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1.8 A kutatas Utemezése

2006) Egy- és kétkomponensl elektroreolédgiai fluidumok lancosoddsanak és
dielektromos tulajdonsagainak szamitégépes szimulacios vizsgalata. Dinamikai viszkozitas
szimulacidja egyensulyi molekuladinamikai modszerekkel. Polidiszperz ferrofluidum
filmek fazisegyensulyainak Monte Carlo szimuldcidja. Ferrokolloidok és inverz-
ferrokolloidok magneses tulajdonsdgainak kisérleti vizsgalata. Elektroreoldgiai fluidumok
viszkozitasanak mérésére alkalmas késziilék fejlesztése.

2007) Rendezett és rendezetlen elektroreoldgiai fluidum fazisok dielektromos
tulajdonsagainak szamitasa. Mdagneses kolloidok fazisegyensulyainak perturbacidelméleti
leirasa. Slrlség és részecske orientacios profilok MC szimulacidja confined mono- és
polidiszperz ferrofluidumokra. Elektroreolégiai fluidumok viszkozitdsdanak meghatdrozasa
nem-egyensulyi molekuladinamikai szimuldciés maddszerrel. Szimuldciés és kisérleti
viszkozitds mérési eredmények 6sszehasonlitasa. Uj elektroreoldgiai  fluidumok
el6allitasa.

2008) Elektro- és magnetoreoldgiai fluidumok optikai tulajdonsdgainak kisérleti
vizsgdlata. Korreldcids 0sszefliggések megallapitasa az optikai és dielektromos
tulajdonsagok kozott. Monte Carlo szimulacids vizsgalatok kilonb6z6 confined
geometriakban. Madgneses kolloidok sirlségfunkciondl elméleti leirdsa kiloénbozd
confined rendszerekben. Linedris és nemlinearis szuszceptibilitds mérések, ezek elméleti
és szimuldcids eredményekkel valé 6sszehasonlitasa. Méréstechnikai fejlesztések.

2009) Magneses kolloidok sdrlségfunkcional elméleti és Monte Carlo szimulacids
vizsgalatainak folytatasa confined rendszerekre. Az elméleti, szimuldcids és kisérleti
eredmények alapjan a ferrokolloidok leirdsara szolgdld potencidlmodellek finomitasa.
Magneses fluidumok és elektroreolédgiai folyadékok optikai aktivitdsanak kisérleti
vizsgalata kiilsé elektromos/méagneses térben. Uj inverz magnetoreoldgiai fluidumok
el6allitdsa. Szenzorfejlesztési javaslatok.



2. A kutatasi eredmények ismertetése

2.1 Egy- és tobbkomponensi ferrofluidlumok magnesezettségének siirliségfunkcional
elméleti vizsgdlata

A magneses fluidumok MSA (mean spherical approximation) elméletét referencia
fluidumként kezelve a moddositott atlagtér-elmélet  keretében  perturbativ
strdségfunkcionalt javasoltunk a kils6 magneses tér hatdsainak leirasara [1]. A dipolaris
Yukawa fluidum analitikus MSA direkt-korrelaciés fliggvényét felhaszndlva analitikus
Osszefliggést vezettiink le a fluidum magnesezettségének kiils6 magneses térerGsség
fliggésére. Hasonléan analitikus formulat szarmaztattunk a fluidum volumetrikus
allapotegyenletére és kémiai potencidljdra. A magnesezettségre nyert elméleti
eredményeinket sajat Monte Carlo szimulacids adatokkal 6sszehasonlitva teszteltiik, és
nagyon jo egyezést kaptunk. Az allapotegyenlet és a kémiai potencial térfliiggésének
ismeretében meghataroztuk a dipolaris Yukawa fluidum folyadék-g6z egyensulyanak
magneses térerésség flggését. Az elméleti eredményeinket NpT+teszt részecske
modszeriinkkel meghatdrozott Monte Carlo szimulacios fazisegyensulyi adatokkal
hasonlitottuk Ossze, és j6 egyezést taldltunk. A magnesezettség térfliggésére nyert
elméleti eredményeink kisérleti adatok korrelalasara is megfelel6nek mutatkoztak [2]. A
tobbkomponens(i dipolaris merevgombi fluidumok MSA megoldasat felhasznalva
eredményeinket a  dipdlusmomentumukban  polidiszperz  ferrofluidumokra s
kiterjesztettiik [3]. A dipolaris Yukawa fluidum magnesezettségének térerGsség fliggését
az 1. dbran mutatjuk be. A madagneses szuszceptibilitds slrlség fliggését a 2. abran
mutatjuk be.
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1. &bra: A magnesezettség térerdsség fliggése. (A folytonos ill. szaggatott vonalak az MSA elmélet alapjan
szdrmaztatott eredmeényeket jelolik.)
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2. abra: A magneses szuszceptibilitas siriiség fiiggése. (A folytonos ill. szaggatott vonalak az MSA elmélet
alapjan szarmaztatott eredményeket jel6lik.)

