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I11. A Kkutatasi eredmények ismertetése
I11.1. Az elméleti munka soran elért eredmények

111.1.1 Elektromos és magneses szuszceptibilitas

Az elektroreologiai folyadékok (molekuléris fluidumok) elektromos szuszceptibilitdsdnak
(dielektromos éalland6janak) ill. a magneses kolloidok magneses szuszceptibilitasanak
meghatarozasahoz a fluidum szabadenergiajanak elektromos ill. magneses téreréssegtol vald
fuggését kell ismernink. A két fizikai mennyiség hémérseklet es striseg fuggésének
szdrmaztatdsa matematikailag ekvivalens, ezért az elektromos szuszceptibilitisra
(dielektromos allandora, relativ permittivitasra) kapott 6sszefliggések egyszertien atirhatok a
magneses kolloidok magneses szuszceptibilitasara (relativ. magneses permeabilitasara)
érvényes o0sszefliggesekre. Munkank sordn a Ruelle-fele [1] algebrai perturbaciéelmélet
alkalmazéasaval az an. mean spherical approximation (MSA) keretében [2] meghataroztuk a
dipoléaris (elektromos/magneses) fluidumok szabadenergidjanak térerésségtél valo fliggését. A
szabadenergia térfliggese alapjan meghataroztuk a fluidum dielektromos allandojat ill.
magneses szuszceptibilitasat [03,07]. A termodinamikai perturbacidelmélet an. ,,high field”
—kozelitése alapjan szintén osszefuiggest vezettiink le a dielektromos allandora [O5] majd a
maodszert altalanositva, formulat szarmaztattunk a polidiszperz méagneses kolloidok magneses
szuszceptibilitasara [O7,012]. EIméleti eredményeinket Monte Carlo szimulacios adatainkkal

vetettik 0ssze €s jO egyezést tapasztaltunk.
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Az 1. és 2. &brékon egy reélis polidiszperzitasi méagneses kolloid szuszceptibilitdsdnak
Langevin-paraméter (x, = pm?/(3kT) ahol p a részecskeszam-siiriiség, m a
dipélusmomentum és T a homérséklet) fuggését mutatjuk be kilonbdz6 redukalt
hémérsékleteken. Lathato, hogy a folytonos vonallal brazolt perturbacidéelméleti eredmények
jol egyeznek a Monte Carlo szimulécids adatokkal.

Megallapitottuk, hogy a részecskék kozt hatd diszperzios er6k magneses szuszceptibilitasra
gyakorolt hatasa elhanyagolhatd, azt elsGsorban a magneses dip6lusmomentum hatarozza
meg. Ez utobbi elmélet keretében analitikus formulat adtunk meg a polidiszperz magneses
kolloidok magnesezettségi gorbéinek leirasara. A kozepes nagysadgu magneses terek
tartomanyat kivéve elméleti eredményeink az MC adatokkal 6sszehasonlitva jO egyezést
mutatnak [07,012]. A részecskék (molekuldk) polarizalhatésagat is figyelembe véve a
Wertheim-féle renormélasi elmélet alapjan [3] analitikus formulat szarmaztattunk a dipoléris
fluidumok dielektromos allandojara. Elméleti eredményeinket a Stockmayer-féle modell-
potenciallal kolcsonhatd részecskék alkotta fluidumra teszteltiik, és MC szimulacids
eredmeényekkel valo dsszehasonlitas sordn jo egyezést kaptunk [03,06]. Az elektroreoldgiai
folyadékok dielektromos tulajdonsagainak modellezésére bevezettik a polarizalhatd
merevgdmbi modellt. A renormat perturbacidéelmelet keretében szarmaztatott elméleti
eredményeinket MC szimul&cids és kiserleti adatokkal dsszevetve megallapitottuk, hogy a
modell alkalmas a szilikonolaj - (veggémb elektroreoldgiai fluidumok dielektromos
tulajdonséagainak leirdsara [04,018]. Az elméletet és annak MC szimulacids tesztelését
kétkomponensi elegyekre is elvégeztik [018].

