ’ ckel 8 a hidegebb
. kbrnyezet ktzttti hédtaddsi
tényezd folyadékba meriild
4. dbra szakaszon;

Az egyszerii kapilldriscsé
elrendezésl vazlata.
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Lg [m], az rzékeld bemeriiléai mélyaége
Ly [m], a kapilldrisced hoasza a folyadékfelszin feletti gdztérbeny

T,[X°], a kapillAriecsd feles meleg végének hdmérséklete X - Ly

helyeny
Tl[Ko], a kapillariscs8 hémérsdéklete a folyaddk felszinénél, x = o
helyens

TO[KO], a kapillariscsg8 végének héméradklete;

Ts[Ko], a kriogén folyadék parolgdsi nyomdsidhoz tartozd egyensulyi
/telitési/ héméraéklet;

A [kcal/m h OK]. a codanyag adott hémérséklethatdrok kézstti kbzepes
hd8veze tégi tényezdje;

p[m), & kapilldriscsd killed dtméréja;

F[mz], a kapilldrisced hévezetd keresztmetaszete.

Megjegyezziik, hbgy az X . helykoordindtdt a folyadék feletti és
alatti szakaszon egyardnt a hévezetés irdnydval ellentétesen vettilk fel.

Hémérgékletelonzlds

A bevezetSben feltett kérdéueinkre a vdlaszt a csd§ X helykoor-
dindtdja mentén fellépd hémérsékle tvdltozds vizsgédlatdval keressilk. Tud-
juk, hogy a hdémérsékletvdltozdst a ced hosszirdnydban torténd héveze tés
és a kdrnyezettel vald héceere befolydsoljak.

A 4. dbra jobboldalédn 1édthaté dx hosszusdgu celelemre - a radi-
41is héméreékletcabkkenés elhanyagoldsdval - a hBegyensulyt az aldbbi ki-
fejezégnel kapjuk: '

a’r
2

- o D Ax/T-Ty/ = i /1/
dx”

A F dx

ahol: T[k°) a cedelem héméraéklete;
Tk[xo], a hidegebb kdrnyezet hémérséklete;

a [keal/m®h °k| & hidegebb killeé kozeg és a csdfal k6zotti hditaddsi té-
nyez8;
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Ay[kcallm h °k] & cséfal bfvezetési tényezSje;

p[m] 68 F[m?], mdr iemertek.

Az /1/ égyenletet A F ax ¢l onztva a kbvetkez8 egyszeriibb alakot n&erjukx

2
:—x’g 3 (—;—?- IT-Tyl =0 . 121

A kBrnyezet hémérsékletét dllandénak feltétolezve IT, = const/ kifejez-
zilk a cséfal s a kbrnyezet kBzttti hémérsékle tkill¥nbséget:

T-T =0, ebbdl
2 2
de dT d”e T
= és = ==
dx dx Adxi ax2

A /2/ egyenletb8l a mésodik tag %6rtszorz6dét is 41landénak tekinthetjilk
és a -val jeldljiik:

el

g <

1]

Fentieket a /2/ Beszefliggésbe helyettesitve a héméreédkletvdltozds Aiffe-
rencidlegyenletét 3

b
g;g -’a 0 =0 131

alakban kap juk. -

A mésodrendil homogén differencidlegyenlet megolddsi fliggvénye:

0 = Aebx.

A megoldési figgvény differencidlhényadosaii

2

gg = baeP* és Qfg = b2pePX E ezeket a /3/ egyenletbe
helyetteeitvé a
2 br b.
b‘Ae’* - ane”* = 0 algebrai alakot nyerjilk.
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Meghatdrozzuk az iemeretlen b dllandd értékét:

b° = a és b=3tm .
A /3/ differencidlegyenlet dltaldnos megolddsa
8= Ae +Ae ; 14/

amelyben az A A8 A d411landdk értékét a peremfBltétdlekbdl lehet

1
meghatdrozni.

Az elsd peremftltétel a ce8 folyadékba meriil§ végére vonatkozik: x = o
helyen a cs8b alad végének hémérséklete T, . tehdt

x =0, T =Py Q=T < T =

A mdsodik peremfsltétel az els8b8l kbvetkezik: x =0 helyen a hémér-
sékletgradiens megfelel a h8érzékeld hengeres oldalfelililetén a folyadék
felé fellépd hSleaddsnak. Itt elhanyagoljuk azt a hdmennyiséget, amely
a o'= TO'- ; 4 héméreékletkiilonbaég mellett az érzékeld véglapjarél ab-
azorbeélédik a folyadékba. A mdsodik peremfoltétel szerint :

T -
xr,g;/ =of [T, -2 ),

X=0

ar :
/EE /xdo =%, -l

Fentiekbdl A, és A dllanddék értékét kiszdmitva, behelyetteeitve, éa
az egyszerusitéaeket elvégezve /az exponencidlis nggvények helyett hi-

perbolikus fliggvényeket vezetlink be/ az érzékel8 folyadékba merull ré-
gzére vonatkozg héméroékleteloszlds egyenlete:

shx/;; 8 ks | 151/

illetve AF -el osztva

ke Rl & PR Y Ichx/Z}+ =
i f

Az érzékelS folyadfk feletti szakaszédnak h6mérsék;etelogzléga vizegdl-
va a hédtaddst és a gbz-tér méréssel megdllapitott fﬂggGleges héméraék-
letprofiljait /14sd az 5. dbrdt és az I. tdblézatot/ kell figyelembe

venniink [2]
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a. A cad és a hidegebb kornyezet

& Kozotb1 hodtaddet oy hSAt-
g', DcCB addai tényezdvel jellemezzilk,
x amelynek értékét az x =0 .. X =
& : : i szakaszon &llandénak
§ e ) // veagzilks
ok~ : / B
'L‘gAA..,.L'ga/ b./ A T, kornyezeti héméreéklet
il r' //// a folyadék pdrolgdsl sebessé-
EE ;i : gétbél fliggd x = L’ magas-
Emfﬁ;;n L R A 7, e SR gdgig azonos a folyadék hémér-
Tévolsag a folyékony N, felszinétdl, xsLg (mm) adklét8vels
5. abra
Filggbleges hémérsékletprofilok a fo- g SR e

lyadék feletti gdztérben.

I. tdblézat

A filggdleges hémérsékletprofilok /5. dbra/ fontosabb szémszerii

értékei.
A hém.profil : Pdrolgésl sebesség | Lg’ T
jele / e folyadék/h/. - /mm/ /Krg/
A 60 4,0 255
B 70 Tyd el
[ 100 17,5 247
D 150 34 241

c./ XoLg értékeknél T # T , a T, ktrnyezeti héméreéklet T  -tdl
T, -—ig kdzel linedrisan n¥vekszik. Linedris ntvekedést feltételez-
ve tetszdleges X pontban vett sikban a kbrnyezet hémérséklete

P % T HR és fentdll az aldbbi ardnyosség:

T - T
ke St T : i ) g
Lg X ebbd1 T‘E‘;/Tm"'rs/ s
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Helyettesitve 2 T -~re kapott dsaszefliggést
=R v ' 16/
kifejezéshez jutunk.

Az érzékeld és a kdrnyezet kdz8tti héméreékletkiiltnbeég

behelyettesitve a /6/ egyenletet a

-

‘9=T'-Tk

=7 - X =
iR ek R [Ts + 5 /'rm Ts/] 8eaz fliggést kapjuk, amelyet

gzerint derivdlunk:

i o 2 2

do daT m s d®o a-T
e - B B eal éa == . /6b/
Qx dx Lg dxz dxg

A fenti eredmény azt Jelenti,'hogy a /3/ egyenlet az érzékeld
folyadék feletti szakaszdra X > Lé értékeknédl is vdltozatlanul érvényes:

—5—39050 ’ /7/

ahol

a_Dm
=2 :
ag —%Fr- [m™“] .

R /1/ differencidlegyenlet dltaldnos megolddsa:
0 = A°e+XJE; + Ale'XJS; 181

A peremftltételek a kvetkezSk:

x=0 helyen T=T =P =T, 1

X b helyen L o B

Az A, ée A. &llandéknak a peremfdltételekbsl meghatdrozott értékeit

1
behelyettesitve nz érzékel8 folyadék feletti szakaszdra vonatkozé hémér-.

8ékleteloszldsra az aldbbi egyenletet kapjuk:
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sh/L -x/ /a

T-T-—IT-T/+IT-TI———HS——7-V‘LL[°K] 191

A /9/ slgebrai egyenletben ismerotlen T, .8 két szakasz taldlkozdsi he-
1yén kialakulé falhSméreéklet. T, ériékét az egéasz kapilldriscedre fel-
irt h8egyensulybél lehet meghatdrozni:

* [kcal
Qg = Qg *+ 9 [’E‘“] ' 4
aholt

66 li@—l-] , a kapilldriscaé felsd meleg végén A héméroékleten beld-
p8& h8éram;

. r,
Q 5553] , a kapilldriscs§ /érzékel8/ folyadék felettl szakaszdin a
hidegebb kbrnyezetnek leadott héérdm;

6f &:a_l] , az érzékel8bdl a folyadékba tdvozdé hédram.

A h8atvitelt leiré egyenletek:

8./ Qy = AF /gﬁl g amelyb6l /6a/ és /9/ helyettesitéuével
X=Lg
ar e S e R ch/L -x//a
ax _L—+ﬁ- L —Engl—Tsl 4
g g sh L_/a

Ezt helyetteaitve

65 =\F At el i [kcal] j11)
Ly 9 sh L /a h
b./
x=L x=L
Q D [ . /v’ -1/ d - Sl s-g
= o -1 / dx = a_Dn oy
g g : k g sh /Lg x/V/a_ dx.,
g9
%20 sh I‘g /Ei'q sy
5 ch L /a
= - q q kcal
Q. = F /@ Ty - T [h] 1121

g g i s
sh L_V
g g



x=L¢ ’
ca/ Qp = aghn g IT = B dx + ol JP ~0. ) .,
tehdt a folyadékba tdvozé hbdram a hdérzékeld paldstfeliilete és a folya-
dék, illetve » kirgyiird alaku homlokfeliilet /nagysdga: F [mz] / és a
folyadék kozdtti hdatadds 6sszegekéntAad6dik. A homlokfeliilet val édi
nagysdga: F > F . Az elhanyagolds a matematikai leirdst egyszeriisiti
anélkill, hogy a folyamat tényleges lefolydsdnak képét zavarnd.

Az integrdl megolddedhoz helyettesitjilk /T - i -re kapott
/5/ kifejezéat:
x=L £ . x=L £ .
: - = £
g IT - Ts/ dx = /To Ts/ g /ch x JE} + i?ﬁg sh x /5}/ ax .

X=0 X=0

Az integrdldst elvégezve.

6 =a, /7, -T. /]2 |sh L /a,+ °f Jch L, Ya.-1]| + F kcall| -
it A s’} Vag £ °°f 7 Wag e ThA
: 113/

algebrai egyenlethez jutunk. :

A /11/, /12/ és /13/ egyenletet behelyettesitjilk a /10/ egyenletbe, és
kifejezzilk a h8érzékeld folyadékba m::iil8 végén fellépd héméreékletkii-
lonbaéget:

X=0 ] S

T -7
m 8 0.
a [°x]

Ly [cth Vag (;-§+ /ay cthLg »fa;) + shL. /ag <T§V: cthLy /ag + fa;)] :

anﬁ

114/
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Az /5/, /9/ és [1A/ egyenletek segitaégdvel meghatdrozhatjuk a
h8érzékeld /kapilldriscsed/ killénbozd iwakaszain fellépd hdmérsékle tkii-
18nbségeket és a csd héméredkletédt. !

Az érzékeld 1dB64llanddjdnak éa a munkakizepg fdzisvdltozdsait ki-
gérd héjelenségek vizsgdlatdnak médszereit B./-nél ismertet]iik.

B./ A kigebb dtmérdjil hdvezetd kapillariscsd algd véeére nagyobb
atmérdjii szintérzékeld van felforragztva.

Nincyg elektromos filtés, tovibba nem‘cnﬁkkentjUk a kapilldris-
cad ég a hidegebb kdrnyezet kozotti hdcserdt.

Az elrendezést a 6. dbhrdn mutatjuk be.-A jeldlések a 4. dbra,
jelbléseivel azonosak, az érzékeld jellomzS méreteit pedig
az aldbblak szerint jeldljlk:

L, [m], az érzékeld hosazusdga;

0, [m], az érzékeld kille§ atmérdje;

O 5 4 ey : o)
TeLR 1/ az éruékeld éa a kapillsrisced taldlkozdsi pontjdnak hémér-
géklete.

Hém sekletelon?lau

Az érzékeld ée a kapilléris-
cag6 killonbozd szakaszainak héméredklet-
elouzldedt az A./-ndl levezetett /5/,
/9/ éa /14/ cgyenletekkel kapjuk. Mi-
vel az érzékeldnél az axidlis héméradk-
1gtelosz1éet alapvetéen a kapillaris-

cadvbn keresztill bevezetett hBdram.
nagysdga hatdrozza meg, az érzékeldre
vonntkozd Baszefiiggésekben szerepld

"a" d1landé kiszdmoldsdindl 1e D [m]

éa  F [m?]  értékeket lohot helyette-

alteniink.
6._dbra
- !
A kiilon érzikeldt tartalmazd . Te [K°] érténét ua x = Lo RAh
kapillédrisced elrendezési vdz- koordindtdra vonatkozé o, [K°]
lata. e
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héméreékletkillgnbeépbdl azdmolhatjuk, amelyet vagy az /5/ vagy a /9/
egyenlettel kapunk:
ha a taldlkozdsi hely a azabdlyozott felazinll folyadékba merill a

3"=I‘e o [x°] 15/

egyenletet, ha pedig a taldlkozdsi hely a folyadék feletti gdztérben
van a
- it O

Ppur, = e Ty K] 191
egyenletet kell alkalmaznunk.
A szintérzékeldnek killun szerkezeti elemként valé beépitése akkor in-
dokolt, ha az A./-gzerinti elrendezéssel Yaszehasonlitva né a szabdlyo~
zédo pontossdga, és csbkken a reagildsi 1d§. Ennek eldontésére megvize—
galjuk az érzédkeld éa a hidegebb kornyezet kdzttti hddtaddsi folyamatot,
éa mepghatdrozzuk az érzékeld idddllandsjat.

A szintérzékeld lehillése, az 1ddillandd meghatdrozdsa

a./ Az 1d6411and$ kbzelitd értékének meghatdrozidgindl t&bbek
ktz6tt elhanyagoljuk e kondenzdcids hé g a kapiliuriscssvbn keresztiil
a taldlkozdsi helynél bevezetett hS elvondsat, az érzékeld anyagdnak hé-
vezetéal ellendlldudt pedig nulla értékilnek feltédielezziik.

A melegebb szintérzékeld &g a hidegebb kbrnyezet kvzttti hdat-
adds 1ddbell lefolydedt az '

Fe U 0 dt = ~Gec a0 [15/

egyenlet irja le, amelyben:

Fe[mzl az érzdkeld killad hddtadsd felilletes

G [kcallmz h Ko]., az érzékeld du a mzabdAlyozott felszind folyadék
kbzottl hédtaddsl tényezs; )

0 [KO]' az érzékeld éa a kirnyezet kozdttl héméredkle tkiilonbeédg;
ki) as 1dé;
Ge[kg]‘ az érzékeld tomere;
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c [kcallkq K°] , az érzékeld anyagdnak kozepes fajh8je o [K°] hémérséklet-

rdljuk

tartomédnyban.

Abban az esetben, amikor az érzékeld ceak részben meril a folyadék-
ba, a /15/ egyenle tben av L merillési hossznak megfeleld Fé h8dtadé fe-
1tlettel kell szdmolnunk. A h8veze tési ellendllds nulla értéke miatt vi-
pzont a teljes érzékeld lehiitését kell figyelembe venniink.

A véltozékat szétvédlasztva a /15/ egyenlet mindkét oldalédt integ-

o]
i F_a
1n0 - 1ne° = 1ln %— = - ——§~E£— t amelyet
o e
F, G
P s
0 Ge ] ;
g = alakura hozunk. 116/
o

Az exponencidlis filggvényt aA7. dbra szerinti exponencidlis gorbe

dbrédzolja, amelyen grafikus gzerkesztéusel meghatdroztuk az 1d8dllandét.

Beveuetjilk az id8dllandéra a

o ey
T = - s 117/
Fe_“f

jel81ést, ésg kifejezzilk a t 1dSpillanatban fentdlld © hémérasékletkiilnb-

ségets
sl
o=o0,e [k 118/

t =T iddpontban
& ‘om0 ot
%6, ol =i © = 0,3679 Oo .
o
g
2 -
S
€ §
=
T
3 is \S_d_tL\‘g. ._fbra
g TSN, %% ..., Az érzékeld dtmeneti fliggvény-gratikonja.
2 | i, idd, t(s)

bo - ol
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Az érzékeld 1d8411andéjs tehdt azt az 1d8t Jeienti. amely alatt
az érzékeld és a kbrnyezet kvzotti héméreékletkiilonbéség a 0, kezdeti hé-
méreékletkillonbuée kb. 37%-4dra csdkkent. . '

b./ Az 1d881landé pontosabb értékének meghatdrozdsdndl a munkak¥zeg kon-

denzdcids hdjének elvondedt is figyelembe vesszlik.

A munkakdzeg kondenzéciéja abban az esetben jon létre, amikor
az érzékeld héméraéklete alacsonyabb a telitett g8z hémérsékleténédl. A
gzintérzékel8 hongeres belsl felilletén a munkakozeg vékony hédrtya alak-
ban kondenzdlédik, és lefolyik az érzékeld alsé részébe. A bels8 felillet
nedvesitése a kondenzdcid sebességétbl fiigg: kisebb kondenzécids sebes-
8égnél j6, nagyobbndl pedig rosszabb a nedvesitéa.

A figgSleges cadfellileten nem nagy sebességgel lamindrisan le-
folyé kondenzdtum és a csbfal kozotti @, kondenzdciés hédtaddsi t¢ -
nyez8t a Nusselt dltal javasolt Ssszefiiggédsekkel lehet kiszdmolni Eu .

