va egymadst atfedik a spektrum cutoff-tartominya felé.
Alkalmas fémszirével az alacsonyabb rendd (n < 10)
diszkrét vonalakat visszatartva, a transzmittalt maradék
spektrilis tartomany teljesen folytonos lévén, egyetlen
kilonallo attoszekundum idétartamq, igen intenziv im-
pulzus kelthetS. Mar a meglévé kisérleti és elméleti ered-
mények alapjan is ~10 as idStartamd impulzus varhato
[7). A 1ézerintenzitds 10% W/cm? értékre torténd novelésé-
vel és tovabbi optimalizacidval pedig a ,zeptoszekun-
dum” (zs, azaz 107" s) idStartamua fényimpulzusok el6al-
litasara is megvan a remény.

Az attoszekundumos impulzusok alkalmazasai

Tekintettel az alkalmazdsok igen nagy és novekves sza-
mdara, valamint széles korére, e cikk keretében csupan
néhany kiragadott példa rovid ismertetésére szoritkozha-
tunk. Varhato, hogy az attoszekundumos impulzusoknak
az idéfelbontott atom-, és elektronspektroszkopiiban Gj
utakat megnyit6 alkalmazisai a tudomany igen sok terti-
letén rendkivili Gj lendiiletet adnak.

Ilyen attorést jelent a kriptonatom Auger-élettartama-
nak valos idejd meghatirozasa, mérve az attoszekundum
tartamQ impulzussal tortént ionizacié utan az Auger-
elektronnak a kontinuumba t6rténd kiszabadulasi idejét
[4]. Szimos munka foglalkozik azéta az atomi belsé héjak
attoszekundumos dinamikajaval.

Egy misik Gj eredmény annak az el6z6ekben mar tar-
gyalt folyamatnak a vizsgalata volt, amely soran a lézertér
altal optikai alagutemisszioval az atombol  kihuzott”,
majd a 1ézerfény polaritdsvaltdsaval ugyanoda ,visszacsa-
pott” elektron e visszaforduld palyan toltott idejének a
lezerfény ciklusidejéhez viszonyitott id6zitését atomi ska-
14j4, attoszekundumos pontossiggal mérték [4].

Ugyancsak érdekfeszité eredmények sziilettek az
elektron-hullimcsomag attoszekundumos dinamikajaval
kapcsolatosan. Az egyik legeleginsabb munka [8] az ,at-

toszekundumos kettds rés” kisérlet (a Young-féle optikai
kettGs réses ismert kisérlet analogonja), melynél azonban a
Jeseket” attoszekundumos idSkapuk képezték az egyetlen
ktlonallo elektron-hullimcsomag szamara. Ezen idébeli
kett&srés-rendszeren a kvantummechanika alapelveinek
sz€p demonstralasat valositottak meg megmutatva az elekt-
roninterferenciat, és egyben az elektronidtmenetek attosze-
kundumos dinamikajat is.

A KFKI-ban 15 évvel ezel6tt végzett kutatdsaink akkor
még nem is sejtett fontossiga az attoszekundumos fizika
megalapozasdban csak most, az elvégzett kisérletek so-
ran nyert bizonyitast. Az ismertetett eredmények és a lat-
vanyos fejlédés a témakor szamara tovabbi lehetGségek
megvalosulasat igérik mar a kozeli jovében.
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KOMPLEX KRISTALYMORFOLOGIAK MODELLEZESE

HAROM DIMENZIOBAN

A mindennapi életiinkben elGforduld kristidlyos anyagok
jelent6s része polikristalyos, azaz nagyszama kristalyszem-
csébdl éptil fel. A polikristalyos anyag fizikai tulajdonsagai
nagymértékben fliggenek az alkot6 kristalyszemcsék méret
és Osszetétel szerinti eloszlasatol, melyet a kristalycsira-
képzddés és -novekedés viszonya hataroz meg. A polikris-
talyos megszilardulas leirasahoz tehat olyan elméletre van
szitkség, amely alkalmas mindkét folyamat leirasara. El6z6
cikkiinkben egy olyan, viszonylag egyszerld kontinuum
leirast mutattunk be, melynek keretében sikeresen model-
lezhetdk igen bonyolult kétdimenzios polikristalyos meg-
szilardulasi alakzatok [1]. A cikk megjelenése 6ta kidolgoz-
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tuk fazismezémodellink hiromdimenzids altalanositisat
[2, 3]. A jelen irasban az Gj modell ltal nygjtott egyediilallo
lehet&ségeket szeretnénk illusztralni.

