(i) Fluktuacio-vezérelt folyamatok vizsgélata els ~ 6rend (i fazisatmenetek esetén
A kristalymag-képédés folyamatéat tobb szempontbol vizsgaltuk.

(a) Kvantitativ tesztA megszilardulasi elméletek egyik legfontosabb ttesmdszere a keménygémb folya-
dék, melynek minden szikséges tulajdonsagé lelhtossaggal ismert. A kézelmultban végzett mdégiai di-
namikai szimulacidk szerint a kristaly-folyadék tfietti szabadenergia értéke Iényegesen alacsonyabb £
0.02)kT/s?, mint a korabbiakban elfogadott értékek, igy athlicsira-képiésre vonatkoz6 elméletek pontos-
sagat Ujbdl meg kell vizsgalni. Ezen vizsgalatakétasszikus nukleacids elmélet, annak 6nkonzisztéfiozata,
egy fenomenologikus diffuz hatarfeldienodell, valamint a fazismézlmélet olyan egy- ill. kétméz valtozata
esetén végeztiuk el, amelyeknél vagy a szokaso&skeitgy ill. interpolaciés fluggvenyeket hasznaltwiagy
azok Ginzburg-Landau elméléltszarmazé megfeléit. Megmutattuk, hogy a Ginzburg-Landau szabadeaerg
alapul6 térelméleti és a fenomenologikus diffazaHfatileti modell adja csak pontosan meg a nukleaciés gat
magassagat, a tébbiek Iényegesen alulbecsuliRékt [

(b) Tobbkomponeristobbfazisu rendszereKifejlesztettiink egy, a szabadenergia Ginzburg-eansbrfejté-
sén alapuld, fazisméznodellt, melynek keretében, feltérképeztik az Aghihér eutektikus rendszerben lehet-
séges nukleacios utvonalakat. A modell paramétamgithataroztuk meg, hogy visszaadjak a tiszta korap-
sekre mért fellleti szabadenergia értékeket éslakuadinamikai szamolasokbol ad6doé kb. 1nm hatiégreas-
tagsagot. Az eutektikus pont kdzelében az Ag-beda@és a Cu-ben gazdag kristalycsirdk versengsgyekas-
sal. A folyadék metastabil fazisszeparaciés zonbgliil, a kritikus Bmérséklet alatt hatféle kritikus fluktuacio
létezhet: két folyadék-folyadék és két szilardyé&mlék tipusu nukleusz, és kétféle kompozit nukleabal a szi-
lard mag korul egy folyadék "szoknya" alakulddpelynek az dsszetétele a szilard és a kezdetidékisszetétel
kozé esik [10,11]. Kidolgoztunk egy az fcc és bdstklyszerkezetek versehgukleaciojat leird fazimézelme-
letet, amely a szabadenergia Ginzburg-Landau sésfejalapul. A modellt a Fe-Ni rendszerre alkaloiazt
Megmutattuk, hogy a harmadik fazis altalaban megj&l két tombi fazis kozti hatarfeltletén ill. hogymodell
kielégith pontossaggal josolja meg a kisérletekben megtidgelbcc fazisszelekcios hatart [39].

(c) Heterogén nukleacid-azisme# modellt fejlesztettiink ki a heterogén nukleacioképzdé komplex
alakzatok leirasara. Meghataroztuk az idegen Rajdonsagait definialo hatarfeltételek és a léwréjkristalycsira
kulonféle jellemdi (képzdési szabadenergia és kontaktszog) kozti kapcsolatanodell alkalmazhat6sagét
olyan gyakorlat szempontjabdl érdekes esetekesrilaltuk, mint a fémolvadékok inokulacidja, vagseadezett
(nanoszal "kefe") ill. rendezetlen nanoszélaléset kristalyosodasra [12]. Az egykompofierendszerekre ki-
dolgozott eljarasainkat kélsb kétalkotos otvozetekre altalanositottuk [23, 30]

