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Bevezetés

A legkiilonb6zobb sokrészecskés rendszerekben megfigyelheto, hogy a ré-
szecskék a hémozgasuk és a kozottitk fellépd kolesonhatas eredményeként
aggregalnak és valtozatos szerkezetu strukturakat hoznak létre. Az elmult
évtizedekben intenziv kisérleti és elméleti kutatasok folytak az ilyen struk-
turaképzodéssel jaro folyamatok megértésére. A diffuzié limitalt aggregacids
jelenségek mar a nyolcvanas évektol a kutatas homlokterében alltak, igy mara
ez a jelenségkor alaposan felart. Azonban a részecske-részecske kolcsonhatas
altal domindlt struktiraképzodés tanulmanyozasa komoly akadalyokba titko-
zik, igy ezen a teriileten szamos fontos nyitott kérdés var megvalaszoldsra.
A kolesonhatas dltal dominalt struktiraképzodéses folyamatok egy na-
gyon érdekes tipusa figyelheté meg az ugynevezett elektro- és magneto-reolo-
giai folyadékokban, amelyek egy elektromagnesesen paszziv vizskézus folya-
dékban diszpergalt részecskékbdl allnak. A részecskék vagy permanens dipdl-
momentummal rendelkeznek, vagy kiilso elektromos illetve magneses térben
polarizacio révén indukalt dipélmomentumra tehetnek szert. A dipélmomen-
tum okozta hosszil hatotavolsagu kolesonhatas és a rendszer belsé frusztra-
ciéja érdekes jelenségek széles skalajat eredményezi az aggregaciétol a kris-
talyosodasi folyamatokig. Az aggregatumok jelenléte megvaltoztatja a kol-
loid reoldgiai és optikai tulajdonségait, amelyek igy konnyen kontrollalhatoak
egy kiils6 erdtérrel. Elonyos tulajdonsagaik miatt az ilyen “okos kolloidok”
felhasznélhaték kiilonleges tulajdonsagokkal bird 1j anyagok eldallitasara,
amelyek optikai és elektronikai eszkozok tervezésének alapjaul szolgalhatnak.
Dipolaris vékonyréteget akkor kapunk, ha a részecskék mozgésa a kolloidban
kétdimenziora korlatozddik. Ezekben a kétdimenzios rendszerekben jol vizs-
galhato a mintazatképzodés dinamikaja és az aggregatumok belso szerkete,
tovabba egyediilallo lehetdségeket kindlnak az alacsony dimenzids rendsze-
rek statisztikus fizikai aspektusainak, mint példaul a kétdmenzids olvadas
jelensége vagy a strukturalis fazisatalakulasok, tanulmanyozéasara.
Kétkomponensii, tigynevezett binaris kolloidokban két kiilonbozé anyagi
minoséggel rendelkezd részecskéket diszpergalnak viszkozus folyadékban. 1-
lyenkor természetesen a részecskék szamos mas tulajdonsaga is kiilonbozé
lehet, mint példaul a méret, tomeg, toltés, .... A kozelmultban a bindris
kolloidokban szamos strukturaképzodési jelenséget figyeltek meg tjszeri di-
namikai, kinetikai és szerkezeti tulajdonsagokkal. Binaris kolloidok legegy-
szeriibb megvalésitasa azonos részecskék 1:1 aranyu keveréke, amelyek el-
lentétes toltéssel rendelkeznek. Ilyen kolloidok nagyon sok természeti je-
lenségben jatszanak fontos szerepet és szamos ipari alkalmazéasuk lehetséges
a szenyviztisztitastol, az ércfeldolgozason at egészen a gydgyaszatig. Ahhoz,
hogy kiaknazhassuk a benniik rejlo lehetoségeket alaposan meg kell érteniink



a bindris kolloidok struktiraképzédési folyamatait!.

Doktori tanulmanyaim keretében az igynevezett binéris dipolaris vékony-
rétegekben lejatszodo struktiraképzodési folyamatok dinamikajat és szerke-
zeti tulajdonsdgait vizsgdltam. Ezek olyan (kvézi-) kétdimenziés kolloidalis
rendszerek, amelyek két kiillonbozo tipusu részecskét tartalmaznak s a ré-
szecskéknek permanens vagy indukalt dipolmomentuma van. A dipdlmo-
mentum irdanya a részecske-mozgdas sikjara meroleges és a két komponens
esetén ellentétes irdnyitottsdgi. Ezen tulajdonsdgai miatt a bindaris dipolaris
vékonyréteget Ising tipusu kolloidalis rendszernek is hivjak. Csak a kozel-
multban sikeriilt a binéris dipoldris vékonyrétegek elso kisérleti megvaldsitasa.
Ezekben a kisérletekben két kiilonboz6 anyagi mindségli részecskét iilepitet-
tek folyadékban egy edény aljara, majd az alapra meroleges iranyu nagyfrek-
vencias elektromos térbe helyezték. Valtoztatva a rendszer Osszetételét és
a kiils6 tér frekvencidjat aggregacids és kristalyosodasi jelenségeket figyeltek
meg, de technikai okok miatt kvantitativ vizsgalatokra nem volt lehetdség?.

