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Uvod

Na postavljeno pitanje: ,.Sto je to led?* svatko ée re¢i: ,,Zaledena voda“ pa ¢u prije nego
zapoc¢nem pricu o ledu prvo poceti s vodom jer je led nista doli jedno od agregatnih stanja vode.
Sama voda je neophodna za Zivot na Zemlji; bez vode bi za par dana umrli jer se vise od 2/3
ljudskog tijela od nje i sastoji. Led u danasnje vrijeme je vrlo popularna tvar koja se najéesce
koristi za rashladivanje pica, smanjenje oteklina, u sportovima poput klizanja ili hokeja, za
izradu ledenih skulptura. Led nije neophodan za zivot koliko i voda, ali pojedina svojstva leda za
zivot su bitna. Tema ovog rada je jedno od fizikalnih svojstava leda- njegova elektri¢na
provodnost. Prije nego se dotaknemo glavne teme, prvo ¢emo se bolje upoznati sa materijalom,
ledom, i sa samom elektrodinamikom materijala.

U prvom poglavlju prikazan je kemijski sastav vode- od kakvih atoma se ona uopce
sastoji, opisana je vodikova veza- §to ona to¢no spaja i koja je njena vaznost, prikazan je fazni
dijagram vode i opisano sve §to on sadrzi te navedena neka svojstva vode.

Drugo poglavlje je usredotoc¢eno na led: napravljen je pregled 15-ak kristalnih struktura
leda te njihove sli¢nosti i razlike, osvrnulo se na biolosku vaznost vode i leda, tj. zbog Cega je
tako jednostavna molekula od Zivotne vaznosti za cijeli na$ sustav.

U tre¢em poglavlju su navedeni mehanizmi vodenja elektricne struje na primjerima
razliCitih vrsta materijala, to¢nije metala, poluvodica i izolatora, a valja se upitati ako led 1
provodi struju, $to je to to¢no §to vodi struju 1 na koji nacin je vodi.

U Cetvrtom je poglavlju prikazan eksperimentalni postav kroz opise 1 slike, a rezultati
koji su dobiveni mjere¢i struju kroz led i napon da bi se doslo do elektricne provodnosti leda
vidljivi su na grafovima.

Cijeli diplomski rad zaokruZen je zakljuckom u kojem su sabrane najvaZznije crte diplomskog
rada.



1 Voda

O vaznosti vode uopce ne razmisljamo ve¢ ju uzimamo zdravo za gotovo koristeci se
njome svakodnevno; bilo da ju pijemo, kuhamo ili se kupamo u njoj.

Voda je, najjednostavnije receno, tekucina bez boje, okusa i mirisa. Predstavlja se svima
poznatom kemijskom formulom H,O. Kemijske i fizikalne karakteristike vode posljedica su
atomske grade vodika 1 kisika i prirode medusobne veze medu njima.

1.1 Kemijski sastav vode

Kao $to je ve¢ spomenuto, molekula vode sastoji se od atoma kisika okruzenog sa dva atoma
vodika. Elektron od svakog atoma vodika vezZe se sa jednim elektronom vanjske ljuske kisika pa
ostaju dva slobodna elektronska para te tako kisik okruzuju Cetiri elektronska para koji se, zbog
kulonskog odbijanja, nastoje razmjestiti $to dalje jedan od drugog. To bi rezultiralo tetraedarskim
rasporedom ( Slika 1.1 b) ) u kojem bi kutovi izmedu elektronskih parova trebali iznositi oko
109°. Medutim, kut izmedu dva atoma vodika ( Slika 1.1 a) ) je nesto manji od 105 posto se dva
slobodna elektronska para vise odbijaju nego $to odbijaju O — H vezu, paje H — O — H kut
maniji.

Lone Pairs —> @ o

J

9D 1

Slika 1.1. Prikaz strukture molekule vode. ( preuzeto iz [13])

(2)

Molekula vode je elektri¢ki neutralna, no pozitivni 1 negativni naboji nisu podjednako
rasporedeni zbog asimetricne grade (Slika 1.2).



Slika 1.2. Raspored naboja u molekuli vode. ( preuzeto iz [6])

1.2 Vodikova veza

Kemijske veze sluze za ostvarenje atomskih medudjelovanja. Postoji vise vrsta kemijskih
veza, ali nama su za vodu vazne samo dvije: kovalentna, koje odreduju strukturu molekule, te
nekovalentna veza, koja u biokemiji imaju veliki znacaj. Kovalentna se veza stvara dijeljenjem
para elektrona izmedu dvaju susjednih atoma. Kod molekule vode se ta veza stvara izmedu
atoma vodika i atoma kisika.

Vodikova veza spada pod nekovalentne veze. Ona je temeljno elektrostatsko
medudjelovanje, specijalni slucaj dipol- dipol medudjelovanja, posto se na pozitivan vodik vezu
atomi visoke elektronegativnosti, tj. atomima kojima u vanjskoj ljusci nedostaje elektron ili dva-
primjerice kisik, dusik ili pak fluor. Zbog velike razlike u koeficijentu elektronegativnosti
izmedu vodika i kisika, molekula vode je izrazito dipolnog karaktera.

Ali vodikova veza nije samo elektrostatke prirode. Moramo u obzir uzeti i kvantnu mehaniku
koja stoji iza nje. Vodik se, kod stvaranja vodikove veze sa drugom molekulom, moze dijelom i
kovalentno vezati razmjenjujuci elektrone. Vodikova veza je linearna kombinacija 3 kvantna
stanja:

1. O—H :0 (kovalentna- ionska veza)

2. 0:H™ :0 (ionska-ionska veza)

3. 0:H — O (ionska- kovalentna veza)

Vodikova veza nastaje tako da pozitivan dio vodika u jednoj molekuli vode biva privuc¢en
negativnim dijelom atoma kisika u drugoj molekuli vode te vodik postaje svojevrsni ,,most*
izmedu molekula vode.

Vodikova veza je slabija od kovalentne veze, ali je i neSto veceg dosega. Spojevi u kojima su
molekule povezane vodikovim vezama imaju visa talista i vrelista od oCekivanih jer su privlacne
sile medu molekulama jace pa je potrebno mnogo vise energije za njihovo kidanje. Jedna od
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poglavlju. Vodikova veza je vrlo vazna za razne bioloSke procese, kao §to su: trodimenzionalna
struktura proteina, postojanje dvostrukih spirala u molekulama DNA te pojava kapilarnosti kod
zivih organizama. Na Slici 1.3 su prikazane kovalentna i vodikova veza u molekuli vode.

: Covalent bond °
(D )

Slika 1.3 Kovalentna i vodikova veza u molekuli vode. ( preuzeto iz [14])

1.3 Fazni dijagram vode

Fazni dijagram je graficki prikaz stanja tvari pri razli¢itim tlakovima i1 temperaturama.
Tipi¢ni fazni dijagram ima vrijednosti temperature na x-0si, a vrijednosti tlaka na y-osi.
Prelazeci preko linija na dijagramu dogada se promjena stanja tvari. Duz linije istodobno postoje
dva stanja u ravnotezi. Na Slici 1.4 prikazan je fazni dijagram vode.

