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1. ↪Ivadas

Itrio aliuminio granatas (Y3Al5O12, YAG), legiruotas ↪ivairiais lantanoidais, pasižymi

↪ivairiomis unikaliomis optin˙emis savyb˙emis [1]. Tačiau tarp ši↪u liuminescencini↪u me-
džiag↪u pats vertingiausias yra neodimiu (Nd) legiruotas itrio aliuminio granatas, pla-
čiai naudojamas lazerinėse technologijose [2]. Be to, YAG pasižymi↪idomiomis me-
chaninėmis savyb˙emis, geru šiluminiu laidžiu bei ypatingomis dielektrin˙emis savyb˙e-
mis [3, 4].

Itrio aliuminio granato fizin˙es savyb˙es labai priklauso nuo junginio fazinio grynu-
mo, kristalit↪u dydžio ir j ↪u tolygaus pasiskirstymo visame junginyje bei nuo efektyvaus
legiravimo retaisiais žem˙es elementais. Kietafazi↪u reakcij↪u sintezės metodu, pradin˙emis
medziagomis naudojantY2O3 ir Al2O3, polikristalinioYAG fazė yra gaunama tik pakan-
kamai aukštoje temperat¯uroje� 1600 ◦C [5]. Savaime suprantama, tokioje aukštoje tem-
peratūroje gana sud˙etinga kontroliuoti sintetinamo junginio morfologini↪u ir strukturini↪u
ypatum↪u vienalytiškum↪a arba aukšt↪a homogeniškumo laipsn↪i. Todėl pigesni↪u, „žema-
temperat¯uri ↪u“ sintezės metod↪u Y3Al5O12 gauti paieška yra gana aktuali mokslin˙e prob-
lematika. Pastaraisiais metais YAG sintetinti buvo pasi¯ulytas zoli↪u-geli ↪u sintezės meto-
das, kurio pagalbaY3Al5O12 pavyko susintetinti žemesn˙eje1000 ◦C temperat¯uroje [6].
Tačiau nustatyti tiksli↪a priežast↪i, kodėl naudojant zoli↪u-geli ↪u metod↪a itrio aliuminio gra-
natas buvo susintetintas gerokai žemesn˙eje temperat¯uroje, iki šiol niekam nustatyti ne-
pavyko. Atsakymas gali b¯uti rastas, jeigu chemin˙e reakcija gal˙etume vykdyti pagal su-
kurta išankstin↪i matematin↪i model↪i. Deja, tokio modelio, kuris atspind˙et ↪u kiekybin↪i reak-
cijos mechanizmo atitikim↪a proceso parametr↪u eksperimentiniams duomenims, dar n˙era
sukurta. Panaudojus kompiuterin↪i modeliavim↪a būt ↪u galima nustatyti ryš↪i tarp pradini↪u
medžiag↪u molekulinės struktūros ir galutini↪u produkt↪u formavimosi bei strukt¯urini ↪u pa-
rametr↪u. Ši ↪u tyrim ↪u rezultatai leist↪u ↪ivertinti YAG bei kit ↪u optini ↪u nanojungini↪u, pasi-
žyminči ↪u ↪ivairia chemine sud˙etimi, sudėtinga kristaline strukt¯ura bei ↪ivairiomis funk-
cinėmis savyb˙emis, temperat¯urinius sintez˙es režimus. Tai leist↪u sumažinti neorganini↪u
medžiag↪u sintezės technologines s↪anaudas.

Darbe yra pasi¯ulytas matematinis modelis itrio aliuminio granato sintez˙es kompiute-
riniam modeliavimui. Model↪i sudaro reakcijos-difuzijos tipo trij↪u lygči ↪u sistema. J↪a gau-
name remiantis antruoju Fiko ir veikianˇci ↪u masi↪u dėsniais. Lygˇci ↪u sistem↪a sprendžiame
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neišreikštine skirtumine schema [7, pp. 413, 442]. Atrasti s↪aryšiai tarp reakcijos ir difuzi-
jos greiči ↪u. Jie leidžia parinkti parametrus taip, kad reakcijos teoriniai ir eksperimentiniai
puslaikiai sutampa. Kartu yra nustatytos reakcijos ir difuzijos proces↪u dominavimo sritys.

2. Matematinis modelis

Pažymėkimeci = ci(x, t), i = 1, 2, 3, medžiag↪u koncentracijas taškex = (x1, x2, x3)
laiko momentu t. Remiantis antruoju Fiko ir veikianˇci ↪u masi↪u dėsniais, reakcijos
3Y2O3 + 5Al2O3 → 2Y3Al5O12 mechanizm↪a aprašome diferencialini↪u reakcijos-difu-
zijos tipo lygči ↪u sistema
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čiaDj – medžiagos difuzijos koeficientasj- ↪aja kryptimi,k – reakcijos greiˇcio konstanta,
V = (0, a1) × (0, a2) × (0, a3).

Koncentracijosci pradiniu laiko momentut = 0 tenkina s↪alygas

c1(x, 0) = c01, c2(x, 0) = c02, c3(x, 0) = c03, x ∈ V, (2)

ir kraštines s↪alygas kont¯ure∂V
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= 0, i = 1, 2, 3, t � 0. (3)

Itrio aliuminio granato sintez˙es metu pradin˙es medžiagos yra smulkinamos ir sumai-
šamos t¯uryjeV . Todėl kompiuteriniame modeliavime laikysime, kad

(a) Visos susmulkintos dalel˙es yra vienodos formos ir j↪u tūris yra pakankamai mažas.
Laikysime, kad dalel˙es yra staˇciakampio gretasienio formos.

