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1. SISSEJUHATUS

1.1 Arvutil simuleerimine

Loodusteadus on olulisel kohal fusikaliste ningrkdiste protsesside, nahtuste ja materjali-
de uurimisel, samuti uute materjalide loomisel yddjs valdkondades alates ravimit6ostusest
[6petades autotddstuseni. Materjalide valjatootamedasiarendamine puhtalt eksperimen-
taalselt, tAhendaks suuri ajalisi ja rahalisi kudiit seega sellises t66s arvuti simulatsioonid on
suureks abiks ja nende roll on aina kasvav. Tamaahkale arvutusressursside juurdekasvule
ja uute efektiivsete tarkvaraprogrammide paralldeddembineerimisel edasiarenenud materja-
lide teadaolevate omadustega, on meil avatud uimsalds, tundma dppida uuritavate mater-
jalide struktuure samuti fiusikalis- keemilisi pesse, seestpoolt ja isegi aatomi tasandil [1]
[2] G,0]. Arvuti simulatsioonide abil saame nuniisglt kontrollida, kas katseandmetel tugi-
nev Ulesehitatud simuleerimissiisteem on piisa@glhe, selgitada materjalide katses ilmne-
nud omadusi ja naha ette uusi voimalikke efektelansiaaks tulevastes katsetes reaalselt kont-

rollida.

Asja mainitud (efektide) uurimiseks kasutataksanpieelt molekulaar- diinaamilisi simulat-
sioone (MDS), mis on uheks vbimsaimaks tooriistaksyades uurida mikroskoopilis-
dunaamilisi kaitumisi ja mehhanisme mitmesugusteeridistes ststeemides[3] [L].
Molekulaar-diinaamika (MD), mis kirjeldab osakesitaimist molekulaarstisteemis ning mis
voimaldab uurida struktuuri voi selle ajalist mustiukasutab klassikalisi likumisvérrandeid
(Newtoni seadusi) ja to6tab nii suuremootmelistesiatsioonirakkudes kui ka pikkades aja-
skaalades [2][4] [O,N]. (MD) kasulikuks kuljeks anguutlikkus simuleerida kergesti mahu-
kaid stisteeme, mis sisaldavad rohkem kdiaeBomit, ménel juhtumil isegi £@atomit, vas-

tavalt ajaskaalale sada kuni paar nanosekundN[4][

Arvuti simulatsioonide jaoks mudeli tlesehitamisel tihtipeale vaja lihtsustada uuritavaid
keerulisi stisteem, mist6ttu simulatsioonide tulgm&psus sdltubki algandmete ja koostatud
mudeli tapsusest. Tuleb silmas pidada ka mudem@urite tahtsust, valine elektri- ja mag-
netvali, temperatuur, rohk, millest sdltub suursgsteemi kditumine simulatsioonis. Simulat-
sioonide labiviimine tdhendab pidevat valjund angimientrolli, et uuritavas sisteemis ei
jadks markamata molekulide suured struktuuriliseditarsed, sidemete kiired p6orded. Ka-
suks tuleb ka piiratud parameetritega mitmekordseksutada siisteemi algstaadiumit, veen-

dumaks, et algandmed oleksid 6iged ning simulatsikolg loogiline.



Kuna materjalide kasutajad ja tootjad huvituvadneasti makroskoopilisest omadustest tuleb,
vaga tapne mikroskoopiline simuleerimine teha suase ruumiosas (korduv tsuklilises kuu-

bikujulises rakus, mille kilje pikkus voiks olla tmkiimmend ongstromit ) ja piisavas ajas,

mille jargi voiks otsustada makroskoopilisi nahsusseega andmed on mahukad ning selle
simuleerimiseks vajatakse palju ressurssi. Tangsiewarvutus voimsuste juures, kus piisa-
vaks protsessorite arvuks, paralleelse t00 juw@s, lugeda 32, votaks mitme tuhande aato-
milise molekuli simuleerimine sada nanosekundgikhudu 10 p&eva reaalset arvutus aega.
Keskeltlabi paaripaevaliste arvutuste tulemuseaasaedukaid tulemus andmeid, mille maht

voib kuundida gigabaidini, juhul kui oleme suutriiadve protsessi juures valtida n&puvigu.