Dvije su vazne tocke na faznom dijagramu: trojna i kriti¢na tocka. Trojna tocka ( eng. triple
point) oznacava tocku na dijagramu u kojoj se spajaju tri fazne linije, tj. mjesto u kojem tri
agregatna stanja- plinovito, tekuée i kruto mogu postojati istovremeno u ravnotezi. Kriticna tocka
(‘eng. critical point) oznacava tocku u kojoj se ne moze razluciti plinovito i tekuce stanje vode te
je povezana sa kriticnim tlakom iznad kojeg voda prelazi u superkriticno stanje. Linija izmedu
krutog ( eng. solid) i tekuceg ( eng. liquid) naziva se linijom taljenja ( ili hladenja- ovisno iz
kojeg stanja u koje voda prelazi); linija izmedu tekuceg i plinovitog ( eng. vapor) naziva se
linijom isparavanja ( ili kondenzacije); linija izmedu krutog i plinovitog stanja naziva se linijjom
sublimacije (ili kristalizacije). Promjenom temperature ili tlaka dolazi do prijelaza iz jednog
stanja u drugo. Slozeni fazni dijagram leda bit ¢e kasnije diskutiran u poglavlju 2.2.
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Slika 1.4.. Fazni dijagram vode. ( preuzeto iz [6])

1.4 Svojstva vode

Ve¢ smo spomenuli da je voda dipolarna molekula te da postoje vodikove veze izmedu
molekula vode. Nabrojat ¢emo jo§ nekoliko svojstava vode, a neke i opisati.

Voda je univerzalno otapalo.

Polarne 1 ionske supstance su elektri¢ki nabijene pa ih privlace naboji u molekulama vode i
gotovo odmah se otapaju. Nepolarne supstance, primjerice ulje, ne otapaju se u vodi jer nemaju
nabijene Cestice. Kad se sol, NaCl, otapa u vodi, ioni se razdvajaju ( Na* i C17) te bivaju
okruzeni jednim slojem molekula vode. Takvi slojevi ne dozvoljavaju ionima 1 polarnim
molekulama da se natrag spoje, pa Cestice ne mogu napustiti otopinu.

Voda ima veliku povrsinsku napetost.

Na granici vode i zraka molekule vode stvaraju vodikove veze sa molekulama vode ispod
povrsine, ali ne 1 sa molekulama zraka iznad povrSine vode. Nejednolika raspodjela vodikovih



veza stvara silu koja se naziva povrSinskom napetoscu; sila kontrahira povrSinu vode i formira
cvrsti film.

Led pluta na vodi.

Voda ima najveéu gustocu, 1 g/cm3, na temperaturi od 4°C. Kad se voda zamrzava, vodikove
veze izmedu molekula tvore ¢vrstu reSetku koje molekule u ledu drze na vecoj udaljenosti nego u
teku¢em stanju. Led, koji se hladenjem S$iri, ima manju gusto¢u od vode te pluta na njoj.

Voda je adhenzivna i kohenzivna.

Voda je 'mokra' jer se lijepi za stvari. To se dogada jer molekule mogu stvarati vodikove veze s
drugim polarnim supstancama. To se naziva adhezija. Privlacenje medusobno izmedu molekula
sli¢nih supstanci naziva se kohezija. Na taj se nac¢in molekule vode medusobno 'slijepe' $to
dopusta vodi da ude i putuje uskim prolazima, u procesu koji se naziva kapilarnost. Voda ima
visok toplinski kapacitet $to znaci da joj je potrebna velika koli¢ina energija za zagrijavanje. S
druge strane, treba izgubiti veliku koli¢inu energije da se ohladi. Specifi¢ni toplinski kapacitet
vode iznosi 4200 J/kg K.

Voda ima visoku latentnu toplinu isparavanja sto znaci da je potrebno puno energije za
isparavanje, tj. prijelaz iz tekuéeg u plinovito stanje. Tijekom isparavanja, voda uzima termalnu
energiju iz podloge na kojoj stoji, $to je vidljivo na primjeru znojenja kad voda isparava sa naSe
koze te nam postane hladno.

Voda ima visoku latentnu toplinu taljenja $to zna¢i da voda na 0°C mora prvo izgubiti dosta
termalne topline prije nego se zaledi 1 tek onda tekuc¢a voda moZze doseci temperature do -
10°C da se pretvori u led.

Voda je transparentna suncevoj svjetlosti.
Voda je nestlaciva.
Voda provodi struju ( ukoliko sadrzi necistoce i ione).

Voda ima relativno veliku gustocu u odnosu na zrak.



2 Led

Led je voda u krutom stanju. MozZe biti bijele boje ili prozirne, ovisno o necisto¢ama, npr.
Cesticama zemlje ili zarobljenim Cesticama zraka.

Govoreéi o ¢vrstim tijelima, razlikujemo kristale i amorfna tijela.

2.1 Amorfni led

Amorfne tvari su one tvari kod kojih je raspored Cestica nasumic¢no ureden. Obiljezava ih
svojstvo uredenosti kratkog dosega, tj. ravnotezni polozaji udaljenijih Cestica se ne mogu
predvidjeti. Po svojoj mikroskopskoj strukturi sli¢nije su teku¢inama. Amorfne strukture su
nestabilne.

Amorfni je led amorfni oblik vode. MoZe nastati kompresijom kristalnog leda pri dovoljno
niskim temperaturama ili dovoljno naglim hladenjem vode pri ¢emu molekule vode nemaju
dovoljno vremena stvoriti kristalnu strukturu.

2.2 Kristalni led

Kristali se od amorfnih tijela razlikuju visokim stupnjem uredenosti svoje strukture.
Idealan kristal je beskona¢no ponavljanje identi¢nih strukturnih jedinica, elementarnih ¢elija, u
trodimenzionalnom prostoru. Osnovno svojstvo idealne kristalne resetke jest invarijatnost na
translaciju. Na slici 2.1 mozemo vidjeti razliku izmedu amorfnog leda i kristalnog leda.

a) b)

Slika 2.1 Strukture leda: a) kristalna i b) amorfna. ( preuzeto iz [10])

Jednostavna kristalna reSetka je definirana atomima/ atomskim skupinama smjeStenima u
njezinim vrhovima i te to¢ke se nazivaju ¢vorovi kristalne resetke kojoj moze samo jedan takav
¢vor pripadati. Beskonacan sustav tocaka opisanih sljede¢om relacijom:

R=Y3 md; ,n=0+1+2,..



gdje je R translacijski vektor reSetke, a d@; su pripadni osnovni nekomplanarni vektori, definira
Bravaisovu reSetku. Raspored atoma u prostoru se ne mijenja ukoliko se u proizvoljnoj tocki

kristala pomaknemo za vektor R.

Postoji 7 kristalografskih sustava ovisno o kristalografskim osima- pravcima koji
odreduju oblik kristala, a sijeku se u sredistu istoga te odgovaraju prostornom koordinatnom
sustavu. Ukupno postoji 14 Bravaisovih reSetki ( Slika 2.1). U Tablici 2.2 su navedeni parametri
kojima su obiljezeni pojedini sustavi.

kubm triklinski

AL o |
heksagonski
¢ 4 . -
F, el .\(: / P YP
l /l’ . l -
i ) ,/ A 3
] l Y/ .
retragonski

Slika 2.1. Bravaisove resetke. ( preuzeto iz [17])



KERISTALOGRAFSKI OS5II KUTOVI OZNAKE
SUSTAVI ELEMENTAENE CELLIE RESETKI

| Kubni a=b=c, a=p=7=00° PLF
Tetragonski a=hb#e, a=f=y=900° P11
Ortorompalki afb=xc, a=f=y=900° P.C.LF

. Trigonski a=b=¢, wa=f=7+90° E
Heksagongki a=hbse, w=Ff=90°y=120° P
MMonoklinski asbxe, a=y=00"<£p P.C
Triklinski atbFe, aFf#Fyv#90° P

Tablica 2.2. Kristalografski sustavi. ( preuzeto iz [17])

U prvom poglavlju na Slici 1.4 u faznom dijagramu vode moze se vidjeti kratak pregled
razlicitih faza leda te mozemo uociti rimska slova u krutom stanju vode. Svaki rimski broj
oznacava vrstu leda: led I oznacava led-jedan, led II oznacava led-dva, itd. Dosad je poznato 15-
ak vrsta leda ovisno o temperaturi i tlaku iznad koje je ta faza stabilna, ali su mnoge od njih
izvan danog opsega metastabilne. Svaka faza ima svoju kristalnu strukturu i neke svoje
karakteristike kroz koje ¢emo pro¢i u sljede¢im odjeljcima. Vazno je napomenuti kako se broj
faze povecava to su svojstva i struktura manje poznati i istrazeni.

