Vilasz Radnoczy Gyorgy biralatara

Ko6szonom birdldomnak a gondos munkdjét, az értekezés elolvasdsdra €s a birdlat elkészitésé-
re forditott idejét. Birdlom megjegyzései és kérdései a dolgozat fejezetei szerinti tagoldsban

szerepelnek, vdlaszaimat is ennek megfelel6en készitettem el.

Bevezetés

1. Ebben a fejezetben roviden bemutatdsra keriil a dolgozat témakore és annak a dolgozat
témdjdt érintd terminologidja. A fejezet hasznosan jdrul hozzd a dolgozat tovdbbi meg-
értéséhez. Annyit azonban mdr itt megjegyzek, hogy a fogalmazds egy kicsit a szakteriilet
bennfenteseinek szol, nekem, mint csak kozeli és kisérleti teriileten dolgozonak néha a

fogalmak haszndlata kicsit idegen. Mi a cellds novekedés morfologidja?

Kiilonboz6 szakteriiletek széhaszndlatdban akadhatnak kisebb eltérések, legtobb esetben
ezek az irt vagy mondott szoveg pontos értelmezését nem akadalyozzdk. Az eltérd szo-

haszndlat miatti félreértéseket a megfeleld pontokban tisztdzom.

Az Un. cellds novekedés jellemzben irdnyitott megszilardulds, azaz a minta rogzitett
homérséklet-gradiensben adott sebességgel torténd hizdsa vagy hiitése altal meghata-
rozott sebességgel torténd kristalynovekedés sordn figyelheté meg. Ha a sik front no-
vekedési sebességét a Mullins-Sekerka instabilitds dltal meghatarozott kritikus érték folé
emeljiik, akkor a front mentén eleinte kisebb beftiz6dések alakulnak ki, amelyek nagyobb
sebességek esetén egyre mélyiilnek (1. dbra). Az igy kialakul6 cellas novekedési mor-
foldgia jellemzdje a tompa, félgombszert csics €s a szilard anyag kristalyszerkezetét6l
és krisztallografiai orientdcigjatol fiiggetleniil az alkalmazott hémérséklet-gradiens ira-
nyéba torténd novekedés. A sebesség tovabbi emelésével ez a cellds novekedési forma
dendrites morfologidba valt, ahol a ndvekedés irdnyat €s a kialakulé morfologiat mér a
megszilardul6é anyag krisztallografiai orientdcidja és a szilard-folyadék hatarfeliilet ani-

zotrépidja is befolyésolja.



1. abra. SCN-Salol keverék iranyitott megszilarduldsa soran a hizasi sebesség novelésével megfi-
gyelhet§ cellés és dendrites novekedési morfolégidk. G =4.5K/mm,v=0.57,2.0,5.7,7.6 um/s.
(J. A. Dantzig and M. Rappaz: Solidification, EPFL Press, 2009)

A fazismezo-modell alapjai

. A 4. dbrdn a folyadék kristdly hatdrdatmenet leirdsdra (néhdny atomnyi vastag) folytonos
dtmenetet dbrdzol. Van kisérleti bizonyitéka ennek az dtmenetnek, vagy ez feltételezés?

Miért nem lépcsd jellegii dtmenetet haszndl atomi szinten? A kristdlyok atomrétegenkénti

novekedésével nem ez lenne jobban dsszhangban?

A folytonos szilard-folyadék hatarfeliilet altaldnosan elfogadott, molekuladinamika szi-
mulécidkban is jol megfigyelhetd kép. A szilard-folyadék hatarréteg vastagsdga a folya-
dék és szilard fazisok szerkezetének hasonldsagatol fiigg. Ha a két fazisban az atomta-
volsdgok eltérése néhdny szazalékon beliil van és a lokélis rend is hasonld, azaz a két
fazis molaris entrépia kiillonbsége kicsi, akkor a szildrd-folyadék hatarfeliilet atomi szin-
ten durva €s az dtmenet folytonosan, néhany atomtavolsdgon beliil kovetkezik be (2. dbra,
bal oldal). Ez az eset jellemz6 pl. a legtobb fémre. A szilard fazis novekedésére ilyenkor
nem atomrétegenként torténik. Bonyolultabb szerkezetli molekulék, pl. oxidok, karbi-
dok, polimerek, stb. esetén a folyadék és szilard fazisok lokdlis szerkezete és moldris
entropidja jelent6sen kiilonbozd lehet. Ilyenkor atomi szinten is sima, a kristalysikok
altal meghatarozott irdny, fazettélt szilard-folyadék hatarfeliiletek alakulnak ki (2. dbra,
jobb oldal). A birdlo altal emlitett atomrétegenkénti novekedés ezekre a szerkezetekre

jellemzd.