Doktori munkam célja a binaris dipolaris vékonyrétegekben fellépd on-
szervezodési, struktura képzodési jelenségek részletes kisérleti és elméleti
vizsgalata. Meg akartam hatarozni a kétdimenzids kolloidélis rendszer re-
levans paramétereit, amelyek alapvetéen befolydsoljak a mintazatok kiva-
lasztédasat, tovabba fel akartam tarni a rendszer lehetséges strukturainak
spektrumat. Analitikus szamitdsokra és szamitogépes szimulacidkra épitve
vizsgaltam a binaris dipolaris vékonyrétegek statisztikus fizikajat is.

Ijj tudomanyos eredmények

1. Kidolgoztam egy kisérleti eljarast, amely lehetévé teszi a bindris di-
polaris vékonyrétegek kontrollalt eloallitdsat és részletes kvantitativ
vizsgalatat. A kisérletek sordn makroszkopikus méretli részecskéket
allitottam el6 tgy, hogy henger alaki felmagnesezett fém részecskéket
parafa korongokhoz rogzitettem. A parafa korongoknak két fontos
szerepe van a kisérletek soran: (i) egyrészt biztositjadk a kompozit
részecskék vizfelszinen torténd tszasat, azaz a részecskék surlédasmen-
tes kétdimenzids mozgdsat, (i1) méasrészt megakadélyozzak a részecskék
atbillenését, igy rogzitve a dipdlusok iranyat a vizfelszinre merolegesen.
A rendszer két komponenséhez tartozo részecskék dipolmomentuma
ellentétes iranyitottsagu, amelyet a kezdofeltétel 1étrehozasakor kell
bedllitani. Ezzel az egyszerti kisérleti eljarassal sikertilt kikiiszobolni az
irodalomban hasznalt mérési médszerek problémainak jelentos részét:

'H. M. Lépez-Lépez et al., Soft Matter 2, 1025 (2006).
2W. D. Ristenpart, I. A. Aksay, and D. A. Saville, Phys. Rev. Lett. 90, 128303 (2003).



modszeremmel nincs szitkség kiilso gerjeszto térre, igy sikeriilt telje-
sen kikiiszobdlni a hordozé folyadék elektro-hidrodinamikai aramlasat;
a részecskék gyakorlatilag surloddsmentesen mozognak; a kezddéallapot
elééllitasa minden részletében kontrollalhaté. A rendszerben a viszony-
lag nagytomegi részecskék determinisztikus mozgast végeznek, a ho-
mozgdas elhanyagolhaté. A rendszer idéfejlédése optikai mddszerekkel
jol kovetheto, ami lehet6vé teszi a binaris dipolaris vékonyréteg struk-
turaképzidéssel jard folyamatainak részletes kvantitativ vizsgalatéat [R2,
R4].

. Binaris dipolaris vékonyrétegek elméleti vizsgdlatara bevezettem egy
realisztikus modellt, amely figyelembe veszi a rendszer relevans koleson-
hatasait. A kétdimenziés modellben a részecskéket gémbdok reprezen-
taljak, amelyek kozepébe pontszerii dipélust helyezek a mozgas sikjara
merélegesen rogzitett irannyal. A bedgyazé folyadék hatasat a Stokes
fékezési erovel, a részecskék véges méretét pedig a Hertz féle kontaktus
torvénnyel veszem figyelembe. Mivel a hémozgas nem jatszik fontos
szerepet, a rendszer id6éfejlodését a determinisztikus mozgasegyenletek
numerikus megoldasaval, azaz molekularis dinamikai szimulaciéval alli-
tom el6. A dipolaris vékonyrétegben lehetséges molekuléris krisztalyok
eloallitasa, amelyek nagyon érzékenyek a perturbaciokra. Molekuléris
kristalyok termikus gerjesztésekkel szembeni stabilitasanak vizsgalatara
kifejlesztettem egy Brown dinamikai szimulacios programot, amely mar
a sztochasztikus erdket is figyelembe veszi. A szimuldcids programok
mellett kidolgoztam egy adatfeldolgozd programcsomagot is a szimulé-
cids és kisérleti eredmények kiértékelésére [R1, R3, R6].

