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Kristalyosodasi folyamatok kdzvetlen megfigyelése

dr. Réger Mihaly

Abstract: The paper summarises some selected results of an extended research work in the field of so called transient
solidification. The transient phenomenon represents a special case of non-steady state solidification, i.e. solidification
process between two different steady states. The structural changes of the solidified structure have been video recorded
and investigated (primary spacing, dendritic tip radius) during and after the transient effect. The increasig pulling
(solidification) rate results an incubation period before the beginning of the structural change. In the case of decreasing
rate incubation effect has not been found.

Bevezetes
A kristalyosodas soran kialakuld primer szerkezet sajatossagai, szerkezeti jellemzdi az Osszetételen kiviil

donté mértékben fliggnek azoktol a dermedési koriilményektdl, amelyek hatasara a szilard fazis létrejon. A
legfontosabb, szamszerisithetd tényezOk a hémérséklet, valamint annak idé (htlési sebesség) és hely
(hémérsékleti gradiens) szerinti derivaltjai.

A nem allandosult allapot, iranyitott kristalyositassal kapcsolatos kutatdsok elsé eredményeirdl korabban
mar beszdmoltunk [1,2], ahol bemutattuk az allandésult allaput( kristalyosodasi kisérletekhez elterjedten
hasznalt atlatsz6 mintaanyag, a borostyankésav-dinitril (succinonitrile) - aceton rendszer sajatossagait,
valamint a kérdéskor vizsgélatahoz (&llandosult és nem allandosult allapotu kristalyosodas) sziikséges
berendezést, a kisérleti kristalyositd felépitését. E berendezés és a kisérleti elrendezés jellegzetességei az 1.
abran tanulményozhatok. Az atlatsz6 mintaanyagot vékony rétegben tartalmazé mintatartot (kapszulat) a
meleg (likvidusz folotti hdmérsékleti, kb. 90 °C-0s) oldalrdl folyamatosan athzzuk a hideg (szolidusz alatti
hémérsékletli, kb. 18 °C-0s) oldalra, s ekdzben a modellanyag megdermed (mintegy 52 °C-on). Jol
megvalasztott Kkisérleti feltételek kozott a kristalyosodas a ket oldal kozotti résben torténik, ez a zona
kiviilr6l, megfeleld optikaval, megfigyelhetd, igy a kristalyosodo szilard fazis kdzvetleniil tanulmanyozhato.
Allandosult allapot eléréséhez a mintatartd konstans, nem allandésult allapot kivaltasahoz pedig idében
valtozo sebességgel mozgathat6. Mindkét esetben igen 1ényeges a kialakult hémérsékleti mez6 ismerete,
melynek megallapitasara specialis, a mintatartot helyettesitd hémérsékletmérd panel épiilt. A hivatkozott
publikaciok részletesen targyaljak a nem allandosult allapota folyamatban a hémérsékletmez6 elemeinek
(homérséklet, hiilési sebesség, homérsékleti gradiens) meghatarozasi modszerét a dermedési frontra nézve.
Az el6adasban az atlatsz6 modellanyaggal végzett kisérleti munka f6bb 1épéseit és eredményeit tekintjik at

roviden.



Kisérleti munka

A nem allandésult allapota kristalyosodasi folyamatok megismerésére irdnyuld kisérleti munkaban olyan
szisztematikus kisérletsorozatot terveztiink, mely a bevezetésben emlitett kérdéskor lehetdség szerinti atfogo
vizsgalatat teszi lehetové. A mintatartd kapszulaval és a homérsékletméré panellal végzett probamérések
tapasztalatai alapjan elhataroztuk, hogy - elsé 1épésként - un. tranziens (két allandosult allapot kozotti
atmenetként értelmezhet6) kristalyosodasi folyamatokat valdsitunk meg konstans hémérsékleti gradiens
mellett. A panel mozgatési sebességének ugrasszerii modositasaval, illetve az ebbdl adodo hiilési sebesség
véltozassal ezek a tranziens folyamatok jol reprodukalhaté modon megvaldsithatok.