2. dbra. Atomi szinten durva (bal oldal) és sima (jobb oldal) szildrd-folyadék hatarfeliilet semati-
kus képe. Az el6bbiek jellemzben a AS}%1 < 2R, mig az utébbiak a AS?1 > 2R esetben figyelhet6k
meg, ahol AS a két fazis kozotti moldris entropiakiilonbség, R pedig az univerzalis gézallando.
(J. A. Dantzig and M. Rappaz: Solidification, EPFL Press, 2009)
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Fel szeretném hivni a figyelmet arra, hogy a folytonos szildrd-folyadék hatarréteg a
fazismez6-modellek alapvetd tulajdonsdga. S6t, a modell numerikus szempontb6l annal
hatékonyabb, minél vastagabb hatarréteget (és igy nagyobb szimul4cids celldkat) hasz-
nélhatunk a szimuldcidk soran. Eppen ezért esetenként akdr még az elébb emlitett néhany
atomi réteg vastagsagndl is nagysdgrendekkel nagyobb hatarrétegvastagsdgot alkalma-
zunk. Az ilyen esetekre kifejlesztett, in. kvantitativ fizismez6-modellek még ilyen nagy
hatarrétegvastagsdgok esetén is helyesen, a klasszikus éleshatar-modellel egyezden irjak

le a megszilardulas kinetik4jat.

Csiraképzodés

A 30. oldal utolsé sordaban: igy tudtam, hogy kT az dtlagos energia (nem a fluktud-
cioké). A 40. oldalon (elsd sor) taldltam egy betithibdt: ,,az klasszikus”, helyesen ,,a
klasszikus”. Ugyanez a hiba eldfordul a 41. oldalon a 9. dbra szovegében (,,az numeri-
kus”).

Val6ban, a hivatkozott szovegrész téves, a kT mennyiség az energia, nem pedig az energia
fluktudcidinak vérhat6 értékét jellemzi (az ekviparticié tétele alapjan az egy szabadséagi
fokra juté energia 1/2 kT). A betihibak észrevételét is koszonom. Sajnos ezeknek a

hibaknak a javitdsa a dolgozatban mar nem lehetséges.

Novekedés

. Az 51. oldalon a 14. dbrdhoz fiizott értelmezésben tobb dolog keveredik, és ez is mutatja
a dolgozatnak a kisérleti eredményekhez valo kissé ambivalens viszonydt. A 14b. dbrdn
bemutatott ,, dendrit” novekedéséhez fiizott magyardzat nem konzekvens. Szennyezorol
beszél, de itt a szennyezonek sajdt feliilete van. Feliilete fdzisnak, idegen testnek van.
Tehdt a novekedo ,,dendrit” titjdba keriilo anyag-részecskék nem szennyezok, hanem egy
mdsodik fdzis részecskéi, igy novekedést egy kétfdzisii rendszerben kell leirni. A mdsodik
fdzis hatdsdt lényegében helyesen ldtja a szerzo: a mdsodik fazis részecskéi akaddlyozzdk
a kialakult kristdly novekedését. Erre a kristdalynak két vdlasztasa lehet: vagy mdsik
irdnyban tovdabb né (az orientdcio nem vdltozik, hiszen az egykristdly megmarad), vagy
nem noé tovdbb. Az utobbi esetben az idegen részecske feliiletén egy uj kristdaly(mag)
képzodik és novekedik, tetszoleges vagy a mdsodik fazis kristdalyszerkezete dltal stimuldlt
orientdcioval. Az eredmény: polikristdly alakul ki. Lényegében ez ldtszik a 14b. dbrdn is,
ahol egy dendritekbdl dllo polikristdlyt latunk. Ezt aldtdmasztia a 15. dbra also sordnak
orientdcios térképe is, ott is polikristdly nétt (a szerzo szerint is), és én nem is javasolndm
ezt a képzodményt dendritnek nevezni, a dendrit ugyanis egykristdaly. Amit a 15. dbra
orientdcios térképén ldtunk az egy dendritkristdlyokbol felépiild szferolit. Szferolit a 14b.



sy

dbrdn ldthato képzodmény is. A 15. dabrdhoz filizodik egy kérdésem is. Mi az oka annak,
hogy a felsd sorban mutatott dendrit szerkezete , balcsavarra” emlékeztet? Azaz, mi az
oka, hogy mind a négy kozpontbol indulé dg eldgazdsai egyformdn aszimmetrikusak, a

novekedés irdanydban balra sokkal nagyobb dgak nének ki, mint jobbra?

