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Bevezetés

A kiszaradt toémedrek aljan megjelend poligonalis repedési mintak-
t()EI a Fold és a Mars permafroszt régiojaban megfigyelhetd, sokszor
méteres atmérdji felszini fragmenseken étﬂ egészen a harom dimen-
zi0s oszlopos lévaelvélésokigﬂﬂﬁ a természetben szamos, zsugorodas
altal okozott repedési mintaval taldlkozhatunk. A jelenségkort labo-
ratoriumi koriilmények kozott leggyakrabban gy vizsgaljak, hogy
stird paszta hordozoéra felvitt rétegét széritjaklﬂ A paszta szaradés és
megszilardulas kézben zsugorodik, ami mechanikai fesziiltséget kelt
az anyagban és ezen fesziiltségek feloldasara jonnek létre a repedé-
sek. Kisérleti vizsgédlatok ramutattak, hogy az anyag rendezetlen-
sége miatt a zsugorodas soran létrejovs repedési mintéazat celluléris
szerkezettel rendelkezik8. A repedezd rendszer dinamikai és statisz-
tikai jellemz6it elemezve kideriilt, hogy a repedések soran keletkezé
fragmensek teriiletének/tomegének eloszlasa lognormalis fiiggvény-
alakkal rendelkezikﬂ Ennek oka az, hogy az Osszefiiggé repedési
halozat kialakulasa utan binaris fragmentécio zajlik a rendszerben,
aminek a hatareloszlasa lognormalis.

A mikroelektronikai gyartastechnolégiaban a hordozéra felvitt
vékonyrétegek fragmentacioja altalaban elkeriilends. Ugyanakkor a

kozelmilt vizsgéalatai ramutattak, hogy szamos lehetségiink van az
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egyedi repedésekﬂ illetve a teljes repedési mintézat szerkezeténekd
kontrolljara. Az egyik ilyen vizsgalatban strd kalcium-karbonéat
és magnézium-hidroxid-karbonat pasztédkat mechanikailag gerjesz-
tettek, majd azt tapasztaltak, hogy a gerjesztéssel bevitt képlékeny
alakvaltozas és strtségfluktuiciok hatasara anizotrop repedési min-
tazat jelenik meg az anyagban a szaritas soran®. A paszta - szem-
csés szerkezetébdl adodoan - egy rendezetlen rendszer, amely sza-
radéas soran a cellularis repedési mintézatot preferalja. Am a kez-
deti mechanikai perturbacié altal okozott plasztikus deformacio a
lokalis teherbiroképességben iréanyfiiggést okoz, s ennek hatéasa fe-
lilmulja a rendezetlenségét, igy a fragmentéacié kezdeti fazisaban a
gerjesztés irdnyara merdlegesen indultak meg repedésekﬂ Az id6
elérehaladtaval Gjabb, a mar meglévé repedésekkel parhuzamos re-
pedések jelentek meg mindaddig, mig a repedések kozotti tavolsag
a paszta rétegvastagsidgéanak nagysigrendjébe nem esett. Ezek utan
maésodlagos repedések szegmentéltak a hossza, téglalap alaku frag-
menseket kisebb darabokra. Tehat a tapasztalat azt mutatja, hogy
az anizotropia bevitele az anyagi jellemz6kbe lehetGséget ad repedési
mintazatok szerkezetének kontrolljara, aminek szdmos alkalmazésa
lehetséges a mikroelektronikai gyértastechnologiabar®.

A litium-ion akkumulatorok (LIB) kritikus szerepet jatszanak
a globalis COq-kibocsatéas csbkkentésére iranyuld eréfeszitésekben,
igy kapacitasuk és élettartamuk novelése az energetikai iparag egyik
fontos kihivasd™[] A Li-ion-akkumulétorok élettartamat korlato-

70 tényezSk kozott az egyik legjelent&sebb az elektrodak anyaganak
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repedezésﬂ A toltés-kisiités folyamata sorén a litium be-, illetve
kivandorlasa térfogatvaltozast idéz el az elektrodak feliileti rétege-
iben, ami inhomogén fesziiltségteret hoz létrﬂ Ez a mechanikai
fesziiltség repedések keltésével relaxélodik, ami kezdetben az akku-
mulétor energiatarolési kapacitasanak csokkenéséhez vezet, de ké-
s6bb az akkumulator végleges tonkremenetelét is okozhatjaFEl A
kozelmilt laboratoriumi vizsgalatai ramutattak, hogy az akkumulé-
torok elektrodainak repedezése akusztikus zajt eredményezhet, igy
a degradacios folyamat az akusztikus jelek sorozatanak mérésével
nyomon kovethets. Az akusztikus emisszios technikaﬁ egy igéretes
roncsolasmentes vizsgalati modszer, amely valos ideji informaciot
szolgaltathat a degradacios folyamatrol. A technologia megalapoza-
sdhoz a repedésképz6dés mikroszkopikus folyamatainak mélyrehato
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Célkittizések