Mivel kiindulopontunk a korabbiakban ismertetett két-
dimenzi6s fazismezémodell, felidézziikk annak néhany
alapvet$ vonasat. A lokalis fizikai dllapotot hely- és id6-
fiiggs skalarmezdkkel jellemezziik. Igy a szilard—folyadék
atmenet leirdsdra a 0@, 1) fazismez6t vezetjuk be, mely-
nek értéke egy és nulla kozott valtozik a kristaly—folyadék
hatérfeltleten keresztil [1, 4-7]. A fazismez§ olyan, a kris-
talyban jelenlevé szerkezeti tulajdonsag, amely eltiinik a

folyadékban (pl. a részecskestrliség dominins Fourier-
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komponensének amplitidoja). Tobb-

nyire két- vagy tobbkomponenst folya- ga
dék megszilardulasira vagyunk kivan-

csiak, ezért tovabbi jellemzdként szere-

pelhetnek a lokdlis kémiai Gsszetételt -
meghataroz6 — ¢,(r,t) — koncentrdacio-
mezok, melyek iddfejlédése (a kémiai "
diffazion, illetve reakcidkon keresztiil) o
befolyasolhatja a kristdlyosodas folya-
matat. A kristalyosod6 folyadék sza-
badenergidja tobb taghol tevédik Ossze.
A tombi fazisok osszetétel- és hémér-
sékletfliiggd szabadenergidjan felil fi-
gyelembe kell vennink a fazismez&
térbeli valtozasihoz rendelhetd jarulé-
kot is, melyet a gradiensnégyzet kozelités keretében tar-
gyalunk (ebbdl a tagbdl ered a feliileti szabadenergia). A
tombi szabadenergia a lehetséges kristaly-, illetve folya-
dékallapotok szamatol fliggden legalabb két minimummal
rendelkezik, melyek a makroszkopikusan megvalosulod
stabil és metastabil fazisoknak felelnek meg. Kristalyoso-
das soran a rendszer a talhitott (metastabil) folyadéknak
megfelelS lokdlis minimumbol a stabil kristalyos fazisnak
megfelel6 mélyebb minimumba kertl, mikdzben at kell
jutnia e két minimum kozti szabadenergia-gaton. Homo-
gén talhdtott folyadékbol kiindulva erre csak a termikus
fluktudciok figyelembevételével nyilik mod. Az atalakulas
iddbeli lefutasat tehdt az egyes mezdk iddfejlédését meg-
hataroz6 nemlinearis mozgasegyenletek, a benntk sze-
replé mobilitdsok (melyek a transzldcios, illetve kémiai
diffazios egytitthatokkal hozhatok kapcsolatba), illetve a
termikus fluktudcidkat reprezentilé zaj tulajdonsagai
egylittesen hatirozzik meg. Ez utobbiakat a fluktudcio—
disszipacio tétel hatirozza meg.

Tobb kristaly egymassal versengd novekedésekor meg
kell kiilonboztetniink a ktlonféle kristalytani orientacio-
kat, azaz meg kell adnunk, hogy az egyes kristilyszem-
csék esetén a kristalysikok hogyan allnak a laboratoriumi
rendszerhez képest. Két dimenzidban ez a Kobayashi és
munkatarsai [8] 4ltal bevezetett orientdcios mezd segitsé-
gével teheté meg. Amennyiben azt is feltessziik, hogy a
szilard fazisban az orientacios tér valtozdsahoz tartozd
szabadenergia-jarulék arinyos az orienticiés mezG gra-
diensének abszolatértékével, éles szemcsehatar és az
orientaci6 szogkulonbségével arinyos szemcsehatar-
energia adodik, ami elfogadhato kozelités kis és kozepes
sz0gl szemcsehatiroknal.

Kobayashi és munkatarsai [8] csak a kristilyos fazisban
értelmezték az orienticiés mezdt. Valdjaban a kristalyos
rend, és ennek részeként a kristalytani orientacio is (azaz,
hogy milyen irdnyban dllnak az adott kristaly sikjai) foko-
zatosan alakul ki a kristdly—folyadék hatarrétegben. E je-
lenség leirisihoz az orienticids mezét a folyadéktartoma-
nyokon is értelmeztiik [1, 4-7], ahol a lokdlis orientacid
id6ben és térben korreldlatlanul ingadozik, amit az orien-
tacios mozgasegyenlethez adott zaj biztosit. Ehhez az
alabbi fizikai kép rendelhetS: Amennyiben megkeresstik
azt az iranyt, melynél a kristalyos els6szomszéd-kornyezet
a legjobban hasonlit a vizsgalt folyadékmolekula kornye-
zetére (pl. szogkorrelaciot vizsgalunk), minden egyes fo-
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AlyyTig, olvadékban a kifejlesztett polikristilyos fazismezS elmélet szerint. A szamolds
480480 % 480 racson, kobos kristalyszimmetridk és periodikus hatérfeltétel mellett tortént. A
feltileti szabadenergia anizotropidja 2,5%-os volt. A kiilonb6z6 szirke arnyalatok kiilonbozé
kristalytani orientdciokat jelolnek.