1.2 Tahked polimeersed elektroltdid

Uheks energia valdkonna probleemseks kohaks omjiensalvestamine. Jarjest rohkem ener-
giat soovitakse mahutada jarjest vaiksemasse rasse| seetdttu peale ruumala suurendami-
se, ei paista vedelik elektroltitidel péhinevateligel, enam erilist arenguruumi. Suurteks
puudusteks eelnimetatud energia allikatel vdib diagka piiratud to6temperatuuri vahemikku,
elektroodide korrosiooni ja madalat vettpidavatnmeetilisust [5] [A]. Et elimineerida vOi
vahendada antud probleeme, on vGimalus asendddsedeatlektroliiidid, ménede sobivate
tahkete ioon-juhtivate materjalidega. Enamik uusiiikke jdupingutusi on hetkel tehtud just
selliste materjalide valja to6tamiseks, mida olekemalik kasutada taaslaetavates akudes.
1990 - te I6pust saadik on toodetud suurosa liitakuasid, millede elektroliiidid koosnevad
mitmesugustest poliimeeridest ja Li+ - soolades{Ap] Ainult vahesed poolkristalsed poli-
meerid, milles esineb ahel difusioon nii kristélds kui amorfses piirkonnas, nagu naiteks
polietlleen, polUettleenoksiid jne, sobivad antiisteemi [6] [S]. Idee kasutada liikuvate
osakestena liitiumi sooli, tuli sellest, et antudtall on vorreldes teistega, kbige kergem ning
kui kasutada vastavat anoodi, mis on kontaktigsgetlektrollitidiga, vOime saavutada vaga
kérge energiatihedusega allika. Selliseid liitidatiendusel péhinevaid polimeerseid elektro-
luute vOibki nimetada tahketeks elektrollititideksdaniseloomustab arvestatav kiire ioon
juhtivuso > 10* S cm® toa temperatuuril, mis on ligildhedale vedelikkéleluiitide ioon juh-
tivusele [7] [B]. Sellised uut tldpi elektroliiidmh kdrgema keemilise stabiilsusega ning
laiema todtemperatuuri piirkonnaga, eelisteks w@ila tuua ka kérge mehaanilise tugevuse,
mistottu suuremodtmeliste polimeersete elektraigitootmine voiks olla reaalne. Tanapae-
val plltaksegi vélja tootada paremate eelnimetatnddustega dhukesi elektroltit kilesid,
mida oleks vdimalik painutada, rullida voi voltidat, tésta kokkupuutepindala elektroodidega.
Just sellistel tehnoloogiatel pdhinevaid taaslasthakusid toodetakse suures mahus, mida
kasutatakse laias valikus mobiiltelefonides ja @tetites ning uurimuse all olevad elektro-

luudid voiksid ka olla tulevikus kasutusel elekstié sdidukite energiaallikates.



1.3 Poluetuleenoksiid (PEO)

Paljudes ettekannetes, polimeer elektroluitide ekokitjanduses, on kdige enam uuritud
neid, mis sisaldavad poluettleenoksiidi, lihntsatergaaniliste sooladega, nagu néaiteks lee-
lismetalli halogeeniidid [8] [5] [R,A]. P6hjendussek/dib valja tuua PEO omased olulised
kriteeriumid, polaarne polimeer, hea liitiumi lilkuse jaoks ning suur molekulaarne raskus,
tagamaks mehaanilist stabiilsust [9] [T]. Suureksgskeks polimeeriks teevad polluetileen-
oksiidi, (CH-O-CH) korduvad ahelad (joonis1), millest on tingitud tkana iseloomuli-

kud omadused.