Doktori munkam soran a kontrollalt repedésképzidés folyamatanak
mélyebb megértésére, valamint a zsugorodas altal hajtott repedezés
intermittens dinamikajanak feltarasara végeztem elméleti vizsgala-
tokat. Potencialis ipari alkalmazasa miatt tisztazni szerettem volna,
hogy az anyag rendezetlenségének és a mechanikai jellemzdék kez-
deti anizotropidjanak versengése hogyan befolyasolja a repedések
keletkezését és a kialakuld repedési mintézat szerkezetét hordozo-
hoz csatolt vékonyrétegekben. Célom volt annak feltarasa, hogy a
kezdeti anizotropiaval rendelkezé vékonyrétegekben a lamelléaris re-
pedési mintazat idéfejlédése milyen fazisokon keresztiil torténik az
anizotropia kiillonbo6zs erdssége mellett. Fontos célom volt annak
megértése is, hogy az anizotropia hogyan befolyasolja a fragmensek
alakjat, valamint tomeg- és méreteloszlasukat.

Az akkumulatorok toltés-kisiités ciklusai alatt, valamint szerke-
zeti anyagok megszilardulasa kézben mért akusztikus repedési zaj
hatterének feltarasdhoz célom volt a vékonyrétegben keletkezd repe-
dések terjedési mechanizmusanak megértése, és ezen keresztiil a re-
pedési sokasig zajos idéfejlédésének mennyiségi jellemzése. Fontos
kihivés volt a repedési kaszkadok statisztikus leirdsa, valamint annak
tisztazasa, hogy a rendszer mérete és a zsugorodés sebessége hogyan
befolyasolja a repedési zaj eloszlasainak skalaviselkedését. Akuszti-
kus emisszios vizsgéalatok ramutattak, hogy a zsugorodés altal oko-
zott repedések zaj eseményei hatvanyfiiggvény meéret- és idGeloszla-
sokkal jellemezhet&k, ahol az exponensek fiiggenek a rendszer t6bb
paraméterétl. Szamitdgépes szimulacidimmal széles skalan valtoz-

tatva a rendszerméretet és a zsugorodés sebességét, szerettem vol-



na megérteni a nem univerzalis viselkedés héatterét. A rendszerben
igyekeztem feltarni az exponensek kozotti kapcsolatot. Célom volt
a kiilénb6z6 rendszerméreteknél és deformécios rataknal kapott ex-
ponensek kozott olyan torvényszertiséget keresni, amely egységesen
le tudja irni a zsugorodas altal okozott torések zajjellemzGinek ska-
laviselkedését.

Vizsgalataimhoz diszkrét elem modellezést hasznédltam, amely
képes nagyszami, szimultan terjeds repedés hatékony kezelésére. A
szamitogépes modellezés fontos kihivasa a vizsgalt réteg anizotrop
mechanikai és torési jellemzdinek reprezentacidja. Célom volt annak
részletes elemzése, hogy a modellben a diszkretizacidhoz hasznalt
véletlen racs geometriai transzformaciéjaval hogyan kontrollalhato

a vizsgalt rendszer mechanikai anizotropidja.



Vizsgalati modszerek

A heterogén anyagok torési jelenségeinek elméleti leirdsa a vizsgé-
lat céljatol fliggden kiilonb6zd megkozelitési modokat igényel. A
legfontosabb kihivas, hogy megragadjuk a lokalis fizikai jellemz&k
részleteit, mikdzben figyelembe vessziik a hosszu hatétavolsagu kol-
csOnhatésok révén kialakul6 inhomogén fesziiltségteret is. A vizsgalt
fizikai rendszerek komplexitasa jelentGsen korldtozza az analitikus
vizsgalatok lehetGségeit, igy a statisztikus fizikai megkozelités elsd-
sorban sztochasztikus szamitogépes modellekre épiil. A szamitogé-
pes megkozelités nagy elénye, hogy a rendszert jellemz6 paraméterek
egymastol fliggetleniil valtoztathatok, és igy konnyen feltarhatod sze-
repiik a rendszer viselkedésében. Ezek a modellek altalaban mezosz-
kopikus skalan épitik fel a vizsgalt rendszer strukturajat koriiltekin-
t6en meghatarozott kolcsonhatasokkal a rendszer elemei kozott. A
sztochasztikus modellek egyik legfontosabb tipusa a Diszkrét Elem
Modell (DEM), amely képes nagyszamu repedés egyideji fejlédésé-
nek pontos kezelésére.