U tablici 2.3 prikazane su faze leda, njihov kristalografski sustav te prikaz kristalne strukture.

Led Ih(heksagonski) Led I, ( kubni)
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Led 11 ( trigonski)

Led 11 ( tetragonski)

ssthsi F TS &baa%ﬁ*’
A, w"i%;w& 3?“,,,3;
b T #’ﬁé ;&‘Y =
%gi&;w AT it
J"ga Vo

‘Zza ?}L('
«i’ A @’ °£<y§r' ¢

Led VII ( kubni)
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Led VIII ( tetragonski)

Led X ( kubni)
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Led XII ( tetragonski)
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Led XV ( pseudo- ortorompski)
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Tablica 2.3. Kristalne strukture razli¢itih faza leda. ( preuzeto iz [6], [18])
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Trojna tocka moze, uz tocku gdje postoje sva tri agregatna stanja, oznacavati i tocku u
kojoj se spajaju 3 fazne linije. U tablici 2.4 prikazane su trojne tocke leda za razli¢ite faze i daju
nam kratki pregled gdje se razli¢ite faze dogadaju, tj. na kojoj temperaturi i tlaku.

point p (MPa) | T (K)
L-T,-111 209 250.7
L-III-V 350 255.5
L-V-VI 632 273.1
L-VI-VII 2210 354.6
I,-11-T11 213 238.3
II-IT1-V 344 248.7
VI-VII-VIII | 2100 273
In-XI-vapor | 0 72

Tablica 2.4. SaZetak trojnih tocaka leda. ( preuzeto iz [10])

U sljedecoj tablici 2.5 navedeni su podaci koji su zajednicki svim vrstama leda dok su u
posebnim potpoglavljima iza tablice navedena specifi¢na svojstva svakog od njih.

Faze leda | Gustoca Kristalna Dimenzije i kutovi kristalne resetke &r
[g/cm3] reSetka
Led I, 0.92 kubna a=63584a=90
Led I;, 0.93 heksagonska a=b=4518A,c=73564, 97.5
a=f=90",y= 120
Led Il 1.17 trigonska a=b=c=7784a= 1131 3.66
Led 111 1.14 tetragonska a=b=6666Ac=69364a= 90 117
Led IV 1.27 trigonska a=b=c=76Aa= 701
Led V 1.23 monoklinska a=922 A b=7544,c=10354, 144
a= 90,8 = 109,2",y = 90°
Led VI 1.31 tetragonska a=b=0618124,c=56984, 193
a= 90
Led VII 1.50 kubna a=3.35014a= 90 150
Led VIII 1.46 tetragonska a=b=44493Ac=64134,a = 90° 4
Led IX 1.16 tetragonska a=b=6.692Ac=67154,a=90" | 3.74
Led X 2.51 kubna a=2784a= 90
Led XI 0.92 ortorompska a=45024,b=177984,c=73284,
a= 90
Led XII 2.51 tetragonska a=b=8276Ac=40274a= 90
Led X1 1.23 monoklinska a=924 A b=7474c=10304,
a= 90,8 = 1097,y = 90°
Led XIV 1.29 ortorompska | g = 8.3504,h = 8.139A,c = 4.083 4,
a= 90
Led XV 1.30 pseudo- | a =6.2323 A b = 6.244 4, ¢ =5.79 4,
ortorompska | ¢ = 90,6°,8 = 89,99",y = 89,92°

Tablica 2.5. Vrste leda s odgovaraju¢im kristalografskim podacima, te iznosima gustoce i relativne
dielektri¢ne konstante. ( preuzeto iz [6])
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221 Led I iled I,

Normalan led I, koji se nalazi u zamrzivacima vecine ku¢anstava kao i u obliku snjeznih
pahuljica, heksagonalne je strukture pa se oznacava sa led I,. Formira se na temperaturama visim
od —123°C. U kristalnoj strukturi ima 4 molekule vode po jedini¢noj ¢eliji.

Led I, je metastabilna forma leda I koji se formira pri atmosferskom tlaku i
temperaturama nizim od —123°C, ali je vazno napomenuti da led I}, na toj temperaturi ne prelazi
u led I.. S druge strane, na temperaturama visim od —73°C kubni led prelazi spontano u
heksagonalni. Led I. ima malo visi tlak para od I, te se prirodno pojavljuje u visim slojevima
atmosfere ( 100 km od povrSine Zemlje). Zbog visoke simetrije kristalne reSetke, koja
pojednostavljuje razne izracune, vrlo je popularna za teorijska modeliranja. Jedini¢na ¢éelija
sadrzi 8 molekula vode.

Heksagonski led, kao i1 kubni led, povecanjem tlaka pokazuje smanjenje termalne vodljivosti $to
je posljedica promjene vodikovih veza koje su na povrsini uredenije nego u unutrasnjem dijelu.

2.2.2 Led 11, led Il led 1X

Led II ima uredenu strukturu koja se dobiva kompresijom leda I}, na temperaturi od
—83 do —63°C. Led II zagrijavanjem postaje led III, ali reverzibilan proces jo$ nije moguée
izvrsiti. Jedini¢na Celija sadrzi 12 molekula vode, no struktura se moze opisati i u velikoj
heksagonalnoj ¢eliji sa 36 molekula vode. Sadrzi heksagonalne prstenove medusobno spojenima
tako da je gustoca veca nego kod leda I;,. Vodikova veza u ledu je uredena i fiksna, ali su neke
veze, naspram leda Iy, savijene i dosta slabije. MozZe se sintetizirati iz leda Iy, pri —75°C i 300
MPa ili ekspandiranjem leda V na —35°C. Ne opaZaju se promjene u strukturi i svojstvima ako
led II dovedemo na atmosferski tlak pri temperaturi teku¢eg dusika.

Led Il je stabilan u malom rasponu temperature i tlaka. Nastaje snizavanjem temperature
vode ispod —23°C i pri tlaku od 300 MPa. Gui¢i je od tekuée vode, ali je ujedno i najrjeda od
faza na visokim tlakovima. Jedini¢na ¢elijasadrzi 12 molekula vode. Struktura vodikovih veza
nije uredena ve¢ je nasumicna.

Led IX je jednake strukture kao led III, ali malo druk¢ijeg rasporeda protona. Metastabilan je u
faznom prostoru leda II 1 zagrijavanjem se radije pretvara u led Il nego u led III. Dielektri¢na
konstanta nije izmjerena, samo se zna da je puno manja od one leda IlI.
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2.2.3Led IV, led Vi led XIII

Led IV nastaje polaganim grijanjem vrlo gustog amorfnog leda na temperaturi od
—128°C i pri tlaku od 0.81 GPa. Metastabilan je unutar prostora leda I1l, leda V i leda V1.
Jedini¢na Celija sadrzi 16 molekula vode. Jedan je od dva neuredena kristala leda ( uz kubni led,
tj. led I.) kojima uredena struktura jos$ nije pronadena.