2.2 Dipolaris fluidumok nemlinearis telitési effektusanak leirasa

A maiagnesezettségre vonatkozé elméleti eredményeinket tobbkomponensl dipolaris
merevgomb fluidum elegyekre vonatkozé Monte Carlo szimuldciés adatokkal vald
Osszehasonlitassal teszteltlik, és jo egyezést taldltunk [3]. A magneses folyadékok kiilsé
magneses térben vald leirdsa matematikai szempontbdl ekvivalens az elektrosztatikus
dipélusmomentummal rendelkezé molekularis folyadékok kiilsé elektromos térben valé
leirasdval. Ezen analdgia alapjan a megfelel6 magnesezettségi Osszefliggésekbdl a
molekuldris folyadékok polarizaciéjanak elektromos térer6sség fliggésének leirasahoz
jutottunk [4]. Megmutattuk, hogy az igy nyert polarizacids 0sszefliggésbél szarmaztatott
dielektromos permittivitas dipdluserdsség fliggése Wertheim klasszikus eredményeit
adja vissza. Az implicit fliggvények sorfejtési tételének alkalmazdasdval analitikus
Osszefliggést vezettiink le a dipolaris fluidumok nemlinedris dielektromos allandéjara [4].
Elméleti eredményeinket Monte Carlo szimulacids adatokkal, valamint a Langevin és a
Debye-Weiss elméletekkel 6sszehasonlitva teszteltiik. Megallapitottuk, hogy az MSA
elmélet alapjan szarmaztatott egyenletiink mindkét elméletnél pontosabban leirja az
altalunk nyert Monte Carlo szimulacids adatokat. EIméletlink végsé tesztjét a kisérleti
eredményekkel valé Osszehasonlitas jelentette. A nemlinedris dielektromos allandd
megfelel6 skalazasaval elértiik, hogy ezt az Osszehasonlitast molekularis paraméterek
illesztése nélkiil megtehessiik. Eredményeink alapjan elmondhatjuk, hogy megfelel6
elméleti leirdst adtunk a dipolaris folyadékok normalis (negativ elGjell) dielektromos
telitési effektusara. A 3. abran a dipoldris Yukawa fluidum modell alapjan szamolt
elméleti eredményeinket szimulacids adatokkal 6sszehasonlitva mutatjuk be.



4 T I T T I,
(m*’=0.5 1
3,5 — * //' —]
| T=l |
3 |— MsA -
L --- Langevin S o
--- Debye-Weiss| .~ o
80 25— & MC //./ //,/ —
2 W ]
L5 o -
el @)
1: 1 | 1 | 1 | | |
0 0,2 0,4 0,6 0,8
*
p
0 — I ; .
9 E .\_\ T |
(M)=05 7
0,01 T'=1 _|
* \,
A - [— Msa 1
--- Langevin N
-0,02|~ |- Debye-Weiss ".\ ]
¢ MC '\.\
0,03 _
: (©)
1 | 1 | 1 B | |
0 0,2 0,4 . 0,6 0,8
p

3. dbra: A lineéris (a) és a nemlinearis (c) dielektromos alladok siiriiségfiiggése.

