NEUE ENTWICKLUNGEN - CHARKTERISIERUNG UND EIGENSCHAFTEN

Synthesen bei hohen Dricken und hohen Temperaturen

Vicente Pacheco, Katrin Meier und Ulrich Schwarz

Zusétzlich zu Variationen der Parameter Tempera-
tur und chemische Zusammensetzung erfordert die
Darstellung neuer oder neuartiger Verbindungen in
einigen Féllen auch die Untersuchung der Zustands-
variablen Druck. Hochdruck-Hochtemperatur-
Synthesen kdnnen zundchst im MikromaRstab in
heizbaren Diamantstempel-Druckzangen durchge-
fihrt werden. Bei diesen Experimenten wird die
Probe (etwa 0,1 mm x 0,1 mm x 0,1 mm) in einer
metallischen Dichtung aus Stahl oder Wolfram ein-
geschlossen. Der Druckaufbau wird durch plasti-
sche Verformung zwischen parallel orientierten
Stempeln aus Diamant erreicht. Zur Realisierung
hydrostatischer Druckbedingungen wird ein in der
Regel flissiges Druckmedium, meist Alkohol oder
Paraffin, zugefugt. Bei der verwendeten Druck-
zange konnen hohe Temperaturen durch Einbau
von acht Heizelementen in speziell vorgesehene
Aussparungen erzeugt werden. Die Charakteri-
sierung von Ausgangsmaterial und Produkt
geschieht in der Regel durch Rdntgenbeugungs-
untersuchungen. Mit der beschriebenen Anordnung
sind bisher Synthesen bei Driicken bis 15 GPa und
Temperaturen bis zu 800 K unternommen worden.

Zur Herstellung groRerer Probenmengen (typisch
3mm x 3 mm x 3 mm) wird eine hydraulische
1000 t Prozesspresse mit servogesteuerter Druck-
technologie verwendet, die eine hochprazise Ein-
stellung vorgewéhlter Krafte ermoglicht. Aufgrund
des Gesamtgewichtes von etwa neun Tonnen wurde
als Standort ein Laboratorium im Untergeschoss
gewahlt, sodass der gesamte Aufbau Uber eine last-
verteilende Vorlegeplatte von vier Quadratmetern
direkt auf dem Fundament aufliegt. Die Regelung
der krafterzeugenden Hydraulik erfolgt Uber eine
elektronische Steuerung. Dabei wird die anzusteu-
ernde Kraft entweder manuell ausgewahlt oder eine
komplexere Druck-Zeit-Abfolge von einem PC
Ubermittelt. Davon unabhdngig wird von einer
zweiten Regeleinheit die gewiinschte Heizleistung
gemall dem gewahlten Temperaturprogramm und
einer Kalibrationskurve eingestellt oder Uber ein
Thermoelement geregelt. Die Umwandlung der
von der Presse erzeugten Kraft in Druck findet in
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Abb. 1: Querschnittzeichnung des zentralen Zylinders
bestehend aus thermischer Isolation zur Reduktion des
Warmelbertrags auf die Stempel, Widerstands-Heizung,
Abstandshaltern, elektrischen Kontakten und zentralem
Tiegel als Probenbehélter.

Fig. 1: Cross-section of the central cylinder consisting
of athermal insulation for reducing the heat transfer to
the anvils, resistivity heating, distance units, electrical
connectors and central crucible as sample container.

einem speziellen Druckwerkzeug, dem sogenannt-
en Walker-Modul, statt. Die Ausgangssubstanzen
werden in einen Tiegel gefullt und in einer zylin-
drischen Hulse eingebettet, die als Widerstands-
heizung dient (Abb. 1). Der Aufbau wird mit
Deckeln versehen und in eine zweite Hilse zur
thermischen lIsolation eingebracht. Nach elektri-
scher Kontaktierung der Heizung mit Metall-
scheiben wird der gesamte Zylinder im ausgebohr-
ten Loch eines Oktaeders platziert. Dieses Polyeder
wird in speziellen Aussparungen im Zentrum eines
Wirfels aus acht kleineren Hartmetallwirfeln
befestigt (Abb. 2). Die Kraftiubertragung von der
Presse auf die Wiirfel vollzieht sich tber eine spe-
zielle Anordnung geeignet angepasster Stahlkeile,
die eine gleichmaRige Krafteinwirkung an der
Probe bewirken. Der mit diesem Aufbau zugéngli-
che Arbeitsbereich umfasst zurzeit Driicke bis etwa
15 GPa und Temperaturen bis circa 1800 K.



NEW DEVELOPMENTS - CHARACTERIZATION AND PROPERTIES

Syntheses at High Pressures and High Temperatures

Vicente Pacheco, Katrin Meier and Ulrich Schwarz

The preparation of new or novel compounds
requires besides variations of the parameters tem-
perature and chemical composition in some cases
the application of the state variable pressure.

These high-pressure high-temperature syntheses
can be accomplished on a microscopic scale in
heatable diamond anvil cells. In these experiments
the sample (about 0.1 mm x 0.1 mm x 0.1 mm) is
enclosed in a metallic gasket. The pressure is gen-
erated by plastic deformation inside parallel orient-
ed diamond anvils. In order to realize hydrostatic
pressure conditions a usually liquid pressure medi-
um is added. In the high pressure cell used, high
sample temperatures are generated by insertion of
eight heating elements into specially designed
clearances. Characterization of starting material
and product are usually performed by X-ray dif-
fraction experiments. With the described setup syn-
theses at pressure as high as 15 GPa and tempera-
tures up to 800 K have been carried out.
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Fig. 2: Cubic setup of pressure-anvils machined from
sintered carbide with central octahedron.

Abb. 2: Wiurfelférmiger Aufbau der Druckstempel aus
gesintertem Hartmetall mit Oktaeder im Zentrum.

In order to produce larger amounts of samples (typ-
ically 3 mm X 3 mm % 3 mm) a hydraulic 1000 t
process press with servo-controlled pressure tech-
nology is employed. It allows, as an advantage, the
highly precise adjustment of pre-selected forces.
Due to the result of the total weight of approxi-
mately nine tons, a laboratory in the basement was
selected as the location so that the complete setup
bears on a load distributing slab of four square
meters directly on the foundation. The regulation of
the power generating hydraulic takes place by an
electronic control unit. Here, the desired force is
either entered manually or via a complex pressure-
time program being transmitted by a personal com-
puter. Independently, a second control unit sets the
desired heating power according to the selected
temperature program and a calibration curve.
Alternatively, it may be adjusted by means of a
thermoelement. The transformation of the force
generated by the compactor into pressure takes
place inside a special tool, the so-called Walker
module.

The starting materials are incorporated into a
crucible and are positioned in a cylindrical bushing
which serves as a resistivity heater (Fig. 1). The set-
up is provided with lids and is inserted into a sec-
ond sleeve for thermal insulation. After making
contact to the heater by metal plates the cylinder is
placed within the drilled hole of an octahedron.
This polyhedron is fixed in special clearances in
the center of a cube consisting of eight smaller
cubes made from carbide (Fig. 2). The force trans-
mission from the compactor to the cubes is per-
formed by a special arrangement of suitably adapt-
ed steel wedges which ascertain a homogeneous
impact of force on the sample. The working range
which is accessible with this setup covers currently
pressures up to 15 GPa and temperatures up to
about 1800 K.