Led V, najkompliciranija struktura svih faza leda, nastaje pri tlaku od 500 GPa
snizavanjem temperature tekuée vode na —20°C. Jedini¢na ¢elija sadrzi 28 molekula vode.
Vodikove veze u strukturi nisu ravne ve¢ pomalo zakrivljene, struktura nije uredena i konstantno
se mijenja ( kao i kod leda I},). Uredena forma vodikove veze leda V jest led XIII.

Led XIII je metastabilna forma uredenih protona leda V. Nastaje dopiranjem leda V sa
klorovodi¢nom kiselinom, HCI ( radi lak$eg faznog prijelaza), na temperaturama ispod —143°C i
pri tlaku od 500 MPa. Jedini¢na ¢elija sadrzi 28 molekula vode.

2.2.4 Led VI, led VIl i led VIII

Led VI nastaje hladenjem tekuée vode na temperaturu od —3°C pri tlaku od 1.1 GPa.
Struktura vodikovih veza nije uredena ve¢ se konstantno mijenja. Jedini¢na celija sadrzi 10
molekula vode.

Led VII nastaje hladenjem tekuce vode na sobnu temperaturu pri tlaku iznad 3 GPa.
Sastavna je tvar velikih planeta i zamrznutih mjeseca. Takoder se dobiva ekspanzijom leda VI
iznad temperature od —178°C. Metastabilan je u Sirokom rasponu tlaka, a iznad —153°C prelazi
u amorfni oblik leda. Vodikove veze nisu uredene i konstantno se mijenjaju, kao kod leda Iy, ali
na temperaturi oko 5°C prelazi u led VIIL tj. protoni prelaze u uredeno stanje. Ispod —196°C je
neodredeno metastabilan. Jedini¢na ¢elija sadrzi 2 molekule vode. Na tlakovima ve¢im od 40
GPa led VII prelazi u kubnu strukturu leda X, doduse, nesto manje velicine, ali nepromjenjivog
volumena. Na tlaku veéem od 2.3 GPa pri temperaturi od 100°C tekuéa vode se moze zamrznuti
1 pretvoriti u led VII nesto vece gustoce.

Led VIII je uredenija struktura leda VII. Nastaje snizavanjem temperature ledu VII. Led
VIII i led VII imaju identi¢ne kristalne strukture osim rasporeda protona. Uredeniji raspored
protona uzrokuje laganu distorziju kubne resetke leda VII pa tako jedini¢na ¢elija leda VII nije
kubna vec¢ tetragonska te sadrzi 8 molekula vode.

14



2.25Led Xiled Xl

Povecanjem tlaka i1 kontrakcijom razmaka izmedu dvije molekule kisika, led VII se
polako pretvara u led X, kubne strukture koja sadrzi 8 molekula vode. U ledu X protoni su manje
pokretljivi nego u ledu VII. Jos je sporna eksperimentalna potvrda leda X jer su znanstvenici
misljenja da se led VIII moze transformirati u led X. Takoder je predvidena pretvorba leda VIl u
led X pri tlaku od 70 GPa.

Led XI je ravnotezna struktura leda I, pri vrlo niskim temperaturama. Dobiva se iz
razrijedene otopine kalijevog hidroksida, KOH, koja na temperaturi od —201°C stoji tjedan dana.
loni kalijeva hidroksida stvaraju defekte u ledu I, i tako se protoni medu molekulama mogu
slobodnije kretati, to¢nije medu molekulama kisika. Led Xi je termodinamicki omiljena faza leda
pri atmosferskom tlaku 1 vrlo niskim temperaturama. Uredeni protoni leda I, formiraju celiju
koja sadrzi 8 molekula vode.

2.2.6 Led XII, led X1V i led XV

Led XII nastaje zagrijavanjem amorfnog leda velike gustoce na tlaku od 0.81 GPa i pri
temperaturi od —183°C. Metastabilan je u faznom prostoru izmedu leda V i leda VI. Vodikove
veze nisu uredene i stalno se mijenjaju. Jedini¢na Celija sadrzi 12 molekula vode.

Led XIV je protonski uredena forma leda XII koja nastaje dopiranjem istog sa HCI na
temperaturi ispod —155°C i pri tlaku od 1.2 GPa. Transformacija je reverzibilna promjenom
temperature. Jedini¢na celija sadrzi 12 molekula vode.

Led XV je protonski uredena forma leda VI koja nastaje dopiranjem istog sa DCI
otopinom kako bi se potaklo preuredenje vodikovih veza na temperaturama ispod —143°C.
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2.3 Bioloska vaznost vode 1 leda

Voda ima nekoliko jedinstvenih svojstava koja ju ¢ine bitnim, ne samo za Ziva bica, ve¢ i
za njihovo prezivljavanje. Jedno od najuocljivijih fizikalnih svojstava jest tekuce agregatno
stanje pri sobnoj temperaturi, $to je neobi¢no za molekule sli¢ne atomske grade. To je zbog
vodikovih veza koje se formiraju izmedu molekula vode. To S§to je voda tekuc¢ina na sobnoj
temperaturi pruza morsku okolinu za zivot organizama kao i okolinu unutar stanica te su od
iznimne vaznosti u metaboli¢kim reakcijama koje su kljuc za odvijanje zivota u otopini.

Voda je 1 univerzalno otapalo $to je od vitalne vaznosti posto se sve za Zivot potrebne
metabolicke reakcije odvijaju unutar citoplazmi zivih stanica.

Najpoznatije svojstvo jest manja gusto¢a vode u krutom stanju, tj. leda. Svako bi tijelo
trebalo imati najveéu gustoéu u krutom stanju, a voda ima najveéu gustoéu na 4°C. Ta se pojava
naziva anomalijom vode. Voda prelazi u led na 0°C, $to znaéi da hladenjem jezera tijekom zime
najprije se ledi povrSina vode te ona prelazi u led i posto je gustoca leda manja od vode- led

pluta. To omogucava zivotu u jezeru da prezivi zimu koji inac¢e ne bi bio mogu¢ da led tone u
vodi.

Jos jedno svojstvo koje uzrokuje dipolarnost molekule vode jest adhezija. To svojstvo
dopusta vodi da se kreée 'prema gore' kroz uske pukotine i odupire se gravitaciji unutar visokih
biljaka, stabala. Kontinuirani stupovi vode mogu dosec¢i vrh stabala zahvaljujuéi svojoj velikoj
¢vrstodi, Sto znaci da se ti stupovi ne raskidaju lako. Za biljke je takoder vazna 1 transparentnost
vode. Voda, transparentna i bezbojna, prenosi suncevu svjetlost i omogucuje fotosintezu
biljkama. Takoder ljudima omogucuje da vide posto su nase o¢i oblozene vodom.

Mnoga termalna svojstva su za zivot bitna, kao npr. velika vrijednost specifi¢nog
toplinskog kapaciteta zbog kojeg je potrebna velika koli¢ina energije za promjenu temperature
vode tako da se okolina unutar organizma odupire promjeni temperature koja bi ga mogla
oStetiti.