Vizsgalataim soran merev hordozora felvitt vékonyréteg zsugoro-
das altal okozott repedési folyamatait tanulméanyoztam diszkrét elem
modszerrel. A DEM egy kolesonhato részecskerendszer idéfejlsdését
a részecskék klasszikus mechanikai mozgasegyenleteinek numerikus
megoldasaval allitja el6. A modszer pontosan megragadja a toré-

si folyamatok legfontosabb alkotdelemeit, és lehet6vé teszi az anyag

get tekintettem: mind a diszkrét elemek kozotti kohéziv kontaktus



erGsségének iranyfiiggése, mind a diszkretizéciora szolgald véletlen
szerkezetii poligonalis racs geometriai transzformécioja sikeres mod-
szernek bizonyult.

Szamolasaim soran a statisztikus fizika, a fazisatalakulasok el-
méletének, valamint a komplex rendszerek fizikdajanak eszkoztéarat

hasznéltam a kapott eredmények kiértékelésére és értelmezésére.



Uj tudomanyos eredmények

1. A szabalyozott repedéskeltés lehetGségeinek feltarasa érdeké-
ben megvizsgaltam egy hordozohoz tapadt vékonyréteg zsu-
gorodas okozta repedezését, amelyben az anizotropiat a réteg
kezdeti mechanikai perturbéacioja (példaul rezgés) okozza. He-
terogén vékonyrétegek egy korabban bevezetett diszkrét elem
modelljébsl indultam ki, amelyben az anizotrépiat a kohéz-
iv kontaktusok erésségének iranyfiiggésével vettem figyelembe.
Szamitogépes szimulacidkat végeztem széles tartomanyon val-

toztatva az anizotropia erdsségét.

(a) A szamitogépes szimulaciok soran kapott mikrorepedések
idébeli és térbeli sorozatanak feldolgozasara egy algorit-
must dolgoztam ki, amellyel azonositottam a rendszerben
kialakuldé makrorepedéseket. A repedési mintazat szerke-
zetének elemzésével meghataroztam a rendszer idéfejls-
désének fazisait, és feltérképeztem a rendszer fazisdiag-
ramjat az anizotropia - kadrosodas sikon. Vizsgéalataink
megmutattak, hogy létezik egy kiiszob anizotropia, amely
alatt az anyag rendezetlensége dominalja a repedések ke-
letkezését és novekedését, ami egy sejtes repedésminta-
zatot eredményez, hasonléan a teljesen izotrép esethez.
Ha az anizotropia megfelel§en magas, a repedési minté-
zat fejlédése harom jol elkiiloniils fazison keresztiil torté-
nik: a folyamat kezdetén erésen rendezett, parhuzamos
repedések dominélnak, amelyek felszeletelik a réteget. A

keresztiranyu repedésképzidés egy kritikus karosodéasi ér-



téknél kezdddik meg, ami a szeletelt teriiletek szegmen-
talodasat eredményezi. A repedések Osszeolvadasa egy
teljesen Osszefiiggs repedéshélozat kialakulasdhoz vezet,
amely mentén a réteg nagyszamu darabra esik szét. Ez
egy masodik kritikus karosodasi értéknél kovetkezik be,
amely utdn a tovabbi zsugorodas binaris fragmentacio-
hoz vezet, tovabb darabolva a fragmenseket. Megallapi-
tottam, hogy a kezdeti anizotrépia ndvelésével, az egyes
fazisok k6zotti atmenethez tartozo kritikus karosodésok
magasabb értékek felé tolodnak [3].

A repedési halozat szerkezetének elemzésével azt talal-
tam, hogy a réteg kezdeti anizotropiaja jelentGsen befo-
lyasolja a keletkezd fragmensek geometria jellemzgit. Az
anizotropia erGsségével a fragmensek egyre elnyualtabba
valnak, igy alakjuk egy hatéarolé téglalappal jol kozelit-
hets. Az alaki anizotropia az Osszefiiggs repedéshalozat
kialakulasdnak kritikus pontjanal a legnagyobb, majd az
ezt kovets binaris fragmentacio fokozatosan csékkenti az
elnyultsag mértékét. Az elemzések arra is ravilagitottak,
hogy a repedezési folyamat fejlédésével a rendszer egy
stabil fragmensalakhoz tart, amelyet a hatarolo téglalap
egy aszimptotikus oldalardnya jellemez. Megmutattam,
hogy az aszimptotikus oldalardny az anizotrépia névelé-
sével csokken és egy, a réteg anyaganak Poisson-szamatol

fiigg6 konstanshoz tart [3].