Az érzékeld hémérlege:
Qp = Qg = By =0 = 119/ .

ahol: Q¢ [kcal/ , Bz érzékeld kille§ felUlletén a szabdlyozott felszi-
nli folyadéknak dtadott hé&;
Qe |kcal/, az érzékelbb8l elvont hédj
Q /kcal/, a munkakdzeg elvont kondenzdciés hGje.

A /19/ kifejezésben nem vettilk figyelembe a munkakbzegnek &
telitéel hdmérsékletig valé lehiitéséhez, a lehiités hémérséklettarto-
ményéban véltozé értéku.folyadék és g&zhénya&nak a kondenzdcié véghd-
mérsékletéig torténd lehlitéséhez, valamint az érzékeld felsd végén T,
hémérsékleten a kapilldriscséb8l bevezetett h8 elszdllitdsdhoz szlik-
géges hBelvondst. Az elhanyagoldsok a fizikai folyamat leirdsdnak he-
lyeseérét nem befolydsoljdk: az oxigén munkakzeg 70 ... 105 K° hémér-
séklet kbzstti kozepes parolgdsh8je r = 51 kcal/kg, mig a kondenzdlt oxi-
zén fajh8je C_= 0,4 kcal/kg K°, az oxigén telitett gézének fajhéje
pedig Cp 2 2,18.10_4 kcal/kg %% ugyanabban a héméradklettartomdnyban.
A T, hémérsékleten bevezetett hé értéke miar kdzepes pdroledsi vesz-
teségeknd) is igen kicsiny, ugmyanis a folvadékfelozin felett Lé tdvol=—
sdgon belill a kdrnyezet héméracklete aronos a azabdlyozott felguinil

folyadék héméraékletével: T, =T,

485



Fentiek figyelembevételével a szintérzékeld lehillésének és a mun-
kaktzeg kondenzdcibjdnak menetét az j

, F, o 0dt = - (6,c + 6. ) ao 120/
egyenlet irja le, amelyben :

Gé [}g/KO] , az egységnyi h6mérsékletcsﬁkkénés hatdsdra kondenzdlt munka-
kbzeg mennyisége )

r [kcal/kg] , a munkakbzeg kS.opes pérolgdshfje a folyamat héméreékle ttar-
tomdnyban :

képezik az uj jel8léseket. A /20/ beszefillggés ugyan nem ad felvildgositdat

a kondenzdciés hd szabdlyozott felszinil folyadékba vald dtvitelének héta-

ni jellegzetességeire vonatkozéan, de segitségével az i1dSéllandé pontosabd

értékének meghatdrozdsdra van lehet8aségiink. ‘

A /20/ egyenlet dtrendezésével kifejezzuk a lehillés sebességét

F_o, ' ;
ik Q8 o L8 KLl 121!

G c+ G r
. 28 ¥ vsszerggés 361 szemlélteti az egyes tényez&knek a hitési sebességre
gyakorolt hatését.

Az id6d11landé pontosabb értékének meghatérozdsdhoz a /20/ egyen-
let vdltozéinak szétvdlasztdsa és az integrdlds elvégzése utdn a

Fe Oe ! :
=e" Gotox®t 122/

Ol@

o

kifejezést kapjuk, amelyb8l az id841landé

: Gc + G'r
2w tllle ] 123/
p ey
. Lathaté, hogy az id6dllandé /23/ szerinti pohtosabb értéke na~
gyobb a /17/ 8sszefiiggéssel nyerhet8 ktzelitd értéknél.

A t iddpillanatban fentdlld hémérsékletkiiltnbséget a /18/ egyen-—
lettel hatédrozzuk meg, amelybe az idddllandd /23/-al kiszdmolt értékét he-
lyettesitjilk. -
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A _kondenzdcids hé elvondsa

a./ A kondenzdcida hé elvonésénaklﬁ6tani jellegzetessédgeit vizsgdlva a

Qg = F ko [keal/h] 24/
sszefliggést irjuk fel, amelyben

60 [kcal/h] , a kondenzdcidés hét elezd111t6 hééram;
k[kcal/m’hk%], a hé&tbocsdjtéel tényess.

A kondenzécidés hfdramot a

Q
Q. = 2 [keal/n] 125/

egyenlettel hatdrozzuk meg, t[h] a héelvonds id6tartama. A kondenzdcids
hére a /20/ kifejezésben a

Q = Gé; de[kcal] tagzefilggéat adtuk, ameiyb6l

6. [kg/x°] fizikai tartalmdt, jelentését &s meghatdrozdsdnak le-
het8négeit kell kbzelebbr8l megismerniink.

A vy [cm3] bels8 milszertérfogatot kit51t6 munkakdzeg pyomését‘
kondenzéci$ /pérolgds/ kdzben az érzékeld hémérséklete szabja meg. A
folyadékkal érintkez8 gfz telitett d1llapotban van, a folyadék-géz rend-
gzer telitési nyomdsa tehdt a telitési héméreéklet filggvénye: p, = £/T /.

A telitési hémérsékiethez tartozé telitési nyomdst ismertve az
adott T, hémérsékleten jelenlévs gbz- és folyadékfdzis térfogatét k8ny-
nyen meghatdrozhatjuk. A g8zfdzis térfogatas

i
e 2 = (Nem®] : 126/

=p' V., —
sII2 M.po
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ahol:

Pl [ata) a telitéei nyomds értéke a kdrnyezettel valé hlegyensuly be-
d11itdsa utén, Bl

Vi [cm3] a milszer munkakbzeggel toltott térfogata,

Py [tor] a barométerdilds,

. Po 760 tor,
T, (k%] a kérnyezet hémérséklete,
o - 273,18 80 .

A folyadékfdzist alkoté munkakbzeg térfogata

V=V -V [Nemd] , 127/

ahol V[Ncmg] a betdltott munkakdzeg Usszes térfogata. A A héméraékle~
ten jelenlév8 kondenzdtum térfogata

Ve = eV’ [mm®) 128/
A /28/ Bgszefliggésben

€= 1,2520mn3[Ncm3],az]chm3gézb61 kele tkez§ folyaqék térfogata md-ben. -

Megjegyezzilk, hogy a kisérleti vizsgélat folyamén'csak p;II
értékét tudjuk mérni. A munkakbzeg kondenzdléddsakor ugyanis a gdzdllapot-
ban maradt munkakdzeg hémérséklete gyakorlatilag véltozatlan marad, elpé-
rolgdskor pedig mdr a pdrolgéds id8tartama alatt bedll a hGegyehsuly &

T, [X°] hémérsékle tii krnyeze ttel.

A munkekdzeg folyadék-g8z fézisardnydnak meghatdrozdséndl fontos
a Tsltelitéai héméreéklet értékének ismerete. A szintérzékeld folyadék-
bameriil§ és folyadék feletti részeinek hémérséklete ugyanis az /5/ és /9/
egyehletekkel jellemzett mértékben ndvekszik az x helykoordindta mentén,
és ismerniink kell a falh8mérsékletnek azt az értékét, amely azonos a kon-
denzdlt munkektzeg telitési héméreékletével: AR SO a falhéméreék-
let értéket, amelyre fentdll a T, = T, egyenl8eég, a kivetkezSkben vo-
natkozdsi hémérsékletnek nevezzilk, és ;

T, [K°]  -al jel1juk. Tehdt: T =T, =T

v
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A kondenzdtum sulydt a O, =T, . - T,y , [K°] milksdési héméreékletek kb-
z8tt vett kdzepes folyadékfajsuly /vy kg/dmglfigyelemb'evételével' hatérozzuk

meg:

Gy = Vgp ¥ [ka] 129/
és 9bb61
= [kg/
G’ € [kg/x°] 30
(o] 9‘ g , ,

Yeszefilggéssel nyerjilk az 1 K° hémérsékle tcebkkendssel elérhet§ fajlagos
kondenzdtum mennyiséget. :

A /30/ egyenlet a hémérsékletvdltozds és a kondenzdlédott’ munka-
kzeg mennyisége kbzttt linedris kapcsolatot feltételez. Fdzisvédltozdsndl
ez a feltétel nem teljesill, azonban a /30/ formuldt interpoldcidés képlet-—
ként hasznélhatjuk. Az interpoldciés Usszefilggéssel szdmolt jellemz8k, mint
azt a kéadbbiekben létg;juk. majd - a mért értékekkel a mérési hibdn bellil J6
egyezést mutatnak™. :

A /24/ egyenletben szerepl§ k h8dtbocsdjtdsi tényezbre a

% - - o [xcal/m? h k°] 132/
gy e
e

Qlf-
Hjl 1
Q|0
milo
>} o

c

Yeezefilggés vonatkozik, amelyben az aldbbi jel8lések még ismeretlenek:

Pcfmz] az érzékel8 belsS h8étads felule'teh, amelyen 1étrejon és lefolyik
8 filmezeril kondenzdtums ot

Fg & Fg [mz] a kiils§, szabdlyozott felszinii folyadékba merilS hédtadé felii-
lets :

é [m] a h8érzékel§ falvastagsiga;
A[kcal/m h X°] a h8érzékel8 anyagénak k¥zepes hvezetési tényezSje.

b T interpoldcids képlettel meghatdrozott Gl [kg[x°] fajlagos kondenzdtum
suly ugyenis az érzékels§ adott O [KO] nikddési hémérséklet-tertomdnyd-
ban kondenzdlédott teljes munkakdzeg sulyt adja meg & G, = G{ ecggkg] B
beszefiggés alapjdn. Az id§4lland$ meghatérozdsdndl pedfg az adott A_,[K i
tartoményban elvont Qg = Gy r [kcal] Ysszes kondenzédcidés h§ mérvads.
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b./ A kondenzdcidy hd elvondsdnak folxgm_gtét gzabdlyozdstechnikal szempont-
b6l T iddédllanddval jellemezhetjilk, amelyet az

= ’ r
Fa ko dt Gc r do 133/

Yeszefiiggésb8l az ismert médon lehet meghatédrozni:

GI
—'—1;— (s] . 134/
A p stivliy =t ]t.] és G =t [v, | 8asze filgzések szémoléga a g8z~
nyomdsgtrbe differencidlegyenletébdl.

A munkektzeg folyadék-g8z fdzisardnydnak a megismert indirekt
uton torténs meghatdrozdsdndl alkalmazott eljérds alapjét a pg = £ /T./
filggvénykapcsolat képezi, aﬁelyet'a g8znyomésgdrbe dbrdzol. Kisebb,h&nér-i
sékletvdltozdendl a szokdsos koordindta-léptékben dbrdzolt diagramon a le-
olvasdsl pontossdg nem felel meg a gyakorlati kbvetelményeknek. A telitési
nyomds pontosabb értékének ismerete ugyanis nemcsak a fédzisardnyok kiszé-
molédsdhoz, hanem a jeldtvivé tagbt, illetve a beavatkozé szervet milkddtet§
er8 meghatirozdsdhoz is szilkséges. Ezért ismertetjik a telitésl nyomds szd-
mitdsdnak egyik egyszerili lehet8ségét.

Ezenkivill analitikus Osszefilggést adunk a folyadék mennyiségének
kbzvetlen mécon vald meghatdrozdséra a i g ITsInggvénykapcaolat fel-

" haszndldséval.
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A szintérzékeldben lejdtszddé fézisiéltozésoknél'az alédbbiakat
kell figyelembe venniinks

a./ A fazisvdltozdsok szilk hémérsékletkbzben folynak le, amelyen bellll a
pdrolgdshdt dllandénak feltételezzilks r = konstans.

b./ A folyadék fajtérfogata /v'/ elhanyagolhaté a telitett gz fajtér-
fogata [v’'/ mellett: v’’ >> v’ .

c./ A minkak®zeg kicsiny nyomdsa miatt a telitett gdzt idedlig gdzként
kezelhe tjilk:

’ e ’ ; és °
RT

dp = = dv g
v



R [kpm/kg X°] & munkakozeg gdzdllandéja.

A g8znyomdsgorbe differencidlegyenlete a Clausius-Clapeyron egyenle te

ar ) :
r;i,—-=1\ /\{' - v’'/] dp 135/

amelyben: r[kcal/kg] a parolgéshd,

v"[m3/kg] a g6z fajtérfogata,

3
v’ [m”/kg] a folyadék fajtérfogata,
1
A = —55— [kcal/mkg] a mechanikai hdegyenérték,
o
¥ X} a telitési hémérséklet.

A /35/ egyenletzt a telitési nyomds h6mérsékletfﬁggésének meghatgrozésa
4rdekében helyetiesitéssel

2

pow BREC dp o 4l1andé
y p dT
alakura hozzuk, amelybdl
d]_np=_r.d_'g .
ART

Bevezetjiik a

TSR 5
o A

7~ Jeldlést és elvégezziik az integrédldst:

I p of e cgre Gy 136/

ahol cl‘integrélési 411andé, értékét T és p egy méréssel kapott érték-
parjdnak helyettesitésével lehet megdllapitani. Ha Oo¢ > L e Cy in-
tezrdldei dllandé mellett b értékét is célszerli mért adatok felhaszndlé-
adval kiszdmolni. Az egyik értékpdr ebben az esetben a normmdl forrdspont-
ban mért telitési nyomds éo hémérséklet lehet, amelyck helyettesitésével
az integrdldsi dllanddéra :

b
1 Ty

bgszefigzéat kapjuk. A mdsik értékpdrt példdul a maximdlis meriilési mély-

G5 i= 4 Pg +

ségnél mért telitési géznyomds éa a hovzdtariozd telitési hdémérséklet al-

kothatjdk.

Az adott telitési hémérsékle tnél keletkezett folyadék mennyisigét
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'u
B = B v edTe 0] 37/

egyenlottel ktzvetleniil meghatdrozhatjuk. Az dsazefiiggésben

€, [xg] a kondenzélt munkakizeg tomege,

6. [kg] az Ygszes nunxakdreg tomege,

Vy [h3] a milszer munkakorcrgel kitsltott térfogata,
Sl i [m3/kg] _a telitett gbz fajtérfogata.

A telitett g6z fajtérfngatdnak kiszdmoldsdra a /35/ egyenletet
megfeleld helyettesitésekkel

et I S ) 0, Ay
R PR konstans
alakban irjuk fel, amelybdl intcgrédléds és b = iR jel81és bevezeté-
se utédn ' ; :
=il
Inv —"—T—+C2 ,38/

Osazefiiggést nyerjilk. A b és A &llandék meghatéfozésa a mar megismért
médon torténik az azonos hdmérmékletre vonatkozé telitési nyomés /36/
szerinti értékének felhaszndldsdval. A p, = £ [T,/ &s a v, = £ [T/
filggvénykapcsolatot leiré tovdbbi egyenletek [4, 5, 6]'—ban taldlhatdk.

A szintérzékeld felmelegedése

Az érzékeld felmelegedésénél a hémérsékletndvekedés sebessége
kicsiny és kSzepes pdrolgdsi-veszteségil folyadékfirddk esetében igen ki-
cainy értékil. A szabdlyozdé nyugalmi dllapotdban a parolgdsi sebességtél
filggben vdltozik az érzékelS folyadékbamerilld hossza, 8 ezzel egyiltt a
folyadék alatti és feletti részek hdmérsékleteloszlédsa /1dsd a 8., 9.
és 10. &brdkat/. ‘A munkak§zeg dllapotdt a TQ - T héméreéklet szabja
meg. A folyadékutdnttltésnek T, = T ;.. esetén, de legkésdbb a
T, = Tomn allapot elérésénél meg kell kezdﬁdni._E kdve telménynek meg-
felel8 szabdlyozé részben folyadékba meril1§ szintérzékel§jében a miktdésl
periédus kezdepén'a munkakbzeg egy része még folyadékfdzisban van. Az
utdntoltéssel kezd8d8 - az el8bbi fejezetben megismert —rlehﬂlési folya~-
mat sebesgséze izen nagy lesz. ;
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Fenti okok mintt a felmelegedéds menetének vizegdlatdt arra az
egetre vonatkozéan céluzeril elvégezni, amlkor a munkskbzeg nagyobb ré-

azét méz kondenzdlt féuisban tartalmazé érzékeld hbdtadd felllletének tul-
nyomé része rvvid 1d8 2latt a szabdlyozott felszinll folyadék felettl gz~

térbe kerill /X=0 ... 5mm /. Bz a gyors folyndékszint-cstkkends jel-
lemzi pl. a nagyobb pérolgdel mebességil hidegfizikal vagy vegylpari-hi-

degtechnolégial berendezéaekben milkbd8 szintszabdlyozdkat.

A g8ztérben elhelyezkeds érzékelé hémérlege /Lf =0  egetre/

| Qg = Qg =0y = Qyim 0 139/,
ahols Q, [kcal], & kapilldriscs8bbl T, héméredkloten vezetdsmel &t-
adott hé: 4 ;
Q, [kcal], & kondenzdlt. munkakBzeg rémzleges /v. teljes/ el-

pérologtatdsdnak hészlikeédgletes
Q, [kcal], az érzékelé felmelegitéséhez eziikséges hémennyiségs

[kcal] B8z érzékels, ¥y szl. felllletén a hidegebb k8rnye-
zetnek dtadott hémennyiség.

Az érzékel8 felmelegedésének differencidlegyenlete /Lg =0 esetre/

; e -'og/ at = [ c+ 6L Efa0 , 40}
amelybdl a felmelegedés sebessége:

-' d, - ,

%% - y — ¢ _ 141/

v
Gec+Gcr

A /41/ egyenlet nevez8jében 16v8 kifejezések mér ismerték, a szdmldléban
16v8 hédramokat pedig az aldbbl aralitikus Ysezefliggésekkel szdmolhatjuks -

a./ Q. = )‘F/g-;{- [kcal/n] .
x=L
/6a/-bé1 4
b O :
dar d
- _-QLE——E— + Eg ‘ amelybe behelyettesit ik
g v
do : ‘
dx ~nek /9/-b6l kifejezett értékét:
T -1 ch /L ~-x/ /a'
g% MO - Bl s /;; ,Tl & Ts/ q / g
] j sh L_ v/a’
g9 g
Tehats
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i, T h /L -L /a
Q oA B & R e . ) i d e/ g kcal [42]
V= L ai 8 AT .
¥x=Le g sh L. /&
g g
x=Le
b., Q(J = (xg Dln e - Tkl dx [kca]_/h]
x=0

/6/-b61 s /9/-v6) kifejezzitk [T - T/  értékét:

sh /L -x| /&
B, -y —_— g, majd helyettesitve
s ey
sh L va
9 9
" L2 B *e
Qg:agl)lﬂ—m— sh ILg"’X//;gdx.
X=0

Az integrdldst elvégezve

. ch /L PR g
B e Bt {9y T 9 i gf-[kﬁal] 143/
9 g 5 sh Lg /5;

A /41/ egyenlet jé1 szemlélteti a killonbdzd tényezbknek az érzékell fel-
melege ' gi sebeﬂségére gyakorolt hatdsdt. Gyors hémérsékletemelkedés érde-
kében a j6é hévezetd anyagokbdl készitett kapillériscs8 hévezetd keresztmet-
szetét megfeleld nagysdgura kell megvélasztani, és gondoskodni kell az ér~
zékeld optimdlis méreteirdl. A munkakﬁzeg befolydsdt az alédbbiakban részle-

tesebben megtargyaljuk.