Joonisl: Poliuettleenoksiidi kaks jarjestikust kematahelat (EQ)

Polimeer algab ja 16ppeb vastava korduva ahelagaotsmisele sisinikule on lisatud ks
hapniku aatom (-CkJ. Korduvaid Uhikuid on kasutatud vastavalt struksetele vajadusele
kiimnest kuni sajani, mille juures tuleb silmas pal&a soola ja hapniku aatomite kindlat
vahekorda. Suhteliselt kontsentreerituks vahekarrakb pidada P(EQ@)ning lahjaks vahe-
korraks P(EQy, Uhele anioonile naiteks RFLO] [P].
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PEO kasutati ka esimestes tahkete elektrollltideetes, mis naitasid toatemperatuuril aga
madalat ioonjuhtivust, suurusjargos: 10° Sxcmi® [7] [B]. Toatemperatuuriga vorreldes on
PEO elektroluidi kristalliseerumis temperatuur niaaha ning sulamis temperatuur kdrgem.
Mitmed laborid on pdhjalikult uurinud PEO-I pdhirees tahkeid elektrolilte, just tema ma-
dala kristalliseerumis temperatuuri ( ¥ -60 °C ) parast ning tema vdimest dissotsieerida
metalli sooli [5] [11] [A,C]. Tapsemalt vdib deldat PEO on heterogeenne tavatemperatuuril,
koosnedes, kristallilistest PEO-soola piirkondadesty amorfsetest piirkondadest, mis sisal-
davad moningaid lahustatud soolasid. Seetdttu lmeldatud mitmeid PEO- soola stisteeme
millede ioon juhtivus ilmneb peamiselt amorfsetéskpndades. Kuumutades poliimeeri 100
°C lahedale, hakkab oluliselt suurenema juhtivais:(10* Sxcnit), mis on tingitud kristallili-

se piirkonna sulamisest [C]12. Arvatakse, et sellspoli lahustav ja liitium katioone
kordineeriv omadus amorfsel PEO-I tuleb tema kin@lgestusega struktuurist, hapniku
aatomite mahtuvusest ja polaarsetest gruppidest:-HD, -C-H-, poliimeeri ahelas [8] [5]
R,A]. Liikkuvad PEO ahelad keerduvad imbet-idoni, hoides eraldi neid anioonidest, samas
lubades elektrivaljal Lrioone edasi kanda. Selline kaitume tuleb-ibionidest, mis moodus-

tavad sidemeid ahela hapniku aatomitega, midadatigliba esimestel arvutustel [9] [T].



2. ULEVAADE PROBLEEMIST

Tahkete elektrollitidega taaslaetavad akud, nibiiglim ioon akud on palju tdotavad joual-
likad, mida kasutatakse laias valikus elektrooni{&d [D]. Vaatamata tahkete elektroliiitide
headele kilgedele, kdrge elektrokeemiline statsjlsnadalal tuleohtlikkus, nérgale toksilisu-
sele, heale kokkusobivusele elektroodidega laadirtiithjenemise tsuklites, on asitéendeid
nende madalast juhtivusest toa temperatuuril niadatast liitiumi likuvusest [13] [J]. See-
tottu materjalide edasi arendamiseks, taiustamisgited vaga paljud uurimustddd, on uldju-
hul keskendunud kahele pohilisele punktile 1) ipdrtivuse parandamine poliimeer- Li soola
kompleksis, toatemperatuuril 2) uudse voi modiétged elektroodi valja té6tamine, mis
annaks parema kokkusobivuse tahke polimeerse @lagkdiga [12] [D]. Paremate nimetatud
omaduste saamiseks vajame fundamentaalseid teaidomisjuhtivate, kristalliliste struktuu-
ridega, tahkiste kohta, erinevatel temperatuunjdeihkudel. Polimeeride kristallstruktuuri
ja omaduste vaheliste seoste katte saamisel véaige @dukalt tdiendada eksisteerivaid polu-
meerseid materjale ja valja té6tada uusi [3] [L¢IrEmetatud kergmetalli ja polimeeri aato-
mite interaktsioonide kohta vGime saada teavet,vkuilleme omavahel olemasolevaid ning
uusi valjatdotatud erinevate struktuuridega polinmgemetalli soolade komplekside iooni-
juhtivusi. On tehtud mitmeid jdupingutusi, et t@steistallilise faasi osakaalu toa temperatuu-
ril elektrolidis, sealjuures suurendades ioonsktijust, kasutades elektroltttides korval-
ahelatega polimeere voi lisanditena plastifikaadoje nanoosakesi [11] [C]. Seega on valja
tootatud vaga palju erinevaid poliimeeri soolade ekse, kus antud sisteemid vdib suure-
malt jaolt jagada kolme klassi 1) kuivad polimedrskektrolitdid 2) geelpoliimeer elektro-

latdid 3) komposiit elektroltitidid , kus kdigil eswvad omad head ja vead.