(¢) Arra az eredményre jutottam, hogy ugyan az anizotropia
er6sen befolyésolja a fragmensek alakjat, azok tomegének
statisztikaja nagyfoku robusztussagot mutat: vizsgalva a
fragmensek tomegének eloszlasat az anizotropia és karo-
sodéas széles tartomanyéan, univerzalis viselkedést tapasz-
taltam. A kiilonb6z6 karosodasoknal kapott tomegelosz-
lasok a fragmensek atlagos tomegével egymésra skalaz-
hatok, az igy kapott skalafliggvény pedig jol leirhato a
lognormalis eloszlassal a kezdeti anizotropia teljes tarto-
méanyan. A lognormaélis témegeloszlas Gsszhangban van
a fragmensek kaszkadszertien lejatszodo binaris darabo-

lodaséaval [3].

2. Az anizotrép tulajdonsagokkal rendelkezé vékonyrétegek me-
chanikai viselkedésének és repedési folyamatainak szamitogé-
pes modellezésére bevezettiink egy jszerti modszert, ahol az
anizotropiat a réteg diszkretizaciojan keresztiil vessziik figye-
lembe. Analitikus szamitasokkal és szamitogépes szimulaciok-
kal elemeztem a model makroszkopikus valaszat, valamint a

zsugorodés kozben keletkezé repedési mintazatat.

(a) A modell keretében a vékonyréteget Voronoi-konstrukcio
segitségével konvex poligonok térkitolts, véletlenszert ra-
csaként diszkretizaljuk, amelybe anizotrépiat a racs egy
irdny menti nytjtasaval, vagy zsugoritasaval visziink be.
Az anizotropia mértékét a nyajtasi (zsugoritasi) arannyal,
mig a poligon racs rendezetlenségét a Voronoi-konstrukeio
egy paraméterével kontrollaljuk. A rendszer mechanikai

valaszanak jellemzéséhez a rendszer egytengelyd nyujtéa-



sat vizsgaltam a geometriai transzforméacié iranyaban és
arra mer6legesen. Meghataroztam a réteg Young-modu-
lusanak és Poisson-szaménak anizotropia- és rendezetlen-
ség-fiiggését.  Analitikus szdmitasaim kimutattak, hogy
a rendezetlenség nulla hatarértékében az effektiv Young-
modulus megegyezik a radelemek Young-modulusaval. Na-
gyobb rendezetlenségi értékeknél az effektiv Young-mo-
dulus az anizotropia erdsségének hatvanyfiiggvényeként
novekszik. Megéllapitottam, hogy a geometriai transz-
forméaciora merdéleges iranyu terhelés esetén az effektiv
Young-modulus az anizotropia paraméter csokkend hat-
vanyfiiggvénye, ahol az exponens megegyezik a masik irany-
ban kapott eredményekkel. A Poisson-szam a geometri-
al transzforméciora merdéleges iranyban csokkend, azzal
parhuzamosan pedig névekvé hatvanyfliggvénnyel irhato
le az anizotropia fliggvényében. A két irdny exponensei

ekkor is megegyeznek egyméssal [1].

A repedési mintazat és a keletkez6 fragmensek jellemzsit
Osszevetettem a korabban kidolgozott modellel, ahol az
anizotropia a kohéziv kontaktusok teherbird képességébe
van beépitve. Megmutattam, hogy az anizotrépia rep-
rezentéciojanak mindkét modszere esetén a makrorepe-
dések szogeloszlasa erds csticesal rendelkezik a karosodas
kezdeti értékeinél az erds irdny mentén, &m a masodlagos
repedések csicsat nagy szogek esetében jobban megra-
gadta az 4j modell. Az eredmény alapjan azt a kovet-
keztetést vontam le, hogy torésmechanikai vizsgalatokra

elényosebb a poligonalis racs geometriai transzformacio-



jara épils eljaras [1].

(¢) Reszletesen elemeztem az Gj modellben a zsugorodas altal
keltett repedési mintazat strukturajat, valamint a frag-
mensek jellemzGit, amelyeket Gsszevetettem a korabbi mo-
dellben kapott eredményekkel. Megmutattam, hogy a po-
ligonélis racs geometriai transzformaciéjaval bevezetett
anizotropia a korabbi modellhez hasonléan elnyult frag-
mensalakokat eredményez, ahol az oldalaranyt a nytjtéasi
faktorral kontrollalhatjuk. A fragmenstomegre vonatkozo
vizsgalataim arra is ramutattak, hogy hasonléan a korab-
ban tapasztaltakhoz, a tomegeloszlas robusztusan visel-

kedik és lognormalis eloszlassal jellemezhetd [1].