. Kimutattam, hogy a binaris dipolaris vékonyrétegben alacsony kon-
centracié esetén aggregaciés folyamatok jatszédnak le, amelyek egy-
ben érdekes megvaldsitasat adjak az tugynevezett hetero-aggregacios
folyamatoknak. Kisérleti eszkozokkel feltartam, hogy az aggregacidval
létrejott dipolaris klaszterek fraktalok, amelyek strukturdja atmenetet
mutat az Onelkerilé bolyongds univerzalitasi osztalyabdl a reakcio-
limitalt klaszter-klaszter aggregacié osztdlyaba. Azt talaltam, hogy
az atlagos klaszterméret és klaszter darabszam dinamikus exponensei
a koncentracié novekvé fiiggvényei, és a Vicsek-Family skdlazas csak
a hig kolloid hataresetben teljesiil. A szamitégépes szimuldcidk jo
egyezést mutatnak a kisérleti eredményekkel. Az Gsszevetés egyik ered-
ményeként kideriilt, hogy az érintkez6 részecskék surlodasa kompak-
tabb klasztereket eredményez, amit alacsonyabb fraktaldimenzié jelle-
mez [R1, R3, R5].



4. Kisérleti és elméleti eszkozokkel megmutattam, hogy binaris dipolé-
ris vékonyrétegek aggregiacids folyamatai soran ugynevezett klaszter-
diszkriminaci6 1ép fel, azaz a paros és paratlan szamu részecskét tar-
talmazo klaszterek idofejlodése kiillonbozé. Péaros szamu részecskét tar-
talmazdé klaszterek reakcié képessége nagyobb a paratlanokéndl, ami a
klaszterkoncentracié paros-paratlan oszcillacidira vezet. A klaszterek
morpholégidja és hosszihatotavolsagi, anizotrép kolcsonhatasa alap-
jan magyarazatat adtam a jelenségnek. Sikeriilt megmutatni, hogy
diszkriminacié csak a lancszeri klaszterekre, azaz csak az univerzalita-
si osztalyok kozotti atmeneti klaszterméretig figyelheté meg, tovabba a
komponensek novekvo relativ dipélmomentuma erdsebb effektust ered-
ményez [R3, R5].

5. Kelléen nagy koncentracié esetén a dipolaris vékonyrétegben krista-
lyosodasi folyamat figyelheté meg: véletlenszerti kezdofeltételbdl kiin-
dulva a két komponens részecskéi nagyon gyorsan valtozatos szerkezetii
sikbeli kristalyracsokba rendezédnek. Analitikus szamolasokkal meg-
mutattam, hogy a struktura-kialakulas végallapotat a rendszer hdrom
paraméterének értéke hatarozza meg: a részecskék teljes koncentraci-
6jatol, tovabba a két komponens relativ koncentracidjatol és relativ
dipolmomentumatoél fiiggéen a részecskék haromszogracsba, négyzet-
racsba és kétfajta méh-sejt racsszerkezetbe rendezodhetnek. Analitiku-
san megadtam az egyes racstipusokhoz tartozo paraméter tartomanyo-
kat, tovabba arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy az irodalomban
hasznalt kisérleti technikak az elektro-hidrodinamikai aramlas miatt
nem teszik lehetévé az alacsony stlirtiségii méh-sejt racs megfigyelését.
Kisérleti és szimulaciés eredményeim jé egyezést mutatnak az analitikus
szamolasom eredményeivel [R1, R2, R4].

6. Kimutattam, hogy binaris dipolaris vékonyrétegben létrejohet olyan
molekularis kristalyszerkezet, amelyet kordbban kolloidokban optikai
csapdéak periddikus racsan sikeriilt csak létrehozni. A dipolaris vé-
konyréteg n-mer-jei (épit6kovei) ellentétes iranyitdst dipdlusok kotott
konfigurdcidi, amelyek tavolsag és iranyfiiggo kolcsonhatést mutatnak.
Részletesen elemeztem trimerek kolcsonhatasat és feltdartam, hogy a
transzlacios szabadsagi fokok miatt binaris dipolaris vékonyrétegekben
olyan molekula-kristalyos szerkezetek is létrejohetnek, amelyeket op-
tikai csapdakkal nem lehet megfigyelni. Brown-dinamikai szimulaciok-
kal kimutattam, hogy ezek a molekula kristalyok véges homérsékleten
instabilak, nem nulla homérsékleten véges életidével rendelkeznek. A
kristdlyos allapot életideje a hémérsékletnek és a rendszer méretének



hatvanyfliggvényeként csokken, ami egyszerii Arrhenius tipusi viselke-
déssel nem magyarazhaté. Olyan paraméterek mellett, amikor a trimer-
trimer kolcsonhatas vonzé és taszitd tartoméannyal is rendelkezik, egy
kritikus hémérséklet folott termikus zaj hajtotta aggregacid 1ép fel
négyzetracsos szerkezet klasztereket eredményezve, az igynevezett me-
legitéssel kivdltott fagyds-hoz hasonléan [R6].
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