A szintérzékeld felmelegedését jellemzd id6411andét a bemutatott

médszer szerint lehet meghatdrozni.

Az _dtalakuldsi na-befol§ésa

Mint azt az el8bbiekben 1ldttuk, a szintérzékeld lehillési és fel-
melegedéni sebességét a latensh8 mennyisége jelentSs mértékben befolydsol~
ta. A.latenshd mennyisége a szabdlyozéba t81tott munkakdzeg pérolgdshdjé-
t61, térfogatitél és a keletkezett folyadékhanyadtél fiige:
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Q, =XV, pr T i [keal]

L 1441

y

ahol: X, a kondenzdcié véuzét jelentd Torr2 hémérsékleten fellépd fo-
lyadékhdnyad }

u [cm3], a szabdlyozd munkakdzeggel kitoltott belsd térfogatajy

p [ata] a munkakbzeg +51tési nyomésa.
r [cal/Ndmj] a munkakbzeg pdrolgdshdje.

A munkakdzeg-gdz V = Vy P térfogatdt Nem® egységre kell dtszdmolnunk.

Tekintettel arra, hogy a szabdlyozd reagdldsi idejét alapvetden
az érzdkeld idbdllandéja szabja meg, az érzékeld gyors hémérsékletvdlto-
zédsa érdekében a szabdlyozd Vi térfogatdt és a toltési nyomdst a 1ehet~"
géges legkisebb értékilre tervezziik. A munkakdzeg megvélasztdea szempontjda-
b6l a pdrolzdsh8 és az adott telitési hémérsékleten keletkez8 folyadékhd-

nyad nagysdga mérvadd.

A mért és ezdmolt eredmények Gsszehasonlitasa, értékelés

A szintérzékeld hétani viselkedését leird sozeflizgések leveze-
tésénél %ett feltételezéseink helyességének ellendrzése, a levezetett
egyenletek peremfeltételeiként szerepl8 killgnbtzd8 hémérsékletek tényleges
értékének nmegillapitdsa, és az upyanletek segitségével kiszdmolt héméreék-
letértékek mét értékekkel valé Ssszehagonlitdsa cé1)dbdl elvégeztilk az 1.
és 2. dbrdn bemutatott miiszerek kisérleti vizsgdlatdt. A méréberendezés

felépitését éa a mérés leirdsit [2] tartalmazza.

A mérégi eredményeket az aldbbiak szerint csoportositjuk:

1./ A mérdberendezésre vonatkozéan kiilénbozd parolgdsi veszteségeknél

meghatdroztuk a folyékony nitrogén feletti gdztér filggdleges és viz-
gnintes hémérsékleteloszldsdt. A fiiggbleges hémérasdkletprofilok jel-
lemz8it az 5. &brdn és az 1. tdbldzatban mutattuk be. A vizszintes
héméraékle tprofil minden x tAvolsdgban majdnem teljesen egyenletes.
A teljes hémérsékletkiilonbaég mért értéke egy-egy keresztmetezetben
0,05 sii 15 K°. A vizezintes hémérasékletprofilok azt bizonyitjak,
hogy az adott pdrolgdsi sebességeknél a vizszintes anyagdramok az
emelked§ z8zoszlop minden kereaztmet wzeteben egvensulyl allapoto-
kat hoznak létre.
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2./ A 2. dbrdn lithatd - A-gzerinti érzékelSvel rendelkez§ ~ jeldtviv§
tagra vonatkozdan "B" jelidl hémérséklotprofilndl és killdnbdzé meriilési

mélységnél mértilk

a./ a kapilldrisceé folyadék feletti szakaszdn fellép§ hémérséklet-
eloszldst /10. ébra/,

b./ a munkakbzeg-gdz Pira [ata] abszolut nyomdsdt /2. tédblézat/,

c./ a reagéldsi 1d6%t a szintérzékeld lehillésénél és felmelegedésénél
/3. téblézat/.

A reardldel 1d8 méréeénél a kapilléariscs8 alsé végét a folyékony
nitrogén felszine felett x=1 mm tdvolsédgban tartottuk, és a feliilet ned-
vesitése nélkill megvértuk a hbegyensuly bedlidsdt. Utédna az érzéketh hir-
telen az elfirt mélységig a folyadékba meritettilk, és mértik a psIIZ
nyomds elérésének id8tartamdt. Tapasztalataink szerint a reagdldsi 1d na-
gydbb réuzét az érzékeld és a munkakbzeg el8hiitése tette ki. A kondenzdlé-
dés minden meriilési mélységnél néhdny mésodperc alatt t8rtént meg.

3./ Az 1. dbrén bemutatott - B-szerinti &rzékeldvel rendelkez§ - szabdlyo-
zéra vonatkozéan "B" jelll h8mérsékletprofilndl kill6nb8z8 merilési méiy-
ségeknél mértilk a reagdldsi idSket /4. t&blézat/.

A szabdlyozd jellemz6i:

d = 3x1 mm, a réz kapilldriscs8 mérete; . :
Gg = 2,67 g, Ly = 4,5.10% m, P, =6,35.10°% n?, F_ =5,65.107% n?,

§ = 2,5.100% m, A = 400 kcal/mh K°  az &rzékels adatai ;

Lg f 0,25 m . '

Mérésnél az érzékeldt a folyadékezint feletti x=5 mm magassdgbdl nagy
sebeséggel adott Le értékig a folyékony nitrogénbe méritettﬂk? és
megmértilk a membréncedvel milkbdtetett tilszelep nyitdsdig eltelt idét.
Utdna a szintérzékeldt ismét x=5 mm magassédgig emeltilk, k8zben mér-
tik a tliszelep zdrédedig eltelt 1dbt. Le = 15mm-nél a szabdlyozd mé?
nem miik8dik, mert a munkak8zeg abeszolut nyomédsa azonos vagy nagyobb
az atmoszférikus nyomdendl. Ez a tapqaztalat egyébként a 2. tdbldzat
1.3 rovatdban taldlhaté mérési eredményeknek is megfelel.

A 2. dbra szerinti - A-tipusu érzékeldvel rendelkez8 ~ dtvivé

tagra vonatkozdéan elvégezzuk a miksdési jellemz8k gzdmoldsdt.




4ol

2. tdbldzat
A szabdlyozé miikédési jellemzdi
: Munkaktzeg térfogat Folyadék
Meriilési|Abszolut gozfazis| kond.gaz| folyadek|folyadek [folyadek 08z lop- : =
mélység | nyomds /26/5 /27 /28/ /57ﬁga/ AVs= | hényad|magassig’ Yegjegyzes
< 3 3 =Vorc=V x
Jel Vit/N v v e ) h,
°lir. /n/ |py;qo/atal /Nem’/| V* /Rem”/| Vp/om”/ | Ve/mm’/ /m23/ /mm/
;e D L5 5. S, B. e 8. 9. 10,
1.1 |4,5.107%) 0,473 5,34 32,46 40,70 40,80 -0,10 0,86 |13 v=83,5 K°, Xv= 41 mm
1.2. | 3.1073| 0,579 6,53 31,27 | 39,2 39,35 |-0,15 |0,827 |12,5 |Tv=85,5 K°, Xv= 28 mn
1.5 11,5.107% 1,00 11,30 26,50 33,20 |31,40 +1,80 0,702 |10,6 Tv=90,19 K°, Iv = 23 mm
1.4 |%,5.107°] 1,30 14,70 23,10 28,95 30,50 +1,55 0,612 9,7 Tv=92,5 K°, Iv = 3,4 mn

4 = = - 1 5
1.5 |0 1,55 17,50 ... 120,30 25,45  |27,8Q -2,35 10,537 | 8,8 %olya 'kg k:p?ﬁéi?ggsé
: : fvégét. kb. 1,5 mm hosszan
nedvesitatte. Tv = 94 KO,

; = = -5

1.6 (0 3,20 36,1 X7 Y215 - = /0,045/] /0,68/ X = L, = 1.10 © m. Nincs
- nedveaités. A fdzisvdlto~
¢ Fés hatira. Tv = 102 K°.




€09

3. tdbldzat

A jeldtvivé-tag /2. dbra, A-szerinti érzékeld/ idédllanddja és reagidldsi ideje

A szintérzékeld lehiilésénél

r 3 = - 23az2l3isi
Jel u;?f%:éé idoalla’.ndék. t Ls] reagalasi iddk: T [8] 1‘}§gzgért
gzamolt gzamolt drtéke
7 [m] alrk fa’fmel’.egs-
% AT/ b /237 | 738/ |/17/-681 |/23/-b61 |,34/-b8) 3404}
= 2. =7 4. 5 & 1 7. 8. 9.

1.1 4,5.1072 0,783 | 1,57 | 11,47 2,55 5,12 37,3 39,2 60

1.2 3.1072 1,175 | 2,365| 16,8 3,16 6,57 46,7 -f - eg 52

.3 T.5.10°C 2,37 4,63 | 31,9 4,16 8,12 56 58 41

1.4 4,5.1072 7.83 F20,20 | 17 4,57 11,8 10 27 32




4, téblazat

A szintszabalyozé /1. ébra, B-szerinti érzékeld/ reagilési

ideje
Meriilési wélység Reaﬁélési-idé Reagéléasi 148
- lehiiléskor |felmelegedéskor
.40 t [8] t [8] ;
45 3 j 12
22,5 4 10
15 oo d=Eare
Hbémérsékleteloszlés
Adatok:L = 0,35m, D=3.102m Lc=1,5...15D =

45 e 45,007 . P 3,993,160 S a® ;

T =251 K> /l.a 8. dbra B jelll gbrbéjét/, T = 77,36 K
s :
T - T, = 173,64 K° ;
a, = 1000 kcal/m?h °k, ag = 10 keal/m?h °k ,
= 400 kcal/mh k° ;
G Dmn 3 i .a_ Dm -2
8y = g = 582,007 (W), & w ~—e— = 59,2 [m"%] ;

te]

1./ Els8ként a /14/ egyenlettel Ly kiildnbdzd értékeinél kiszamoljuk a
folyadékbameriild csbs:iakasz alsé végén fellépd 0x=°’[K°] hémérsék—
letkiildnbséget és a csé T, [K°] hémérsékletét. :

1.1., L =15.D.=4,5.10%m:

ch Lg /E} = 15,943, sh L /E; = 15,911 , cth Lg /E; = 1

i o
O R PR R T S O BN T SR B 1
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1.2, by =10D=13.307% m

ch Lg /a; = 5,089, sh L /E}>= 4,989, cth Lg /S; = ¥
0, = 1,137 k%, T = 78,497 k° .

1.3., Lp=5D=1,5.10"%n:
ch Lg /ap = 1,744, sh Lg Ya, = },429, cth Ly J5; =1
Oymo = 387 K°, T, = 81,23 K° .

14, Le=1,5D=4,5.10m
ch Lg vE} = 1,06379, sh L. JE} = 0,35295, cth Ly /S; =1

Oy = 13,05 k%, Wi 90,41 K° .

2./ A kapillériscsé folyadékbameriild végén fellépd hémérsékle tkiilsnbség
ismeretében az /5/ egyenlettel kiszamoljuk a folyadékbamerild szakasz
hbmérsékleteloszlésat. A fliggvénygrafikonokat a 8. és 9. &brin mutat-
Juk be. Megjegyezziik, hogy a 8. ébra l.4 Jelii gorbéjénél a vizszintes
tengelyen 10~es és a fiigg8leges tengelyen 0,5-6s, a 9. é&bra 1.3 gdr-
béJénél pedig az x-tengelyen 2-es skélaszorzdt alkalmaztunk. A hémér-
sékleteloszlasl gdrbéket normal Allapotban parolgd folyékony nitrogén
esetére szémoltuk: Pg; = p, = 760 tor, Ty = 77,36 Ko

A szémolt eredmények és a méréssel nyert adatok Gsszehasonlitésat
az alabbl mbédszerrel végezzik els

a./ Allandé folyadékszint mellétt /L =konstans/ ismert L, meriilési
mélységnél megmérjik a munkgkézeg péIIz abszolut nyomésat, a-
mely & Tg i, ‘telitési hémérséklethez tartozé telitett gbz
Pgr12 nyomdsébbl /lésd a 3. &brdt/ a melegebb kirnyezettel va-
16 hdegyensuly bedllésa utén alakult ki.

b./ A" /26/, /27/ és /28/ bsszefiiggésekkel plr;, - mért értékét he-
' lyettesitve meghatérozzuk a munkakdzeg kiilonbdzd halmazéllapotu
részeinek térfogatdt, az x folyadékhényadot és a h [(mm] To=

lyadékoszlop-magasségot.
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¢/ péIIZ 48 a hémérsékleteloszldsl gorbék ismeretében a /37/ és
/38/ egyenletekkel kiszAmoljuk a kondenzdlt munkakdzeg mennylaé-—

gét és térfogatit.

d./ Meghat4rozzuk a b./ és ¢./ szerint szamolt kondenzatum térfoga-
tok kbzobti kiilonbséget:av, [mm’].

Az 8./ ... d./ szerintl adatokat a 2. téblazatban foglaltuk Ossze.
A bet51ltbtt oxigén munkakdzeg-gaz térfogata . vy = 32,75 cm5 miis zer—
térfogat és p = pj = 3,35 ata t6ltésl nyomas mellett v = 37,8 Nem®,

tomege 53,9.10°% kg.

Hogy kicseiny meriilési mélységnél is alkalmunk legyen a nunkakozeg
T, =T, hémérsékleti értékelinek negkeresésére, a /9/ egyenlettel
1.3 és 1.4 egetekre meghatéroztuk a kapilldriscsd folyadék feletti
szakaszanak hémérsékleteloszldsdt. A fliggvénygrafikonokat a 10. &b-
ra szemlélteti. A /9/ egyenletben szerepls T, - T, [ K% értékeket
a 8. 43 9. 4dbra megfeleld gdrbéibbl nyertiikk a folyadék felszinét
Jjel618 helykoordinatédkndl. A 10. 4bran a folyadék felettl szakasz
adott helykoordindtéindl a kapillériscs8 hémérsékleteének mért érte-
kelt is feltiintettiik.

A 10. &brabél kitiinik, hogy a /9/ egyenlet levezetésénél felvett
peremfeltételek alapjan az x=0 és x:Lg helykoordindtaknal fent—
4116 hdmérsékletkiilonbségek ismeretében a kapillariscsé folyadék fe-~
letti részének lineAris hdéméreékleteloszlésdt grafikus uton igen
egyszerien meghatérozhatjuk,

Mint mlr emlitettikk, a fazisvAdltozdsok és az &llandd térfogat mel-
letti p~T Allapotvaltozdsok gyors lefolydsa és id6beli egybeesése
miatt nince lehetéség a telitésl nyomds és a telitésl hdmérséklet
tényleges értékeinek pontos meghatdrozasira. A szamolést az a “6riil-
mény is neheziti, hogy a VMI térfogat kérnyezeti homérséklete a ha-
tdrolé feliiletiek mentén kiildnbdzt. A miiszer térfogatdnak mintegy

90 %-at kitevd felsgd részeknél T2=Tk, a mindenkori szobahémérsék—
let. L, szakaszon a kapillériscsd kérnyezeti hémérsékletét a gbuz-
tér - parolgasl sebességétél fiiggd ~ vertikalis hdémérsékletprofiljal
natdrozzak meg. Az érzékeld kornyezeti hémérsékletét a mar ismert
hatésok jelentds mértékben befolydsoljbk. Ezért Pgrrz Mért értéke
alapjén vett T vonatkozdsi hémérséklet a tényleges egyensulyl hé-
mérséklett6l eltérd, fiktiv értéket reprezental: T *.TsIIZ . A vo-
natkozési hémérséklet kilonboz8é értékeit és a hozzatartozé %y Dol
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koordinftdkat 2 2. tAbldzat 10. rovatdban taldljuk. A vonatkozési
h8mérsékletek x, helykoordinadtéit az 1.1 ... 1.4 hdmérsékle telosz~
lési gorbéken mepgkeresve azh tapasztaljuk, hogy a fiktiv egyensulyi
hémérsékletek az 1.4 eset kivételével a kondenzalt munkakozeg fel-—
gzine folettl cebszakasz homérsékletét jJeldlik: x, > h. Az 1.3
profilnal a vonatkozasi hémérsékletet a szabdlyozott folyadék fel-
szine feletti calszakaszon x = L_ = 8 mm helykoordindtandl taldl-
juk. A 2. tablazat 6. rovatdban 1évé folyadéktérfogatok szémolasi-
nadl a /38/ egyenletbe a fiktiv egyensulyl hémérséklet értékeit he-—
lyettesitettiik. Az integraldsi 4llandét az oxlgén normal forrds—
pontjéndl érvényes fajtérfogat és hémérséklet értékeivel hatéroz~
tuk meg a

=112

C2 = 1ln v -

Osszefliggés segltségével.

