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Bemutatkozas: Kutatasi temaim

1979 —95 Amorf otvozetek eloallitasa és termikus stabilitasanak vizsgalata/modellezése
(diploma, egyetemi doktori- és kandidatusi disszertaciok)

1985 — 86 OXidﬁVGgEk viszkozitasanak mérése (Monbusho-o6sztondij, Tohoku Uni., Sendai, Japan)
1995 — 2000 Fullerén szarmazékok fazisatmeneteinek vizsgalata

1992 — Nukleacids (csiraképzodési) folyamatok elméleti vizsgalata (MTA doktori disszertacio):
e diffuz hatarfeluleti modell kidolgozasa (1992-1993, Humboldt-6szténdij, DLR, Kéln)
o furt-dinamikai szamolasok (1995-2002)
e kontinuum modellek (cahn-Hilliard, TDGL, kiasszikus siiriiségfunkcional-elmélet, 1996-)

Komplex megszilardulasi folyamatok térelmeéleti modellezése:

e a polikristalyos megszilardulas FM elméletének kidolgozasa (Pusztai Tamassal)
e kvantitativ FM elmélet valos otvozetekre (Pusztai Tamassal)

e molekularis FM elmélet (Tegze Gyorggyel, Toth Gyulaval, és Podmaniczky Frigyessel)
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Komplex megszilardulasi folyamatokhoz

kapcsolodo eredmenyek cimlapokon

A. Tudomanyos publikacié cimlapok:
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B. Ismeretterjesztés:
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2:00 4
|. Bevezetes:

Anyagtudomany / szamitogepes anyagtudomany & polikristalyos anyagok

A. Anyagtudomany diohéjban:

Célja: Anyagok megismerése, Uj anyagok tervezése és eldallitasa

Néhany érdekes példa:

— biomimetikus anyagok
— héallé keramiak

— héallé otvozetek

— fémhabok

— tombi fémuvegek

— kompozit anyagok

-— 1.3d.ben nano.struktarélt.anyagok . - Heterogeneous Nanostructured Materials with Different Morphologies
2D Gy 30 |/
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Carbon Nanotube
Based Composite Electrode | Graphene Based Composite

Core-Shell Nanoparticle
Mesoporous Composite Electrode

a
b)

Nanoparticles Encapsulated

in Hollow Nanosphere Coaxial Nanowire Array Carbon Coated Nanoplates

i)

2 Ay

Composite Nanoparticle Composite Nanowire Array Carbon Coated Nanobelts Future 3-D Electrode
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A. Anyagtudomany diohéjban:

Célja: Anyagok megismerése, uj anyagok tervezése és elballitasa
— kémia és fizika (és ujabban a biologia) hatarteriilete; a fémtanbél nétt ki, és a technikai civilizaciénk alapja
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Journal of

PHASE EQUILIBRIA
ol DIFFUSION

1. Adatbazisok: termodinamika (fazisdiagramok, szabadenergia, feliileti szabadenergia),
diffuziés egyutthato, sth.

2. Modellek: kvantum fizika/-kémia, termodinamika, statisztikus fizika, szilardtesfizika, Ny (A
fizikai kémia, stb.
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3. Szamitastechnika + numerikus mddszerek: hihetetlen gyors fejlédése

4

B. Szamitogepes Anyagtudomany:

a modern anyagtudomany fejlodésének motorja.
Célja: Megértse es megjosolja az anyagok viselkedését
(Eszkozei: mikro-, mezo- és makroskalaju modellek:

ab initio, DFT, CDFT, MD, PFC, CA, FME, CFD, stb.)