(i) Komplex megszilardulasi morfologiak vizsgalata

Gazhidrat dendritek vizes oldatbol val6 kialakulidakvantitativ modellezését kiséreltiik meg kétedimdban.
Ehhez olyan multi-skalaju megkdzelitést hasznaltomdyben a fazismézmodell bemeé paramétereit a Berge-
ni Egyetemen elvégzett atomisztikus szimulacidkitségével rogzitettiik. A hidrat-kéfies mozgasegyenletei-
nek megoldaséara implicit spektralis modszeren ddamarhuzamos kddot fejlesztettiink ki, mely |éhéttette a
fizikai hatarréteg vastagsag hasznalatat [2]. Mdgttuk, hogy homogén magkémessel nem lehetséges labora-
tériumi idéskalan a szilard Chidrat Iétrejotte. A feltételezet diffuzié konti@lk mechanizmus mellett a dendri-
tek ndvekedési sebessége kb. két-hdrom nagysaglemaglyobb, mint a kisérletekben, ami a komplexstély-
szerkezettl ered kinetikus gét Iétére utal [2]. Fazisndegzimulaciok segitségével meghataroztuk a-Gidrat
CO,-hidratta tortét konverzidjanak sebességét a gazhidrat tengerfahifkrdulasi helyére jellentzfeltételek
mellett [9]. Ennek tisztazdsa azon elképzelés mégithatésaga szempontjabdl érdekes, mely szezinpaxi
eredelt CO,-t tengeralatti hidrat-mékbe pumpélva foldgaz nyerléeki, ami gazdasagossé teheti a széndioxid
ilyen modon tortéé megkotését. A szamitadsokban minden paraméten dizikai paraméterek alapjan rogzitet-
tink, amelyek kisérletekb vagy molekuladinamikai szamolasokbol adddtak. sg@ataink szerint a hidrat-
konverzi6 diffazio kontrollalt folyamat, melynél@ = 1.1x10™ m?/s diffaziés allandé valasztassal a josobi-id
flggos konverzids rata jol egyezik az MRI kisérletekkel.

A polikristdlyos megszilardulas leirasara az odeitis meé 3D kiterjesztésén alapuld, kvaternio reprezenta-
ciot alkalmazdé fazismézmodellt fejlesztettlink ki [5, 23]. Ennek segitségéolyan komplex 3D megszilardulasi
morfologiakat modelleztiink, mint nagy szadmu (~ 288ymassal kolcsénhaté dendritkristalyok, szferolitok,
koztuk fellé@ alakzatok (ideértve a sulyzé alaka szferolitokatkobos-, rombo-dodekaéderes-, és oktaéderes
(poli)kristalyokat, valamint a shish-kebab alakxat[5,23] (1. 4bra).



1. abra. Polikristalyos megszilardulasi alakzatok az altalunk kifejlesztett 3D fazimez6 modellben: (a),(b) dendrites megszi-
lardulas; (c), (d) szferolitok; (e) shish-kebab; (f) kocka, (g) rombo-dodekaéder: (h) csonkolt oktaéder, (i) egykristaly dntésre
kifejlesztett orientacio szelektor (,pigtail”).

(i) Atomisztikus fazismez 6 elmélet

A Kenneth Elder és munkatérsai altal javasolt, egfisdinamikus &riiség funkciondl technika keretében (Phase-
Field Crystal = PFC modell) az egy- és kétkompofieaadszerekben tortérkristalyos megszilardulas atomisz-
tikus vonatkozasait vizsgaltuk. A mozgasegyenlebelgoldasara operator szeletelésen alapul6d spskeigdrast
dolgoztunk ki [27]. 2D-ben feltérképeztik a homo@énheterogén nukleaciora vonatkozo nukleaciosngéias-
sagat és alakjat [43]. Megmutattuk, hogy a termadiikai hajtéed ndvekedésével a diffazié kontrollalt néveke-
dési mechanizmust diffazibmentes alland6 sebésséyekedés valtja fel, ami soran nagy hitvaséggel jelle-
mezhed, folyadékhoz kozelitgiisédi kristaly képsdik [40, 41, 43]. Megmutattuk, hogy a két novekeadéddus
egydltt is felléphet, és kdlcsonhatasukbdl frakelsil. lyukacsos ndvekedési formék jonnek létre, yagzatot
adva a 2D kolloidokban megfigyelt komplex névekedésnakra [40, 41, 43] (2. abra). Bleént mutattuk meg,
hogy 3D-ben a mar ismert stabil bcc fazis mellattastabil fazisként az fcc €s hep fazisok is megpetnek a
tultelitett folyadékban, és diffuzié kontrollalt stenizmussal ének [28]. A periodikus kit potencidllal repre-
zentalt egyszérkobos kristalyos hordozé esetén megmutattuk, logicsallando valtozassal a bece és fcc szerke-
zetek kdzt hangolhat6 a fellileten kég& bt kristaly szerkezete, és hogy a kialakul6 fitsegek kdvetkeztében
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2. abra. Egykristaly novekedési alakzatok a PFC modellben (fels sor) és Skjeltorp kolloidon végzett kisérleteiben. A hajtberd
jobbrél balra novekszik.