Az eddig elmondottakbbdl és a hOmérsékleteloszlisi gorbékbdl kovet-
kezik, hogy a jelenségek tényleges lefolyésa Lg és Lg adott tar-
tomdnydban eltér a 3. Abrdn vazolt menettdl. A cseppfolybds oxigén
munkakizeg hémérséklete a hdegyensuly bedlldsa utén nagyobb a sza—
bélyozott felszinii folyékony nitrogén hémérsékleténéls T .., > T«

: e fle

Az érzékeld lehiilési periéduséban a szabdlyozb reagilési iéején
azt a t [s] idétartamot értjilk, amely slatt a 2. tdblazat 2-es rovatdban
1év8 abszolut nyomdsok kialakuldsdhoz sziikséges hémérsékletcsdkkenés 1lét—
rejon. ' ;

A reagélési 1d§kiés az 1d64llandbk szémoldsakor a mérésnél bedl-
litott helyzeteknél jellemzd adatokat vettiik figyelembe. A reagilési 1ddt
a /16/ egyenletbdl fejeztiik kit

e lin 6.~ 1n0l T [s) .

A reagdlési 1d6t kifejezd fentl Osszefiiggésben a 6, kezdetl hémérséklet-
kiildnbség értékét méréssel Allapitottuk meg: 0, = 26 K°. A kezdeti hémér-
‘8ékle tkiilonbségnek megfeleld érzékel8-hdémérséklet jelentette a héegyensuly
bedllasdt, és a mérések inditdsénak lehetdségét. A hbegyensuly bedllésa-
kor a munkakdzeg abszolut nyomisa 3,2 ata volt., A lehiilés és a kondenzéld—
d4s befejezését képezb © homérsékletkiilonbség értékét a B. 68 9. é4bra
megfeleld fiiggvénygrafikonjabél nyertiik a vonatkozé h [mm] folyadékosz-
lop magassag felét jel816é helykoordinAtanal. A kiilonbéz6é formulékkal mee-—
hatdrozott idéallandékat a 3. tAblazat 2, 3 és 4 rovata tartalmazza. G;
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ériLékét a /30/ vsszefiiggbusel szémoltuk, amelybe a 2. tablazat 6~08 rova~-
t4bdl vett folyadéktérfogatbdl meghatirozott G, folyadékmennyiséget he- -
lyettesitettiik. Az 1d84llandb /34/ képletében szerepld k hdatbocsajtasi
tényezdt a /32/ egyenlettel szémoltuk, amelyben a feliiletarényok valtoza~
s4t is figyelembe vettiik. A kiilonboz8 1d64llandbkkal nyert reagdlési i-
dék értékeit a 3. téblézat 5, 6 és 7 rovatéban taldljuk. Szémolésndl az

P 3x0,5 mm keresztmetszetii kapillariscsd alsé Le=45.mm hosszu szakaszét
tekintettiik h8érzékeldnek. A téblézat 7. rovata a mért reagdlési iddket
tartalmazza.

A reaghlési id8k szémolt és mért értékeinek Osszehasonlitésébil
kitiinik., hogy az 1d84lland$ tényleges nagységdt 4/ egyenlettel szamolt

érték kdzelitl meg legjobban. Az 1.4 esetben mutatkozd tetemes eltérés a
cseppfolyés nitrogén kdzell szintjén lejatszbédé jelénségeknek tulajdonit-’
haté, amelyek az érzékeld és a kdrnyezet kozottli hédtvitelt nagymértékben
befolyhsoljak.

A szémolésnédl felhasznilt adatok:

Ge = 1,68 g; ¢ = 0,055 cal/gr; Fe = 4,24.10_4 m2 [teljes/;
W ¥ L

Fc = 2,82.10 " m” /teljes/; 6 = 5.10 " m;
ag = 1000 keal/m?h K° = 2,78.10"t kecal/m?s K° ;

= 2 o (- T
[ e 1500 kcal/m“h K3 A = 400 kcal/mh K~ ;

PEA. & -

eo =26 K 3 r = 51 cal/g.

A 3, t4blézat 9~es rovatdban az érzékels felmelegedésénél mért rea—
ghlési 1d8ket taiéljuk. Mérésénél az érzékeldét az adott L¢ merilési mély-
8égb8l hirtelen a folyadék felszine f61lé emeltiik ugy, hogy a kapillaris-

csé alsbé vége minden esetben . x=5 mm tavolségban volt a cseppfolybs nitro-
gén feliiletét6l. A reagflési 1d6n azt az 1d6t értjlik, amely alatt a munka-

kézeg nyomdsa a vonatkozd plr., [ata] értékrél 3,2 ata értékre valto-
zott. : : : £,

Fentlek alapjén megdllapithatjuk, hogy a szabalyozb reaghldsi
idejét alapvetéen a munkakdzeg fézisvéltozésain&l7fellép6 dtalakuldsl hé
nagységa és a héatvitel kbrilményel szabjédk meg.

Osgzefoglalés
A miikodési jellemzbk szémolt és mért értékeinek Gsszehasonlitésa
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meggybzben bizonyltja az elméletl vizsghlat helyességet. Az lsmertetett
eredményekb8l kiindulva kriogén folyadékok szintjének automatikus szabé-
lyozéséra alkalmas mﬁvazerc'salédot dolgoztunk ki. A milszercsaldd megfeleld
tagjénak kivalasztdséval a gyakorlatban eléfordulé feladatok nagy része
/ezakaszos vagy folyamatos szabAlyozéssal/ megoldhaté. A miiszerek kdzdtt
elektromdgneses folyadékazelep ['7] vezérlésére alkalmas egyszeri elektro-
mos szintjelzé /jeldtvivs/ is szerepel.

Kbszonébnyllvénités

Solt Gyorgynek a matematikai leirésok konzultéldséért, Pintér
Attildnak a méréberendezés Osszedllitéséban nyujtott segltségért mondok
kbazonetet.
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Alaésony forrasponta folyadékoknal alkalmazott
kondenziciés folyadékszint-szabalyozék vizsgalata

1. Rész

BALLAJANOS
KFKI, § totleat T

" DK.:532:336,423:532.2—50

Az slacsony forrdapontii cseppfolyésitott gdzokat ndvekvo mennyiségekben alkalmaz-
zik a tudomdnyos kutatds és az ipari termelés teriilotén. Igy a kriogén folyadékok
szintmagassiginak jelzése és szabdlyozdsa — egymadstél eltérd koriilményck kozott —
napi feladatként jelontkezik. A koriilmények kilonhoz6ségét a folyadékok fizikai és
kémiai tulajdonsdigaiban, a Ai):irolgés sebességében, a beépités modjiban és jellemz6
méreteiben, tovabbd a specidlis krnyezeti ha tdsokban (pl. sugdrzidsos hédtvitel egy hi-
degebb fal felé, migneses tér jelenléte sth.) fendllo eltérésok hatirozzik meg. Az egy-
szer(i felépitési, megfeleléen méretezett kond enzdciés folyadékszint-szabdlyozokkal a
szabélyozdsi feladatok zomét megoldhatjuk. Ismertetjiik e szabilyozék elméleti ¢s ki-

sérleti vizsgilatéra kidolgozott médszereinket, azok eredménydt és néhdny gyakorlati

alkalmazdsat.

A kondenzécids szintszabédlyozok szerkezetét az
1. dbrdn mutatjuk be. A kriogén folyadék kivint
szintjére (F) bedllitott érzékeldt (1) kapillériscsé
(2) koti ossze a szobahSmérsékleten és atmoszfé-
rikus nyomdson levé szabdlyozéval (3). A szabé-
lyozé (3) beavatkozé szervét a jelatvitel szerint
kell megvélasztani. Mechanikus jeldtvitelnél (I.
megoldds) a kapilldrisess (2) a szabalyozéban (3)
elhelyezett cs6membrdn rogzitett végéhez csatla-
kozik. A cs6membran elmozdulé végére a beavat-
kozé szervet képezs ghzszelep zdrbelemét forraszt-
juk, a gdztoml6 csatlakoztatisira alkalmas szelep-
iiléket pedig csavarmenettel rogzitjiik a szabé-

1. dbra. Kondenzdcibs szintszabilyozék szerkezete

1 — wzintérzékels; 2 — kapilldriscsd; 3 — szabdlyozd; 4 -—— tiszole i
§ — kontakt-manovikuummérd; 6 — toltSesd. I -— Segédenergla
nélkiil midkddé egyszerd kétdlldsd szabdlyozd; JI — Folyadékszing
Jelz6 és a beavatkozd szerv vezériésére alkalmas sloktromos jeldtvive
tag. A — a kriogén folyadék szdllitéedényén (tdptartdlydn) lovs pdro-
logtaté csonk ‘cu(l'nkoltnuan: Bk— tnutl:_iwodény (tdptartdly)
yomdsleeresztdse; - ontaktusok; ¥ — a szabdlyozott
folyadék felszine i

lyoz6 (3) kiilsé burkolatidboz. Kontaktmanomé-
terhez (5) csatlakozé kapillarisesd (2) esetében
elektromos jelatvitelt (I11. megoldds) val6situnk
meg, és ehhez beavatkozo6 szervként elektromigne-
ses miikodés(i folyadék- és gazszelepeket alkalma-
zunk. A szabdlyozé bels6 terébe a szobahdmérsék-
letii szakaszon levd tiiszelepen (4) vagy egy mecha-
nikusan lezirhaté esGesonkon (6) keresztiil toltjiik

. be a munkakozeget. A szabilyozé konkrét felépi-

tését, a munkakozeg (t61t6gaz) anyagit és a toltési
nyomdst a mindenkori szabdlyozdsi feladat sze-
rint kell megvélasztani. Ezek a tényezik a szabé-
lyoz6 miikodését, a szabélyozdsi eltérés nagysigdit
és a stabilitdst alapvetGen befolydsoljak.

Vizsgilatainkndl figyelembe vett anyagok (gé-
zok), — mint CHy, O,, N,, Ne, H, és He — legfon-
tosabb fizikai jellemzdit, tovabba a normél dllapot-
tél eltérG folyadékillapotok ecgyensilyi nyomais-
és homérsékletértékeit jelols giznyomdsgorbéket
[1] tartalmazza.

Aszabilyozoval (3) dsszekotott érzékelGben (1)
a toltégaz az érzdkeld, valamint a kriogén folyadék,
illetve a goz kizotti héatadds kiillonbsége alapjin
kondenzalodik vagy pdrolog el. Az érzékelGben
kondenzélt munkakozeg szintmagassiga, megkoze-
litGen azonos a szabdlyozott folyadékszinttel.

A folyadékszint esokkendsekor a meleg kornyd-
zettel Osszekotott jo hovezets kapillirisesovon (2
keresztiil létrejott hébevitel kivetkeztében az ér-
zékelSben levo folyaddk pédrologni kezd, és a belse

. rendszer nyomdsa a magasabb hémérséklethez

tartozo telitési nyomdsig n6 meg. Folyamatos hé-
bevezetés mellett a teljes folyadékmennyiség gyor-
san elpdrolog. A fazisvéltozis alatt a belsé tér nyo-
mdsa ugrisszer(ion megemelkedik, mely utdn a to-
vébbi felmelegedés mértékének megfelels nyomis-
novekedés kovetkezik.

A szintszabilyozé vy Alland6 térfogati bel-
86 torét kitolté gz tomegének tilnyomé része
a szobah6mérséklet(i falakkal hatdrolt szakaszt
foglalja el. Ezért/n kondenzilédis el6tt kicsiny &
toltdgaz hémérsékletesokkendsébdl adodé nyomds-
esés. A folyadék elpdrolghsa utén a szobahSmér-
sékletfi kornyezet és a toltdgaz kozotti jo hesere
kovetkeztében a ghz igen rovid id§ alatt felvessi
azt o @ hémennyiséget, amely T, kezdeti h6mér-
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2. abra. A munkakézeg p—T dllapotvaltozisa

sékletét a kornyezeti hémérséklettel azonos 7T',=
=1 véghGmérsékletre emeli (2. dbra).

A vy alland6 térfogat mellett lejatsz6do dllapot-
valtozdst az 4&ltalinosan ismert termodinamikai
egyenletek irjik le. 3

Megjegyezziik, hogy a miiszer belsS terének vy
térfogata csak kontaktmanométerrel miikods sza-
béalyozoknal tekinthet$ dllandénak. A mechanikus
jelatvitelre szolgdlé csémembrénos miiszereknél a
toltégazt magiba foglald belsé tér térfogats a tolt6-
iz nyomdsvaltozdsdnak mértékében a kondenza-
ci €8 a 2-es dllapot kozott mintegy 20...25%-0s
nivekedést mutat. A p, toltési nyomds értékét
— mint mér emlitettiik — a szabdlyozési feladat-
nak megfelelGen kell megvalasztani, ps > p,.

A kondenzéciés szintszabélyozok miikodési elvé-
nek véizlatos dttekintése utén kozelebbrsl megvizs-
géljuk a szintérzékelSnél lejitszod6 termikus folya-
matokat. '

A SZINTERZEKELGO HOTANI VIZSGALATA

A szintérzékel6 hdtani vizsgalatdnél az alabbia-
kat feltételezziik : i

a) A munkakozeg kondenzéléddsa a szabilyo-
zott felszinfi kriogén folyadék telitési hGmérsékle-
téhez tartozé egyensilyi nyomdson fejezddik be.

b) A szabilyozott felszini folyadékban és a hé-
érzékelSben levs kondenzitumban — a keveredés
63 az dramlds kovetkeztében —a fiird6 minden he-
lyén dllandd, a telitési nyomdshoz tartozé egyen-
stlvi hémérséklet uralkodik.

A hétani vizsgdlat a munkakozeg kondenzdlé-
désdnak (elpdrolgdsinak) hésziikségletére és id6-
beli lefolydsira terjed ki. A matematikai analizis-
ben a fizikai dllapot felvizoldsa utén az egyenletek
levezetésétdl eltekintiink, esak a szimoldsra (mére-
tezésre) alkalmas vég-képleteket ismertetjiik. A
részletes matematikai vizsgdlat (2)-hen talilhat6.

A viszonyok legegyszeribb dttekintésére a g6z-
nyomisgirhék alkalmasak. Példaként az atmosz-
férikus  nyvomdson parolgé  folyékony nitrogén
szintjének szabdlvozdsiat vessziik fel, amelynél
Pa=2 att toltési nyomdsi oxigén munkakizeggel
miikodd szintszabilyozot alkalmazunk.

A szabilyozott felszini kriogén folyadék fizikai
allandoit 1-es, nz O, munkakizeg fizikai &llandoit
pedig 1108 index-szel jelilve a2 dbra alapjin lit-
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hatjuk, hogy esetiinkben (és minden kondenzéciés
elven mfikidé szintszabédlyozonil) a belsS rendszer
folyadékillapota a géznyomasgorbének a kritikus
pont és a hirmaspont kozotti szakaszira esik. A
kondenzicié kezdeti hdmérséklete a p, toltési nyo-
mis és a kondenzilédéas elstti lehiilésbdl adodé
nyoméscsokkenés 4ltal megszabott payr telitési
nyomishoz tartozé T egyensilyi hémérséklet
A kondenzalédéds befejezésekor a cseppfolydés O,
munkakozeg homérséklete a szabélyozott felszinli
folyékony nitrogén p,;=1 ata telitési nyomasdhoz
tartozé T hémérsékletével azonos: Tap=Ta=
=717,36 °K. A munkakozeg egyensilyi nyomésa:
Ps11a=0,2 ata.

A rugéerd nélkilli folyadékszint-szabédlyozok
biztonsdgos miikodésének feltétele, hogy a toltd-

|l
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3. dbra. Az oxigén és a nitrogén géznyomdsgirbéje

gzt tartalmazé belsd rendszer nyomédsa megfelelé
értékkel térjen el az atmoszférikus nyomdstél.
A negativ nyoméskiilonbség 7o =T’y feltétel tel-
jesiilésével igen rovid idS alatt és igen biztonségo-
san elGdllithaté. A pozitiv nyomdskiilonbség el6-
allitasdhoz a szintérzékel6 és az O, munkakozeg
hémérsékletét Ty értékrdl elfogadhatéan rovid
id6 alatt 7. értékig, tehdt kb. 20 °K-kal kell
megndvelui. Ennek érdekében megfelels hobevitelt
kell biztositanunk, amelyet a kapillirisesG hove-
zetési tény +Gje. hovezetd keresztmetszete, hossza
és a hédtadasi tényezdk alapvetéen befolydsolnak.

A szintérzélels termikus egyenletei
Az dezckelok szerkezeti megolddsa kiilonhozoé
lehet. Legegyszer(ibb az a megoldds, amelynél a
hévezetd kapillavisesd zdrt also szakasza képezi az
érzckelot.
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A sziikséges hdbevezetés biztositdsa érdekében
— féleg atmoszférikusnsl nagyobb nyoméson pé-
rolgé szabélyozott felszinii kriogén folyadékokndl
~— a kapillariscs§ és az intenziven pérolgé fiirdst
elhagyé hideg g6z kozotti nagy héitadis kompen-
zéldsara a kapilliriscs8 elektromos fiitésérdl kell
gondoskodni.

A héataddst mér igen egyszeri megoldé.soklml is
minimumra csokkenthetjiik. Ebben az esetben az
érzékeld kiilon szerkezeti elem, amelynél természe-
tesen a j6 hditadds biztositdsa a legfontosabb ko-
vetelmény, ‘

Az érzékelGkre vonatkozé osszefiiggéseinkkel az
aldbbi kérdésekre kivinunk vélaszt kapni:

1. Folyadékba meriil§ érzékelénél Ly;=0,5 ..15D
meriilési mélység mellett (ahol L, a meriilési mély-
ség, D a héérzékel§ kiilsd dtmérdje) milyen koriil-
mények kozott torténik az érzékeld lehfilése és a
toltégédz kondenzdlédédsa.

2. A folyadék felszine felett z=0...1,6 D tdvol-
sigban elhelyezkeds érzékels felmelegedésének
mértéke és idStartama megfeleld lesz-e a szabdlyoz6
lengésmentes miikodése és a szabélyozdsi eltérés
szempontjabol.

A) A hiérzékeldt a hévezetd kapillirisesd alsé
zart része képezi. Nincs elektromos {{ités, tovibb4
nem csokkentjiik a kapillariscs6 és a hideg kornye-
zet kozotti hGeserét.

A kapillérises6 és az érzékel6 elrendezését a 4.
dbra szemlélteti.