CCace
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C. Polikristalyos anyagok:

— 1
~ i 3QVirag N () ar s Peldak:
| Nagyszamu krlstflyszemcsebol allnak;} . technikai 6tvézetek
a é( | A | meret-, alak-, és osszetetel eloszlasuk, | - keramiak
JQ P b, 4 az un. “mikroszerkezet” hatarozza meg] - polimerek
. , tulajdonsagaikat. - asvanyok
N - gyogyszerek
VAN - élelmiszerek

- csontok, fogak

Hasonlo morfologiak - veseks
- amilod plakkok az agyban

igen eltéré anyagokban!  Aizheimer-kor esetén

- koleszterin lerakodas az érfalakon
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A mikroszerkezetet létrehozo folyamatok:
Nukleacio (kristalycsira kepzodes), novekedes és szemcsedurvulas

Felilet-vezérelt: v oc 1/ pl., tiszta fémek

1. Nukleacio: ~ 10 nm 2. Novekedés: 10 nm -mm
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3. Szemcsedurvulas:
10 nm - mm

| ’, " . v
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Il. Szamitogepes anyagtudomany:

Polikristalyos mikroszerkezetek modellezese

e Matematikai modell: fazismezé elmélet / molekularis fazismezé elmélet
e Numerikus megoldas: véges diff., spektralis, ...

e Bemeno adatok: szabadenergiak, diffuziés egyitthatok, feliileti
energiak, anizotropiak

e Szamitastechnika: CPU/GPU fiirtok v. szuperszamitégépek

Numerikus megoldé

Mikroszerkezet

Néhany esetben (fémotvozetekre):

Tudasalapu Anyagtervezés
@ Alkalmazhat6-e mas anyagcsaladokra???
icHEh
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| A. Mit kell tudnia a modellnek?

1. DiffUzios instabilitasok:

Mullins-Sekerka izotrop anizotrop
instabilitas

2. Nukleacié
- ndvekedeési centrumoké
- homogén
- heterogén (idegen részecskék v. falak jelenlétében)

- Uj szemcsék a novekedési fronton (Front Menti Nukleacié = FMN)
- heterogén (részecske-indukalt)

- homogén
@@@@f pl. adott elagazasi szoggel 9




B. Kristalyosodasi modellek hierarchiaja:

Newton egyenletek
Langevin egyenletek
Smoluchowski egyenletek

részecskék

‘ kozelitések a szabadenergia
funcionalra

Konvenconalis fazismez6 elmélet:

Klasszikus stiriség Szerkezeti rendparaméter, fazismez6: ¢ (r, t)

funkcional elmélet
(CDFT, 1979 -)

mikro-

részecske slirliség

; gradiens sorfejtés
\

Molekularis fazismezo
elmélet (PFC, 2002 -)

redukalt részecske slirliség Y,

coarse graining
Molekularis fazismez6 elmélet:

\ Redukalt részecske siirliség: w(r, t)
Fazismez6 (FM) elmélet
(1978/1985 - ; OM: 1998 - )

lokalisan atlagolt
(coarse grained)
rendparaméter j




mikro-

B. Kristalyosodasi modellek hierarchiaja:

Newton egyenletek
Langevin egyenletek
Smoluchowski egyenletek

részecskék

4

kozelitések a szabadenergia
funcionalra

Klasszikus siirliség
funkcional elmélet
(CDFT, 1979 -)

részecske slirliség

l gradiens sorfejtés

Brazowskii/
Swift-Hohenberg
szabadenergia:

1. DiffGiziés dinamika:

2. Hidrodinamikai
s(iriség relaxacio:

A. Molekularis FM elmélet:
(Phase-Field Crystal =

PFC)
4
AF =Idr %[—g+(1+vz)2]w+l//—
W _vim v *, ¢
ot oy
Nemlinearis fluktudlé  |_ o V-éF['O]
hidrodinamika + = 5,3/

Molekularis fazismezo
elmélet (PFC, 2002 -)

redukalt részecske slirliség

B. Konvencionalis FM elmélet orientacios mezovel:
(altalanositott TDGL elmélet: fazis-, koncentracio-, orientaciés mezé)

Szabadenergia:

F=[dr f($.c.0...V$.Vc.V0...)