felléps Mullins-Sekerka/Asaro-Tiller-Grinfeld instabilitasiatt feltlet durvulas jon 1étre [28]. Jaatinenndsnka-
tarsaival parhuzamosan mutattuk meg, hogy a 3Bdé&mram fcc és hcp stabilitasi tartomanyokat iitataaz
[43]. Megmutattuk, hogy 6sszhangban kolloidokraatkinzé kisérletekkel, és keménygombdkre vonatkoaé m
lekularis dinamika szimulacidkkal, a PFC modelllgsna vasra vonatkozé fél-empirikus altalanositasablbcc
fazis nukleaciojat egy amorf prekurzob6zImeg [42, 43]. Az amorf szerkezétlwolyan effektiv parpotencialt ér-
tékeltink ki, mely alkalmas digin pakolt szerkezetek elnyoméaséara és magyardzza@ prekurzor kialakula-
sat. Végul két- és harom dimenzidban vizsgaltuleaddtes és eutektikus megszilardulast. Megmutatiokgy
bcc és fce dendritek és eutektikus koloniak egyaménesztheik a kétalkotés PFC modellben [23, 27, 40 — 43].

(iv) Nemegyensulyi relaxacio és dinamika

Olyan kétdimenzids Ising modell nemegyensulyi diikadjat vizsgaltuk, amelyben horizontalisan két-spirig
vertikalisan négy-spin kdlcsdnhatas van és a remddgirendi fazisatalakulassal bir. Hirtelen {glke a rendszert

a paramagneses fazisbol azedadi fazisatalakulasi pontba az autokorrelaciés fuggu@njtott exponenciélis
alakban kozelit a rendezett fazisban az atalakybésitban mért magnesezettség értékéhez. Kis kezdeti
magnesezettségallapotbdl indulva a magnesezettség aszimptotikusstvanyfliggvényszeérrelaxaciét mutat,
ami azt jelenti, hogy nemegyensulyi szempontbdtatakulas folytonos [15].

A kétdimenzios Ising spineket tartalmazo modellekerzalitasi osztalyai,és a fazisatalakulasok retisege
is figg a kolcsonhatas hatétavolsagatdl és szindgatsl (pl. Onsager modell, Baxter-Wu modell, Tambmo-
dell), de a kritikus bmérséklet altalaban az dndualitdsbol koveikezazonos. Vizsgalataink soran a kdlcsonha-
tas alakjat hirtelen megvaltoztattuk és tanulmahyozaz el§szomszéd kolcsonhatdst modellben lezajlé
nemegyensulyi kritikus relaxacios folyamatokat. Agnesezettség relaxacidja és az autokorrelaciap/ding
hatvanyfliggvényszéiecsengést mutatott, ahol a karakterisztikus espsek a kezdeti allapot univerzalitasi osz-
talyatol fuggtek.

Kétdimenzios teljesen frusztralt Ising modellelakintettink haromszdg és négyzetracsokon. A renelsze
el6szor rendezetlen kezdeti allapotba hoztuk, majtklein a nulla Bmérséklei kritikus allapotba titottik le
6ket. Szamitdgépes szimulacioval vizsgéltuk a nemegilyi relaxacios folyamat tulajdonsagait. Meghattuk
az egyes mintékra jelleikarakterisztikus idiskalat és vizsgaltuk hogyan névekszik az a rendsesris mére-
tének névekedésekor. Hasonloképpen tanulmanyoztakikorrelaciés fluggvényt is és annak lecsergégsi-
nensét a kutstertsl figgének talaltuk.

(v) Rendez 6dés komplex hal6zatokon

Reakcio-diffazié tipusi modelleket és az azokatkisemegyensulyi fazisatalakulasokat olyan kompldgd#
tokon vizsgéltuk, ahol a nagyobb fokszamu pontot6éf€si sebességét visszanormaltuk. A probléma dinemik
atlagtér kozelitését analitikusan megoldottuk é&sgaltuk a véges-méret effektusok szerepét is. IA&leti
eredményeket Monte Carlo szimulacié eredményveltiigt 6ssze és j6 egyezést talaltunk.

A ferromagneses nagy-q allapota Potts modell féadiséulasi tulajdonsagait komplex hél6zatokon vigsg
tuk. Egzaktul megmutattuk, hogy a homogén modékem elérend: fazisatalakulassal bir, mely masodréinel
fordul véletlenszdr kdlcsdnhatasok esetén. Ezen utdbbi problémat abAai-Albert halézaton numerikusan ta-
nulmanyoztuk. Meghataroztuk a véges-mérendszerekben mért kritikus pontok eloszlasatkégikus pontbeli
magnesezettségnek a halézat N méretével tosiédiazasat [14].