Jelolések ékelb és a hldegebb kbrnyezet ko-
zbttl hédtadém ténzezb a csb folyadék feletti szakaszdn;

, 82 érzéh bb kornyezet‘ ozotti hbdtaddsi
tényez6 folyadékbn meriils szakaszé Ly, az érzékelb be-
meriilési mélysége; L, a kapilliriscsd hnssza a folyadék-
felszin feletti gdztérben; Tm, a kapilldriscss felsd meleg
végének hémérséklete X = Ly helyen; T, a kapilldriscsd

hémérséklete a folyadék felszinénél, X =0 helyen;
a x
©
|
[ TR
X ¢
2]
4. dbra. Az egyszerdt kapillirisesé elrendexzési vislata
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'fof adék pérolgdsi nyomdsdh

a kapilldriscsé végének hdmérséklete. Ty, a knogén
tartozé egy i yl (te~

i) h&mérséklet; 4, a csdanyag adott hémérsékletha-
Mrok kozotti, kdzepes hévezetési tényezbje; D, a kapil-
ldrigess kiils6 dtmoérdje; F a kapilldriscsd hévozets ke-
resztmetszete.

Megjegyezziik, hogy az X helykoordintét a fo-
lyadék feletti és alatti szakaszon egyardnt a hé-
vezetés irdnyédval ellentétesen vettiik fel. .

Hémérsékleteloszlds

A bevezetSben feltett kérdéseinkre a vélaszt a
cs8 X helykoordindtdja mentén fellépé hémérsék-
letvaltozés vizsgélatdval keressiik. Tudjuk, hogy
a h8mérsékletvaltozést a ¢s6 hosszirdnyaban tor-
ténd hdvezetés és a kornyezettel valé thaere be- .
folyésoljik.

A 4. dbrajobboldalén lathaté dx hosszisdgh cs6-
elemre — a radidlis h6mérsékletesokkenés elhanya-
goldsdval — a héegyensiilyt az a.lébbx kifejezéssel
kapjuk: o

AFdxF—mDn dx(’!’ Ty)=0, (1)
ahol 7' a csbelem hémérséklete;
Ty a hidegebb kornyezet hémérséklete;

« a hidegebb kiils6 kozeg és a cs6fal kizotti
hdétadési tényezd;

A a cs6fal hévezetési tényezbije;
D és F mér ismertek.

A hémérsékletvaltozds differencidlegyenlete
420

Tix—f—— a@=0 (2)
amelyben
a_.—A-DF—"(m“’), O=T-T:

Az érzékel6 folyadékha meriils részére vonatkozé

' h6mérsékleteloszlas egyenlete

T—T.:(T,,-—T,)[chx'v’r;;-# al_ishx]/’af) 3)

AV as

Az érzékeld folyadék feletti szakaszénak hémér-
sékleteloszldsdt vizegdlva az alibbiakat kell figye-

 lembe venniink.

a) A cs6 és a hidegebb kornyezet kozotti hédt-
adést o, h6dtaddsi tényezGvel jellemezziik, amely-
nek értékét az x=0...v=L, szakaszon dlland6-
nak vessziik.

b) A T kornyezeti hdmérséklot n fnlyndék ph-
rolgdsi schességétl fiiggd X = L, magasségig azo-
nos a folyadék hémérsékletével: 1y =T,.

¢} X > L, értékeknél Ty =1T',, a T kornyezeti
hﬁméraoklet 'y t& T-ig kozel linedrisan novek-
szik.

Linedris novekedést feltételezve az érzékels fo-
lyadék feletti szakaszdra vonatkozé hémérséklet-
eloszldsra az alibbi egyenletet kapjuk:
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sh (Ly—x)Vag

(4)
sh LV a,

T-T.:I—(Tm—T.)HTrT.)
<

Az érzékels folyadékba merild végén fellépd
hémérsékletkiilonbség :

P (%)

Beeo=To~T'=

| L)

5. dbra. A kilddn érzékeldi tartadmazé kupl'llcir"&nd elrende-
" zdsi vdzlate

A (3), (4) és (5) egyenletek segitségével meghaté-
rozhatjuk az érzékels (kapillirisess) kiilonboz6 sza-
kaszain fellépé hémérsékletkiilonbségeket és a csl
hémérsékletét. £

Az érzékels idGdllandéjinak és a munkakozeg
fhzisviltozdsait kisér6 héjelenségek vizsgalaténak
médszereit B.-nél ismertetjiik.

B) A kisebb Atmérdjii hovezetd kapillirisesd alsé
végére nagyobb atmérdji szintérzékeld van felfor-
rasziva. Nines elektromos f(ités, tovibbé nem csok-
kentjiik a kapillirisess és a hidegebb kérnyezet ki-
z6tti hGeserét. ‘

Az elrendezést az 5. dbrdn mutatjuk be. A jelolé-
sek a 4. dbra jelsléseivel azonosak, az érzékels jel-
lemz6 méreteit pedig az aldbbiak szerint jeloljiik:
Lq, 0z érackels hosszisfga; Dy, az érzékel§ kiilss
dtmérGje; T, az érzdékeld és a kapilldrisess taldlko-
zési pontjanak hémérséklete.

Homérsékleteloszlds

Az éradkels és a kapillbrisesé killonbiz6 szaka-
_szainak hémérsékleteloszlisit az A)-nél levezetett
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(8), (4) és (5) egyenletekkel kapjuk. Mivel az érzé-
kel6nél az axidlis homérsékleteloszldst alapvetSen
a kapilldriscsovon keresztill bevezetett hédram
nagysiiga hatdrozza meg, az érzékelére vonatkozé
osszefiiggésekben szerepl ,,u” dllandé kiszémold-
sénal is D és F értékeket lehet helyettesiteniink.

A szintérzékel6nek kiilon szerkezeti elemként
val6 beépitése akkor indokolt, ha az A)-szerinti el-
rendezéssel dsszehasonlitva né a szabélyozas pon-
tosséga, és esokken a reagilisi id6. Knnek eldon-
tésére megvizsgdljuk az érzékeld és a hidegebb kor-
nyezet kozotti hoatadési folyamatot, és meghaté-
rozzuk az érzékels idéallandojat.

A szintérzékeld lehiilése, az idballandé meghatdrozdisa

a) Az id6allandé kozelité értékének meghatiro-
zésandl tobbek kozott elhanyagoljuk a kondenzé-
ci6s hé és a kapillariscsovin keresztill a taldlkozési
helynél bevezotett hé elvondsat, az érzékels anya-
ganak hdvezetési ellendliasat pedig nulla értékiinek
teltételezziik.

Az id6allandé kozelits értékét a

r=22 ) e

Foxy
a ¢ id6pillanatban fennallé hémérsékletkiilonbséget
pedig a : X
; =6, T (1)
egyenlet frja le.

Itt Fo, az érzékeld kiils6 hoatadé felillete; ay, a ér-
bkelb és a bilyozott felszinfi folyadék kozotti ho-
dtaddsi tényez6; O, az érzékeld és a kirnyezet kozdtti
homérséklotkiilonbség ¢ idopillanatban; 6, az érzékels
és a kornyezet kozoiti hémérsékletkiilonbség ¢ =0 id6-
pillanatban; t az id6; Ge az érzékeld témeoge; ¢, az érzé-
kel6 anyagénak kozepes fajhéje © hoémérséklettarto-
ményban. i
Abban az esethen, amikor az érzékeld csak rész-
ben meriil a folyadékba, a (6) egyenletben az L,
meriilési hossznak megfelels ¥, héitadé feliilettel
kell szémolnunk. A hdvezetési ellendllds nulla ér-
téke miatt az érzékeld teljes G, tomegének lehfité-
8ét kell figyelembe venniink.
A (7) exponencidlis fiiggvényt a 6. dbra dbrézolja,
amelyen grafikus szerkesztéssel meghatéroztuk az
idéallandot. :

t=T id6pontban: @=0,e"'=0,3679 O,.

Az érackels kozelitd idddllandoja tehdt azt az
id6t jelenti, amely alatt az érzékeld és a kérnyezet
kozotti hdmérsékletkiilonbség a O, kezdeti hmér-
sékletkiilonbség kb. 37%-ara csvkkent.

b) Az id6éallandé pontosabb értékénck meghatd-
rozésindl a munkakozeg koundenzécids héjének el-
vondsit is figyelembe vessziik. i

A fiigg6leges csdfeliileten nem nagy sebességgel -
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6. dbra. Az érzékeld dtmeneti fitggeény-grafikonja

lamindrisan lefolyé kondenzétum és a cséfal ko-

zotti o, kondenzacios hddtadasi tényezét a Nusselt

sltal javasolt sszefiiggésekkel lehet kiszédmolni (3).
Az id6élland6 pontosabb értéke

Qo+ Ger
e (8)
nagyobb a (8) dsszefliggéssel nyerhet6 kozelits ér-
téknél. A (8) egyenletben @,, az egységnyi h6mér-
séklet-csokkenés hatdsara kondenzalt munkakozeg
mennyisége ; 7,.a munkakozeg kozepes parolgéshéje
a folyamat hémérséklettartoménydaban.
¢) A kondenzécids h§ elvonéednak folyamatét
G
FE (9)
idGéllandéval jellemezhetjiik, amelyben a még is-
meretlen & hSithocsitési tényezire a
PR AR i
1E 1R, 3
el arFy’ A
osszefiiggés vonatkozik.

T=

T=

(10)

A (10) egyenlet jeldléseci: Iy, az érzékel belsd hédt-
adé felillete, amelyen 16trejon és lefolyik a filmszer(
kondenzétum; - Fy= F, a kiils6, szabdlyozott felszin(i
folyadékba meriild hodtadé felillet; & a hdérzékels
falvastagsdga; A a h6érzékel§ anyagdnak kizepes héve-
zetési tényezbje.’

A kovetkezékben G, rozdsdnak lehetdségeit
ismertetjilk. Adott T telitési hémérackloten a gozfizis
térfogata:

Rk

b Pp Ty i
V= parswy 5 '-’T-(N om?] (11)
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ahol: psir2 a telitési nyomds értéke a kornyezettel valéd
héegyensily bedlldaa utdn (ldsd e 2, dbrit); vy, a mi-
azer munkakozeggel toltott térfogata; pp a barométer-
dllds, po= 760 torr; T'y a kornyezet hGmérséklete; T, =
273,16 °K.
A folyadékfdzist alkoté munkakdzeg térfogata
V'=V-¥" (12)
ahol V' a betbltétt munkakbzeg dsszes térfogata, A kon-
denzdtum térfogata
Vi=eV’ (13)

A (13) dsszefiiggésben ¢= 1,252, az 1 Nem? gdzbol ke-
letkez6 folyadék térfogata mm?-ben.

Megjegyezziik, hogy a kisérleti vizagélat folyamdn®
csak pare értékét tudjuk mérni.

A munkakozeg folyadék-gbz fézisardnydnak megha-
tdrozdsdndl fontos a T’ telitési hémérséklet értékének
ismerete. Azt a falhGmérséklet értéket, amelyre fent-
dll a Ty= T, egyenloség, a kovetkez6kben vonatkozdsi
hémdrsékletnek neovezziik, és T'y-al jeloljik. Tehdt:
Po=Te=T.

Adott Oet=Tsmn — Tsniz teljes kondenzdeiés hékoz-
ben keletkez6 kondenzdtum mennyisége ;

Ge=Vayp (14)
ég ebbdl i
, Ge
Go=—s " 1
ot (16)

daszefiiggéssel nyerjiik az 1 °K hémérsékletcstkkendssel
elérhetd fajlagos kondenzitum mennyiséget.

A (14) ssszefiiggdsben 5 a kozepes folyadékfajstly a O
miikddési hdmérséklettartomdnyban.

A (15) egyenlet a hémérsékletvéltozds és a konden-
zdlédott munkakozeg mennyisége kozott linedris kap-
csolatot feltételez. ]ﬁiziavdltoz&snél ez n feltétel nem
teljesiil, azonban a (15) formuldt interpoldciés képletként
haszndlhatjuk. Az interpoldcités sszefiiggéssel szdmolt

- jellemz6k — mint azt a késGbbiekben latjuk majd — a

mért, értékekkel a mérési hibdn beliil j6 egyezést mu-
tatnak.
Az adott telitési hémérsékletnél keletkezett folyadék
mennyiségét B ‘
v,
Go=Gm - L
v

(16)

egyenlettel kozvetléniil is meghatdrozhatjuk. Az bssze-
fiiggésben: G a kondenzdlt munkakdzeg, Gm 8z Osszes
munkakdzeg mennyisége; var a mlszer munkakozeggel
kitoltott térfogata; v=1v"" a telitott gbz fajtérfogata.

A telitett géz fajtérfogatit

b ;
In v=—1-;+0, (17)
Osszefiiggés adja. Az egyenlotben T'=1T, a telitési h6-
mérséklet, b és O, dllandbk. (A 17) egyenlet levezotéae
és az dlland6k értékeinek meghatdrozdsa [2]-ben, a
va=f(T4) é8 a ps=f(T%) fliggvénykapesolatot lefr6d to-
vébbi tsszefiiggések pedig (4, 5, 6)-ban taldlhaték.

A gzintérzékels felmelegedése

Az érzékels folmolegodéadnél a hémérsékletniveke-
dés sebessége kicsiny és kizepes pdrolgdsi-veszteségli fo-
lyadékfiird6k esetében igen .kicsiny értékti. A munka-
kozeg dllapotdt a T'y= T’y h6mérséklet szabja meg. A fo-
lyadékuténtoltésnek Ty=Tsirs  esotén, de legkésGbb
a Ty=Tsm dllapot elérésénél meg kell kezdddni.

A felmelegedés menctének vizegdlatit arva az esctre
vonatkozéan célszeri elvégezni, amikor o munkekozeg
nagyobb részét még kondenzdlt fiazisban tartalmazé ér-
zékelé hbdtadé felilletének tilnyoméd része rovid idé
alatt a szabdlyozott felszinG folyaddk foletti gbztérbe
kerifl (X=0...5 mm). i

A géntérben elhelyozked6 érzékels hémérlege (Lj=0

Qov—Qc— Qs ~ Qp=0 (18)
ahol: @y, a kapilldriscs6bbl T hémérsékloten vezetéssel
dtadott hé; Qs a kondenzdlt munkakizeg részleges

" esetre)
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(v. teljes) elpirologtatdsinak hésziikséglete; Qn, az ér-
zékeld  felmelegitéséher sziitkséges hémennyiség; Qg,
az érzékels Fg feliletén a hidegebb kérnyezetnek dt-
adott hémennyiség.

Az érzékeld felmelegedésének differencidlegyenlete
(Ly=0 esetre).

(Qu— Q) dt=(Gec + GEF) 4O (19)
amelybdl a felmelegedés sebessége :
i =
Lot (20)
dt  Ge+Gr

A (20) egyenlet nevezGjében levs kifejezések miir is-
mertek, a szimldléban levs hédramokat pedig analiti-
kus dsszefiiggésekkel szdamolhatjuk [2].

A (20) egyenlet jol szemlélteti a kiilonbiz6 tényezik-
nek az ¢érzckels felmelegeddési sebességére gyakorolt ha-
tésit. Gyors hémérsékletemelkedds érdekében a jo hé-
vezotd anyagokbol készitett kapilldrisesé hévezet6 ke-
resztmetszetét megfeleld nagysigira kell megvilasz-
tani, ¢és gondoskodni kell az érzdkeld optimdlis méretei-
rol. A munkakozeg befolyisit az alibbiakban részlete-
sebben megtirgyaljuk.

A szintérziékels felmelegeddését jellemzé idédllando
bemutatott modszer szerint lehet meghatdrozni.

Az dtalakuldsi ki befolydsa

Mint azt az el6bbickben Littuk, o szintérzékeld lehii-
Iési és felmelegeddési sebességét a latenshé mennyisége
jelentds mértékben befolydsolta. A latenshé mennyisége
a szabidlyozoba toltott munkakdzeg pdrolgish6jétol,
térfogatitol és a keletkezott folyadékhinyadtol fiigg:

Qo= xvarpr 10-8 (21)

ahol: «, a kondenzicid végét jelentd Thirz hbmérsékleten

AHolléps folyaddékhdinyad; var, a szabilyozé munkakozeg-

gel kitoltott belsé térfogata; p a munkakozeg toltési
nyomasa; » a munkakozeg pirolgdshéjoe.

Tekintettel arra, hogy a szabilyozé reagildsi idejét
alapvet6en az érzékols idodllanddja  szabja meg, az ér-
zékeld gyors hémeérsékletviltozisa érdekében a szaba-
Iyozd var térfogatit és a toltési nyomidst a lehetséges leg-
kisebb értékiire tervezzitk. A munkakozeg megvilasz-
tdsa szempontjibol a piarolgdsh6 és nz adott telitési ho-
m](’arséklntuu keletkezo folyadékhinyad nagysiga anéry-
ado.

Bedrkezett: 1969. janius 5.

Baara H.; Wccnefosanue KOHACHCAUMOHHBIX PErynasTo-
POB ypOBHH KMAKOCTeH, NpuUMeHsIeMBIX INA IKHIKO-
cred HU3Kol TemnepaTypol Kunenus,

Bee vanie npuMenstiorest B HPOMBIIACHHOCTH H B HAY Y=

HEIX HMCCHEA0BANMAX 1'A3BI 1B HKIKOM COCTOSIHIN HHBKOI

Temnepatypoit kKinennsi. Takum oOpalom cHrHanusas

U perviupoBaHHe YPOBHA TAKHX KHAKOCTEl - npu pas-
JIHYHBIX YCAOBHAX — Crajiu e)xeneBHoil 3agayost. Pas-
JIMUHBIE YCJI0BHST HOJIYUAIOTCS 34 CUeT GUIHYeCKHX M XH«
MHYECKHX CBOIICTB IKoCTell, CKOPOCTH HCHIAPeHNsT, CTI0-
coba nocTpoeHHst 1 rafapuToB M CHEIMANLHBIX BHELIHIX
BoaaeficTiit (nepejava Tenna M3Ny4YeHHeM, MarHUTHOe
moje u T. 1.). i

Pervasitop nyeer npocroe nocTpoeHife, i /i? °T BO3MOIK-
HOCTb HA pemieHHe GOJILIWEHCTRA 3a/jak Pervinposavust.