l coarse graining 6¢ (Go(r 0,6y, t’)) = 2M¢kT8(r—r’)8(t—t’)
A, ¢ +¢ $
\ ot 5¢ (€ (r,0),;(r,t)) = 2MKTVZS(r — r')5(t — t')
Fazismezd (FM) elmélet oC OoF Y = 2MakTS(r — EVS(F — ¢
(1978/1985 - ; OM: 1998 -) at V{M V§+§ } Co 0 o) 2ot o)

20
ot

lokalisan atlagolt
(coarse grained)
rendparaméter

J
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12:00 I A polikristalyos megszilardulas orientacios mezon alapuld fazismez6 (FM) modellje

o A front menti nukleacioé beépitése tette lehetové a szferolitok,
kristalykéveék, és rendezetlen dendritek leirasat.

1. Difflizios instabilitasok: v’

e El6ttiink nem foglalkoztak ilyen komplexitasu mikroszerkezetek
matematikai modellezésével

2. Novekedési centrumok nukleacidja

-homogén  (ME + zaj) Granasy etal. PRL2002 (128 hiv.)

T
—

- heterogén  (ME + zaj + hatarfeltétel)
Granasy et al. PRL 2007 (91 hiv.)

. Front menti nukleacio (FMN)

- heterogén (részecske-indukalt cstics-eltérités)
Granasy et al. Nature Mater. 2003 (98 hiv.)

- homogén I. (alacsony M, miatt fellépé orientaciés hibak)
Granasy et al. Nature Mater. 2004 (258 hiv.)

- homogeén Il. (preferalt elagazas alacsonyenergias

szemcsehatarok iranyaban)
I @@@f Granasy et al. PRE 2005 (278 hiv.)
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lll. Fobb kutatasi iranyok

1. Komplex megszilardulasi formak modellezése:
Phys. Rev. Lett. 1999, 2002, 2007 (IF~7)

Nature Mater. 2003, 2004 (IF=10,8; 13,5)
Mater. Sci. Eng. Rep. 2004 (IF=14,2)
Adv. Mater. 2018 (IF=22,0)

‘ @ener

2. Nukleacio molekularis szintli vizsqgalata:
PRL 2009, 2011, 2011, 2011, 2012 (IF~7)

Adv. Phys. 2012 (IF=343)
Chem. Soc. Rev. 2014 (IF=33,4)
Nature Phys. 2014 (IF=20,6)

3. Tobb-fazisu aramlas modellezése:
MSEA 2005; JPCM 2014; (ESA Prodex/PECS szerzédések)

4. A kifejlesztett modellek alkalmazasa nemzetkozi projektekben:

- magneses otvozetek optimalizalasa fazisszelekcioval (ESA Prodex/PECS)

- 6lommentes onkend csapagyanyagok fejlesztése (ESA Prodex)
- magasabb homérsékleten miikodé tubinalapat anyag  (EU FP 6)
- in-situ kompozitok, részecske front kolcsonhatas (ESA Prodex/PECS)

- meta-anyagok eldallitasa eutektikus megszilardulassal (EU FP7)

1 - lézeres addiditiv el6allitas modellezése (3D nyomtatas) (EU M-ERA.NET)

ESA website: “Space in videos”
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| véletlen, de

IV. Erdekes eredmények:
A. Dendrit vs. reszecskek

Granasy et al. Nature Mater. 2003

Idegen részecskék:
rogzitett orientaciov

g

Kisérlet: PEO/PMMA + agyag

Ferreiro et al. PRE 2002

Szimulacio: 3000 x 3000 racson

; - S ‘_'- H R
by Sl T g =t
S TR N b, 8
TR gy ¥ _
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o B. Polikristalyos szferolitok S

Granasy et al. Nature Mater. 2004; Granasy et al. Phys. Rev. E 2005, Grana
7, I\ ZR
e N\

Szferolit: gomb v. korszert
részben v. teljesen
polikristalyos alakzat

Igen gyakori:
- Se

- Ontottvas (grafit szferolit)
- polimerek/biopolimerek

- fém-/oxiduivegekben

- eutektikus rendszerek

- veseko

- koleszterin

- inzulin

- csokoladé

Morfologiai
valtozatossag leirasa
néhany
modell paraméterrel:
(anizotrdpiak, elagazasi
szog, MS godor mélysége a
szemcsehatar energiaban)
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Osszehasonlitas a kisérleti orientaciés mezével:

(Gacs

Fazismezo szmulacm _

1]

: e
2 3
= Q
Q

o -
3 <
g., 5

Kérdés: Mi az uj orientaciok megjelenésének
mikro-mechanizmusa???