Visoka latentna toplina isparavanja sprje¢ava suZenje stanice i njenu okolinu od
smrzavanja jer temperatura vode moZe pasti i na —10°C prije nego se pocne lediti.
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3 Mehanizmi vodenja elektri¢ne struje

Elektroni u izoliranim atomima nalaze se u kvantnim stanjima odredenih energija. Po
Paulijevom principu na jednoj energetskoj razini mogu se nalaziti samo dva elektrona, ali moraju
imati razliite spinove. U krutim tijelima u kojima su atomi uredeni u pravilnu kristalnu strukturu
energijske razine elektrona mogu biti jako blizu jedna druge te ¢initi energijsku vrpcu. Broj
energijskih razina u vrpci odgovara broju atoma u kristalu, a broj vrpci odgovara broju
energijskih razina u izoliranom atomu. Ovisno o medusobnoj blizini atoma vrpce mogu biti uske
ili Siroke, te se mogu preklapati ili biti razdvojene energijskim procjepom. Energijske su razine
popunjene s elektronima po Paulijevom principu, ali takoder, principom minimuma najnize
ukupne energije. Tako se prvo popunjavaju najnize energijske razine. Zadnja vrpca popunjena
elektronima naziva se valentnom vrpcom . Ona je odvojena zabranjenom energetskom vrpcom
( procjepom) od sljedece vrpce, vodljive vrpce, koja je potpuno prazna ili djelomi¢no popunjena.

3.1. Vrste materijala

Ovisno o elektronskoj strukturi, materijali se dijele na metale, poluvodice i izolatore. Na slici 3.1
prikazane su vrste materijala i polozaj valentne 1 vodljive vrpce kod svakog.

STRUKTURA ELEKTRONSKIH VRPCI

Vodljiva Vodljiva Vaodljiva
vrpca vrpca vrpca

Preklapanje- FERMIJEV NIVO

Ensergetsia
barijera

ENERGIJA ELEKTRONA (eV)

Valentna
Ve Valentna
vrpca Valentna
vrpca
METAL POLUVODIC IZOLATOR

Slika 3.1. Dijagram energijskih razina u razli¢itim vrstama materijala. ( preuzeto iz [16])
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Popunjenost vrpci jako utjeCe na elektricna svojstva materijala. Metali koji imaju
djelomi¢no popunjenu vodljivu vrpcu su dobri vodici struje. Djelomi¢na popunjenost vodljive
vrpce pojavljuje se u materijalima gradenim od atoma s neparnim brojem elektrona, ili od atoma
s parnim brojem elektrona u kojima dolazi do preklapanja vrpci. Na slici 3.1 je prikazano
preklapanje vodljive i valentne vrpce koje postoji u metalima s parnim brojem elektrona.

U izolatorima atomi su medusobno vezani preko elektrona stvarajuci zajednicke
elektronske parove, sto je u kemiji poznato kao kovalentna veza. Ona je kod izolatora vrlo jaka i
moze se raskinuti ulozenom energijom ve¢om od 3 eV. Kao posljedicu imamo Sirok energetski
procjep ( zabranjeni pojas) izmedu vodljive i valentne vrpce. U valentnoj vrpci su sva energijska
stanja elektrona popunjena, dok su u vodljivoj vrpci ona potpuno prazna.

Kod poluvodica elektroni tvore kovalentnu vezu, ali je dosta slabija od one kod izolatora.
Energetski procjep je manji od 3 eV-a ( kod vecine poluvodica on iznosi 1-2 eV) te omogucuje
jednom dijelu elektrona pri temperaturama visim od apsolutne nule ( 0—273°C) prijelaz iz
valentne u vodljivu vrpcu proizvodedéi tako struju. Na temperaturi od —273°C sve vrpce su ili
pune ili prazne pa nije mogu¢ protok struje.

Kod metala se elektri¢na provodnost smanjuje njegovim zagrijavanjem, dok je kod
poluvodiéa obrnuto, elektri¢na provodnost se poveéava njegovim zagrijavanjem. Pri sobnim je
temperaturama elektri¢na provodnost metala priblizno obrnuto proporcionalna s temperaturom, a
vodljivost poluvodica je priblizno eksponencijalna funkcija temperature, $to se moze vidjeti na
slici 3.2. Na toj slici oznaka u eksponentu poluvodica E,; oznacava energiju dovedenu nosiocu
naboja da bi on presao u pobudeno stanje.

o(T)
A metal G| I:_jl i~ ?

#
-

. E,
“~poluvodici G(T) ~ ks )
Po_ufg_l_c_l.ﬁ ) exi}{ T’

T

Slika 3.2. Ovisnost vodljivosti o inverzu temperature za vodice i poluvodice. ( preuzeto iz [16])

Velika je razlika izmedu otpora metala i izolatora te metala 1 poluvodi¢a. Na sobnim
temperaturama elektri¢na provodnost metala iznosi oko 10’Q~*m™1, provodnost poluvodic¢a
variraod 107° do 10° Q~'m™1, a kod izolatora ona priblizno varira od 107% do 107¢ Q"1m™1.
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Otpornost izolatora ¢e se smanjiti ugradimo li u kristalnu resetku defekte. Takoder se otpor
izolatora smanjuje povisenjem temperature dok smo ve¢ rekli da to nije slucaj kod metala.

3.1.1. Poluvodici

Razlikujemo dvije vrste poluvodica: intrinsicni ( Cisti) 1 ekstrinsi¢ni ( primjesni). U
instrinsicnom poluvodicu kristalna reSetka nema defekata, ona je idealna ili gotovo idealna.
Naravno, to bi bio idealno pravilan poluvodi¢. Medutim, u realnosti poluvodici sadrze defekte i
primjese koji bitno utjecu na elektri¢na svojstva poluvodica. Takvi se poluvodi¢i nazivaju
ekstrinsicnima. Primjesama nazivamo atome stranog elementa koji se u poluvodicu ne daju u
potpunosti odstraniti. Vrlo mala koli¢ina primjesa ne utjece na elektricna svojstva poluvodica, ali
njihova veca koncentracija dominira u $irokom rasponu temperature.

Porastom temperature pojacava se titranje atoma u kristalnoj resetci. Zahvaljujuci tome,
poneki elektron dobiva dovoljnu koli¢inu energije da preskoci iz valentne u vodljivu vrpcu. Tako
nastane malo popunjena vodljiva vrpca i malo prazna valentna vrpca. Nastajanjem slobodnog
elektrona u kristalu, njegovo prijasnje mjesto u valentnoj vrpci ostaje prazno te ga nazivamo
Supljinom. Ovaj proces preskakanja jednog elektrona iz valentne u vodljivu, te nastajanje
slobodnog elektrona i Supljine nazivamo termalnom aktivacijom ( pobudivanjem) slobodnog
elektrona i Supljine i prikazan je na slici 3.3. U intrinsi¢cnom poluvodicu slobodni elektroni i
Supljine mogu nastati jedino termalnom aktivacijom. Broj slobodnih elektrona jednak je broju
Supljina. Elektroni u vodljivoj i Supljine u valentnoj vrpci mogu sada, pod utjecajem elektricnog
polja, voditi struju. Supljina se ponasa kao nositelj pozitivnog naboja.

Takoder, postoje dvije vrste poluvodi€a obzirom na nositelje naboja. Nositelji naboja u
ionskim poluvodicima su ioni, a elektroni i Supljine prenose naboj u elektronskim poluvodicima.