lyadékmolekulihoz hozzarendelhet$ egy pillanatnyi ori-
entdci6. Ez az orientacio térben és idében folyamatosan
ingadozik. Azt, hogy a pillanatnyi illeszkedés mennyire jo,
a masik szerkezeti rendparaméter, a fizismez6 aktualis ér-
téke tikrozi. A kristilyosodasi fronton athaladva a folya-
dékbeli véletleniil ingadozo lokalis orienticié fokozatosan
beall az adott kristalyszemcsét jellemz6 iranyba. Az orien-
tacios szabadenergia altalunk javasolt formaja biztositja,
hogy az orienticios rendez&dés a fazismezd valtozdsaval
(a kristalyosodassal) szinkronban 1ép fel, mig a szilard fa-
zisban visszakapjuk az orientacios szogktlonbséggel ara-
nyos szemcsehatar-energiat.

Az orienticios mezd iddfejlédését leird mobilitds az
orientacios egyensuly kialakulasanak iddskaldjat megha-
taroz6 tgynevezett roticios diffizios allandoval hozhato
kapcsolatba. Komplex molekularis folyadékokban, ala-
csony hémérsékleten, a rotacios diffazios egyttthato je-
lentésen lecsokken a novekedési sebességet meghataro-
z6 transzlacios diffazids egytitthatohoz képest. Ennek
tulajdonithatd a polikristalyos novekedési mintizatok
megjelenése nagy talhttéseknél. A gyorsan halado meg-
szilardulasi fronton nincs mod a tokéletes orientacios
rend kialakuldsara: orientacids hibdk, szemcsehatarok
fagynak be a kristalyos fazisba. Ezen elképzelések alap-
jan kétdimenzios modelliink segitségével a polikristalyos
alakzatok széles spektrumat reprodukdltuk [1, 4-7].

A harom dimenziora torténd altalanositas azonban nem
egyszerd. Szemben a kétdimenzids esettel, ahol egyetlen
sz0g megadasa elegendd egy kristalysik orienticijanak
rogzitéséhez, harom dimenzidban harom szog sziikséges:
a kristalystkok normalisinak iranya két szoggel adhato
meg. Azonban ezen tengely koriil még egy tovabbi szoggel
elforgathatd a kristaly. Definialnunk kell emellett a két kris-
talyszemcse kozti orientaciokiilonbség mértékét is. Ehhez,
az altalanossag megszoritasa nélkil, rendeljiink derékszo-
gl koordindtarendszereket a kristilyokhoz. A szemcsék
orientaciojat jelképezs két koordinatarendszer egymasba
vihet§ egyetlen jol meghatirozott tengely korili forgatas-
sal. Az orientaciobeli kilonbség mérésére ezen forgatas
szOgét valasztjuk. Ezek utan viszonylag egyszerdien megad-
hat6 az orienticios szabadenergia olyan megfogalmazasa,
melyben (a) a szemcsehatar-energia aranyos az orientacio
fentiek szerint definialt szogkilonbségével, és (b) melybdl
a kétdimenzios hataresetben visszakapjuk korabbi model-
linket. Tovabbi figyelmet igényel a kristilyszimmetridk
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2. abra. Egykristily szerkezeti elemek ontésére szolgilo orientacioszelektor fazismezémodellje.
A megszilardulas feltleti nukleacioval indul a modell aljan. A spiralis nyakba csak néhdny ori-
entacio jut be, és csak egyetlen orientacio jut keresztiil lehetGvé téve, hogy a szerkezeti elem (a
felsé részen talalhatd henger) egykristalyként szilarduljon meg. A kiillonboz§ sztirke drnyalatok
kiilonboz6 kristilytani orientacionak felelnek meg. A szimolas 200 x 200 x 400-as racson, kobos
kristalyszimmetridk és periodikus hatarfeltétel mellett tortént. A feltleti szabadenergia

anizotropidja 2,5%-os volt.

kezelése: Ha két kristilyszemcse szimmetriamivelettel
egymasba vihetd, akkor kontinuummodelliinkben nem
képz&dhet kozottik szemesehatar. Ezt az orientdciés moz-
gisegyenlet megoldasa sordn vessziik figyelembe.