A termodinamikai perturbacioelméletek nagy hatranya, hogy kiilsé tér hianyaban nem veszik
figyelembe a fluidumban kialakul6 orientaciés anizotropiat. Az anizotrop rendszerek
dielektromos tulajdonséagainak vizsgalatara a Groh és Dietrich [4] altal bevezetett modositott
atlagtér-elmeleten alapuld strtségfunkcional elméletet terjesztettik ki t6bbkomponensi
dipolaris fluidumokra [O8, 010, O13]. A tébbkomponensii Kiterjesztésre a polidiszperzitas
figyelembevétele miatt volt sziksegunk. Az igy kapott elmélet magneses kolloidokra is

sikeresen alkalmaztuk [O10].



I11.1.1 Fazisegyensulyi szamitasok

Az el6z6 pontban emlitett ,,high field” kozelités alapjan meghataroztuk a dipolaris-Yukawa
potenciéllal [5,6] modellezett fluidumok g6z-folyadék egyensulyat, ill. ezen fazisegyensuly
kils6 tértél vald fliggését [O5]. A modositott atlagtér siiriiségfunkcional elmélet alapjan
vizsgaltuk a kétkomponensii Stockmayer fluidum globalis fazisegyensulyat [08,013]. A
magneses kolloidok biner elegyként vald leirasa elsé kozelitése lehet az altalanos polidiszperz
targyalasnak [O13].

Az elektroreoldgiai folyadékok és magneses kolloidok oszlopos fazisainak egyensulyat
tisztazando, elsé kozelitésként a vékony és vastag (dipdlus momentum nélkuli) oszlopok
fazisegyensulyat vizsgaltuk kulsé elektromos/méagneses tér jelenlétében a folyadekkristalyos
fazisatalakuldsok Onsager elméletét felhasznalva [O21]. Elvéarasainknak megfeleléen a lancok
(oszlopok) polarizaciés viszonyainak fliggvényében tobb topoldgiailag kilénb6z6
fazisdiagramot taldltunk. Eredményeinket, amelyek a tovabbi perturbacioelméleti
szamitasokhoz referenciarendszeriil szolgalnak a folyadékkristalyokra altalanositva
fogalmaztuk meg. A lancok flexibilitasénak és dipolusmomentumanak figyelembevétele
tovabbi kutatasok targyat képezi.

I11.2. A szamitogépes szimulacidos munka soran elért eredmények
A ferrofluidumok elméleti tanulmanyozédsara j6l alkalmazhaté dipolaris

modellrendszerek szimul&cios vizsgalata terén a kovetkezé eredményeket értiik el:

111.2.1 Ferrofluidumok magnesezettsége és magneses szuszceptibilitasa

Magnesezettségi gorbéket szamoltunk olyan magneses modellfluidumokra, amelyekben a
részecskekoncentraciot és az atlagos magneses momentumot kisérleti adatok alapjan
rogzitettik [O7]. A polarizacid, a magnesezettség és a mikroszerkezet kozotti kapcsolatot
kanonikus Monte Carlo szimulacidk sorozataval hataroztuk meg, es megallapitottuk, hogy a
magnesezettség altalaban nagyobb a polidiszperz rendszerekben, mint monodiszperz
megfelel6jikben.



111.2.2 Fazisszeparacié ferrofluidumokban

Ferrofluidumok fazisszeparacioja tekintetében is foként a polidiszperzitds hatasat vizsgaltuk
kills6 magneses tér jelenlétében [09,011]. Gibbs sokasagl Monte Carlo mddszer
felhasznalasaval  ferrofluidumok  kisérletileg  méar  bizonyitott  folyadék-folyadék
fazisszeparacioit tanulmanyoztuk kiils6 magneses ter jelenlétében és a nelkil. A vizsgalt
realisztikus polidiszperzitasu rendszerekben amellett, hogy a fazisegyensulyi siiriiséggorbék a
monodiszperz megfeleldikhez képest Osszeszikiltek, és a kritikus hémérsékletek felfelé
tolédtak, a magneses telitési effektus is kifejezettebb volt. A szimulacids feladatot
bonyolitotta, hogy egy adott atlagos magneses momentummal rendelkez6, adott
polidiszperzitasu rendszer egyetlen, a kritikus pontot is magéaba foglald teljes fazisegyensulyi
striiséggorbéje csak iterativ. mddon, fazisegyensulyi gorbék sorozatanak felvételével
hatarozhatd meg. E munka folytatdsaként sztik eloszlasgorbével rendelkez6 polidiszperz
ferrofluidumok kalorikus tulajdonsagait (pl. hékapacitas) is szamoltuk és elemeztik a
folyadék-folyadék egyensuly kornyezetében, eés a kiills6 méagneses térnek a hékapacitasra
gyakorolt igen jelent6s hatdsat allapitottuk meg [O15]. Itt m&r mind a felhésddési (,,cloud-")
gorbék kozelité szimulaciés meghatarozasat sikerilt elérni, mind az allando polidiszperzitas
kvazi-folytonos megvalositasara, a ,,végesmeéret”-effektus szamottevé csokkentésére sikertlt
(az un. semigrand Monte Carlo eljarason alapuld) szimulacios metodikat kidolgozni.