H3noum MeToAibl TEOPETHUYECKOro M NPaKkTHYeCKOoro
uceaeosannii, paspadoTaHHbIX JUIsl 3THX PETrVIISITOPOB,
PESYALTATHE 1 HEKOTOPBIE MPAKTHUECKHE NPHMCHEHHS.

Balla, J.: Die Unter g der Kond (i Nivean-
regler, die bei Fliissigkeiten von niedrigem Siedepunkt
verwendet werden.

Verflissigto Gase von nicdrvigem Siedepunkt werden
in verschiedenen Gebieten d. ¢ wissenschaftlichen For-
schung und der industricllen Produktion in wachsenden
Mengen verwendet. So erscheint die Anzeige und die
Regelung der Niveauhihe von kryogenen Fiissigkeiten
— unter verschiedenen Bedingungen — als eine alljig-
liche Aufgabe. Die Unterschiede der Bedingungen wer-
den durch die physischen und chemischen Eigenschaf-
ten der Flissikeiten, durch die Verdampfungsge-
schwindigkeit, durch die Art des Einbaus und der kenn-
zeichnenden Abmessungen, ferner durch die speziellen
Umgebungseinflitsse (2. B. Wirmeiibertragung durch
Strahlung auf eine killtere Wand, die Anwesenheit eines
magnetischen Feldes, usw.) verursacht, Mit Hilfe der
richtig  bemessenen  Kondensations-Niveauregler  von
cinfuchen Aufbau kinnen die meisten Regelungsaufga-
ben gelsst werden. Die zur theoretischen und experi-
mentellen Untersuchung der Regler ausgearbeiteten
Methoden, die Ergebnisse und einige praktischen An-
wendungen werden im Artikel beschrieben.

Balla, J.: The ¥xamination of Condensation Type Level
Control Equipments Employed for Low Boiling Point
Ligquids.

Liquefied gases of low boiling point are employed in
increasing quantities in the field of scientific research
and industrial production. Thus the indication and the
control of the level of eryogen liquids is a daily task,
under different conditions. The difference in cireum-
stances is determined by the physical and chemical cha-
racteristics of the liquids, by evaporation velocity, by
the method of connection and the characteristic di-
mensions, further by special environmental effects (e. g.
heat transfer by radiation towards a colder wall; the
existence of magnetie fields, ete.). The majority of cont-
rol tasks can be solved by the simple design, suitably
dimensioned condensation type level control equipments
The methods elaborated for the theoretieal and experi-
mental examination of the controllers, their results, and
some practical applications are described.
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Az alacsony forrasponta folyadékoknal alkalmazott
kondenzacios folyadékszint-szabalyozdk vizsgalata

11. rész

BALLAJANOS
KFKI, Szildrdtestfizikal Laboratérium

A szintérzékelé (kapillarisesé) hétani viselkedé-
sét leiré egyenletekkel szémolt hémérsékletértékek
mért értékekkel valé osszehasonlitdsa céljibél el-
végeztiik az 1. dbrdn bemutatott 1. és I1. kivitelii
szabdlyozdk kisérleti vizsgdlatdat. A mérGberende-
zés vizlatos felépitése a 7. dbrdn lithatd.

A 108 mm belss dtmdrsjfi iiveg Dewar-edényt (1)
hungarocel fedéllel (2) hészigeteltiik. Az edény kozép-
pontjéban fiiggblegesen elmozdithaté a manovdkuum-
mérével (3) bsazekStdtt & 3% 0,5 mm méretli réz kapil-
ldriscs6 (4). A kapilldrisesére forrasztott 5 db kicsiny
dtmér6jti Cu-Konstantén termopér (T7...Ty) kiveze-
tésére @ 5x0,2 min méretii rozedamentes acélesd (5)
szolgdl, amelyet 2 db textilbakelit kengyellel (6) a kapil-
lérises6hoz erdsitettiink. A folyékony nitrogén (NgzF)
pérolgidsi sebességét a fiird6be helyezett fltdellendllds
teljesitményének (Qr) szabdlyozésdval véltoztattuk.
A kisramlé giz (N2a) mennyiségét (V m¥/h) ghzbrdval
(7) mértiik, és gondoskodtunk a hészigetels lap (2) dt-
vezetéseinek tomitésérol. A folyadék feletti vizszintes és
fiiggbleges homérsékletprofilokat a derékszigben meg-
hajlitott vékony rozsdamentes acéles6 (8) végére he-
lyezott Cu-konstantén termopdrral (T'vy] hatéroztuk
meg. Mindegyik termopédrndl ellenériztiik, hogy a jel-
zett hémérséklet valéban a mérési pont htmérscklete-e.
A termopirok réz huzalja A-pontbél kézvetleniil, a
konstantén huzal pedig az olvad6 jégben kiképzett re-
ferencia ponth6l az el@bbivel azonos réz huzallal ceat-
lakozott, az ¥ 116/2 tipusu fényeles galvanométer-
hez. A referencia pontokban kiképzett termopdrokat
elektromosan elszigeteltiik egymésﬂ

A manovikunmmérén olvastuk le a munkakdzeg
nyomidsét (p;). Egy stopperdra felhaszndldsdval mértik
a munkakdzeg dllapotviltozdsainak id6tartamét (t).
Az elpdrolgott folyadék mennyiségének megdllapftdsd-
hoz a kidramlé gdz normdltérfogatdnak ismerete sziik-
séges. Bzért mértiikk az atmoszférikus nyomdst (pp), a
gdz tilnyomdsdt (p,) és hémérsékletét (7). ;

Fiiggdleges és vizszintes h6mérsékleti profilok.

A mérést kiilonboz6 parolgisi sebességeknél vé-
geztiik el. A folyadék felszine és a hészigeteld fedél
(2) kozotti tdvolsdgot alland6 értéken tartottuk:
L,=350 mm. A fiiggSleges hdmérsékleti profilra,
vonatkoz6 adatokat a 8. dbra tartalmazza. Az dbra
alapjén az alabbiakat lehet megéllapitani:

1. A gbztér hmérséklete a folyadék felszine fe-
lett a parolgdsi sebességtél fiiggd tdvolsigon (x=
=1L,) beliil azonos a folyadék hGmérsékletével. Na-
gyobb pérolgési sebességnél nagyobb az azonos hé-
mérsékletli gbzréteg vastagsiga. Fentiekbél kovet-
kezik, hogy a kapillarisesovon lefelé haladé kon-
dukeids hdadram zomét egy adott pérolgisi sebesség
felett a hideg géz abszorbedlja. Ez a korilmény a
megismert egyszer(i kondenzécids szintéraékelGket
miikodésképtelenné teheti.

2. A hészigetels fedél als6 sikjan mért hGmérsék-
let (T'm) & parolgdsi sebesség novelésével csvkken,

0

de a Dewar-edény alapveszteségénél (A jeld profil) -

is kisebb 0 °C-nél.
" 3. A hémérsékletprofilok nem linedrisak. az el-
térés novekszik a phrolgiai sebesség fokozdsdval,
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A 8. 4bra fontosabb szdmszeri értékeit az 1. tdb-
ldzatban foglaljuk Gssze. ;

A vizszintes h6mérsékleti profilokat a folyadék
felszinétsl kiilonbozé X tévolsagokban, a korke-
resztmetszet azonos pontjaiban mért homérsékle-
tek alapjén hatdroztuk meg. Mérésnél a T'y; ter-
mopért el6bb a kivant  magasségig emeltiik, majd
megvartuk a hdegyensily bealldsat. Utdna a tar-
téesovet (8) a gézoszlop kozepétdl a fal felé, majd
ismét visszaforgattuk. A fix pontokban azonos id6-
kozokben végeztiik a leolvasisokat. és kiszémitot-
tuk a két mérés atlagat. , ]

Hre

i
5
Ay i
e
N |1 S
200 mm Iv. (5
L_L.LJ.-J—A_.L__LL _.L...—l
' ¢
Nyr

7. abra. A mérbberendezds vazlata

1 ~- iiveg Dewar-edény; 2 — hOszigeteld fedél; 3 — manovdkuum.
mérd, u 100 mm, 1,6%; 4 — kapilliriscss; 5 -~ a termopidrok rozsda-
mentes acél kiveretd esdve; 6 ~ textilbakelit merevitd; 7 — ghzdrn;

8 - rovsdamentes acél Lartoesd a hdmémmotprorll méréuére

A -~ a réz huzal csatlakozdan a qllunnmdwrhel; B — a konstantdn
huzal ely ‘0'0"; érsékletd rofe L" n—-ml:f-
kozd P ék gén; Na@ — nitrogén

gie; Ty, .T,y,'lrh-kon'sum‘n lermoplmk’
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8. dbra. Fiiggdleges hdmérsékletprofilok a folyadék feletti gbztérben

Tapasztalataink szerint a vizszintes hémérsék-
letprofil minden z tavolsigban majdnem teljesen
egyenletes. A teljes h6mérsékletkiilonbség egy-egy
keresztmetszetben 0,05. . . 1,5 °K kozott viltozott.
80 °K és 130 °K fiiggileges hémérsékletek kozott
pl. a teljes kiilonbség 0,5 °K érték alatt marad.
A hdszigetels lap also feliileténél mértiik a legna-
gyobb eltérést, 1,5 °K-ot. A vizszintes h6mérsék-
leti profilok azt bizonyitjik, hogy a vizsgalt pérol-
gési sebességeknél a vizszintes konvekeios dramok
az emelkedd gézoszlop minden keresztmetszetében

‘egyensulyi dllapotokat hoznak létre.

1. tablazat
A fiigglleges hémérsékletprofilok foniosabb jellemzdi
Piérolgdsi
A hém. sobesség L T
profil jele (em? (mm) (°K)
folyadék/h)
A 60 40" 255
B 70 7,6 251
C 100 17,6 ga7 Ik
D 150 34 241

Megjegyezziik, hogy a fiigglleges és vizszintes
hémérsékleti profilok vizsgélatindl a tudoményos
kutatés teriiletén elGfordulé geometriai méreteket
68 pérolghsi sebességeket vettiik figyelembe. Az
ipari berendezésekben vagy a nagy folyadéktéro-
16kban szokésos méreteknél és parolghsi sebessé-

knél a bemutatott médszert véltoztatés nélkiil
ehet, alkalmazni.

A hdmérsékleteloszldsra tovabbd a szabdlyozok
mfiikddését jellemz8 nyomds és id6értékekre vonat-
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koz6é mérési eredményeinket — a szdmoldssal ka~
pott értékekkel 6sszehasonlitva — a kovetkezd fe-
jezet tartalmazza.

Az 1. 4bra Il-es kiviteli alakjinak modellezését
A. szerinti kapillariscsével a 7. abrdn mutattuk be.
Ismertetjitk a bemutatott megolddsra és a kriosz-
tattechnikdban kozepesnck tekintheté 70 cm3h
pérolgési veszteségre vonatkozé szdmitdsi és méresi
eredményeinket.

a) Hémérsékleteloszlis

Adatok: L,=0,35 m, D=38.10"*m, L;=1,5...
... 156D=4,5...45-10~%* m, F=3,03-10"¢ m?%
T,,=251°K (1. a 8. dbra B jelli gorbéjét), T'y="77,36
K, Tpn—T,=173,64 °K; a,=1000 kecal/m?h °K,
;=10 keal/m?h °K, 2=400 keal/mh °K;

,,,=.E%();1=~5,92 +103 [m~?],
g “;[;," =59,2[m~?;

Var=16,9 [m~1], Va,=17,69 [m:1];

s
ki 7 L)
y 2,5]/a, ;

1. Els6ként az (5) egyenlettel Ly kiilonbozG érté-
keinél kiszdmoljuk a folyadékbameriilld cstszakasz
alsd végén fellépd O, [PK] hémérsékletkiilnbsé-
get és o o868 T, [°K] hémérsékletét.

1.1. Ly=15D=4,5- 10-2m: 0,.0=0,35°K, T =
=717,71°K. . &

1.2. L;=10D=3" 10-2 m: Op.0=1,137 °K, T';=
=178,497 °K.
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9. dbra. A kapillariscsé folyadékbameridl részének hd-
mérsékleteloszlasa (1.1 éz 1.4)
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10. dbra. A kapilldriscss zilatynddkbamerﬁld részének ho-
mérsékleteloszldsa (1.2 és 1.3)

13. L
=81,23 °K.

14. L;=15D=45-10"" m: 0,.,=13,05 °K,
T,=90,41 °K.
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=5D=1,6:10"2 m: Op.0=3,87 °K, T\y=

2. A kapillarisess folyadékbameriilé végén fel-
16p6  hémérsékletkiilonbség ismeretében a (3)
egyenlettel kiszémoljuk a folyadékbameriils sza-
kasz hémérsékleteloszldsit. A fiiggvénygrafikono-
kat & 9. és 10. dbrdn mutatjuk be. Megjegyezziik,
hogy a 9. 4bra 1.4 jelli gorbéjénél a vizszintes ten-
gelyen 10-es és a fliggoleges tengelyen 0,5-6s, a 10,
abra 1.3 gorbéjénél pedig az z-tengelyen 2-es skila-
szorz6t alkalmaztunk. A hdmérsékleteloszlsi gor-
béket normél dllapotban parolgé folyékony nitro-
gén esetére szdmoltuk: p =p=T760 tor, Ty=
=17,36. 9K .

A szdmolt eredmények és a méréssel nyert ada~
tok osszehasonlitdsit a 2. tdbldzat konnyiti meg.

A betdltdtt oxigén munkakdzeg-giz térfogata vy =
=12,76 em?® mfiszertérfogat és p=p;=3,356 ata tol-
tési nyorads mellott V = 37,8 Nem?, témege 53,910~ kg.
Tsltés elbtt a miiszer belsé terét 110~ 2 tor nyomdsig
vékuumoztuk, majd oxigénnel tobbszor téblitettiik,
A munkakozeg minbsége: hegesztési eélokra elddllitott
technikai tisztagdgi oxigén.

Hogy kicsiny meriilési mélységnél is alkalmunk
legyen a munkakozeg T',=T', h6mérsékleti értékei-
nek megkeresésére, a (4) egyenlettel 1.3 és 1.4 ese-
tekre meghatdroztuk a kapillirises6 folyadék fe-
Jetti szakaszénak homérsékleteloszlasit. A fiigg-
vénygrafikonokat a 11. dbra szemlélteti. A (4)
egyenletben szerepls T'—1T', [°K] értékeket a 9. és
10. &bra megfelels gorbéibsl nyertiik a folyadék
felszinét jelsls helykoordinatiknal. A 11. dbrén a
folyadék feletti szakasz adott helykoordindtdindl
a kapillariscs6 hémérsékletének mért értékeit is

-feltiintettiik.

A 11. dbrdbdl kitlinik, hogy a (4) egyenlet leveze-
tésénél felvett peremfeltételek alapjan az x==0 és

g
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w |
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11. dbra. A kapilldrisess folyadék feletti szakaszinak hé-
mérsékleteloszldasa (1.3 és 1.4)
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A szabdlyozé miikédési jellemzoi

2. tablazat

1 Munkakozeg térfogat Folyadék
Meriilési | o gl B =N i..,"'\ lop-
Jel ";f”{“ég Z ‘é - gs. % o 2 % R~ % = E =N E hanyad 3?:8?;' Megjegyzés
Iym) | SSE 28| ERS =£ - X sdg !
E5| 80z | 83z 208 | 225 250
R A gce '2“.,‘, evh ‘2:;..‘- h (mm)
A S 4. 5. 7. 8. 9. T
1.1 4,6-10-* | 0,473 5,34 | 32,46 40,70 | 40,80 ( —0,10; 0,86 13 Tv=883,6 K° Xv=
=41 mm
1.2 3.10°* | 0,679 6,63 | 31,27 39,2 39,35 | —0,15| 0,827 12,5 Tv = 85,6 K°, Xv=
o =28 mm
1.3 1,6.10-* | 1,00 11,30 | 26,560 33,20 | 31,40 | + 1,80, , 0,702 10,6 Tv=90,19 K° Xv =
S =23 mm
14 | 4,5-10°3 1,30 14,70 | 23,10 28,95 30,50 | + 1,55 0,612 9,7 Tv=92,6 K° Xv=
=3,4 mm
1.6 0 1,66 17,60 | 20,30 25,45 27,80 | —2,35| 0,637 8,8 X = Lg=0. A hullimz6
folyadék a kapilld-
risesd végét kb. 1,5
mm hosszan nedve-
sitette. Tv =04 °K__
1.6 0 3,20 | 36,1 |(1,7) ()] s — | (0,045) | (0,68) | X=Lg=1.10-3m.
Nines nedvesités.
A fézisvéltozds hatd-
ra. Tv=102 K°

==L, helykoordindtdkndl fennéll6 h6mérsékletkii-
lonbségek ismeretében a kapillarisesd folyadék fe-
letti részének linedris h6mérsékleteloszlasit grafi-
kus iton igen egyszerfien meghatérozhatjuk.