1) Tavalised polimeer soola kompleksid voi kuivad &hlpolimeersed elektroluidid.
Antud klassi tuntuimad esindajad on raske moleketa&aaluga polietileenoksiid
(PEO) ja polupropuleenoksiid (PPO) kompleksituci@vate Li+ iooni sooladega. [5]
[A]. Uurimustéodes on enamasti kasitletud soolaanidena CIQ BF4 ning Pk mi-
da ka antud t66 juures kasutatakse. Praktiseeglektroliitidi ioonjuhtivuse vaartus
> 10*S cm' , poliimeer-soola kompleksides: PEO : LiX puhulkenge saavutatav
temperatuurivahemikus 70 -9C. Suhteliselt kdrge ioon juhtivus on saavutatud ka
madalama soola sisaldusega, kuna liitiumi sooladariratsiooni tdstes on tahelda-
tud, et nende liikuvuse vahenemist [5] [A]. Seemmeémperatuuril antud teemas kasit-

letavate elektroliittide ioon juhtivus norme ei falay ning jatkub uute polimeeride
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2)

3)

struktuuride edasiarendamine, kus tks voéimalikenduoleks plokk-kopoliimeerid, (

millest tuleb juttu edaspidi).

Geelpoliimeer elektrolutidid voi plastiliseeritud {poker elektroliitidid, mis oma ole-
kult on vedeliku ja tahkise vahepealsed, omadegase®lemaid nii tahkistele kui ve-
delikele iseloomulikke omadusi [7] [B]. Selline diiae karakteristik muudab geel
elektrolitdid unikaalseks ning markimisvaarne iobtivuse kasv temperatuuri tbus-
tes, vOiks tahendada antud juhul amorfse faasiaadakdusule [14] [M].
Poluettleenoksiidil péhinevatel geelelektrollutiadel juba toatemperatuuridel ise-
loomulik vaga kérge ioon juhtivust~10°S cm®, mis kuitindib Iahedale vedelik elekt-
roldtide ioonjuhtivusele. Siiski miinuseks pealljavdooma antud tiupi polimeeride
madala mehaanilise tugevuse, mis takistaks suurenediSte elektroliitide tootmise.
Probleemi ara hoidmiseks v6i vahendamiseks, oléksalus lisada komponente, mis
voiksid polumeeride vahel moodustada ristsidemi€icha geelelektroliitidid muuda-
vad ka liitium elektroodide pinnad ebapusivaks, rakenduseks nende kasutamine

taaslaetavates akudes piiratud [5] [A].

Komposiit poltimeer elektroliitidid. Tegemist on takkgolimeersete elektrolittidega
milles on hajutatult nano/mikro tdiendavad osakeSé&d,, Al,Os; TiO,, enamasti
inertsest keraamilisest materjalist [11] [C]. M6ddd aastakiimnel, Shanoosake-
sed on olnud intensiivse uurimise all nii ekspentiges kui ka arvutite simulatsioo-
nides, sest nende tehnoloogiline tahtsus, seispetsidilises struktuuris, (mis teeb
tootmise lihtsaks 6hukeste kiledena ning annabkio&lusobivuses elektroodidega.),
which is different from the bulk. Sgdpsakesi on saavutatud mdlemas nii kristallilises
kui amorfses faasis, kuigi vahem tahelepanu ongidramorfsetele Sinanoosa-
kestele ning teadmine nende struktuurist ja omadusin piiratud [15] [l]. Katselised
uurimused SiQinteraktsioonide kohta polimeeri ja liitiumiga @ai tasandil on ras-
kendatud ning sellistel puhkudel on suureks abikdéekulaardiinaamilised simulat-
sioonid. Tulemused on naidanud, et komposiit odakgespolimeeri siisteemides, na-
noosakesed tdstavad liitiumi liikkuvust aga liitiusoolad kaovad lihntsamalt polimee-
ride sOrestikku (matrices), ning seet6ttu ka etdltidi juhtivus vaheneb. P&hjendu-