3. A zsugorodo6 vékonyréteg torési folyamatat kiséré akusztikus
zaj jellemzGinek megértésére szamitogépes szimulaciokkal vizs-
galtam a fokozatos repedezés idébeli lefolyasat. Vizsgalataim-
mal igyekeztem feltarni a repedési zaj keletkezési mechanizmu-
sat, valamint statisztikus jellemz&inek a rendszer méretétsl és

a zsugorodas sebességétdl valod fliggését.

(a) Egy homogén, izotrop vékonyréteg zsugorodas altal in-
dukalt repedezésének diszkrét elem szimulécidjaval meg-
mutattam, hogy a repedezés nem sima, hanem egy inter-
mittens folyamat. A modellben a mikrorepedések idébeli
korrelaci6ja alapjan definidltam a globalis repedési akti-
vitds dgynevezett pulzusait, amelyek megfeleltetheték a
laboratoriumi mérések akusztikus eseményeinek. Megmu-
tattam, hogy az aktivitds pulzusok méret- és idGtartam-

eloszlasa hatvanyfiiggvény viselkedést mutat, de az ex-



ponenseik nem univerzalisak: névelve a rendszer méretét
vagy a zsugorodés sebességét a nagymeéretd pulzusokat
jellemz6 exponensek csokkennek, mig a kis pulzusok tar-
tomanyéat jellemz6 exponens allando marad [2].

A mikrorepedések térbeli korrelaciojanak figyelembe véte-
lével mikrorepedések lokalis lavinéit azonositottam, ame-
lyek a makrorepedések intermittens novekedési lépései.
A szimulécioval nyert adatok feldolgozasaval megmutat-
tam, hogy a lokalis lavinak méretének és idétartamanak
valoszintiség eloszlasa hatvanyfiiggvény viselkedést mutat
univerzalis exponensekkel, amelyek nem fiiggenek sem a
rendszer méretétsl, sem a zsugorodasi ratatol. Arra a
kovetkeztetésre jutottam, hogy a homogén, izotrop ré-
teg zsugorodasa kozben a lokilis lavinak kipattanasat az
anyag belsé rendezetlensége hatarozza meg, igy idébeli
eléfordulasuk Poisson-folyamatként irhato le, ahol a rend-
szerméret és a zsugorodas sebessége a lavinak nukledcios
ratajat kontrollalja [2].

Elemezve a lokalis lavinak k6zotti varakozasi id6 statisz-
manak viszonyat megmutattam, hogy a globélis aktivitas
pulzusok valtozoé statisztikajat és csokkend exponenseit az
idében atfedd lokalis lavinak szuperpozicidja okozza. Nu-
merikus eredményeim alapjan linearis kapcsolatot allapi-
tottam meg a pulzusok hatvanyfiiggvény exponense és a
lokalis lavinak nukleacios rataja kozott. Kis rendszermé-

ret és lassu zsugorodas hataresetében a pulzusok jellemzé



exponensei megegyeznek a lokalis lavinak exponenseivel,

6sszhangban az eltting atlapolodassal [2].
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Introduction

From the polygonal crack patterns of dried lake beds', to the frag-
ments often several metres in diameter observed in the permafrost
regions of Earth and Mars?, to the three-dimensional columnar la-

va flows®4:5

, a wide range of shrinkage-induced crack patterns can
be seen in nature. The phenomenon is most commonly studied in
the laboratory by drying a layer of dense paste on a substrate®. As
the paste dries, it solidifies and shrinks, creating mechanical stresses
in the material, and these stresses are released by the formation of
cracks. Experimental studies have shown that due to the disordered
nature of the material, the crack pattern formed during shrinkage
has a cellular structure®. The analysis of the dynamic and statistical
characteristics of the cracking system revealed that the area/mass
distribution of the fragments generated during cracking leads to a
lognormal distribution”. This is due to the fact that after the for-
mation of the connected crack network, binary fragmentation takes
place in the system, which limit distributions’ is lognormal.

In microelectronics manufacturing technology, fragmentation of
thin films on a substrate is usually undesired. However, recent stu-
dies have shown that there are many possibilities to control the

structure of individual cracks® or the overall crack pattern®. In one

L. Goehring et al, Desiccation Cracks and their Patterns: Formation and
Modelling in Science and Nature, (John Wiley & Sons, 2015).

2E. Forte, et al, Permafrost Periglac 33 (2022).