2.3 Kétkomponensti dipolaris fluidumok fazisegyensilydanak elektromos térerGsség
fliggése

Korabbi munkdnk soran az eredetileg egykomponensd fluidumokra kidolgozott Ruelle-
féle perturbacidoelméletet kiterjesztettiik tobbkomponensd fluidumok vizsgdlatara. Jelen
projekt keretében ezt a perturbacidéelméleti modszert alkalmaztuk kétkomponensi
Stockmayer fluidumok folyadék-g6z és folyadék-folyadék fazisegyensulyanak vizsgalatara
[5]. Szamitasaink soran a Stockmayer parpotencidl a referencia potencial, a dipdlus —
elektromos tér kolcsOnhatdsi energia pedig a perturbacid szerepét jatszotta. (Egzakt
megoldasok hidnydban a Stockmayer fluidum szabadenergidjat a Gubbins-Popple-Stell-
féle perturbaciéelmélettel kozelitettiik, ahol a Lennard-Jones parpotencial a referencia, a
dipo6lus-dipdlus kolcsonhatds pedig a perturbacios potencial szerepét jatszotta.)
Szamitasaink soran megmutattuk, hogy allandé hémérsékleten az elektromos térer@sség
novelése a kritikus nyomast csokkenti, a megfelelé koncentraciot pedig a poldrisabb



komponens felé tolja el. Az egymadstdl elszeparalt folyadék-g6z és folyadék-folyadék
egyensulyi gorbéket a kiilsé elektromos térerésség novelése egyesiti, s igy megvaltoztatja
eredmények hidnyaban elméletiinket acetonitril-metanol elegy folyadék-g6z
fazisegyensulydnak kiils6 térben vald vizsgdlatara alkalmaztuk. Megdllapitottuk, hogy
allandé hémérsékleten az azeotrdp Osszetételt a kiilsé tér novekedése az acetonitril
moltortjének csokkenése iranyaba tolja el. A fazisegyensulyi szamitasok egyik
»,mellékterméke” a fluidum dielektromos permittivitdsara szarmaztatott analitikus
Osszefliggés volt, amit a magnetosztatika és az elektrosztatika kozti analdgiak
kihaszndlasaval polidiszperz magneses kolloidok magneses szuszceptibilitasanak leirdsara
is alkalmaztunk [2].

2.4 Kétdimenzios ferrofluidumok magneses tulajdonsagai

A természetben ugyan szigoru értelemben vett kétdimenzidés (2D) fluidumok nem
léteznek, de szdmos olyan jelenséget ismerlink, amelyekben a részecskék mozgdsa
tobbé-kevésbé egy sikra korlatozddik. A magneses folyadékok hatarfelileti filmeket
képezhetnek. Ha a film egyrészecske-atméré vastagsagu, és a dipdlusok is a film sikjdban
orientdltak, akkor a rendszert modellezhetjiik kétdimenzids fluidumként. A [6,7]
publikacidinkban a 2D magneses fluidumok magnesezettségének térerdsség fliggésével
kapcsolatos eredményeinket ismertettiik. A HF (high field) perturbaciéelméleti kozelités
alapjan szabadenergia-fliggvényt szdrmaztattunk a kétdimenziés mono- és polidiszperz
magneses folyadék-filmek vizsgalatara. NVT sokasagon Monte Carlo szimulacids
adatokkal 0©sszehasonlitva, kiilonb6z6 termodinamikai allapotokban a térerGsség
figgvényében vizsgaltuk a magnesezettségre vonatkozo kozelités josagat.