seks vOib tuua anorgaanilistele osakestele omadalenaonilise juhtivuse, kuna mo-



ned neist on isegi isolaatorid, ning juhtivus nasrakosiit elektroltutidel jadb alla va-

jaliku, et votta viimaseid kommertsiaalseks kasaks [16] [H].
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3. METOODIKA

3.1 Uuritava polumeeri kirjeldus

Plokk-kopolumeerid koosnevad kahest v6i enamasmHiiselt eraldiseisvast polimeerist
(AAABBBAAA), mis on omavahel ihendatud kovalentsgesnega ning kopolimeerid koos-
nevad enamast, kui ihest monomeerist (ABCABC) [EF]Antud t66s kasutasime polimee-
ri, kus poluettleenoksiid on kdrvalahelateks nieg phela moodustab polluetileen (PE), mil-
le monomeeriks on (-CiCH,-) ja mis 16ppeb kolme vesinikuga Uhendatud stsigek PE
sobib peaahelaks kuna ta on ks lihtsaima ehitugegkkristalle, mida laialt kasutatakse [6]
[S]. Poluetuleeni kilge on koérval ahelad kinnitatkiddlate vahemaade tagant, asendades

peaahela susiniku kiiljes oleva vesiniku, kdrvalatelpnikuga (Joonis2).

Joonis 2: Uuritava polimeeri peaahela otsad nitkg kérvalahelaga korduvat thikut.

11



Kdrvalahela pikkuseks on 6 poluettleenoksiidi moeem ning kdrvalahelad on seotud iga

kuuenda polietiuleeni susiniku kilge. Sellisel Vissiame etteantud termodtnaamilises ole-
kus, kindla morfoloogia, mida on voimalik muuta jpoleeride ruumilise osakaaluga [17] [F].

Kdrvalahelate ja poliimeeri otste kineetika jalgiekis, tahistasime polimeeri susinikud eral-
di, korvalahelal CPO, peaahelal CPE, neid Uhendaing CcPE ning polimeeri otsmised

susinikud vastavalt CmPO ja CmPE .

Et uurida tapsemalt sellise struktuurilise Ulesedega polimeeride maju liitiumi liikuvusele,
kasutasime kolme erineva pikkusega polimeere. Bhelaga ststeem, kus molekulaar-
diinaamilises simulatsioonirakus, kiiljepikkusega46n 30 liitiumi katiooni, 30 P§aniooni
ning ks polimeer, millel on 60 kérvalahelat. Kesdanpikkusega ahela siisteemis on sama
suures simulatsioonirakus 2 polumeeri, mélemal @@&lahelat, koos 30 liitiumi katiooniga
ning 30 Pk aniooniga. Luhikeste polimeeridega ststeemis ars KO kdrvalahelaga poli-
meeri, 30 liitiumi katiooniga ning 30 RR&niooniga. Seega tuleb kdigis kolmes uuritavas sts
teemis, kahe kdrval ahela kohta uks liitiumi katioong ks Pganioon, ehk hapniku aatomi-

te ja soola anioonide suhteks tuleb 12.
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3.2 Simulatsioonide parameetrid

Molekulaar-diinaamiliseks simulatsiooniks kasutedigpammi DL_POLY 2, mis on arenda-
tud valja W. Smith’i, M. Leslie’i and T. R. Forestgoolt, Daresbury laboratooriumis [V].
DL_POLY 2 vajab simuleerimiseks algmudelit kindighhetkel, mis ei muutuks koguener-
gialt ja nurkadelt oluliselt simulatsiooni algstaadis. Algmudelite madalama energiaga ahe-
late konfiguratsiooni genereerimiseks kasutati GNdlise avaliku litsentsi alla kuuluvat
mcgen programmi, mille autoriteks on Heiki Kasemagi, Enfoolo, Alvo Aabloo, ja Josh
Thomas [AA]. Uuritava polimeeri aatomite osalaenguadhassid, mida kasutati simuleerimi-
seks ja genereerimiseks kodigis kolmes siusteemigalpatoodud (tabelis 1).