3A. Aydin, et al, Science 239, 471-476 (1988).

4A. Lamur, et al, Nat. Commun. 9 (2018).

5B. Bourdin, et al, Phys. Rev. Lett. 112, 014301 (2014).

6A. Nakahara, et al, J. Stat. Mech. 2006, P07016 (2006).

7S. Tto, et al, arXiv:2009.13691 (2020).

8K. Nam, et al, Nature 485, 221-224 (2012).



such study, dense calcium carbonate and magnesium hydroxide car-
bonate pastes were mechanically excited and it was found that the
plastic deformation and density fluctuations introduced by the exci-
tation resulted in an anisotropic crack pattern in the material during
drying®. The paste, due to its granular structure, is a disordered sys-
tem that prefers a cellular cracking pattern during drying. However,
the plastic deformation caused by the initial mechanical perturba-
tion causes a directional dependence in the fracture strength, and
its effect overcomes the disorder, so that cracks were initiated in
the initial phase of fragmentation perpendicular to the direction of
excitation?. As time progressed, new cracks appeared parallel to
the existing cracks until the distance between the cracks fell to the
order of the paste layer thickness. Secondary cracks then segmented
the long rectangular fragments into smaller pieces. Thus, experience
shows that the introduction of anisotropy into material properties
offers the possibility of controlling the structure of crack patterns,
with a number of potential applications in microelectronics manu-
facturing technology®.

Lithium-ion batteries (LIBs) play a critical role in efforts to redu-
ce global COs emissions, so increasing their capacity and lifetime is
an important challenge for the energy industry'®'*. One of the most
significant factors limiting the lifetime of Li-ion batteries is cracking
of the electrode material'?. During the charge-discharge process, lit-
hium migration in and out of the electrodes causes a volume change

in the surface layers of the electrodes, creating an inhomogeneous

9S. Kitsunezaki, et al, Europhys. Lett. 114, 64002 (2016).
1OM. Hoffert, et al, Science 298, 981-987 (2002).

113, B. Goodenough, Acc. Chem. Res. 46, 1053-1061 (2013).
12 A. Mukhopadhyay, Prog. Mater. Sci. 63, 58-116 (2014).



stress field'®. This mechanical stress is relaxed by crack initiation,
which initially leads to a reduction in the energy storage capacity
of the battery, but may later lead to permanent battery failure'*.
Recent laboratory studies have shown that cracking of battery el-
ectrodes can result in acoustic noise, so the degradation process can
be monitored by measuring a series of acoustic signals. The acoustic
emission technique'® is a promising non-destructive testing method
that can provide real-time information on the degradation process.
An in-depth understanding of the microscopic processes of crack for-

mation is essential to establish the technology.

13V. A. Sethuraman, J. Power Sources 195, 5062-5066 (2010).
143, Christensen, J. Solid State Electrochem. 10, 293-319 (2006).
153, Schweidler, Sci. Rep. 11, 23381 (2021).



Objectives

In my doctoral thesis, I conducted theoretical investigations to ga-
in a deeper understanding of the controlled crack formation process
and to explore the intermittent dynamics of shrinkage-driven crac-
king. Because of its potential industrial application, I wanted to
clarify how the competition between the disorder of the material
and the initial anisotropy of the mechanical properties affects the
crack initiation and the structure of the resulting crack pattern in
thin layers attached to a substrate material. My aim was to explore
the time evolution of the lamellar crack pattern in thin films with
initial anisotropy through which phases the lamellar crack pattern
evolves under different anisotropy strengths. Another important go-
al was to understand how anisotropy affects the shape of fragments
and their mass and size statistics.

To investigate the background of the acoustic crack noise me-
asured during the charge-discharge cycles of batteries and during
the solidification of structural materials, I aimed to understand the
propagation mechanism of cracks in thin films and, through this, to
quantify the intermittent time evolution of the cracking process. An
important challenge was to describe the crack cascades statistically
and to clarify how the size of the system and the shrinkage rate
affect the scaling behaviour of the crack noise distributions. Acous-
tic emission studies have shown that shrinkage induced crack noise
events can be characterized by a power law function of size and time
distributions, where the exponent depends on several parameters of
the system. By varying the system size and the shrinkage rate over

a wide range of parameters in my computer simulations, I aimed



to understand the background of this non-universal behaviour. By
investigating the temporal and spatial correlation of cracks in the
system, I sought to explore the relationship between the exponents.
My aim was to search for a regularity between the exponents ob-
tained for different system sizes and deformation rates that could
uniformly describe the scaling behaviour of the noise characteristics
of shrinkage induced fractures.