Supljina
9 ) \ 9
>
— > O 47 >
1
2 2I 2> » ! ]
+] ¥ - 2 >
L J ' J s
i o +]
3
] > v}
v ° 2 i
2 5 9
o - v
> v 9

Slika 3.3. Prikaz toplinskog pobudivanja. ( preuzeto iz [16])
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3.2 Nosioci naboja u ledu

Iako se led na prvi pogled ne doima kao elektri¢ni materijal, njegova dielektricna i
vodljiva svojstva su proucavana teorijski i eksperimentalno. Elektri¢na svojstva nam govore
kako se molekule okrecu ili kako se protoni gibaju kroz reSetku. Primjenom elektri¢nog polja na
uzorak leda dogadaju se tri razli¢ita procesa:

1. Polje polarizira pojedina¢ne molekule sto ukljucuje pomak elektrona u odnosu na jezgru u
atom. To se dogada u svakom materijalu.

2. Led se polarizira reorijentacijom molekula ili veza, tj. energije nekih konfiguracija protona su
snizene u odnosu na druge tako da u termalnoj ravnotezi postoji ukupna polarizacija leda.

3. S odgovarajué¢im elektrodama uspostavlja se stalna struja u skladu s Ohmovim zakonom. U
ledu nije detektirana elektronska provodnost pa zakljucujemo da je promatrana struja posljedica
gibanja protona u ledu. Zbog sli¢nosti u vodenju struje s elektronskim poluvodic¢ima, led se
ponekad naziva i protonskim poluvodi¢em.

3.2.1 Jaccardov model

Jaccardov model je prvi uspjeSan model elektri¢nih svojstava leda te je izvanredno
elegantan. Postavljanje modela pocinje pretpostavkom da su protoni nosioci naboja u ledu. Da bi
protoni presli prilicno velike udaljenosti, moraju pro¢i niz uzastopnih skokova duz vodikove
veze kao 1 1zmedu dvije veze. U ledu koji nema defekata tako nesto nije moguce. Skokovi duz
veze izmedu molekula stvaraju H;0% i OH™ ione dok skokovi izmedu dvije vodikove veze
dovode do Bjerrumovog defekta, kristalografskog defekta specifi¢nog za led gdje umjesto jednog
protona u vodikovoj vezi imamo dva protona ( D- defekt) ili nijedan ( L-defekt). Nastanak takvih
defekata zahtijeva energiju oko 1 eV te je proces prijenosa protona pomocu nastalih defekata
mogu¢ samo kod ekstremno jakih elektri¢nih polja. Na slici 3.4 prikazana je shema prijenosa
protona. Pod a) je prikazan pocetni raspored H;0* iona i molekula vodeprije nego se ion
pomakne slijeva na desno. Isprekidane crte prikazuju uspjesne skokove protona duz vodikove
veze pomocu koje se ion pomice. Pod b) je prikazan lanac nakon §to je ion prosao. Pod c¢) 1 d)
prikazan je raspored prije i poslije pomicanja D-defekta. Strelice prikazuju skokove protona iz
jedne vodikove veze u drugu. Usporedbom sa a) moZzemo primijetiti da je gibanje D-defekta
povratilo poloZzaje protona duz lanca te su spremni za ponovni prolazak nekog drugog H;0*
10Na.
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Slika 3.4. Shematski prikaz H;0" iona (a,b) i D-defekta (c,d). ( preuzeto iz [10])

21



4 Eksperimentalni dio

4.1 Eksperimentalni postav

Elektri¢na svojstva leda mjerila su se koristenjem fazno osjetljivog pojacala ( Lock-In)
¢iji je raspon frekvencija mjereci izmjeni¢nu struju ( eng. alternating current ili ac) iznosio od
0.1 Hz do skoro 10 000 Hz te koriStenjem elektrometra koji je mjerio istosmjernu struju ( eng.
direct current ili dc). Instrumentom se rukovalo pomoc¢u racunala koriste¢i program za
skupljanje podataka, koji je napravljen na Institutu za fiziku u Zagrebu.

Uzorak je napravljen tako da se izmedu dvije metalne ploce izvadene iz tvrdog diska
( vanjskog promjera 95 mm i unutarnjeg 25 mm) odvojenim teflonskim cilindrom (vanjskog
promjera 30 mm i unutarnjeg 25 mm) nalazila voda, koja se polaganim hladenjem u hladnjaku
pretvorila u led. Tako dobiven uzorak ima vanjski polumjer r; = 47.5 mm i unutarnji r, =
15 mm. Na Slici 4.1 prikazan je poprec¢ni presjek uzorka gdje su crnom bojom su oznacene
elektrode, a sivom led. Kod mjerenja se koristila se metoda 2 kontakta gdje su strujni kontakti
mehanicki nabijeni izmedu elektroda i teflonskog cilindra. Na slici 4.2 prikazana je fotografija
uzorka prema kojoj je Slika 4.1 napravljena. Na elektrode je jos$ zalijepljen stiropor debljine
2 cm radi dodatne izolacije.

Termometar
Teflonski
| ; cilindar
25 mm l f ®
< 25 mm S
30 mm

Slika 4.1. Popre¢ni presjek uzorka.



Slika 4.2 Uzorak upotrebljen u mjerenjima.

Uzorak, kojeg je €inila destilirana voda kupljena u du¢anu, stavljen je u izoliranu kutiju
od stiropora debljine 5 cm prije nego je hladen u frizideru zbog male promjene temperature koje
su potrebne za bolje oc¢itanje mjerenih varijabli.

Strujni krug koji se koristio kod mjerenja istosmjerne struje sastoji se od stabiliziranog
izvora istosmjernog napona te uzorka i otpornika spojenog u seriju. Struja kroz uzorak I,, mjerila
se pomoc¢u pada napona na standardnom otporu od 10 kQ ( Slika 4.3). Za mjerenje tog napona
koriSten je osjetljiv nanovoltmetar Keithley 2182A.

Strujni krug koji se koristio kod mjerenja izmjeni¢ne struje sastoji se od izvora
izmjeni¢nog napona PerkinElmer DSP Lock-in Amplifier 7265, tj. faznog osjetljivog pojacala
koji pretvara ac napon u dc te Cita realni i imaginarni dio napona, te uzorka i otpornika spojenog

u seriju. Struja kroz uzorak I,, mjerila se pomoc¢u pada napona na standardnom otporu od 1 kQ
(Slika 4.4).
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Nanovoltmetar

uzorak

— R=10kOhm

Slika 4.3. Shema dc strujnog kruga.

In

Lock- In | |

Amplifier
T
Out _ lu _‘ }‘

R=1 kOhm

Slika 4.4. Shema ac strujnog kruga.

Temperatura je odredivana mjerenjem elektricnog otpora termometra ¢ija je temperaturna
ovisnost prikazana na slici 4.5. Otporni termometar stavljen je u sredinu teflonskog cilindra
napunjenog ledom. Za mjerenje otpora termometra koristio se digitalni voltmetar Keithley 196.
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e

t-R ovisnost termometra

t=3474.54/(In(R)+9.364)-273

(=]

20 40 60 80 100 120
R k9]

Slika 4.5. Ovisnost otpora termometra o temperaturi.

Na Slici 4.6 prikazana je ovisnost temperature o vremenu prilikom pravljenja leda. Vidimo da je
potrebno preko 2 dana da se iz vode napravi led. MoZemo primijetiti i da je vodi potrebno vise
od jednog dana da se na 0 °C pretvori u led.

temperatura [*C]

25

20

15

10

-10

Ovisnost temperature o vremenu

20 30
vrijeme [h]

Slika 4.6. Pravljenje leda.
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4.2 Rezultati mjerenja i diskusija rezultata

4.2.1 DC mjerenje

Kod dc mjerenja koristio se napon od 1 Vi od 6 V te je mjerena ovisnost struje o
temperaturi iz koje su izvedene ostale ovisnosti koriStenjem odgovarajuéih formula. Na
sljede¢im grafovima prikazani su rezultati mjerenja.