Val6szintleg itt a birdld mast értett szennyezd alatt, mint amire én gondoltam. A dolgo-
zatban szennyez0 alatt mindig egy kicsi, de az atomi méreteket joval meghalado, helyhez
kotott, kiilon fazisnak tekinthetd, rogzitett orientacidju idegen részecskét értettem. Eb-
ben az értelemben mégis helyes azt mondani, hogy a névekvd dendrit titjaba szennyezk
keriilnek, de ezek valdjdban — a birdl6 megéllapitasaval osszhangban — egy uj fazist je-
lentenek. A novekvd dendrit és a szennyezd kdlcsonhatdsa komplex folyamat, amelynek
tobbféle eredménye lehet. Ha a dendrit csucsa eltaldlja a részecskét, akkor részecske bi-
zonyos értelemben valoban akaddlyozza a kristdly novekedését, hiszen annak a szabad
novekedési lehetosége megsziinik. De olyat még soha nem tapasztaltam, hogy emiatt a
dendrit novekedése ténylegesen le is 4llt volna. A szilard fazis valahogy mindig ,.korbe-
novi” a részecskét, de ez a részecske nedvesitési tulajdonsdgaitdl fiiggden kiillonbozEkép-
pen kovetkezhet be. J61 nedvesitd részecskék esetén, azaz amikor a kontakt szog kicsi, a
szilard fazis novekedése az idegen részecske feliilete mentén gyorsan el6reszalad. Ilyen-
kor, mivel a részecskét korbedleld szilard fazis mar sokkal nagyobb feliileten érintkezik
a részecskével, mint azzal a dendrittel, ahonnét a novekedése kiindult, a krisztallografiai
orientdcidja is konnyen a részecskéének megfelelden médosul (3. dbra). A megvaltozott
krisztallografiai orientdcié pedig a novekedési irdny megvaltozasat és egy Uj szemcse-
hatar kialakuldsét is jelenti. Nem-nedvesitd részecskék esetén a novekvd szilard fazis
nem szivesen érintkezik a részecskével, gyakran a részecske €s a szilard fazis kozott egy
vékony folyadékréteg is megfigyelhetd. Ilyenkor a szilard fazis nem is vesz tudomast az
idegen részecske orientdciéjarol, ezért a névekvd dendrit krisztallogréfiai orienticidjaban

és igy a novekedési irdnydban sem kovetkezik be valtozas.



3. abra. Dendritcstcs €s idegen részecske kolcsonhatdsanak illusztralasa egy 3D szimulacio alap-
jan. A feliiletek szinezése a lokdlis orientdcié szerint tortént, a feltiintetett, fokban kifejezett
szinskdla szerint. A névekvd dendritcsticsok elé kiilonbozé méretti, gomb alakd, jél nedvesitd
részecskéket helyeztem, amelyek a novekvé dendrit orientacidjahoz képest 30°-kal el vannak for-
gatva. A pillanatfelvétel azt az allapotot mutatja, amikor a novekvd dendrit (kék) csicsa mar
elérte az idegen részecskét (zold golyd), és annak feliilete mentén gyorsan végigszaladva egy vé-
kony szilard réteget hoz 1étre, amelynek orientdcidja mar az idegen részecskéét koveti (z6ld), nem
pedig a dendritét (kék).

Az elnevezésekkel kapcsolatban pedig meg szeretném védeni a szOhasznédlatomat. An-
nak ellenére, hogy a 15. dbra alsé sordban l4thaté novekedési forma nem egykristily,
mint ahogy az dendritek esetén véarhato lenne, a szerkezet a dendritek minden egyéb jel-
lemz§ tulajdonsdgat birja. Gondolok itt pl. a parabolikus csticsra, tovabba az elsédleges
és masodlagos oldaldgakra. Véleményem szerint a ,,polikristdlyos dendrit” kifejezés job-
ban kifejezi ennek a szerkezetnek a 1ényegét, mint a birdlé altal javasolt ,,dendritekbdl
all6 polikristdly”. Szdmomra az utébbi elnevetés félrevezetd, mert a dendritek kifejezés
(tobbes szamban) kiilonallo részecskéket szokott jelenteni, azaz a ,,dendritekbdl 4116 poli-
kristaly” elnevezés olyan szerkezetet sugall, amely tobb novekedési centrumbdl kiinduld,

mas-mas orientacioval novekvd dendrit feliitkozésével alakult ki.