In my work, I used discrete element modelling, which can effici-
ently handle a large number of simultaneously propagating cracks.
An important challenge of computer modelling is the representa-
tion of the anisotropic mechanical and fracture properties of the
investigated layer. My aim was to analyse in detail how the mecha-
nical anisotropy can be controlled by the geometric transformation

of the random grid used for discretisation in the model.



Methods of investigation

The theoretical description of the fracture phenomena of hetero-
geneous materials requires different approaches depending on the
purpose of the investigation. The key challenge is to capture the
details of the local physical properties while taking into account the
inhomogeneous stress field created by long-range interactions. The
complexity of the physical systems under investigation significantly
limits the possibilities of analytical investigations, so the statistical
physics approach relies mainly on stochastic computer models. A
major advantage of the computer approach is that the parameters
characterising the system can be varied independently of each other,
so that their role in the behaviour of the system can be easily explor-
ed. These models usually build up the structure of the system under
study on a mesoscopic scale with carefully defined interactions bet-
ween the elements of the system. One of the most important types
of stochastic models is the Discrete Element Model (DEM), which
is capable of accurately numerically handling the simultaneous evo-
lution of a large number of cracks.

I have studied the cracking processes caused by shrinkage of a
thin film on a rigid substrate using the discrete element method. The
time evolution of an interacting particle system is generated by DEM
by numerically solving the classical mechanical equations of motion
of particles. The method accurately captures the key components of
fracture processes and allows efficient representation and control of
material heterogeneity. In my research, the main modelling challenge
was the representation of the initial anisotropy of the thin film, for

which I considered two possibilities: both the directional dependence



of the cohesive contact strength between discrete elements and the
geometric transformation of a random-structure polygonal lattice for
discretisation proved to be successful methods.

In my calculations, I used the tools of statistical physics, the
theory of phase transitions and critical phenomena, and the physics
of complex systems to evaluate and interpret the results obtained by

computer simulation.



New scientific results

1. In order to explore the possibility of controlled crack initia-
tion, I investigated shrinkage-induced cracking of a thin film
attached to a substrate, in which anisotropy is caused by an
initial mechanical perturbation of the film (e.g. vibration). I
started from a previously introduced discrete element model of
heterogeneous thin films, in which I considered the anisotropy
as a function of the direction of the strength of cohesive con-
tacts. I performed computer simulations varying the strength

of anisotropy over a wide range.

(a) I developed an algorithm to process the time and space
series of microcracks obtained from computer simulations
to identify the macrocracks that form in the system. By
analyzing the crack pattern structure, I determined the
phases of the system’s evolution over time and construc-
ted a phase diagram of the system in the anisotropy-
damage plane. Our studies have shown that there exists a
threshold anisotropy below which material disorder domi-
nates crack initiation and growth, resulting in a cellular
crack pattern similar to the fully isotropic case. When
the anisotropy is sufficiently high, the crack pattern de-
velopment occurs through three distinct phases: at the
beginning of the process, highly ordered parallel cracks
dominate, which slice the layer. Transverse crack forma-
tion starts at a critical damage value, resulting in segmen-
tation of the sliced areas. The merging of cracks leads to

the formation of a fully connected crack network along



which the layer breaks up into a large number of frag-
ments. This occurs at a second critical damage value,
after which further shrinkage leads to binary fragmenta-
tion, further fragmenting the fragments. I have found
that as the initial anisotropy increases, the critical da-
mage associated with the transition between each phase

shifts towards higher values [3].

By analysing the structure of the fracture network, I fo-
und that the initial anisotropy of the layer has a signi-
ficant effect on the geometry of the resulting fragments.
As the anisotropy increases, the fragments become more
elongated, so that their shape can be approximated by
a bounding box. The anisotropy of shape is greatest at
the critical point of the formation of a connected crack
network, and subsequent binary fragmentation gradually
reduces the degree of elongation. The analyses have also
shown that as the cracking process evolves, the system
converges to a stable fragment shape characterized by
an asymptotic aspect ratio of the bounding box. I ha-
ve shown that the asymptotic aspect ratio decreases with
increasing anisotropy and converges to a constant that

depends on the Poisson’s ratio of the layer material [3].

I found the result that, although anisotropy strongly inf-
luences the shape of fragments, their mass statistics show
a high degree of robustness: by examining the distribu-
tion of fragment mass over a wide range of anisotropy

and damage, I found universal behaviour. The mass dis-



tributions obtained at different damages can be scaled
by the average mass of the fragments, and the result-
ing scale function can be well described by the lognormal
distribution over the full range of initial anisotropy. The
lognormal mass distribution is consistent with the binary
splitting of the fragments which gives rise to a cascade

process of fragment creation [3].