Uzorak je prvotno ohladen do —25 °C pa onda lagano grijan i tako viSe puta po$to je brzina
hladenja/ grijanja vrlo mala te je potrebno do 10 sati da se temperatura podigne sa —25 °C na
0 °C. Naslici 4.7 prikazana je ovisnost struje o temperaturi na 6 V za hladenje i za grijanje
uzorka. Primje¢ujemo da se krivulje skoro podudaraju te zaklju¢ujemo da nije vazno gledamo li
ovisnost struje o temperature za hladenje uzorka ili obrnuti proces- grijanja.

I-t ovisnost

200 —

150

100

I [nA]

50

PN RNET T NTYO T T TO I TO TO T T IN T T T T N T T M 1

llllllllllllllllllllllll
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o
|
-
w
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[
o
|
w
=]

t[r°q

Slika 4.7. Ovisnost struje o temperaturi kod grijanja i hladenja uzorka na 6 V.

Na slici 4.8, gdje je prikazana ovisnost struje o temperaturi, gdje je vidljivo da struja raste s
porastom temperature.
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I-t ovisnost

7.0 o o o o o I B I e e B et B B s s R
0. hladenje &
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< 100 |- =
50 — —
0 —

TS SN SN SN AN TN T TN T AN TN TN TN N NS Y NS UMY SN AN TN TN T
=25 =20 -15 -10 -5 0

t[°C]
Slika 4.8. Ovisnost dc struje o temperaturi.

Koristimo izraz za Ohmov zakon zatvorenog strujnog kruga

u (1)

gdje je R oznaka za otpor, U za napon, a I za struju. Iz nje mozemo izracunati vrijednost otpora
na svakoj temperaturi, $to je prikazano na slici 4.9. Takoder mozemo i za dani uzorak izraunati
provodnost o preko sljedece formule:

11 )

R=—-—
g A

gdje je [ duljina uzorka dok je A = (1,2 — r,%)m povrsina popreénog presjeka uzorka. Ovisnost
vodljivosti o temperaturi prikazana je na slici 4.10.
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Slika 4.9. Ovisnost otpora o temperaturi.

o-t ovisnost
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Slika 4.10. Ovisnost provodnosti o temperaturi.
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Kod dc mjerenja provodnost raste porastom temperature (Slika 4.10) $to je bilo i
ocekivano jer su molekule u ledu vezane za reSetku i pod¢injene pravilu leda ( atom kisika je
kovalentno vezan za dva atoma vodika i svaki atom kisika jedne molekule tvori dvije vodikove
veze sa drugim atomom kisika, tako da je tocno jedan vodik izmedu parova kisika) pa ih je i teze

reorijentirati nego molekule u vodi. Voda ima mnogo vecu vodljivost

( ovisno o primjesama:

5,5+-1072 (Qm)~! ( voda za piée) do 5,5 107¢ (m)~? ( ultra &ista voda). Samim time otpor
leda pada, a struja raste porastom temperature skladno formulama (1) i (2).

Elektri¢na provodnost kod mjerenja je reda veli¢ine 10™° Qm $to se podudara sa
mjerenjima prikazanima u tablici 4.1. Doduse, na$ uzorak nije bio monokristal i nismo sigurni
koliko je voda destilirana i Sto sadrzi jer na etiketi boce nije pisao sastav vode. Takoder je
moguce da su vec¢oj provodnosti pridonijeli i mjehurici zraka Sto se moze vidjeti na Slici 4.2.

Table 1. Data on high-frequency (0.) and static (0,) conductivities of ice.

a. a; E, E. Ea Ew En/Fmz EndEuy % E,
Type of ice T("C) (Qmr! (62 mr? (eV) (V) (eV) (eV) (eV) (eV) (s) (eV) Reference
4 zone refinings -10 oa0? 054 1.08 Wirz and Cole (1969)
single crystals 251078 0-0.06 11 5181075 0.589 Maidique et al.
{0 o -201°C (-10°C) (1970)
single crystals -4 1o =56 6410710 0.5340.01 0.70£0.07 14 Petrenko et al.
(-10°C) (1983)
single crystals -10 107 037 Bullemer and
Riehl (1966)
single crystals 0.624 5x1075 Camplin et al.
11978)
single crystals -10 161073 L1x107 0575 061 122 068 0 0235 21075 0.575 Jaccard (1959)
pure and HF-doped 0*C)
single crystals 0 25x107% 181075 059 von Hippel et al. (1971),
Maidique et al. (1971)
single crystals -10 (1.140.5010% 0.7620.06 Bullemer et al. (1969)
single crysia.s 23104 049 098 Maeno (1973)
single crystals -10 181075 051 451078 0.64 Camplin and Glen
(1973)
single crystals -10 104 057 Zaretskii et al.
{1967a)
HCI dopi -9 0.49240.025 0 0 0.56740.009  Takei and Maena
107% mol/L -39 0.25910.003 0.26740.009 0293004  (1984)
HCI doping ik ] 0 (VAL Takei and Maeno
(1987)
KOH doping  Oto-150  2x10-5-100 up to 107} 0 085 a0 0 Zaretskii et al.
0-1 mol/L T <-70C) (T < -70°C) 0 0°C,pure  (T<-T0°C)  (1988)
KOH doping =23 to -203 =104 104 [] 04 Howe and
0.032 mol/L ~23°C) -23°C) T>-100°C) (T >-100°C) 0 Whitworth (1989)

Tablica 4.1. Rezultati mjerenja provodnosti leda na visokim frekvencijama. ( preuzeto iz [10])
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4.2.2 AC mjerenje

Kod ac mjerenja koristio se napon od 1 Vi od 10 V s time da otpor otpornika u strujnom
krugu 10 kQ. Mjerena je ovisnost struje o temperaturi na malim frekvencijama. Takoder je
mjerena ovisnost struje o frekvenciji na dvije odredene temperature iz koje smo mogli izracunati
ovisnost dielektri¢ne konstante o frekvenciji izvora. Iz ovisnosti realne struje izracunali smo
temperaturnu ovisnost otpora i elektri¢ne provodnosti. Na sljede¢im grafovima prikazani su
rezultati mjerenja.

I-t ovisnost na 0.1 Hz

0.7 T T T T T T T T T T T T T T T T | — T T T T L—
08 = hladene 7
x Vo IV 2
0.5 * I —
- T g
0.4 .
z :
0.3F ]
0.2 _
0.1 ]
C E—— ]

E — S — - i

0 L1 m 1 1 | 1 1 1 ] | 1 ] ] 1 | ] L ] =
=25 -20 -15 -10 -5 0

t[°’C]

Slika 4.11. Ovisnost ac struje o temperaturi na frekvenciji izvora 0.1 Hz.

Sa Slike 4.11 vidljivo je da se povecanjem frekvencije povecava i iznos struje, kako
realnog dijela tako i imaginarnog. Frekvencije su male te su krivulje realne struje istog oblika
kao i kod dc mjerenja ovisnosti struje o temperaturi.

Kako je u drugom setu mjerenja struja izmjeni¢na, uz otpor uzorka moramo uzeti u obzir
I njegov kapacitivni otpor.

Ukupna impedancija paralelnog spoja jednaka je

1 1

1
Sy 3)
Z R Z
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Kapacitivni otpor jednak je
1 (4)

gdje je w frekvencija izvora, a C kapacitet kondenzatora.