Mint mar emlitettiik, a fazisvaltozésok és az 4l-
land6 térfogat melletti p—7T Allapotvéltozésok
gyors lefolydsa és idGbeli egybeesése miatt nincs
lehetdség a telitési nyomds és a telitési hGmérsék-
let tényleges értékeinek pontos meghatérozdsira.
A szémoldst az a koriilmény is neheziti, hogy a v,,
térfogat kornyezeti h6mérséklete a hatérold feliile-
tek mentén kiilsnboz8. A mfiszer térfogatdnak
mintegy 90%-4t kitevs fels6 részeknél T',=T}, a
mindenkori szobah6mérséklet. L, szakaszon a ka-
pillérises kérnyezeti h6mérsékletét a géztér — pé-
rolgdsi sebességtol fiiggé — vertikédlis hémérsék-
letprofilja hatdrozzdk meg. Az érzékel6 kirnyezeti
hémérsékletét a mér ismert. hatdsok jelentés mér-
tékben befolyfsoljak. Ezért pie a mért értéke
alapjén vett 7', vonatkozasi hémérséklet a tényle-
ges egyenstilyi h6mérséklettdl eltérs, fiktiv értéket
reprezentél: Tp="T;1s. g

A vonatkozdsi h6méraéklet killonbdzé értékeit és a
hozzétartozé a» helykoordindtdkat a 2. tdblézat 10.

rovatdban taldljuk. A vonatkozdsi hOémérsékletek z¢
helykoordindtéi az 1.1..".1.4 h6mérsékloteloszldsi gor-

béken megkoresve azt tapasztaljuk, hogy a fiktiv egyen-
eilyi hdmérsékletek az 1.4 eset kivételével akondenzélt
kakd folszine feletti cabszal hémérsékletét

jelolik: ae >h. Az 1.3 profilndl a vonatkozési h6mérsék-
otet a szabdlyozott K;lysdék felszine feletti cabszak
820N &= Ly= 8 mm helykoordindténdl talsljuk. A 2. tdb-
l"" 0- v & l(\V6 ro‘ ALkt Avfy g 41 ' 14adk
nél a (17) egyenletbe a fiktiv egyensilyi h6mérséklet ér-
tékeit holyottesitettiik. Az intogrdldai alland6t az oxigén
normdl forrdspontjéndl érvényee fajtérfogat és hémér-
séklot értékeivel hatdroztuk meg a (17) Ssszeofiiggdssel.
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Az eddig elmondottakbdl és a hémérsékletelosz-
lasi gorbékbdl kivetkezik, hogy a jelenségek tény-
leges lefolydsa L, és L, adott tartoményaban eltér
a 3. abrédn vézolt menettsl. A cseppfolyés oxigén
munkakézeg hdmérséklete a héegyensily bedllisa
utdn nagyobb a szabdlyozott felszinfi folyékony
nitrogén hdmérsékleténél: Ty > Tor-

b) Nyomdsértékek } y Eh

A 2. téblézat 2. rovatdban levs abszolit nyomé-
sokat a meriilési mélységgel osszevetve megallapit-
haté, hogy a biztonsiigos miikodéshez sziikséges
nyomdskiilénbségek az 1. dbra I-es kiviteli alakja
szerinti egyszerf(i szabilyoz6nal csak 1.2 és 1.6 ko-
z6tt alakulnak ki. Az egyszerfi szintérzékelok hasz-
nélatédval tehdt a szabélyozott jellemz8 értékének
elméleti ingadozdsa 31 mm. A tényleges ingadozis
az elméletinél nagyobb értékii. A kontaktométer
megfelel6 beéllitdsdval és’ megfelelé beavatkozo
szerv (pl. elektromégneses mfikédtetésti folyadék-
szelep) alkalmazdsival (1. dbra Il-es kiviteli alak)

. a szabélyozés 1.4 és 1.6, illetve 1.5 és 1.6 kozott is

elvégezhets. Ebben az esetben a szabélyozdsi rés
elméleti értéke 5.5, illetve 1 mm. .

c) A szabdlyozo reagdldsi ideje

Az érzékels lehfilési periédusédban a szabélyozo
reagdldsi idején azt a ¢ [s] id6tartamot értjiik, amely
alatt a 2. tdblézat 2-es rovatéban levé abszolit
nyomdsok kialakuldsihoz szii hémérséklet-
csokkends létrejon. Méréseinknél a kapillérisess
alsé végét a folyékony nitrogén felszine felett z=1
milliméter tdvolsdghan tartottuk, és a feliilet ned-
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3. tablazat

AP s l}mglil}iui
Jel 1\|..,-ml(.,§i mélység idSallandok: 7' () "ﬁl‘l)“"“}i:“
o () : szdamolt ., gedésnél
I (6) 8) | t(s)
| P 3 et ot SUSA S
! ! il A
1.1 I 510~ (_30___
3.3 ‘ . 3-10-° ‘-’2,_-_._
1.3 l ],5_-110' = _4!_ Uty
i
14 l 4,5-10-% 32

vesitése nélkiil megvartuk a hdegyenstily bedllisat.
Utédna az érzékelGt hirtelen az eldirt mélységig a
folyadékba meritettiik, és mértiik a pize nyomas
elérésének id6tartamat. Tapasztalataink szerint a
reagdldsi id6 nagyobb részét az érzékels és a mun-
kakozeg eldhiitése tette ki, A kondenzilédds min-
den meriilési mélységnél néhdny misodpere alatt
megtortént.

A reagilisi idok ¢s az idéillandok sziamoldsakor a
mérésnél bedllitott helyzeleknél jellemzo adatokat vet-
tiik figyelembe. A reagdhisi idot (7) egyenletbdl fuj sjezs
titk ki, O, kezdeti hamdérsékletkilonbség értékét mérés-
sel dllapitottuk meg: 6,= 26 °K. A kezdeti hémdéracklet
kiilonbségnek megfeleld érzékeld-hémérscklet j.-l--nn-ttc
& héegyensily bedllisit, és a mérések inditdsdinak Iehe-
tOsdgét. Ah(n-u) enstily be nll:wkm amunkakozeg abszolit
nyomiisa 3,2 ata volt. A lehfilds és a kondenzalddas befeje-
kletkiilonbség értekét a 9. és 10,

n grnflknnjnlml nyertitk a vonat-
koz6 h [mm] folyadékosz P magassig felét jelold hely-
koordinitanil. A kiilonhizd formulikkal meghatiro-
zott id6dllandokat a 3. tablazat 2, 3 és 4 rovala tartal-
mazza. (7 értékér a (15) dsszeliiggossel szimoltuk,
amelybe a 2. tiblizat G-08 rovatibol vett folyadék-
térfogatbél meghatirozott G folyadékmennyiséget he-
lyettesitottiik. Az idédllando (1) képletében szerepl6k
héitboesitisi tényezit a (10) vgynlutltl zamoltuk,
amelyben a feliilotarinyok viltozdsit
vottitk. A kiilonbizs idédllandokkal nyert reagildsi
id6k értdkeit w 3. tiblizat 5, 6 ¢s 7 rovatdban taliljuk.
Szdmoldsnil 8z @ 3 X 0,6 mm keresztmetszetii kapilliris-
¢86 ulgd Le=45 mm hosszi szakaszit tekintettitk ho-
érzékelonck. A tdbldzat 7. rovata a mért reagdldsi id6-
ket tartalmazza.

>

reagialdsi idok szimolt és mért értékeinek Ossze-

hasonlitisibol kitfinik, hogy az idédllandé tényleges
nagysigit a (9) egyenlettel szdmolt érték kozeliti meg
legjobban. Az 1.4 esetben mutatkozé tetemes eltérés a
L'ﬂc])])f()l)us nitrogén kozeli szintjén. lt-Junwédé jelen-
ségeknek tulajdonithato, amelyek az érzckeld és a kor-

nyezet kozotti hédatvitelt nagymértékben befolyisoljik.

szdmoldsnil  felhasznalt  adatok: Ge= 1,68 g,
¢= 0,065 cal/gr; Fe=4,24"% m?* (teljes); Fe=2, 82.10-4
m?*  (teljes); d6=5,00-10"* my; a/—l(JOO k«'ul/m"'h
K°=2,78.10" ' keal/m?®s K° ar=1500 keal/m*h K9

A= 400 keal/mh K°; €, =26 ]\° =51 eal/g.

A 3. tdbldzat 9-es rovatdban az érzdkeld ﬁ~l|m-lv|.:(wh’-s-
sénél mért reagdldsi idoket taldljuk. Mérésénél az érzé-
kel6t az adott Ly meriilési mélységh6l hirtelen a folya-
dék felszine f6l¢ emeltitk ng\, wgy a kapilliriseso als6
vége minden esetben x=5 mm tivolsighban volt a
cseppfolyés nitrogén felitletét6l. A reagilisi idén azt
az id6t értjitk, amely alatt a munkak nyomisa a
vonatkoz6 parzs [ata] értékedl 3,2 ata értékre viltozott.

Fentick alapjin megdllapithatjuk, hogy a szabdlyozo
reagildsi idejét nlaputm n munkukon-g fizisvitlto-
zdsaindl fellépd dtalakuldsi hé nagysiga és a hbitvitel
kériilményei szabjik meg.

T;‘
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Az érzékeld felmelegedését jellemzd idddllandok
értékeinek szamoldsit nem végeztiik el. A hdmér-
leg (18) ds a felmelegeddsi sebesség (20) egyenleté-
vel kapesolatban azonban az aldbbi megjegyzése-
ket tessziik: . y ;

1. A felmelegedés sebességét @, és @, hédramok,
az érzékeld tomege 6s az egységnyi hémérsékletval-
tozaskor elparolgo fajlagos kondenzitum-mennyi-
ség alapvetden befolydsoljik.

2. @, nagysiga szempontjabol adott geometriai
méretek mellett az «, héataddsi tényezi értéke
mérvadé. A folyékony nitrogén bizonyos parolgdsi
sebességénél o, és Ty ‘adott értékei mellett ugyanis
a (), hédram a szabdlyozé miikodtetéséhez mir
nem elegendé.

3. Nagvobh pérolgisi sebességeknél ), hédram
is nagyobb, ez tovibb (-:-.okkenu a felmelegedés se-
besséuét.

4. A gyors felmelegedds érdekében @, és G, érté-
keit a hddtadds és a mikodtetési nyomas biztosi-
tdsdahoz sziitkséges szinten kell tartani.

A tovébbiakban kozoljiik az 1. dbra 1-es kiviteli
alakja B. szerinti hiérzékeldvel készitett modelljé-
nek vizsgalatindl nyert néhiany mérési eredmé-
nyiinket.

A szabilyozo jellemz6i: d=3 X1 mm, a réz ka-
pilldriscss mérete: ¢,=2,67 g, L,=4,5:-10"3 m,
F,—=6,35-10"* m?*, F,=5,65-10"*m?, 6=2,5- lO"f
méter, 2=400 kcal/mh K° az érzékelé u.du.tai,
L,=0,25 m, péarolgési sebesség a 8. dbra ,,B"” ho-
mérsékletprofilja szerint a beépités fontosabb jel-
lemzdi.

Mérésnél az érzékel6t a folyadékszint feletti
=5 mm magassdgh6l nagy sebességgel adott I,
értékig a folyékony nitrogében meritettiik, és meg-
mértitk a membréncsével miikodtetett tfiszelep
nyitésdig eltelt id6t. Utdna a szintérzékel6t ismét
x=5 mm magassigig emeltiik, kézben mértitk o
tliszelep zdrdsdig eltelt idGt.

Eredményeinket az alabbiakban dllitottuk dssze:

Meriilési  Reagdlisi  Reagdldsi
mélység  id6 lehii-  id6 felmele-
Ly (mm) léskor gedéskor
t(8) t (8)
45 3 12
22,6 3 10
16 o -n

Ly=15 mm-nél a szabdlyozé mar nem miikodik,
mert & munkakozeg abszolit nyomdsa azonos vagy

&
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uagyobb az atmoszférikus nyomésnil. Ez a tapasz-
talat egyébként a 2. tdbldzat 1.3 rovatdban taldl-
haté mérési eredménynek is megfelel.

ALKALMAZASI PELDAK

A 12. abrdn a B szerinti héérzékelGvel készitett
egyszer(i modellt mutatjuk be, amely az (1) héli-
umbkriosztét folyékony nitrogén tartdlydnak kivént
toltési allapotdt biztositja. A (2) folyékony nitro-
én szallitoedényt (3) hészigetelt fém cs6vel ossze-
Otottiik a kriosztat nitrogén tartdlydval. A szdlli-
téedény parologtaté csonkja (4) gumitémlGvel
csatlakozik az (5) szabdlyozéhoz. A cseppfolyés
nitrogén szintjének csokkenése kovetkeztében a
szabélyoz6ban lev6 munkakozeg részleges vagy
teljes elpdrolgasakor zér a tliszelep, és ezzel meg-
szlinik a széllitéedényben keletkez$ nitrogén géz
kidramldsa. A széllitéedényben uralkodé nyomas a
hészigetel§ vikuum jésdgdtol, a folyadék mennyi-
86gétl stb, fligg6ids alatt (5. . . 15 perc) eléri azt az
értéket (kb. 0,15 att), amely a folyadék dtnyomdasé-
hoz sziikséges. Amikor az érzékels meriilési mély-
sége nagyobb, mint 15 mm, a munkakozeg parss
(ata) nyomésa ellenében az atmoszférikus nyoméas
nyitja a szelepet. A szelepen keresztill a szdllit6-
edény tilnyomdsa kiegyenlitGdik, majd megsz{inik
a cseppfolyés nitrogén utdntoltése. Ugyanezt az el-

rendezést, alkalmazzuk a folyékony hélium tarol6-.

edények nitrogén tartdlydnak automatikus szint-
rtésdra.

A kozblt elméleti és mérési eredményekbdl kiin-
dulva a kriogén folyadékok (cseppfolyés levegd,

MERES ES AUTOMATIKA. XVIL évfolyam, 1969. 11. szém

0,, N,, H,, Ne, He) szintjének automatikus szabd-
lyozaséra alkalmas miiszercsalddot dolgoztunk ki.
A mfiszercsaldd megfelels tagjanak kivalasztisdval
a gyakorlatban el6fordulé feladatok nagy része
(szakaszos vagy folyamatos szabédlyozdssal) meg-
oldhato. A miiszerek kozott elektromagneses folya-
dékszelep (7) vezérlésére alkalmas elektromos
szintjelzd (jelatvive) is szerepel.
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Réteg- és MOS tranzisztorok sugt’lrkérosédﬁsa

DEME S, —PELLIONISZ P.—SZLAVIK F.
(K0zponti Fizikal Kutaté Intézet) .

DHE.:621.308%.3:539,1.04

Kiilonboz6, intenziv sugdrforrdsok kézvetlen kézelében elhelyezésre keriil6 elektro-
nikus egységeknél haszndlt tranzisztorok sugdrkdrosoddsdt vizsgéltuk meg. Leirjuk a

sugérkdrosodds mechanizmusdt, kimutatjuk, ho

atomreaktorok esetén dontd hatésa

a gyorsneutron sugérzdsnak van. A KFKI VVRSz-tfpusii atomreaktorédban kisérletileg

vizsgdltuk meg a sugdrkdrosodds mértékét dz OC 44 K tipusii tranzisztor és egy

kfaér-

leti tpustt MOS FET tranzisztor esetében. Mindkét tfpusndl a besugdrzds hatdsa leg-

szembet{in6bben a kollektordram esskkenésében nyilvdnult meg, az elsé tipusnél mér *
10'® neutron/em?-es, mig az utébbindl esak epy-két nagysdgrenddel nagyobb dézisnél.
A kisérleti erediények témpontot adnak arra, hogy a sugdrzdsra érzékeny elektro-
nikus elemek elholyezését és a szitkséges sugdrvédd falat célszertion vélaszthassuk ki,

1. Bevezetés

Kiilonboz6 radioaktiv sugirforrisok kozvetlen
kozelében gyakran sziikség van elektronikus egy-
ségek elhelyezésére. Jellegzetes eset a reaktorvezér-
1és céljéra alkalmazott dramiizemfi, vagy impulzus-
iizemf{i er6sit6k bemendfokozatainak telepités-
probléméja. A bemendfokozat sugérforrdshoz ko-
zeli elhelyezése szdmos el6nnyel jérhat, viszont
felveti az erdsitGelemek sugarérzékenységének kér-
dését. A reaktor vezérlésénél alkalmazott egységek
sugérérzékenysége nemesak méréstechnikai, ha-
nem reaktorbiztonsigi szempontbdl is figyelmet
érdemel.

Mindenfajta radioaktiv sugdrzds a besugdrzott
anyagban kétféle hatdssal jarhat. Az els§ hatds
jellegzetessége, hogy a radioaktiv sugérzés csak a
sugérzés idGtartaméara okoz zavart a rendszer mf-
kodésében. A mésodik hatds a sugirzés éltal ki-
véltott maradandé vdltozdsokkal jellemezhets, és
Iényegében az egységet ért sugdrzas intenzitdsinak
id6beli integraljdval (dézisdval) hozhaté dsszefiig-
gésbe. :

E hatésok kiziil jelen munkankban a mésodik-
kal foglalkozunk, megvizsgéalva és sszehasonlitva
két tipikus és modern félvezets erdsitGelem su-
gérzds hatéséra elszenvedett maradandé valtozA-
sait. A kiilonbozé elektronikus egységek sugérter-
helhetGségét, ugyanis dontben a félvezetSk szab-
jék meg; a tobbi alkatrészek: vezetdk, ellendlldsok,
kondenzétorok stb. sugarkdrosodésa ezeknél lénye-
gesen csekélyebb [1].

2. A sugarkarosodis mechanizmusa

A tranzisztorok anyaga germénium, vagy szili-
cium. E két anyag mindegyike lényegében azonos
médon kérosulhat sugérzés hatésdra.

Elvileg meg kell kiilonbdztetniink a félvezetd
belsejében létrejovs n. térfogati kérosoddsokat
és a feliileti Atalakuldsokat [2]. A besugérzés ha-
tdséra bekovetkez§ feliileti 4talakulésok elsGsor-
ban a visszéram-jellegli jellemz&ket rontjék [8],
[4]. Ezen étalakuldsok elméleti alapokon kvanti-
tatiye nehezen kovethetSk, ill. jésolhaték; az
integrél-dézis fiiggvényében az effektusok non-
linedrisan alakulnak ki, és egy telitési értékhez

konvergélnak. Mindezen okok miatt sugérkéroso- .

désrdl szélva a tovébbiakban kizérélag a térfogati
kérosoddsokra szorftkoznak megfontoldsaink.

A sugérkarosodds éltaldban két killonbozé me-
chanizmussal johet létre. Az egyik a kristélyrics

strukturdlis véltozdsénak kovetkezménye, a mé-
sodikndl a kristalyrdcsban magreakeié hatdséra
idegen fajtéji atomok keletkeznek. A két hatés
— bér eredete eltér6 — azonos véltozést hoz.
létre a félvezets sivszerkezetében. Mind a rdcs-
hibédk, mind az idegen atpmok a kristdlyrdcsban
4j energianfvék keletkezéséhez vezetnek. Az 1j
energianivok megvaltoztatjdk a félvezetS anyag
elektrofizikai tulajdonsfigait. A rdcsdeformécié ha-
tésfira 1étrejovs 4j nivok mélyen helyezkednek el,
aktivdcibs energidjuk nagy, igy az ionizdlt nivék
megvéltoztatjak a toltéshordozé-koncentrieiot, és
a toltéshordozdk élettartalmit is szédmottevien
befolydsoljak : mint rekombinéciés centrumok esok-
kentik a toltéshordozdk élettartamét.