15
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V. Legujabb eredmenyek (2017 - 2018):

16

A. Front menti nukleacio a molekularis FM modellben

Publikacid: Podmaniczky ... Granasy Phys. Rev. E 2017

|

alt részecske slirliség Orientacios térkép
'

&
PR

(cusp-okban)

Vord

A molekularis FM szimulaciékban két mechanizmus
figyelheté meg az uj orientaciok megjelenésére:

e Nukleacio a front el6tt
e Diszlokaciok képzddeése feliileti mélyedésekben

|96l
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(Val

Nukleacio siiriséghullamok interferenciajaval a front el6tt
[molekularis FM (PFC) modell]: Podmaniczky ... Granasy Phys. Rev. E 2017

Orientacios térkép

@ Voronoi térkép

A 2048 x 5048 racs 1024 x 1024 része

Front el6tti nukleacié = A nukleacié valdésziniibb a kristalyok kdzelében, mint a tombi folyadékban

MD 1 milliard Fe atomra: Shibuta et al. Nature Comm. 2017

Szatellit szemcsék:
(voros nyilak)

ICO rich

O area

@@@@f satelhte

17




20:30 PR _y ”w ) 18
B. Ketlepcsos nukleacio a molekularis FM modellben Fe eseten

Publikacid: Podmaniczky ... Granasy J. Cryst. Growth 2017

Motivacio:
Amorf prekurzor segitheti a kristaly nukleaciot:
- 2D és 3D kolloid szuszpenzidkban

- Keménygomb rendszer (MC)

- Molekularis FM modell, diffuziv din. (kolloid)
- MRCO = kozéptavu kristalyszert rend

Molekularis FM modell + Diffuziv dinamika
8| (3D kolloid)>

; Téth et al. Phys. Rev. Letf 20_;}’-3
tet ) t=t450 t=t470 Granasy et al. Chem. Soc. RéV. 2014  Amorf

Atomos/molekularis folyadékokban?

Q=1.2x10-7 1 — Q=dc/dt
g% .
> : 506
1}!- _
oo 95> 0.4
“ g5 <[0.28, 0.4]
850 900 950 1050 Amorf: q;<0.28
time a.u.

Q=3.6x107f = Fémes folyadékokban is kétlépcsds a kristaly nukleacio:
,;,, Amorf prekurzor + MRCO — Kristalyos fazis
o L

2
fraction

e (@jﬁ@@@f




22:30 EYNE - P . g s _nn ’ . ’
C: Biologiai kristalyosodasi jelensegek vizsgalata (KKP-17)
(Egyuttmiikodések: I. Zlotnikov, B CUBE - Center for Molecular Bioengineering, Technical University Dresden;
P. Gilbert, Dept. Physics, University of Wisconsin, Madison, USA)
Publikacié: Schoeppler, Granasy et al. Adv. Mater. 2018

Biomineralizacio: hierarchikusan strukturalt szerves-szervetlen

kompozitok létrejotte bioldgiai rendszerekben, mint pl.: UNIVERZALITAS?

- csontok, fogak Milyen mértékig alkalmazhat6 a
B N fazismez6 elmélet a bioldgiai

- koleszterin lerak6dasa az érfalon kristal $e lairdcara?

- kovamoszatok vaza ristalyosodas leirasara®

- kagylohéj

- korallok (szferolitos szerkezet)

- sth.