Aatomi tldp Mass /amu Laeng /e Kommentaar
CPE 12.0107 -0.162
CcPE 12.0107 -0.081
CmPE 12.0107 -0.162
HPE 1.00794 0.081 Peaahela vesinik
HmMPE 1.00794 0.054 Peaahela otsmine vesinik
HcPE 1.00794 0.081 Siduva susiniku vesinik
CPO 12.0107 0.10300
CmPO 12.0107 0.1032
OPO 15.9994 -0.34800 Kdrvalahela hapnik
HPO 1.00794 0.03550 Korvalahela vesinik
HmMPO 1.00794 0.0236 Kdrvalahela otsmine vesinik
Li 6.941 1.0
P 30.9738 14
F 18.9984 -04

Tabel 1: Polimeeri aatomid ja laengud
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Eelnimetatud aatomite vahelised sidemed arvutataddeeniharm?2 alusel.

Sideme tiilp ~ Potentsiaali tiilip  JBukonstant Rikkus /A Kommentaar

CPE-CPE harm 2 620.0 1.526
CPE-CcPE harm 2 620.0 1.526
CPE-CmPE harm 2 620.0 1.526
CPE-HPE harm 2 680.0 1.09
CcPE-HcPE harm 2 680.0 1.09
CcPE-OPO harm 2 500.0 1.43
CmPE-HMPE harm 2 680.0 1.09
CPO-CPO harm 2 505.0 1.54
CPO-OPO harm 2 500.0 1.43
CPO-CmPO harm 2 505.0 1.54
CPO-HPO harm 2 510.0 1.09
CmPO-HMPO harm 2 510.0 1.09
P-F Harm 2 400.0 1.635

Tabel 2: Aatomite vahelised sidemed, nende pikkis@dtentsiaalide parameetrid
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Nurga tuup Potentsiaali tiiipJéukonstant K Nurgad® Kommentaar

CPE-CPE-CPE harm 2 80.0 109.5
HPE-CPE-HPE harm 2 70.0 109.5
HPE-CPE-CPE harm 2 100.0 109.5
HPE-CPE-CcPE harm 2 100.0 109.5
HcPE-CcPE-CPE harm 2 100.0 109.5
CPE-CPE-CcPE harm 2 80.0 109.5
CPE-CcPE-CPE harm 2 80.0 109.5
CmPE-CPE-CPE harm 2 80.0 109.5
HMPE-CmPE-HMPE harm 2 70.0 109.5
HmMPE-CmPE-CPE harm 2 100.0 109.5
HPE-CPE-CmPE harm 2 100.0 109.5
CcPE-OPO-CPO harm 2 219.0 112.0
OPO-CcPE-HCPE harm 2 98.0 109.45
OPO-CcPE-CPE harm 2 152.9 110.0
OPO-CPO-CPO harm 2 152.9 110.0
CPO-OPO-CPO harm 2 219.1 112.0
OPO-CPO-HPO harm 2 98.0 109.45
OPO-CPO-CmPO harm 2 152.9 110.0
HPO-CPO-HPO harm 2 83.1 109.45
HPO-CPO-CPO harm 2 93.0 109.45
HMPO-CmPO-HMPO harm 2 83.1 109.45
HMPO-CmPO-CPO harm 2 93.0 109.45
HPO-CPO-CmPO harm 2 93.0 109.45
FPF harm 2 200.0 90.0