2.5 Confined magneses dipolaris fluidumok fazisegyenstlyanak vizsgalata

Az egykomponensU dipolaris fluidumok tomb fazisban izotrép gbz, izotrép folyadék és
ferromagneses folyadék fazisokat alkotnak. Ennek megfelel6en az ilyen rendszerek
izotrép gbz — izotrép folyadék, izotréop g6z — ferromagneses folyadék és izotrép folyadék
— ferromagneses folyadék els6rendl fazisatalakulasokat mutatnak. Masodrendi
fazisatalakulds az izotrép fluidum és a ferromdgneses fluidum fazisok kozott johet létre.
A modositott atlagtér-elmélet keretében [8-13] megvizsgaltuk, hogy a parhuzamos
sikfalak kozé zdaras (confinement) hogyan befolydsolja ezeket a fazisatmeneteket. A
magneses részecskék Stockmayer —pdarpotencidl szerinti kolcs6nhatdsat feltételezve
strlségfunkcional-elméleti modszerekkel meghataroztuk a parhuzamos falak (merev és
vonzd) kozé zart inhomogén magneses folyadékok fazisegyensulyat. Megmutattuk, hogy
mindkét faltipus megjelenése a folyadék-g6z kritikus hémérséklet és az izotrdp folyadék
— ferromagneses folyadék trikritikus hémérséklet csokkenését eredményezi. Belattuk,
hogy a falak a folyadék-g6z fazisegyensullyal szemben az izotrop folyadék -
ferromagneses folyadék fazisegyensulyt stabilizaljak. Az egzakt numerikus
eredményekkel 06sszehasonlitva megmutattuk, hogy a Kelvin-egyenlet még kis
faltavolsagokra is j6 kozelitést nyujt az izotrop gaz — ferromagneses folyadék



fazisegyensulyok kémiai potencial szerinti eltoléddasara. Megmutattuk, hogy az altalunk
javasolt moddositott atlagtér-elméleti funkcional alapjan szdmolt fazisdiagramok
topoldgidja ugyan megegyezik az irodalmi eredményekkel, a fazisok struktirajat azonban
a mi elméletiink sokkal redlisabb mddon adja vissza. EIméleti eredményeink egy részét a
4. abran mutatjuk be.
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4. dbra: Parhuzamos falak kozé zart Stockmayer fluidum fazisegyensulyi gorbéi. (a) Az egyensulyi kémiai

potencial a hémérséklet fiiggvényében. (b) Az egyensulyi h6mérséklet a siiriség fiiggvényében.

2.6 Dipolaris fluidumok, magneses kolloidok h6kapacitasainak vizsgalata

Perturbacidéelméleti mddszert dolgoztunk ki a mono- és polidiszperz dipolaris fluidumok
(mdagneses kolloidok) izochor és izobar hé&kapacitdsainak szamitdsara [14-17].
Megmutattuk, hogy elméleti eredményeink még a folyadék-géz-szer( fazisatalakulasok
szomszédsagaban is jol egyeznek a megfelel6 Monte Carlo szimuldcids és kisérleti
eredményekkel.



2.7 Forgoserleges reométer konstrukcidja elektroreoldgiai fluidumok vizsgdalatara

Az elektroreoldgiai folyadékok viszkozitdsanak kiils6 elektromos térben torténé mérése csak
specialis viszkoziméterek segitségével torténhet. OTKA pdlydzatunk tdmogatdsaval az 5. dbran
lathato reométert allitottuk ossze [18-20].