Pomnozimo li (3) sa naponom U dobivamo sa lijeve strane ukupnu struju a sa desne zbroj realne
i imaginarne komponente struje, tj.

I'=lIpe+ Iy )
gdje je Iz, = % aly, = wCU.
Kapacitet plosnog kondenzatora ( uzorka) jednak je
A (6)
l

C = &y,

2
gdje je &, relativna dielektri¢na konstanta, &, = 8.854 - 10~12 ﬁ je permitivnost vakuuma,
A je povrsina ploca kondenzatora i [ je udaljenost izmedu ploca.

Koriste¢i formule (5) i (6) mozemo napisati konacni izraz za dielektricnu konstantu

_ Il (7
gAwlU

&r

1z realnog dijela struje sa Slike 4.11 moZemo napraviti graf ovisnost otpora o temperaturi, $to je
prikazano na slici 4.12. koristeci jednostavno Ohmov zakon (1).
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Slika 4.12. Ovisnost otpora o temperature za napon od 1V na frekvenciji 0.1 Hz.

Koriste¢i formulu (2) mozemo iz grafa ovisnosti otpora o temperaturi napraviti graf ovisnost
provodnosti o temperaturi koji je prikazan na Slici 4.13.

c-t ovisnost
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Slika 4.13. Ovisnost provodnosti o temperature za napon od 1 V na frekvenciji 0.1 Hz.



Usporedujuci provodnost uzorka sa Slika 4.10 i 4.13 mozemo zakljuéiti da je provodnost
veca, a otpor manji kod dc mjerenja §to moze biti posljedica toga da Zice nisu imale veliki utjecaj
kod dc mjerenja ( zice takoder pridonose otporu u strujnom krugu i ovisi im sigurno i o
frekvenciji izvora, a §to je zica duza ona viSe utjece na otpor strujnog kruga; u naSem
eksperimentu smo morali imati dugacke zice poSto nam je uzorak trebao biti konstantno u
frizideru 1 na velikoj udaljenosti od uredaja).

Na Slikama 4.14 i 4.15 prikazana je ovisnost struje o frekvenciji izvora na temperaturama
—8.7 °Ci—23.5 °C.

I-f ovisnost na -8.7°C

35 1T l L l LI l L l LI l L I L l L l 1T
grijanje
V=1V
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Slika 4.14. Ovisnost struje o frekvenciji izvora izmjeni¢nog napona na —8.7 °C.
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I-f ovisnost na -23.5°C
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Slika 4.15. Ovisnost struje o frekvenciji izvora izmjeni¢nog napona na —23.5 °C.

Na slici 4.15 lijepo se vidi da realni dio struje nakon odredene frekvencije saturira, dok
na slici 4.14 ne. Stovise, pada. Razloga za to moZe biti mnogo, od promjena u uzorku i oko

elektroda u uzorku, Zica kojim je aparatura spojena 1 €iji otpor ovisi o frekvenciji izvora te nije
100% zanemariv i sl.

Koriste¢i formulu (7) iz podataka za grafove na slikama 4.14 i 4.15 dobili smo sljedece
grafove na slikama 4.16 i 4.17 na kojima je prikazana ovisnost dielektri¢ne konstante i
frekvencije na temperaturama —8.7 °C i —23.5 °C. Primijetimo da za frekvencije na slikama
4.16 i 4.17 nije uzet cijeli raspon frekvencija kao za struju. U obzir su uzete samo one
frekvencije u kojima dielektri¢na konstanta ima iznos bliski teorijskom, oko 100, prikazanom na
slici 4.18 ('u ovisnosti o temperaturi). Nadalje, po formuli (6) kako se frekvencija smanjuje &,
tezi u beskonacno §to ne moze biti tocno. Zaklju¢ujem da bi se u formuli (6) trebala uvesti
korekcija na frekvenciju, ali ne znamo kakva ni o ¢emu bi ona jos trebala ovisiti.

Mozemo primijetiti da je na slici 4.17 raspon frekvencija manji i iznos &, nesto visi od
grafa na slici 4.16.
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Slika 4.16. Ovisnost dielektri¢ne konstante o frekvenciji izvora na —8.7 °C.

£,-f ovisnost

200 T T T T T T T T T T T T
150 — —
B ]
& 100 [ | —
50 - -

o Ll 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1

0 100 200
f [Hz]

Slika 4.17. Ovisnost dielektri¢ne konstante o frekvenciji izvora na —23.5 °C.
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Slika 4.18. Temperaturna ovisnost relativne stati¢ke dielektricne konstante I}, leda i vode.

('preuzeto iz [10])

36



4.3 Zakljucak

Tema diplomskog rada bila je proucavanje elektricne provodnosti leda. Prvo smo se
trebali upoznati sa materijalom koji se kroz ovaj rad prouc¢avao da bi mogli do¢i do odgovora na
pitanje: “Provodi li led struju?”.

Uz teorijski uvod kroz prva tri poglavlja, gdje smo se upoznali sa kemijskim sastavom
leda, njegovim kristalnim strukturama, bioloSkom vaznosti i mehanizmima vodenja struje, u
zadnjem, Cetvrtom, poglavlju pokusali smo eksperimentom istraziti provodi li led, uistinu, struju.

Mjereci otpor i elektricnu provodnost uzorka leda dosli smo do zakljucka da led, iako
jako slabo, zapravo vodi struju. Pokusali smo $to jednostavnije eksperiment izvesti, bez
kompliciranih naprava i obraditi dobivene podatke, bez kompliciranih ra¢una jer sa razinom
znanja profesorskog smjera PMF-a ne moze se proniknuti u dubinu problema.

Na pocetku pisanja ovog rada mislila sam da je led malo istrazivan materijal i da ne¢u
imati puno toga za napisati. Medutim, §to sam vise i dublje istrazivala, otkrila sam da ima i
previse te da svaki podnaslov rada moze biti tema nekog novog diplomskog rada.

Mislim da ¢e se razvijanjem tehnologije led mo¢i viSe i1 dublje istraziti. Mogle bi, uz ovih
15, biti otkrivene i druge kristalne strukture leda. Ucestalim putovanjima u Svemir mogli bi
proucavati uzorke leda sa drugih planeta. Tko zna.
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Sazetak

Voda je jedna od najvaznijih tvari za ziva bica. Led je jedno od agregatnih stanja vode. Led ¢ine
medusobno povezane molekule vode, dva vodika 1 kisik 1 kemijske veze medu njima: vodikova 1
kovalentna. Led Kkristalizira u 15-ak razli¢itih faza. Po vrsti materijala spada u protonske
poluvodice posto su protoni nosioci naboja. Mjerenjem istosmjerne i izmjeni¢ne struje kroz
uzorak leda zakljuceno je da led jako slabo vodi struju i da po iznosu elektricne provodnosti
spada medu poluvodice. Takoder je izmjerena i relativna dielektri¢na konstanta, koja iznosi oko
100, sto je potvrdilo teoriju, ali samo u malom rasponu frekvencija ( ispod 200 Hz).
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Abstract

Water is the most important substance for living beings. Ice is one of the aggregate states of
water. Ice is made of interconnected molecules ( two hydrogens and an oxygen) having the
chemical bonds between them: hydrogen and covalent. Ice crystallizes in 15 different phases. It
IS a proton semiconductor becauce its conductivity is dominated by the proton diffusion. By
measuring the AC and DC conductivity we have found that ice is a poor conductor of electricity.
We have also measured the relative dielectric constant, and we have found that it is around 100,
which confirms the theory, but only within narrow frequencies range ( below 200 Hz).
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