Tabel 3: Aatomite vahelised nurgad ja nende potealide parameetrid
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Dihedraalnurga| Potent- Jou-
tudp siaali kons-
taup tant K
CPE-CPE-CPE- | cos 3 0.156 0.0 3
CPE
CPE-CPE-CPE- | cos 3 0.156 0.0 3
CcPE
CPE-CPE-CcPE{ cos 3 0.156 0.0 3
CPE
CPE-CPE-CPE- | cos 3 0.156 0.0 3
HPE
CPE-CcPE-CPE{ cos 3 0.156 0.0 3
HPE
CcPE-CPE-CPE{ cos 3 0.156 0.0 3
HPE
CPE-CPE-CcPE{ cos 3 0.156 0.0 3
HcPE
HPE-CPE-CPE- | cos 3 0.156 0.0 3
HPE
HPE-CPE- cos 3 0.156 0.0 3
CcPE-HCcPE
CmPE-CPE- cos 3 0.156 0.0 3
CPE-CPE
CmPE-CPE- cos 3 0.156 0.0 3
CPE-HPE
HmMPE-CmPE- | cos 3 0.156 0.0 3
CPE-CPE
HmMPE-CmPE- cos 3 0.156 0.0 3
CPE-HPE
HPE-CPE-CPE- | zero 0
OPO
HPE-CPE- zero 0
CcPE-OPO
CPE-CPE- andi 9 0.0 0.0 2.565636 0.911991 0.205438 -0.13278 -1.009894 1.100081 0.358764
CcPE-OPO
CPE-CcPE- sylv 9 0.0 0.0 1.238295 1.340394 1.497879 -3.6847% -0.161957 -1.090618 0.852339
OPO-CPO
HcPE-CcPE- zero 0
OPO-CPO
CcPE-OPO- sylv 9 0.0 0.0 1.238295 1.340394 1.497879 -3.684715 -0.161957 -1.090618 0.852339
CPO-CPO
CcPE-OPO- zero 0
CPO-HPO
CPO-CPO-OPO- sylv9 0.0 0.0 1.238295 1.340394 1.497879 -3.684715 -0.161957 -1.090618 0.852334
CPO
CPO-OPO-CPO-| zero 0
HPO
CPO-OPO-CPO-| zero 0
HPO
OPO-CPO-CPO-| zero 0
HPO
OPO-CPO-CPO- sylv9 0.0 0.0 0.528204 3.629221 4.261889 -7.7831 -3.312786 -0.284378 2.943021
OPO
CPO-OPO-CPO- sylv9 0.0 0.0 1.238295 1.340394 1.497879 -37684 | -0.161957 -1.090618 0.852339
CmPO

16



OPO-CPO- zero 0
CmPO-HmPO
HPO-CPO- zero 0
CmPO-HmMPO
VDW 12-6 CPE CPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CPE CcPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CPE CmPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CPE HPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CPE HcPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CPE HmPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CPE CPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CPE CmPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CPE OPO 449796.1 380.3
VDW 12-6 CPE HPO 123783.6 185.4
VDW 12-6 CPE HmPO 123783.6 185.4
VDW buck CPE Li 244 31574.0 0.15362
VDW buck CPE P 858371.4 0.21670 1150.2
VDW buck CPE F 164064.4 0.23295 212.2
VDW 12-6 CcPE CcPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CcPE CmPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CcPE HPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CcPE HcPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CcPE HmPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CcPE CPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CcPE CmPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CcPE OPO 449796.1 380.3
VDW 12-6 CcPE HPO 123783.6 185.4
VDW 12-6 CcPE HmMPO 123783.6 185.4
U 3 0.15362
VDW buck CcPE 31574.0
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24.4

P 3

858371.4

0.21670
VDW buck CcPE 1150.2

F 3

164064.4 0.23295
VDW buck CcPE 212.2
VDW 12-6 CmPE CmPE 1043080.2 675.6
VDW 12-6 CmPE HPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CmPE HcPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CmPE HmPE 97171.5 126.9
VDW 12-6 CmPE CPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CmPE CmPO 1079430.3 680.3
VDW 12-6 CmPE OPO 449796.1 380.3
VDW 12-6 CmPE HPO 123783.6 185.4
VDW 12-6 CmPE HmMPO 123783.6 185.4

Li 3

31574.0

0.15362
VDW buck CmPE 24.4

P 3

858371.4

0.21670
VDW buck CmPE 1150.2

F 3

164064.4

0.23295
VDW buck CmPE 212.2
VDW 12-6 HPE HPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HPE HcPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HPE HmPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HPE CPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HPE CmPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HPE OopPO 38181.5 68.2
VDW 12-6 HPE HPO 10507.5 33.2
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VDW 12-6 HPE HmMPO 10507.5 33.2