5. dbra: Az altalunk tervezett és sszeallitott elektroreolégiai viszkoziméter

A készilék leirasat, mikodését az aldbbiak szerint foglaljuk 6ssze. A reométert egy 10 mm
magassagu aluminium toémbon allitottuk Ossze. Az 5-6s jeli forgd serleg tartalmazza az
elektroreolddiai folyadékot. A serleg egyenletes szogsebességgel torténé forgatasardl a 7.
szammal jelolt DC motor gondoskodik. A motor fordulatszam szabdlyozé és elektromos meghajtd
egységét 8-as szammal jeloltik. A serlegbe meril6 — a nyird fesziiltséget érzékel6 — henger
alaku méré-test az abran nem lathaté. (Az elektroreolégiai folyadék a henger palastja és a serleg
bels6 fala kézotti 1 mm-es hengerszimmetrikus résben helyezkedik el. ) A nyird fesziiltség
kovetkeztében a hengeren ébreds forgatdnyomatékot a 6. érzékel§ alakitja elektros fesziiltéggé,
amit a 4. vezérl§ egységben elhelyezett A/D konverter alakit a mérést vezérl6 mikrokontroller
szamara feldolgozhatd digitalis jellé. Ahhoz, hogy a mér6-hengerre a foldpotencidlon |évé
serleghez képest nagyfesziltségl jelet tudjunk kapcsolni, a hengert elektronikusan el kell
szigetelni a berendezés tobbi részétdl. Err6l az dbran lathatd 9-es jeld teflon henger gondoskodik.
A méréshez szikséges nagyfesziiltségl impulzusokat az 1. FET tranzisztoros nagyfesziiltségi
kapcsold-egységgel dllitottuk el6, amit a 3. tapegység Ilat el elektromos energidval. Az
impulzusok id6zitését a 4. egység mikrokontrollerje biztositotta, amelynek tapenergidjat a 2.
egység szolgdltatja. A mérést vezérl6 mikrokontrollerrel valé6 kommunikaciot, adatgydjtést az
abran lathatd notebook szamitégéppel oldottuk meg. Az adatgy(ijtést, vezérlést egy Labwiev-ban
fejlesztett szoftver biztositotta. A mér6-henger serlegben torténé pozicionalasat mikrométer
csavarokkal oldottuk meg. A mérdcella termosztalasat egyel6re nem oldottuk meg, igy
készllékiink csak szobahémérsékletl mérések kivitelezését teszi lehet6vé. Egy, a tesztmérések
soran nyert eredményiinket a 6. dbran mutatunk be.
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elektromos térerdsség az ido fiiggvényében lathato.

o

2.8 Dipolaris fluidumok, elektroreolégiai fluidumok viszkozitdsanak meghatarozasa
részecskedinamikai szimulaciés modszerekkel

Egyensulyi és nemegyensulyi molekularis dinamikai (részecskedinamikai) szimulacids
programot fejlesztettiink a dinamikai viszkozitds meghatdrozasara [21,22]. A részecskék
kozti kolcsonhatast Stockmayer parpotenciallal modellezve, széles hémérséklet és
strlség intervallumokban meghatdroztuk a kilénb6z6 dipdlusmomentumu részecskék
alkotta fluidumok viszkozitdsdt. Szimuldcids eredményeinket egy elméletileg
megalapozott egyenlettel korreldltuk. Az igy kapott egyenlet alapjan konkrét molekularis
folyadékok viszkozitasat is meghataroztuk, a kisérleti eredményekkel 6sszehasonlitva jé
egyezést kaptunk.

2.9 Ferrofluidumok és elektroreoldgiai folyadékok lancosodasanak vizsgalata optikai
modszerekkel

Lathatd és infravords hullamhossztartomanyban mikodé [ézer fényszérasi berendezést
allitottunk 0ssze ferrokolloidok és elektroreolégiai fluidumok kils6 magneses és
elektromos terekben torténd vizsgalatara [23]. A szért fény szogeloszlasat
[éptetémotorral mozgatott detektorokkal mértiik a teljes szorasi tartomanyban. A szérasi
szogeloszlasok kiértékelése alapjan megallapitottuk, hogy a kiils6 térer8sségek
novelésével a részecskék lancosoddsanak mértéke négyzetesen novekszik. Eredményeink
j6 egyezést mutatnak mas szerz6k elektronmikroszkdpos megfigyeléseivel.

2.10 Hipertermia magneses kolloidokkal
A Szegedi Tudomanyegyetem munkatarsaival egylittmUkodve hipertermias késziléket
allitottunk 0ssze magneses kolloidok kiils6 nagyfrekvencias magneses térben torténd

felmelegitésének vizsgdlatara [24,25]. A késziiléket eredményesen hasznaltuk Uj
ferrokolloidok hipertermias effektusanak meghatarozasara.
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