A tranziens jelenséget el6idéz0, - a mintatartd panelre vonatkozd - huzasi sebesség - id6 program elvi abrajat
az 2. abra mutatja. A fiiggvény alapjan harom, hirtelen valtozast (tranzienst) jelentd szakasz kiilonithet6 el,
melyek kozill az els6 kettd novekvd (inditas €s gyorsitas), a harmadik pedig csokkend (lassitas) huzasi
sebességgel jellemezhet. A mintatartd kapszulaval végzett mérések kozben a dermedési folyamatot teljes
terjedelmében videoszalagra rogzitettik olyan nagyitasokban, hogy a primer tavolsag statisztikus
sokasagként értékelhetd, illetve a dendrit cstics sugar mérhetd legyen. A hémérsékleti mezd, valamint a
primer szerkezet jellemzdinek (primer tavolsag, dendritcsucs sugar) meghatarozasara kidolgozott eljarasok

ismertetésére most nem tériink ki, ezek kor&bbi publikaciokban megtalalhatok [1-5].
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1. abra A modellanyag kristalyositasara szolgald berendezés vazlata
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Eredmények

A primer tavolsag valtozasa a nem allandésult allapotu folyamatokban

A primer tavolsag valtozéasara jellemzd, hogy.az "inditasi" szakasz elején nem torténik valtozas, a sik front
latszolag "nem veszi észre" a hiilési sebességben bekdvetkezett novekedést. Hogy mennyi ideig "nem veszi
észre" a sik front ezt a valtozast, az a mérések szerint a sebességvaltozas nagysaganak fliggvénye, megpedig
forditott ardnyban, minél nagyobb a huzasi, illetve hiilési sebesség ugras, annal kisebb a varakozasi id6. Ez a
varakozasi id6 - legalabbis formailag - kapcsolatba hozhat6 az atalakulasi folyamatokbdl ismert inkubacios
1d6 fogalméval.

A tranziens folyamatsor masodik, "gyorsitasi" szakasza 1ényegesen nagyobb sebességekkel jellemezhetd.
Szinte azonnal, a nagyobb huzasi sebességre, illetve nagyobb hiilési sebességre kapcsolas pillanataban,
néhanyszor tiz s-os inkubacids id6 utan elkezdédik a valtozas, a primer tavolsag csokkenése. Mindegyik
folyamat ugyanabban az irdnyban halad: kézelit a maximalis sebességhez tartozo6 allandosult allapotd primer
tavolsagi értek felé.

Az utolso, harmadik, "lassitasi" szakaszban a fenti folyamatok ellenkezdje torténik. Az Gsszes minta a htizasi
sebesség (hlési sebesség) atkapcsolas utan kb. 200 s-on keresztul azonos modon viselkedik, majd ezt
kovetden szétvalnak a primer tavolsag fejlédésének iranyai. A folyamatok nagyon lassuak, a rendelkezésre
allo 1000 s egyik tranziens folyamat esetén sem elegendd a végso, azaz az allandosult allapot kialakuldséra.
A dendritcslcs sugar valtozasa a nem allandosult allapotd folyamatok soréan

A koOzbensé huzési sebességét ugrasszeriien a maximalis értékre valtoztatva tranziens folyamat kezdddik,
melyben a dendritcstics sugar bizonyos ideig nem reagal a megvaltozott viszonyokra (megvaltozott hiilési
sebességre), vagyis ez esetben is inkubacios id6 adodik (3.a &bra, az abran az s3-s8 jeldlések huzasi
sebességet jeldlnek emelkedd sorrendben, az s3s8-s6s8 jelzés pedig a tranziens folyamatbn bekdvetkezd

sebességvaltozasra utal).
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3.a abra A dendritcsucs sugar valtozasa a "gyorsitasi" tranziens folyamatok soran



Az inkubécios id6 fiiggvénye a sebességkiilonbségnek, minél nagyobb a sebességlépcsé nagysaga, annal
hosszabb az inkubacios ido.

A lassitasi tranziens folyamat kimutathaté inkubacios id6 nélkiil kezdédik el (3.b &bra). Megallapithato,
hogy a kdzbenso sebességre valo visszakapcsolas utan kb. a 120-ik s-ig minden esetben azonos uton halad a
csucs sugar novekedése. Minél nagyobb a huzasi sebesség, illetve a hiilési sebesség valtozas a tranziens

folyamatban, annal nagyobb sebességgel torténik a csucs sugaranak valtozésa.
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3.b abra A dendritcsics sugar valtozasa a "lassitasi" tranziens folyamatok soran

Az atlatsz6 modellanyag alkalmazasaval a kristalyosodasi folyamatok kozvetlen megfigyelésére, a
kialakult szerkezet geometriai jellemzdinek kozvetlen mérésére nyilik lehetdség. Az eléadas soran
videofelvételen az allandosult allapotok kdzotti tranziens folyamatok jellegzetes kristalyosodasi
mechanizmusaibol is bemutatunk részleteket.
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