A megjegyzések végén feltett kérdésre vilaszolva: Ugy gondolom, hogy a 15. 4brén az
0sszes dendritdg egy irdnyud csavaroddsa csupan véletlen. A novekedési irdny eltériilését
meghatdrozé dendrit-szennyezd kolcsonhatés kifejezetten lokélis kolcsonhatds, igy ne-
hezen képzelhet§ el, hogy arra a szomszédos dendritkarok barmilyen hatéssal lennének.
Ezzel 6sszhangban a 20. dbran tobb olyan szimulécid is lathatd, ahol egyes dendritagak

egymadssal ellentétes irdnyba csavarodnak.

. A 16. és 17 abrdk eredménye igazdn nem meggyozo. Azt eddig is mindenki tudta, hogy a
kicsi akaddlyokat a szerkezet korbenovi, és zdrvdnyokkd vdlnak, a nagyok pedig blokkol-
hatjdk a novekedeést, és uj kristdlyok inditdsdt eredményezhetik. A 16. dbra leirdsdndl azt
taldljuk, hogy a ,,nagy méret” a dendritcsiics sugardnak kb. a negyede folott van. Ennek
igy nehéz a fizikai értelmét kihamozni, itt elkeriilhetetlen az atomi novekedési mechaniz-

mus bekapcsoldsa és azt kellene megnézni, hogy a csiicson mekkora az a sik feliilet, ahol a



kétdimenzios novekedés zajlik. Ha ezt lefedi az idegen fdzis, akkor a novekedés megakad-
hat. A lezdro fazis ahhoz is elég nagy kell, hogy legyen, hogy rajta uj mag képzodhessen
és nohessen tovdbb azaz, a nagy ,,szennyezd”’ méretét a kritikus mag méretéhez kellene
hasonlitani (heterogén magképzodésnél a sziikséges kontaktus-feliilet méretéhez). Ez lé-
nyegében a 18. dbrdt is érinti. A pixelekben megadott tavolsdgot nem tudom osszevetni a
kritikus méretekkel. A méreteknek egyébként itt fizikai jelentése lenne, mondjuk nm-ben.

A 16-18. dbrdkon az eltérd szin ugye eltérd orientdciot jelent?

A dolgozatban targyalt fazismezd-modell nem igy miikodik. Az idegen részecskék nem
blokkoljak teljesen a szilard fazis novekedését (Isd. 4. pont) €s az dj orientaciéju szilard
fazis keletkezése sem az emlitett médon, klasszikus értelemben vett heterogén nukleacio-
val, hanem a 4. pontban leirtak szerint torténik. Ha a szilard fazis novekedése csak atomi
rétegenként, a csucs kornyezetében indulva kovetkezhetne be, akkor a cstics blokkoldsa
valéban ledllithatnd a novekedést. De a 2. pontban leirtak szerint a novekedés nem csak
atomrétegenként torténhet. Ha pedig az uj orientacidju részecskék a javasolt modon, ha-
gyomanyos értelemben vett heterogén nukledcidval keletkeznének (,,uj kristaly”), azaz
nem lenne sziikség a novekvd dendritcsiccsal 1étrejové kolesonhatdsra, akkor a szilard

fazis véletlenszerl megjelenését kellene tapasztalnunk a teljes szimulédcids tartomanyban.

A részecske-dendrit kolcsonhatdsnak a birdlé dltal javasolt atomi szintii vizsgélata egyéb-
ként tényleg érdekes lenne, de erre a fazismez6-modell — mivel az anyagok atomi szer-
kezetér6l nem tud semmit — nem alkalmas. J6l haszndlhaté lehet azonban erre a célra
az un. atomisztikus fazismez6 modell (Phase Field Crystal, PFC modell), ahol az idegen

részecske és a kristdly is atomi szinten kezelhets.
Végiil: Igen, a 16-18. dbrdkon az eltérd szin eltérd orientdciot jelent.