A fentieknek megfelelGen egy kétalkotds olvadék kris-
talyos megszilardulasanak leirasara csatolt, sztochasztikus
parcialis differencidlegyenleteket oldunk meg numeriku-
san, periodikus hatarfeltétel mellett. Ehhez parhuzamos
szamitogépes kodot fejlesztettiink ki, melynél a szimuld-
cio6s ablakot olyan térbeli tartomanyokra osztjuk, amelyet
egy-egy szamitogép-processzor kezel. A szikséges sza-
mitdsi kapacitds biztositasira egy 61 és egy 121 pro-
cesszorbol allo személyi szamitogép flrtdt” épitettiink
fel az MTA Szilardtestfizikai és Optikai Kutatéintézeté-
ben. Az utdbbi egység szamitasi teljesitménye ~0,5 tera-
flop (azaz 0,5 10" lebegépontos miivelet masodpercen-
ként). A hiromdimenzids fazismezG-szimulaciok megle-
hetGsen szamitasigényesek, igy példaul az 1. abran lat-
hato szimuldcio, melyet ~110,6 millié ricsponton végez-
tink, kozelitGleg egy hétig futott 100 processzoron.

A szimuldci6 sorin homogén, talhttott folyadék a kez-
déallapot. A kristalyos fazis megjelenése a kétdimenzids
esethez hasonldé modon (1], a termikus fluktuacidkat mo-
dellezé zaj hozzaadasaval, véletlen helyen véletlen orien-
tacioval létrejove csirak kialakuldsaval torténik. Amennyi-
ben nincsenek idegen feliletek a rendszerben, a csirakép-
z6dés (nukleacio) a folyadék sajat termikus fluktuacidival
— homogén modon — torténik. Az idegen feliletek elGse-
githetik a kristalycsira képz&dést, mely esetben heterogen
nukledaciorol beszéliink. Minthogy a homogén csirakép-
z6dés valos kortilmények kozott szinte sosem fordul eld,
és a gyakorlat szamara érdekes esetekben a kristalycsira-
képzGdés a konténerfalakon, illetve idegen részecskék
feliiletén heterogén modon torténik, modszert dolgoztunk
ki a heterogén nukleicio leirasara. A nukledcioval 1étrejott
kristalycsirak tovabb novekednek. Az ennek soran felléps
diffazios instabilitisok és az anizotropia Osszjatéka kovet-
keztében bonyolult, Ggynevezett dendrites alakzatok jo-
hetnek létre, melyek 4gai jol meghatirozott kristalytani
irinyokban nének (részletesebben Id. [1]). A modelliink
altal nyujtott lehetéségeket néhany latvanyos polikrista-
lyos mintazat 1étrejottének folyamatan keresztiil szemlél-
tetjilk. (Honlapunkon tovabbi informaci6é kaphat6 a fenti
modellek részleteirdl [9].)
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A) A fentiekben emlitett homogén
csiraképzbdes és dendrites novekedés
Gtjan torténd megszilardulds folyamata
lathat6 az 1. dbrdn. A szimulaciokban
kialakul6 dendrites morfologia igen
hasonl6 a kisérletekben megfigyelthez,
és az iddfejlodést leird kinetikus (Av-
rami-Kolmogorov) exponens is kozel
all a kisérleti értékekhez.

B) Az egykristalyelemek eléallitasa-
ra széles korben hasznalt eszkoz, az
orientdcioszelektor (,pigtail’= malac-
farok) mtkodését illusztralja a 2. dbra.
A megszilardulas a minta aljan felileti
(heterogén) csiraképzddéssel indul, s
igy kezdetben szimos eltér§ orientd-
ci6ju kristalyszemcse verseng egymassal. A spirdlisan
kanyarod6 orientacidszelektoron (folyadékkal toltott
csatornan) azonban mar csak egyetlen orientacio jut ke-
resztil, lehetGvé téve egykristilyelemek készitését.

C) A kétdimenzios esethez hasonldan, megfelel ko-
rilmények kozott bonyolult polikristalyos névekedési
formdk jonnek létre harom dimenzioban is. Ezek a min-
tizatok egykristalycsirabol erednek, de novekedéstik
soran Gjabb és tGjabb kristalyszemcsék képz&dnek a pere-
mikon. Az eltéré orienticioju Gj szemcsék kialakulasa
kétféle modon is elérhetd:

i) Idegen részecskéket adalékolunk az olvadékhoz;

i) Lecsokkentjiik az orientdcios és fazismezd mobilita-
sok aranyat.