A klasszikus Ising modellt a Bethe-racson targyalahol a csatolasok aperiodikusan valtoztak. Alsear
kritikus viselkedésére vonatkozoan relevanciaéwahcia kritériumot vezettiink be és a marginalisriadikus
szerkezetek esetén a kritikus viselkedést egzah@ighataroztuk. A kulénbézmagneses kritikus exponensekre
analitikus formulakat vezettink le, ahol az exp@edna csatolasok aranyéatdél fisggk adodtak. Ugyancsak tér-
gyaltuk a fenti modell és az aperiodikus kvantuimgsnodell kdz6tti kapcsolatot is.

(vi) Geometriai furtok vizsgalata

A geometriai flrtoket a spin-modellek szimulaci@hjelentked parhuzamos spinekballd6 domének jelentik. A
kétdimenzids véletlen térdsing modellben a geometriai furtdk szerkezetatitmanyoztuk a Gauss-eloszlast ko-
vets véletlen téD erssségének fliggvényeében. A furtok atlagos linearisetééjellems, L, geometriai korrelaci-
0s hossz ® > D, > 1.65 tartomanyon végesnek adddott, Dig D, esetén divergens lett. A flrtok témegének
eloszlasfuiggvénye, valamint a geometriai korrek€ifygvény egyarant a kritikus perkolacié skalaexgionen-
seit tartalmazta. Vizsgaltuk a geometriai korréd&a@zimmetriajat is és megmutattuk, hogy azok konfmvari-
ans moédon transzformalddnak [13]. A geometriaidiireloszlasat csik geometriaban két olyan rendspeid
vizsgaltuk, ahol a kritikus viselkedéstsmrendezetlenségi hatdsok dominaljak. A klassziéletlen ferromagne-



ses kotés Potts modell esetén a nagyrataresetben az optimalis Fortuin-Kasteleyn kéasket vizsgaltuk kom-
binatorikus optimalizacios algoritmussal. A rendeekvantum Ising lanc esetén a firtoket a&seendezetlen-
sédi renormalasi csoport moédszer segitségével letdaditidlni és kiszamitani. A csik hatarai mellettedoszIa-
sok a skaldzasi hipotézissel 6sszhangban alloridktad A Potts modell esetén a konform formulalaktiazha-
tdésagat is igazoltuk.

(vii) Hatarréteg kritikus viselkedése

Olyan hatarréteg lokalis kritikus tulajdonsagaitsgaltuk, mely két kialonbdzuniverzalitasi osztalyba tartozé
rendszert valaszt el. Az atlagtér kdzelitésbeniténed eredményeket kaptunk, melyeket a fluktuaatGk figye-
lembe vev skalazéasi elmélettel altalanositottunk. Specid@lilelleken Monte-Carlo szimulaciot végeztink és a
nyert numerikus eredmények az elméleti jéslatokilsalzhangban voltak. A kvantum Ising lanc két azanéseti
darabjat lokalizalt, vagy kiterjedt defekttel kapltsk 6ssze és vizsgéaltuk ezen rendszer §sszefenédtopiajat

a rendszer kritikus pontjaban. Mind az egyensiynd a nem-egyensulyi entropiat mértik. Az utétdstben a
kdlcsbnhatas alakjat étben hirtelen megvaltoztattuk és az ennek hatask@vbtke# entropia valtozast mértuk.
Eredményeink szerint az entropiat jellédmim. effektiv centrdlis toltés altaldban a defekisség fliggvénye és
értéke azonos mind az egyensulyi, mind a nem-egygrentropia esetén.

(viii) Rendezetlen rendszerek

A rendezetlen rendszerek egyik alapmodelljét, deretlen kvantum Ising modelitszélességcsik geometria-
ban numerikusan vizsgaltuk. Azéerrendezetlenségi renormalasi csoport modszemadizalisaval a kritikus ex-
ponenseket és az dsszefonddasi entropiat valteszelesség mellett hataroztuk meg. Minden véges avriti-
kus exponensek az egydimenziés modell exponenseiyeztek meg. Meghataroztuk azonban a szingudakita
elott all6 tényedket is, melyeknekv-vel tortérd valtozasabol a kétdimenzids exponenseket pontisaamitot-
tuk. Szamitdégépes szimulaciéval és skalazasi &seléészecske diffzidt vizsgaltunk olyan kvazydimenzids
rendezetlen kézegben, ahol €' 'darab parhuzamos csatorna kozétt az atugrasi fatahomogénnek tekintet-
tiik. Altaldban anomalis diffaziot talaltunk, ahotészecske mozgasanak diffiziés exponense mikd enlhd a
"v" fiiggvényének adodott. Altalanos esetben a rékeeuszgasiranyay valtoztatasaval megfordithato volt.

Szcientometriai mutatok
A projekt eredményeild 43 publikacio jelent meg (kozte Bhysical Review Lettexsmelyek dsszesitett impakt
faktora 144.656, és eddig mar tébb, mint 240 fliggetivatkozas érkezett rajuk.