. Az 54. oldal utolso bekezdésében elkezdett osszefoglalds megfogalmazdsa kissé zavaro:
Az uj mag képzodését nem a dendritcsiics és az idegen részecske kolcsonhatdsa okozza.
Annak a kovetkezménye a dendritcsiics novekedésének a ledlldsa. Az oldat (olvadék) és
az idegen részecske kolcsonhatdsdabol keletkezik az uij kristdly, ami tovdbb nd az idegen
részecske (szimuldcio) dltal megszabott iranyban (gondolom, bdr ez sehol nem deriil ki).
(Itt jut eszembe: miért is nem adta meg az orientdcios mezot és a szimuldcioban keletkezd

orientdcios eltérést. Ezek azonosak? Igaz, a 16-18 dbrdk azt sugalljdk, hogy igen.)

A dendritcsucs €s az idegen részecske kolcsonhatdsdnak targydban tett megjegyzésekkel
kapcsolatban utalnék a 2. és a 4. pontokban adott magyardzataimra. Az orientdcids elté-
réssel kapcsolatban pedig arra mutatnék rd, hogy a kristaly kdlcsonhatds utdni orientaci-
6ja és novekedési irdnya nem mindig egyezik meg az idegen részecske orienticidjaval. A
részecske eltéritd hatdsa lehet részleges is, ez lathat6 pl. a dolgozat 17. dbrdjanak k6zEépsd

két paneljén.



7. Lehet-e tiszta polikristdlyos szferolitot noveszteni, ha a forgdsi szabadsdgi fok nem jdt-
szik szerepet? A forgdsi szabadsdgfok csokkentésével az is a problémdm, hogy ha az
fontos és befagyasztjuk, akkor nem fog kristdly novekedni, hanem amorf dllapotnak kel-
lene létrejonnie. Ha a rossz molekula-orientdciok ritkdk, akkor viszont nem lesz beldliik
kritikus mag méretii kristdaly a mdr novekvo feliileten, vagy zdrvdnyként elhalnak. Mi

errdl a véleménye?

A modell két fontos paramétere az orientdciés mezd és a fazismez6 mozgédsegyenleteiben
szerepld, a rotacios €s transzlacios diffuzios dllandokkal kapcsolatba hozhaté Mg €s My
mobilitds, ill. ezek ardnya, Mg /My. Ha ez az ardny nagy, azaz az orienticiés rendez6dés
a novekedési sebességhez képest elegendéen gyors, tokéletes egykristalyt kapunk. Ha
ez az ardny kicsi, orientacios rendezddésre nincs lehet6ség, amorf szerkezetet kapunk.
Koztes esetekben az orientdcids hibdk keletkezésének és az orientdcids rendez&désnek a

versengését, ill. az ennek kovetkeztében el6allo érdekes polikristdlyos szerkezetek kiala-

kuldsat — beleértve a biralo altal emlitett zarvanyképzddést is — figyelhetjiik meg.

8. A 21. dbrdval kapcsolatban nem értem, hogy ha a szimuldcio mérete 500 x 500 = 250000
pixel, hogyan lehetett ebbe 800000 pixel idegen testet beletenni (adat az dbrafeliratban)?

Jogos az észrevétel, 800000 db egypixeles szennyezd bele sem fért volna egy 500 x 500
pixel méretii szimulaciés dobozba. Az ellentmondés oka az, hogy a szimuldcié méretét
rosszul adtam meg, ez a sorozat val6jaban 2000 x 2000 pixeles méretben késziilt. A
szennyezOk szdmat illetGen is tennék egy pontositast. A szimuldcidk inditdsa el6tt ugyan
az 4braalairdsban megadott szdmu szennyezo6t szortuk el véletlenszerien a mintdban, de
mivel ezek egy része ugyanarra a helyre keriilt, a szennyezd részecskék effektiv szdma a
megadottndl valamivel kevesebb, esetiinkben kb. 725000-nek adddott.

9. A 61. oldalon indulo Szferolitok c. fejezet nagyon tetszett, az egy vagy tobb mellékmi-
nimumot mutato szemcsehatdr energidknak, mint az orientdciokiilonbség fiiggvényének
a hatdasa a morfologidra meglepden termékenynek bizonyult, pedig nagyon is kézenfekvé
pl. az ikerhatdrok megjelenése miatt. Egy megjegyzés és egy kérdés: A csiicsndl nincs el-
dgazds csak az oldalso feliileteken, a csiics novekedési irdnya legfeljebb megtorik. Miért

kiilonbozik olyan jelentosen az eldgazdsok siiriisége a 27. dbra egyes szimuldcioi kozott?