Mindkét mechanizmus alkalmas arra, hogy az egykris-
taly dendrites morfologiat polikristalyos gombszerd, tgy-
nevezett szferolitikus (gombszerd, részben vagy teljesen
kristalyos) alakzatta valtoztassuk (3. dbra). A morfologiai
atmenet oka a kovetkezd. Bidr a dendrites forma kialaku-
lasahoz sziikséges anizotropia végig jelen van, az (i) eset-
ben az idegen részecskék novekvs szama miatti zavar,
mig a (i) esetben a relative lasst orientacios rendezédés
miatt fellépd orientdcios hibak (szemcsehatirok) befagya-
sa a kristilyba csokkenti a szemcseméretet, aminek kovet-
keztében egyre kevésbé érvényesiil az anizotropia hatisa.

D) Az orientacios mobilitds csokkentésével analog
modon hat a névekedési morfologidra a termodinamikai
hajtéerd (talhttés vagy taltelités) novekedése. Ekkor a
kristalyosodasi front haladdsi sebessége megnd, igy na-
gyobb szamban kerll sor az orienticiés hibak szilard
fazisba torténd befagyasztisival képzdds Gj szemcsék
kialakulasara. A taltelités novelésével a tlszerd egykris-
taly-novekedési forma fokozatosan dtmegy a radidlisan
novekvs szemcsékbdl allo térkitolts, szferolitos alakzatba
(4. abra). Megjegyzésre mélto, hogy a szferolitos nove-
kedési forma egyike a talian legiltalanosabb polikristalyos
alakzatoknak. Megfigyelték ontottvasban (szferolitos gra-
fitszemesék), fém- és oxidivegekben, polimerekben,
biopolimerekben. Szferolitos szerkezl lehet példaul a
veseks, az inzulinkristdlyok, vagy az érfalon képz&dd
koleszterinlerakodas, de a csokoladéban is kialakulhat-
nak ilyen struktaraja kristalyszemcsék.

A polikristalyos fazismezé-elmélet csoportunk dltal
kidolgozott haromdimenzios dltalanositisa lehetévé teszi

L)
<,
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3. dbra. Morfologiai atmenet az egykristaly dendrites szerkezet és a szferolitos polikristalyos alakzat kozott. A felsé sorban az idegen részecskék
részecskestrtsége balrol jobbra 0, 0,6, 0,8 és 1,0 (tetszGleges egységekben). Az als6 sorban az orientacios mobilitas értéke szorzodik az alabbi fak-
torokkal: 1,00, 0,20, 0,15 és 0,10. A ktilonb6z6 sziirke drnyalatok kilonboz6 kristalytani orientdcioknak felelnek meg. A szamolds 200 x 200X 200 ra-

cson, kobos kristalyszimmetriak és periodikus hatarfeltétel mellett tortént. A feliileti szabadenergia anizotropidja 2,5%-os volt.

a természetben és a laboratoriumokban eléforduld bo-
nyolult polikristalyos mintazatok kialakulasinak model-
lezését. Termodinamikai adatbazisokkal és az olvadékok
aramlasat leird hidrodinamikai kodokkal 6sszekapcsolva
modelliink hozzajarulhat a tudomanyos igényl anyagter-
vezés megalapozasihoz. A fenti kutatisokon alapulo
mikroszerkezeti szimuldciok fontos részét képezik az
Eurdpai Unio 6. keretprogramja altal timogatott IMPRESS
projektnek, valamint két, az Europai Urligynokség/Ma-
gyar Urkutatasi Iroda altal finanszirozott, ESA PECS pa-
lydzatnak, melyek célja gazdasigosabb gazturbinak, javi-
tott tulajdonsdgd magneses és kompozit anyagok, vala-
mint kornyezetbarat csapagyanyagok Kkifejlesztése, az
ehhez sziikséges elméleti/gyakorlati tudas létrehozasa.

A szerzok koszonettket fejezik ki Igloi Ferencnek és Tegze Gydrgynek
a kéziratukkal kapcsolatos kritikai megjegyzéseikért és észrevételeikért.

A fenti vizsgilatok az EU FP6 IMPRESS projekt (NMP3-CT-2004-
500635), és OTKA (T037323, K62588), valamint ESA PECS (98005,
98021) pélyazatok timogatasaval torténtek. Pusztai Tamds és Bortel
Gabor kutatasait Bolyai Janos 0sztondij segitette.
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