L
Szferolitok

CCace
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C: Biologiai kristalyosodasi jelensegek vizsgalata (KKP-17)
(Egyuttmiikodések: I. Zlotnikov, B CUBE - Center for Molecular Bioengineering, Technical University Dresden;
P. Gilbert, Dept. Physics, University of Wisconsin, Madison, USA)
Publikacid: Schoeppler, Granasy et al. Adv. Mater. 2018

Biomineralizacio: hierarchikusan strukturalt szerves-szervetlen
kompozitok Iétrejotte bioldgiai rendszerekben, mint pl.:

- °S°“lt(9,k, fogak 4 Kezdjiik valami viszonylag egyszeriivel: )
- vese o J 4 ru /4 ” r

- koleszterin lerakodasa az érfalon | Kagylohej képzodese?

- kovamoszatok vaza Az élélény kozvetve szabalyozza a folyamatot a kristalyosodasi front el6tti

- kagylohéj (extrapallialis) tartomany osszetételének valtoztatasaval.

- k:)brallok (szferolitos szerkezet) Miért érdekes? Mikroszerkezete miatt meglepden ellenallé kompozit ...

- stb.

Szobahémérsekleten miikodé kérnyezetbarat technoldgia kompozitok eldallitasara?

secretory epithelium
extrapallial space

spherulite calcite (5-25 u

green organic (5-15 um)

blocklike calcite (10-15 um) 2R W prismatic
- & periostracum i SR

nacreous aragonite

N ZA

TR
\&.\\b

\‘_(\\3&,\ N7

¥

prismatic calcite (0.5-3 mm)

@ == @ acum (100-200 nm)
Wicper
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1. Kﬂngéhéj mikroszerkezetének modellezése: Schoeppler, Granasy et al. Adv. Mater. 2018

Mikroszerkezet (kisérlet):

GROWTH DIRECTION

Unio Pictorum

. Zlotnikov et al. (TUD) SEM/szinkrotron rontgen mikrotomografia (ESRF)

1 C

mmllm

|
|
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26:00 Binér fazismez6 modell:
1 4 L] ”r ry L] L] ry LI 4 + iti {
EBSD vs. Fazismez6 elméleti szimulécio S S S
e idealis/regularis oldat, elhanyagolhaté anizotrépia

e exponencialisan csokkeno tultelités

¢+%| Orientacios térkép:

EBSD térkép Osszetétel térkép:

Kvalitativ egyezés kisérlet és szimulacié kozott

Tultelités-pozicié kapcsolat

(Gacs
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V. Osszefoglalo:

l. Nukleacié + orientacios mezo esetén:
e Homogén/heterogén
¢ Front menti nukleacioé (FMT):

- részecske indukalt

- homogén médusok

II. Nukleacié és mikroszerkezet:

e Komplex polikristalyos alakzatok leirasa
- szferolitok, rendezetlen dendritek,
- fraktalszerii aggregatumok, stb.

e |pari célu anyagfejlesztés tamogatasa

@‘(&Rmtm@

§

i X‘\N\“{E‘WZ :
=

lIl. Molekularis fazismezé elmélet:
o Amorf prekurzor kolloidban/egyszerii folyadékban

- front el6tti nukleacio
- diszlokacié nukleacié cusp-ban

e Front menti nukleacié mikroszépikus mechanizmusai

FETOFLC ] 0T Oy
oy JLL :
e

o Kagylohéj: Vatoz6 hajtéeré6 = morfoldgiai atmenet

o Kvalitativ egyezés kisérlet és szimulacié kozt

o Korall: Apro kristalyok kézédésére lehetséges
magyarazat

IV. A kagylohéj/korall-vaz mikoszerkezete:

ULTRASTRUCTURE

CCace
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A Szamitogepes Anyagtudomanyi Csoport

Podmaniczky Frigyes Tegze Gyorgy Korbuly Balint

Pusztai Tamas Ratkai Laszlo Granasy Laszl6 Téth Gyula
23
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