Az igaz, hogy az dbran mutatott, mar kialakult szerkezeten az eldgazasok mindegyike
oldaldgnak tlinik, de ez nem jelenti azt, hogy azok a dendritek oldaldn keletkeztek. El-
lenkezbleg. Az eldgazasok keletkezése a dendrit csicsdndl legvaldszintibb, hiszen ott
legnagyobb a novekedési sebesség, azaz ott legvaldszinlibb az orientdcids hibdk befa-
gyésa, azaz az Uj orientdcidji, mds irdnyba novekvé szemcsék keletkezése. Ha jobban
megnézziik a 27. dbra als6 sordnak masodik paneljét, a bal alsé sarokban éppen a kék
szinli dendritcscucs megsziinését és két piros valamint egy sdrga oldaldg keletkezését

figyelhetjik meg. Ugy gondolom, hogy a 27. dbra egyes paneljeit Gsszehasonlitva az



10.

eldgazasok sirlisége az elagazdsra felkinalt orientdciok szdméat novelve pedig azért nd,
mert ahogy az orientdcids szabadenergia 25. dbran lathaté fliggvényében a kitiintetett ori-
entdcids eltéréseknek megfeleld lokdlis minimumok szamét noveljiik, azok egyre koze-
lebb keriilnek egymdshoz, azaz egyre kisebb orienticiods fluktudciok lesznek sziikségesek

a minimumok kozotti atjarashoz, azaz az orientacié valtasdhoz.

Haromdimenzids polikristalyos fazismez6 modell

Komoly eredmény, hogy a szamitdsok 3D-ben is ugyaniigy mitkodnek, mint 2D-ban. Itt is,
azonban, felmeriilnek bizonyos mennyiségi problémdk, pl. a kristdlyméretek kérdése és a
szerkezet jellegének meghatdrozdsa abban az értelemben, hogy a ,,szennyez0k” bevitele
itt is madsodik fdzist jelent, és ennek ardnya nagy. Pl. a 35. dbrdn bemutatott morfolo-
gidk esetében a 64x106 voxelbdl 20x106 voxel az idegen fdzis (kb 30 térfogat%), tehdt
egy kompozit anyagrol van szo, aminek a térfogatban is ldtszania kellene. Ha minden
szennyez0 legaldbb egy uj kristdlyt jelent, egy szennyezd szemcsére egy ~ 3 szoros térfo-
gatu szemcse jut. Ennek mérete kb. 31/3 voxel, azaz a szemcsék és a szennyezd idegen
anyag szemcséinek mérete alig kiilonbozne. Végiil is mekkordk a szemcsék a szennyezd

zdrvdnyokhoz képest?

A 35. dbra bal als6 paneljéhez mar valéban extrém nagy, ~ 30%-o0s szennyezd koncent-
racio tartozik. Ha minden szennyez$ egyben aktiv heterogén nukledcids centrumot is
jelentene, azaz azok nagy részén nem tdl nagy id6eltéréssel egy dj részecske novekedése
indulna meg, akkor valéban az dbran bemutatottdl egészen eltérd mikroszerkezetet kap-
nank. Ekkor igaz lenne az, hogy minden szennyez6re egy néla alig néhanyszor nagyobb
kristalyos részecske jutna. A szennyez8k azonban minddssze egy voxel méretliek, ami
a bemutatott esetben boven a nukledcidhoz sziikséges kritikus méret alatt van, ezért raj-
tuk Uj részecskék keletkezését nem figyelhetjiik meg. A teljes szimuldcid sordn csupdn
egyetlen részecskét lathatunk, amelynek novekedése a szimulécié elején a szimulécids

doboz kozepén elhelyezett, kritikusndl nagyobb méretii szilard csira lerakasdval indult.

A dolgozatban bemutatott 2D és 3D szimulédcidk sorédn, ahol a novekedési front menti
nukledcionak (NFN) a heterogén, azaz az idegen részecskékkel torténd kolcsonhatdsaval
1étrejové mechanizmusat mutatom be, az idegen részecskék szerepe nem az 0j részecskék
novekedésének inditdsa (azaz a klasszikus értelemben vett heterogén nukleacié), hanem
a novekvd kristdlyos anyag megszilardulasi frontjaval valé kolcsonhatds soran a novekvd

kristalyos részecskéhez tartozd, de attdl eltérd orientacidja Uj szemcesék 1étrehozésa.