2. A novel method for computer modelling of the mechanical be-
haviour and cracking processes of thin layers with anisotropic
properties has been introduced, where anisotropy is considered
through the discretisation of the layer. Analytical calculations
and computer simulations were used to analyse the macrosco-
pic response of the model and the crack pattern during shrin-

kage.

(a) In the framework of the model, the thin layer is discre-
tized as a random lattice of convex polygons filling the
space using the Voronoi construction, where anisotropy
is introduced by stretching or shrinking the lattice in
one direction. The degree of anisotropy is controlled by
the stretching (shrinkage) ratio, while the disorder of the
polygon grid is controlled by a parameter of the Voronoi
construction. To characterize the mechanical response of
the system, the uniaxial stretching of the system in the
direction of and perpendicular to the geometric transfor-
mation was examined. I determined the anisotropy and
disorder dependence of the Young’s modulus and Pois-

son’s ratio of the layer. My analytical calculations have



shown that in the zero disorder limit, the effective Yo-
ung’s modulus is equal to the Young’s modulus of the
beam elements. At higher disorder values, the effective
Young’s modulus increases as a power law of the anisot-
ropy strength. It is found that, for loading in the direc-
tion perpendicular to the geometric transformation, the
effective Young’s modulus is a decreasing power functi-
on of the anisotropy parameter, where the exponent is
the same as the results obtained in the other direction.
The Poisson’s ratio can be described by a decreasing po-
wer law in the direction perpendicular to the geometric
transformation and an increasing power law in the ani-
sotropy direction. Here again, the exponents of the two

directions are equal [1].

I compared the crack pattern and the resulting fragment
characteristics with a previously developed model whe-
re anisotropy is introduced into the threshold of cohesive
contacts. I showed that for both approaches to imple-
menting anisotropy, the angular distribution of macroc-
racks has a strong peak at the initial values of damage
along the strong direction, but the peak of secondary
cracks at large angles is better captured by the new mo-
del. Based on the result, I concluded that for fracture
mechanics studies, it is preferable to use a method based

on the geometric transformation of the polygonal lattice

1.



(¢) T have analysed in detail the structure of the shrinkage
induced crack pattern in the new model, as well as the
characteristics of the fragments, which I have compared
with the results obtained in the previous model. I have
shown that the anisotropy introduced by the geometric
transformation of the polygonal lattice results in elonga-
ted fragment shapes similar to the previous model, where
the aspect ratio can be controlled by the stretching factor.
My studies on fragment mass also showed that, similar
to what was observed previously, the mass distribution
behaves robustly and is characterized by a lognormal dis-
tribution [1].

3. To understand the acoustic noise characteristics accompanying
the shrinkage thin film fracture process, I used computer simu-
lations to investigate the time evolution of gradual cracking.
My investigations aimed at revealing the mechanism of crack
noise generation and its statistical dependence on the system

size and the shrinkage rate.

(a) Using discrete element simulations of shrinkage induced
cracking of a homogeneous isotropic thin layer, I have
shown that cracking is not a smooth but an intermittent
process. Based on the temporal correlation of microc-
racks in the model, T defined so-called pulses of global
cracking activity that correspond to acoustic events in la-
boratory measurements. I have shown that the size and
duration distributions of the activity pulses exhibit power

law behaviour, but that their exponents are not universal:



as the system size or shrinkage rate increases, the expo-
nents characterizing the large pulses decrease, while the
exponent characterizing the range of small pulses remains

constant [2].

Taking into account the spatial correlation of microc-
racks, I identified local avalanches of microcracks, which
are intermittent growth steps of macrocracks. By proces-
sing simulated data, I show that the probability distribu-
tions of the size and duration of local avalanches exhibit
power law behavior with universal exponents that do not
depend on either system size or shrinkage rate. I conclu-
de that the bursting of local avalanches during the shrin-
kage of a homogeneous isotropic layer is determined by
the internal disorder of the material, so that their tem-
poral occurrence can be described as a Poisson process,
where the system size and the shrinkage rate control the

nucleation rate of the avalanches [2].

By analyzing the statistics of the waiting time between lo-
cal avalanches and the relationship between waiting time
and avalanche duration, I have shown that the changing
statistics and decreasing exponents of global activity pul-
ses are caused by the superposition of local avalanches
overlapping in time. Based on my numerical results, I
found a linear relationship between the power law expo-
nent of pulses and the nucleation rate of local avalanches.
In the limit of small system size and slow shrinkage, the

characteristic exponents of the pulses are equal to the



exponents of the local avalanches in agreement with the

vanishing overlap [2].
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