A récshibdk létrejottében két rieshiba fn{'téb
kell megemliteni. Az egyik rdcshiba tipus a félve-

‘zet$ anyag atomjainak az eredeti kristdlyrdcshoz

képesti hidnyat, a mésik tobbletét jelenti. A két
réacshiba egyszerre, parban Iép fel: a meglokott, pl.
szilfcium mag eredeti helyén tires racspont (va-
kancia), Gj helyén pedig atomtobblet (inter-
sticidlis atom) keletkezik (1. dbra). Kzt a rédcs-
hiba-part Frenkel-féle racshibinak nevezzitk.
Az iives rdcspont esetében a stabil elektronksté-
sekhez képest elektronhidny mutatkozik, ez élta-
liban akceptor tulajdonsigokhoz vezet, mig a
tobbletatom donor tulajdonségokat mutat. Kisér-
leti vizsgélatok szerint a tiszta sziliclumban & tobb-
letatom — atomhifiny két nivé megjelenésével jar.
Mindkét nivé a donorséivban jelenik meg, az egyik
0,1 a mésik 0,38 eV-tal a vezetési sdv alatt. Fel-
tételezés szerint a kisebb energidji donornivé az
atomtobbletnek, a nagyobb energidji (mélyebben
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1. dbra
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fekvd) pedig az atomhidnynak felel meg. Az utébbi
nivé erdteljesen hefolyédsoljn o toltéshordozok élet-
tartamat, mig az el6bbi a vezetGképességre hat el-
s6dlegesen. Nagy szimii rdcshiba a toltéshordozék
mozgékonységdt is csdkkenti.

A toltéskoncentricié-viltozas okozta fajlagos
ellendllasvéltozds a kiindulé kristdly szennyezés-
koncentréciéjdnak fiiggvénye. Ha néhény ohmem
és néhdny ezer ohmem kozotti, egy-fajta szennye-
zést tartalmazé kristdlyt gyorsneutronokkal su-
gérzunk be, akkor & mély nivok a Fermi-szintet a
tiltott sdv kozepe felé toljék el, ennek kovetkez-
tében a szabad toltéshordozdé koncentrécid, s
ennek kovetkeztében a szabad toltéshordozé kon-
centréci6, s ennek megfeleléen a vezetSképesség
csokken. A vezetGképesség-viltozds jelentdsen fiigg
a8 kristdlyban taldlhat6 oxigén szennyezddéstdl is.

A szilicium egykristalyok neutronokkal térténd
besugérzésinak hatdsira az ellendllds viszont
cstkken, ha kevéssé szennyezett, kozel sajit veze-
tési kristdlybél indulunk ki. Ennek magyarzata
-8z, hogy az eredetileg koriilbeliil a tiltott sdv koze-
pén levé Fermi-nivét a keletkezett nivék vala-
melyik (a vezetési vagy a vegyérték) siv felé el-
toljék.

A keletkezett rdcshibék szobah&mérsékleten 41-
talaban elég stabilak, a visszaalakulds hosszi id6
(néhdny hénap) alatt sem haladja meg a 10—
20%-ot. A visszaalakulds az atomhidny-atomtsbb-

. let pér kiegyenlitédésének kovetkezménye.

3. Tranzisztorok sugirkarosadasa
atomreaktorban -

A reaktorban elhelyezett erdsité elemeket gam-
ma és neutronsugirzds érheti. A kovetkezSkben
mindkettd hatdséval foglalkozunk részletesen, mi-
vel réesdeforméciét minden olyan sugdrzésfajtéval
el6idézhetiink, mely akkora energiat tud 4tadni a
félvezetd anyag atomjainak, hogy azok helyiikrél
maradand6éan elmozdulhatnak. Szilicium esetén
az atomok kotési energidja a rdcsban minddssze
5 eV, de a rdcspontbél torténé kimozditdskor a
azomszédos atomok is elmozdulnak kissé helyiikrél,
igy nagyobb, mintegy 15—30 eV-os energia kell
egy Frenkel récshiba létrehozdsdhoz.

A gamma-sugirzds 4ltal dtadott maximdlis
energia kicsi; 250 keV alatti energidji gamma-
kvantumok egydltaldn nem tudnak récshibét 16t-
rehozni. A kis &tadott energia és a kis koleson-
hatdsi hatdskeresztmetszet azt eredményezik, hogy
a rdoshiba keltési valészintiség igen kicsi. fgy pl.
ha 1 MeV-es gamma-sugérzés ér egy 1 mm vastag
wzilfoium lapot, akkor a réeshiba-keltési valdszi-
nliség 10~ nagységrendfi.

A gamma-sugérzdshoz viszonyitva az azonos
-energidji neutronok sokkal tébb energidt tudnak
dtadni a kristélyrdcsnak, igy lényegesen nagyobb
8z4ma rdcshibét is keltenek. A neutronenergidnak
dtlagosan mintegy 7%-at veszik &t o szilicium
atommagok, fgy a rdceshibét okozé neutronok

energidja meg kell haladja a 200 eV-ot; ha az

energia ennél nagyobb, a keltett rdcshibdk széma
kozelitéleg ardnyos a peutronenergidval. Ha a
neutronok energidjn o 10 keV-ot meghaladja,

86 -

«akkor azok energidjukat els6sorban ionizéciéval
adjék &t a kristdlyracsnak. Ebbol kovetkezbleg az
dtadott energia 100 keV-os neutronenergia felett
csaknem fiiggetlen lesz a neutronok energidjitol,
.de nemcsak az dtadott energia nem fiigg & neuntro-
nok energidjatél, hanem a meglokés valdszini-
sége sem, mert a gyorsneutronok tartoményéban a
rugalmas szérds hatdskeresztmetszete csaknem
fiiggetlen a neutronenergiétél. Az osszes hatdsokat
figyelembevéve a szilicium magokkal kélesonha-
tdsba 1ép6 gyorsneutronok dtlagosan 150—250
racshiba-pért hoznak létre. Kz a hatés — a koleson-
hatdsok bekovetkezése valdszin(iségének beszédmi-
tésdval — 2 nagységrenddel nagyobb a gyors-
neutronoknél, mint az azonos intenzitdsu (fluxusi)
és energidji gammasugaraknél.

A teljesség kedvéért megemlitjiik, hogy a 200 eV
alatti energidji neutronok is képesek véltozdst
létrehozni a sziliciom kristdlyrdcsban. Ez a vélto-
zés annak kévetkezménye, hogy a 4%,-os gyakori-
sigh Si% izotép kis energidjn neutronokkal (n,-
gamma) magreakciéba lép, s a keletkezett Sid
izotép bétabomldssal stabil P% izotéppé alakul 4t.
A hatés két irdnyt: egyrészt a Si* bomléskor ke-
lekez6 1,6 MeV-os maximdlis energidju béta-
részecskék ricshibdkat véltanak ki, mésrészt a
keletkezett foszfor donorként viselkedik. Tekin-
tettel a magreakeié kis hatdskeresztmetszetére —
reaktorban fellépé sugdrzési térben — a termikus
neutronok hatésa elhanyagolhaté a gyorsneutro-
nok éltal kiviltott hatdshoz képest.

Fentieket ssszegezve megillapithaté, hogy a
gyorsneutronok hatésa mellett mind a termikus
neutronok, mind a gamma-sugérzds hatésa elha-
hanyagolhatd, igy a sugirkdrosodis mérésénél
elegendd a gyorsneutron-dézis regisztraldsa.

4. Mérési eredmények

A Kozponti Fizikai Kutaté Intézet-VVR-Sz ti-
pust atomreaktordban két kiilonboz6 tipusi fél-
vezetdelem (OC 44K pnp germéniumtranzisztor
és p csatornds, novekményes MOS tranzisztor, ki-
sérleti tipus) sugdrérzékenységének téjékoz6dd
jellegi vizsgalatit végeztiik el.

A tranzisztorok besugérzéisit a reaktor aktfv
z6néjaban, az aktivdciés analitikai célra hasznélt
cs6posta segitségével, szakaszosan végeztiik, oly-
médon, hogy a besugérzandé tranzisztort polieti-
1én kapszuldba helyezve, meghatdrozott idére a
z6ndba kiildtiik, majd az 1. tdblizat szerinti
villamos paraméterek mérése utéin vijabb besugér-
z6s kovetkezett sth. Tekintettel a besugérzott
tranzisztorok nem elhanyagolhaté radioaktivité-
shra, a mérések lefolytatésa nagy koriiltekintést
és o sughrvédelmi szempontok figyelembevételét
igényelte. A méréseket 2 MW reaktorteljesitmény-
nél végeztitk, az 1 MeV feletti gyorsnouﬁron-
intenzitést kiiszobdetektorral mértiik. Ennek #lap-
jan' azt teldltuk, hogy a besugérzés helyén a
neutronfluxus 3.10'® nfem? sec. =

Az 1. tabldzat szerinti paraméterek méréseit
mindkét tipusbél 5—5 tranzisztoron végestiik el.
Tekintettel arra, hogy egy-egy tipus osszes pél-
dényai lényegében azonos viselkedést mutattak,

MERES £S AUTOMATIKA. XVIL évfolyam, 1060, 3. szhm

523



A mérések sordn alkalmazott munkaponiok

1. tdbldzat

Tipus Mért adat Mérési feltételok aﬂ’;
MOS I,: anédéram az MOS nyitott dllapotdban. ....... Usat (anéd-katdd fesz.)= - 10 V . 2.
Ugk (kapu-katéd fesz.)=-—10 V
MOS Ugk: karuclektréda—kawd fesziilség az MOS kb.
2Brt SUADOUEBRN L o %, 00 ale o e s awie 11318 Uak (anéd-katéd fesz.)=—10V 3.
: Is (anéddram)= 100 pA
OC44 K T ROBBRUBPRIBIR . .o« ivn o asmiinn disom dias Ucg (kollektor-emitter fesz.) = ~ 10 V 4.
I'p (bézisdram) =40 pA
OC44 K Ucg: kollektor—emitter feszilltség a tranzisztor .
kb. nyitott dllapotdban . ................0. I¢ (kollektordram) == 10 mA 5.
i 1 p (bézisdram) = 200 A
OC4 K Icgo: kollektor-maradékdram, nyitott béziskor 8.
CRRRERL " i 2 P e B s o8 P 0%, S8 e Uck (kollektor-emitter fesz.)= -~ 10 V

8 2—6. dbrdkon 4tlagértékeket tiintetiink fel. (A
mért méterértékeket a kiindulési értékre nor-
méltuk.) i

Az Sbrékat osszehasonlitva ldthaté, hogy mig
az 0C 44K rétegtranzisztorok lényegében 10*¥n/cm?
dézis utén szenvednek maradandé véltozést, villa-
mos paramétereikben, a MOS tranzisztoroknél ez a
hatér egy-két nagysigrenddel feljebb tolédik. Mind
a réteg-, mind a MOS tranzisztorokra els6dlegesen
jellemz8 az adott munkaponti bellitds mellett a
besugérzds fiiggvényében csskkend kollektordram.

A besugéirzdsi ciklusok sorén a tranzisztorok
max. 80 C°-ra melegedtek fel. Ilyen h8mérséklet
irodalmi adatok szerint [3], még nem befoly4solja
szémottevien az adott integraldézis mellett létre- -
jove6 kérosodds mértékét.

Mérési eredményeink értékelésénél figyelembe
kell venni, hogy a besugérzés alatt a transzisztor-
ban #ram nem folyt (toltéshordozé injektdlas
nem tortént). Novekvs dramértékek esetén egyéh-
ként a sugdrkérosodds viszonylagos csikkenése
vérhaté, mivel a keletkezett rdcshibik egy része,

10
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az elektromos tér hatésdra, propagéciés Gton ki-
kilazobolédik.

Az MOS tranzisztorokon az eredeti méréseket
kb. 4 hénap utén megismételtiik. Mindkét mért
paraméterben kb. 10—20%, regenerdl6dést tapasz-

taltunk.
5. Ertékelés

A félvezots eszkozok tulajdonségait nagy mér-
tékben a benniik levs igen kismennyiség(i szennye-
zés szabdlyozza; a nukledris besugérzés-okozta
belsé diszlokéciok hatdsa e szennyezésekéhez
hasonlé; mindezek miatt a félvezets eszkozokre a
sugrzés erSteljes hatdssal van.

iztonsdigi 0élbél ellen6rz8 méréseket végeztiink
olyan jellegi tranzisztorokra, amelyekb6l felépi-

tett dramkoroknek erls sugdrforris kozelében valé
elhelyezése a hazai gyakorlatban is eléfordul, ill.
elérelathaté. '

A VVRSZ reaktorban végzett besugirzdsok
alapjén nyert mérési eredmények kvalitative iga-
zoltdk az irodalmi adatokat [1], [2], [3], [4], és
kiinduldsi alapul szolgdlnak tovédbbi elderGsit
méretezési, ill. telepitési problémék megolddsahoz.
Tovébbi mérés-sorozatok alapjén eldreldthatélag
kidolgozhaték olyan médszerek, amelyek révén
tranzisztor-besugarzisok segitségével az eddigiek-
nél pontosabb integrél-dézis mérések végezhetdk.

A mérések eredményeként a fentickben koézolt
4tlag-adatok a besugirzott tranziztorok kis szé-
ma miatt csak tdjékoztatd értékiiek. A mérések-
kel kapcsolatos sugdrvédelmi problémék azonban
indokoljék e kompromisszumot. Az a kdrosodési
processzus, amely makroszk6pikusan elsésorban
az dramerdsitési tényezd csokkenéseként jelent-
kezik, az igy nyert gorbék segitségével is jol ko-
vethetd.
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Kdlmdnnak értékes tandcsaiért és az MOS tran-
zisztorok rendelkezésre bocsitdsdért, Quittner Pdl-
nak az aktiviciés analitikai apparitus haszndla-
tdnak lehetdvé tételéért, tovabba Simonits And-
rasnak, Késmarky Kdrolynak ¢és Kiss Tibornak
a kisérletek  eredményes  lebonyolitdsaban  vald,
kozremikodésiikért.
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Jleme: PanmaumoHHan cTOMKOCTHL MAOCKOCTHBIX TPAHIHC-
TOPOR M TPaHIHCTOPOB THNa MOS FET .

Hceneaovanach pasHauuonnas croifkocTs TPAHIHCTO-
POB, NPHMEHAEMBIX B 3/IEKTPOHHBIX YCTPOHCTBAX BOAH3H
HHTEHCHBHLIX MCTOMHHKOB H3nyyeHusi. OnuchBaeTcs yn-
POIEHHAS TEOPHA PAAHAIMOHHOrO BO3/EfiCTBHSI M NOKa-
3LIBAETCH, YTO B C/YYAC S/IEPHLIX PEAKTOPOB, PelIaoulyio
posnb urpaot Guictpbie HelTponnl. TTPOROAMANCH OMBITH
B peaxtope THna BBP-C llenrpansroro Hucriryra ®uan-
yeekux Mccaenosannit  oTHOCHTENRHO  paaHalHoHHOMN
crofikocti Tpanaucropos THna OC 44 K i onurimx nose-
BHIX Tpansucropos tHna MOS FET. Boajeitcrsie paan-
auuu Haubojiee SIBHO NMOKA3AJIOCH B YMCHBUICHHH TOKA
KOJUIEKTOPA, ¥ EPBOro THIA YHKe NPH MOJHOM HITer palib-
HOM noroke 10" HeliTponoB/cM?, a ¥ BTOPOIO TOJILKO NpH
HHTErpanbHLIX MOTOKAX HA O/HH-BA NOPsIKA Bbille,
Peay/ibTaThi ONBTA JAI0T BO3MOXKHOCTH Ueieco0hpasHo
BHOPATE MECTO PACMONOMNEHHS H TOMUMUINY 3AUHTHHIX
CTeH A HNEKTPOHHKX YCTPOHCTR, NMENIX Onpejienen-
HYI0 PAAHAIHOHNYIO CTOIHKOCTh.
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Deme, S.—Pellionisz, P, —Szlavik, F'.: Strahlenbeschiidi-
gungen der Fliichen- und MOS FET-Transistoren.

Es wird itber die Strahlenbeschidigung n von Tran-
sistorgn berichtet, die als ‘Teile elektronischer Messoin-
richtungen in unmittelbarer Nihe starker Strahlungs-
quellen untergebracht werden. Nach Beschreibung des
Strahleinwirkungsmechanismus wird os gezeigt, dass bei
Kernreaktoren die Strahlung von schnellen Nvutmnv-n
eine entscheidende Wirkung hat. Die in einem WWRS
Reaktor an OC 44 K und MOS FET Transistoren durch-
gefiihrten Experimente zeigen, dass bei beiden l‘vpnn
die Strahleinwirkung am auffallendsten aus der Vermin.
derung des Kollektorstromes ersichtlich wird. Bei OC 44
K entsteht diese Verminderung schon bei einer Schnell-
neutronendosis von 10*n/em?, bei MOS FET entateht es
bei einer Dosis um 1—2 Grossenordnungen hoher. Die
oxperimentellen Ergebnisse sind piitzlich sowohl bei
einer zweckmiissigen Wahl der Stello, wo die Moessein-
richtung mit strahlungsempfindlichen Elementen unter-
gebracht werden muss, als auch bei der Wahl des Ab-
schirmungswandes.

Deme, S.— Pelliontsz, P. —Szlivik, F.: Radiation Damage
of Junetion and MOS FET Type Transistors.

Investigations of radiation induced damage of such
tranaistors are veported which find application in elect-
ronic equipmonts explosed to nuclear sources of high
intensity. The mechanism of the- effoct of radiation is
deseribod and it is shown that in tho case of nuclear
reactors the effeet of fust neutrons is of eritical import-
an¢o. In the experiments on OC 44 K and MOS FET
trangistors irradiasted in the core of a VVRS-reactor the

radiation effect was manifested in both types most mark--

edly by the decrease in collector corrent, appreciable in
the former already at a fast neutron dose of 10'*n/em?,
while in the latter at doses higher by 1—-2 orders of mag-
nitude. The experimental data may be helpful to deter-
mine the optimum location of an electronic equipment
containing radiation sensitive elements and the approp-
riate choice of the nuclear shielding.
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