TEZISEK

11. Az 1, 4, 5, és 6. tézispontokat 1ij tudomdnyos eredményként elfogadom. A 2. tézisponttal
kapcsolatban megjegyzem, hogy a kissé bombasztikus terminologidkkal mint ,,szédelgd
dendrit”, , orientdcios pinning centrum’” nem sokat tudtam kezdeni. A ,,szédelgd dendri-
tek” szerintem szferolitok. Az ,,orientdcios pinning centrumok” pedig idegen részecskék,
illetve ezek hatdsdnak leirdsdra szolgdlo modell elemek. Ettol eltekintve, ezen szferoli-
tok keletkezési mechanizmusdnak pontositdsa is sziikséges szerintem. Az uj orientdcio
nem a dendritcsiics és a részecske kolcsonhatdsaként jon létre — mint a tézispont dllitja-,
hanem a részecskén végbemend random (pl. amorf szemcsén) vagy irdnyitott (epitaxi-
ds) magképzodés eredményeképpen. Ebbol a szempontbol mindegy, hogy a részecske hol
taldlhato. Ha éppen a dendritcsiicsra helyezziik (keriil), akkor megdllithatja a meglévd
kristdly novekedését és onnan egy tjat indithat. A 3. tézisponttal kapcsolatban azt gon-
dolom, hogy a leirt jelenség csak nagy molekuldji anyagok kristdalyosoddsakor jdtszhat
szerepet (pl. szerves molekuldk). Szerintem ennek a megszoritdasnak szerepelnie kell a

tézisben. A fenti megszoritdsokkal elfogadom a 2. és 3. tézispontot is.

A ,,sz€delgd dendrit” (vagy angol eredetijében ,,dizzy dendrite”) valéban kicsit bom-
basztikus elnevezésnek tlinhet. Ezt a kifejezést egy amerikai tarsszerzonkkel egyetértve
akkor talaltuk ki, amikor egy a témdaban irt Nature Materials cikkiinkhoz kerestiink egy
figyelemfelkelt cimet. Ugy gondolom, a dizzy dendrite j6 vélasztas lett: hatdsos, de
nem félrevezetd. Az orientdcids pinning centrum pedig csak egy technikai kifejezés, arra
utal, hogy a korai munkdinkban az idegen részecske szerepe csupdn az orientacios mezd

rogzitése volt, nem rendelkezett még pl. dllithat6 nedvesitési tulajdonsagu feliiletekkel.

A 2. tézisponttal kapcsolatosan a ndvekedési mechanizmus biralé éltal kifogdsolt magya-
razatét fenntartom. A kordbban (4., 5. és 6. pontokban) emlitettek szerint az j orientacio
ténylegesen a novekedési front és az idegen részecske kolcsonhatdsival jon 1étre, nem
pedig egy teljesen Uj kristdlyos mag képzddésével és tovabbi novekedésével. Az idegen
részecske €s a dendritcsucs relativ helyzete fontos, mint ahogy azt a 18. dbra is mu-
tatja. A biral6 dltal javasolt, a novekvo részecskétol fliggetlen nukledcios események
képe pl. azért sem tarthatd, mert ez esetben az j szildrd részecskék keletkezésének a
szimulaciés dobozban tébb helyen is megfigyelhetdnek kellene lennie. Ezt pedig sem a

szimulacidkban, sem pedig az azokat motival6 kisérletekben nem volt tapasztalhato.

A 3. tézisponttal kapcsolatosan pedig azt jegyezném meg, hogy bar a leirt jelenség el-
s6sorban komplex, nagy molekuldji anyagok kristadlyosodaséra jellemzd, akad példa en-
nek az ellenkezdjére is. Polikristalyos szferolit részecskék novekedése figyelhetdé meg

pl. tiszta szelénben, valamint ontottvasban levé grafit zarvanyokban is (4. dbra).



4. dbra. Szferolit tiszta szelénben (G. Ryschenkow, G. Faivre, J. Cryst. Growth 87, 1988, p. 221)
és grafit szferolit ontdttvasban (Dissemination of IT for the promotion of Materials Science, UK)

Budapest, 2014. 4prilis 22.

Pusztai Tamas
MTA Wigner FK
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