(b) TūryjeV susidarė pakankamai daug vienod↪u tūrio element↪uV ′ – (a) minėt ↪u daleli ↪u
kombinacij↪u, pvz.,

A B , B A B arba
A B

B A
, (4)

ir
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≈ 0, i = 1, 2, 3, t � 0.
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Tokios prielaidos leidžia nagrin˙eti reakcijos mechanizm↪a tik viename iš pasirinkt↪u
element↪u (4) (t.y.,V ≡ V ′). Šiame straipsnyje pasirinkime element↪a A B , t.y., V ′ =

{x: 0 � x1 � 2a′1, 0 � x2 � a′2, 0 � x3 � a′3}, čiaa′1, a
′
2, a

′
3 – daleli ↪u briaun↪u ilgiai

kryptimisx1, x2, x3, atitinkamai. Išnagrin˙esime tokius atvejus:

(i) a′1 = 1, a′2, a
′
3 � 1. Tada užtenka nagrin˙eti vienmat↪i proces↪a, t.y.,

x = x1, V ′ = {x1: 0 � x1 � 2} , D2 = 0, D3 = 0.

(ii) a′1 = 1, a′2 = 1, a′3 � 1. Tada užtenka nagrin˙eti dvimat↪i proces↪a, t.y.,

x = (x1, x2), V ′ =
{
(x1, x2): 0 � x1 � 2, 0 � x2 � 1

}
, D3 = 0.

Lygtis, sudaranˇcias matematin↪i model↪i (1)–(3) sprend˙eme baigtini↪u skirtum↪u metodu.
Abejais atvejais difuzijos-reakcijos srit↪i skaidome tolygiai visomis kryptimis. Vienmaˇciu
atveju sudarome neišreikštin↪e (simetrin↪e) skirtumin↪e schem↪a (tiesin↪e ieškom↪u funkcij ↪uci
atžvilgiu). Dvimačiu atveju sudarome neišreikštin↪e kintam↪uj ↪u krypči ↪u skirtumin↪e sche-
m ↪a (tiesin↪e ieškom↪u funkcij ↪u ci atžvilgiu). J↪u sprendimui naudojome srautin˙es perkelties
metod↪a [7, pp. 597–600].

3. Rezultatai

Difuzijos koeficient↪u Dj bei greičio konstantosk reikšmės nėra tiksliai žinomos. Tod˙el,
naudodami skaitmenin↪i model↪i, ištyrėme minėt ↪u reikšmi↪u parinkim↪a.

Vis ↪u pirm ↪a reikšmės turi būti parenkamos taip, kad b¯ut ↪u išlaikytas puslaikist1/2 =

4 val. (puslaikiut1/2 vadinamas laiko intervalas, per kur↪i sureaguoja pus˙e pradinio me-
džiag↪u kiekio). Antras kriterijus – difuzija arba reakcija neturi dominuoti itrio aliuminio
granato sintez˙es metu. Sakysime, kad sintez˙es metu dominuoja difuzijos (reakcijos) pro-
cesas, jei
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Visuose skaitiniuose eksperimentuose laik˙eme, kad

εdif = 0, 25, εreak = 0, 75,

D1 = D2 ≡ D,

c01 =

{
3 · 10−6, 0 � x1 � 1,

0, 1 < x1 � 2;
c02 =

{
0, 0 � x1 � 1,

5 · 10−6, 1 < x1 � 2;
c03 = 0.
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1 pav.D ir k s ↪aryšis vienmaˇciu atveju (jeiD ir k priklauso kreivei, tai sintez˙es puslaikis
lygus 4 val). Difuzijos ir reakcijos dominavimo sritys: (a) reakcijos dominavimo
sritis, (b) difuzijos dominavimo sritys, (c) difuzija ir reakcijakonkuruoja.

2 pav.D ir k s ↪aryšis dvimaˇciu atveju (jeiD ir k priklauso kreivei, tai sintez˙es puslaikis
lygus 4 val.). Difuzijos ir reakcijos dominavimo sritys: (a) reakcijos dominavimo
sritis, (b) difuzijos dominavimo sritys, (c) difuzija ir reakcijakonkuruoja.

Skaičiavimo rezultatai pateikti 1 ir 2 pav. Ištisin˙es kreivės 1 ir 2 pav. apibr˙ežia difuzi-
jos koeficientoD ir reakcijos greiˇcio konstantosk s ↪aryš↪i. Tai yra, kai difuzijos koeficien-
tasD ir reakcijos greiˇcio konstantak priklauso šioms kreiv˙ems, tai sintez˙es puslaikiai
lygūs 4 val. Remiantis (5) apibr˙ežimu, 1 ir 2 pav. yra pavaizduotos difuzijos ir reakcijos
dominavimo sritys.
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Computer simulation of synthesis of yttrium aluminum garnet

F. Ivanauskas, A. Kareiva, B. Lapcun

A mathematical model of synthesis of yttrium aluminum garnet is presented and used for com-
puter simulation of the synthesis. The model is based on the reaction-diffusion equations. The
model takes into concideration structure of the initial reaction’s components. The digital simula-
tion was carried out using the finite difference technique. Relations between rates of reaction and
diffusion was investigated.