Li 3

31463.3

0.15103
VDW buck HPE 4.3

P 3

512948.5

0.19564
VDW buck HPE 204.0

F 3

78494.7

0.20266
VDW buck HPE 37.6
VDW 12-6 HcPE HcPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HcPE HmPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HcPE CPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HcPE CmPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HcPE OPO 38181.5 68.2
VDW 12-6 HcPE HPO 10507.5 33.2
VDW 12-6 HcPE HmMPO 10507.5 33.2

Li 3

31463.3

0.15103
VDW buck HcPE 4.3

P 3

512948.5

0.19564
VDW buck HcPE 204.0

F 3

78494.7

0.20266
VDW buck HcPE 37.6
VDW 12-6 HmPE HmPE 7516.1 21.7
VDW 12-6 HmPE CPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HmPE CmPO 91628.8 121.9
VDW 12-6 HmPE OopPO 38181.5 68.2
VDW 12-6 HmPE HPO 10507.5 33.2
VDW 12-6 HmPE HmMPO 10507.5 33.2
VDW buck HmPE Li 3 0.15103
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31463.3

4.3

P 3

512948.5 0.19564
VDW buck HmPE 204.0

F 3

78494.7 0.20266
VDW buck HmPE 37.6
VDW buck CPO CPO 3| 31615.1 0.30251 647.8
VDW buck CPO CmPO 3| 31615.1 0.30251 647.8
VDW buck CPO OoPO 3| 42931.6 0.2755 352.8
VDW buck CPO HPO 3| 15046.7 0.27151 181.5
VDW buck CPO HmMPO 3| 15046.7 0.27151 181.5

Li 4

8140.0

0.37994 0
VDW dibu CPO 473.2

P 3

45094.0

0.26681
VDW buck CPO 1227.0

F 3

45094.0

0.26681
VDW buck CPO 101.0
VDW buck CmPO CmPO 3| 31615.1 0.30251 647.8
VDW buck CmPO OPO 3| 42931.6 0.2755 352.8
VDW buck CmPO HPO 3| 15046.7 0.27151 181.5
VDW buck CmPO HmMPO 3| 15046.7 0.27151 181.5
VDW dibu CmPO Li 4 8140.0 0.379940 473.2
VDW buck CmPO P 3 45094.0 0.26681 1227.0
VDW buck CmPO F 3 45094.0 0.26681 101.0
VDW buck OPO OoPO 3| 58298.9 0.24849 192.1
VDW buck OPO HPO 3| 20432.6 0.2445 98.8
VDW buck OPO HmMPO 3| 20432.6 0.2445 98.8
VDW dibu OPO Li 4 191106.0 0.1751 0 76.9
VDW buck OPO P 3 101480.0  0.23641 967.0
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VDW buck OPO F 3 101480.0 0.23641 206.0
VDW buck HPO HPO 3 7161.2 0.2405 50.8
VDW buck HPO HmMPO 3 7161.2 0.2405 50.8
VDW dibu HPO Li 4 13139.0 0.228520 94.1
VDW buck HPO P 3 18965.0  0.24254 253
VDW buck HPO F 3 12300.0  0.24137 45
VDW buck HmPO HmMPO 3 7161.2 0.2405 50.8
VDW dibu HmPO Li 4 13139.0 0.228520 94.1
VDW buck HmPOP 3 18965.0  0.24254 253.0
VDW buck HmMPOF 3 12300.0  0.24137 45.0
VDW dibu Li Li 4 44195.0 0.137420 9.4.0
VDW dibu Li P 4 2964.0 0.487810  270.0
VDW dil2 Li F 3 6498.0 0.0 100.0
VDW dibu P P 4 5e6 0.2 2350.0 600.0
F 4 2014881.0 0.2324 500.0
VDW dibu P 195.0
VDW dibu F F 4 135782.0  0.21997 80.0 31.0

4. TULEMUSED
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