A féazisegyensulyi szimulacios metodikai fejlesztés terén elért tovabbi eredményink, hogy a
Taylor-sorfejtéses modszerek és a Gibbs-sokasagt szimulaciok kombinacidjabol fakado
lehetéségek korabbi vizsgalatait lezarva, az altalunk elézéleg kidolgozott Gibbs-sokasagu

Monte Carlo modszerekhez javasoltunk hatékony extrapolacios eljarast [01,014].

111.2.3. Ferrofluidum filmek szimul&cios vizsgalata

A polidiszperzitas szimuldcidban tortéené kvazi-folytonos megvalositasara az elézéekben
hasznélt Uj eljaras tovabbi finomitasat javasoltuk a kdvetkez6 munkankban, amelyben
egyrétegii  polidiszperz  ferrofluidumfilmek magneses viselkedését tanulmanyoztuk
[016,017]. Itt  legertékesebb  eredményinknek a  magneses  szuszceptibilitas
rendszerdimenziotol valo fuggésének feltérképezését tekintjik. A szuszceptibilitas mind a
részecskemozgas szabadsagi fokanak ndvekedtével, mind a polidiszperzitds bevezetésével
nagyobb lesz. Eddigi 6sszes vizsgalatunk a polidiszperz ferrofluidumok atlagnal Iényegesen
nagyobb dip6lusmomentummal rendelkez6 részecskeéinek a magneses tulajdonsagok
kialakitasaban bet6ltott kitlintetett szerepét egyértelmtien kimutatta. Ez 0sszecseng egy friss

kilfoldi kutatas megallapitasaval, mely szerint polidiszperz rendszerek fluidum-fluidum



fazisegyensuly helye rendkivil érzékeny az eloszlasgorbe felsé vége (a ritka nagymereti

részecskék tartomanya) alakjanak Kis részleteire is [7].
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A 3. dbra a magneses szuszceptibilitas rendszerdimenziétol vald fliggését mutatja be, a
vonalak az elméleti eredményeket a szimbdlumok a MC szimulécids adatokat reprezentaljak.

A jel6lések azonosak a [016] k6zleményiunkben hasznaltakkal.

111.3. A kisérleti munka soran elért eredmények

111.3.1. Lanceloszlas mikroszkdpos vizsgalata

Videomikroszkopos technikat fejlesztettiink ki elektroreoldgiai folyadékok kiilsé elektromos
tér hatdsara bekovetkez6 lancosodasanak vizsgélatara [02,04]. A Kkulsé elektromos tér
valtoztatdsdval meghataroztuk a kialakuld részecskelancok meéret szerinti eloszlasat.
Vizsgaltuk a kuilsé elektrosztatikus tér hatasideje és a lanceloszlas 0sszefiiggését.
Megmutattuk, hogy a sztatikus és a periodikusan véltakozd kilsé terek més-mas tipusu
lanceloszlast eredményeznek. Kisérleti eredményeinket molekuléris dinamikai szimulacios
adatokkal is 0sszevetettiik, és a lanceloszlasra jo egyezést taldltunk. A szamitogépes

szimulacio soran az elektroreologiai részecskeket egy puha-gémbi potenciallal modelleztik.

111.3.2. Elektroreoldgiai folyadékok dielektromos tulajdonsagai
Kiserleti mddszert dolgoztunk ki a lancok ,,befagyasztasara”, ami igy lehetéve tette a statikus

relativ permittivitas lanceloszlastdl vald fiiggésének mérését. Munkank soran bariumtitanat-



miigyanta kompozit lancosodasat vizsgaltuk kilonb6zé intenzitasu elektrosztatikus terekben.
A Kkiserleti részecske-lanc eloszlasfuggvények kvalitativ egyezést mutattak a szimulacios és
strtsegfunkcional elméleti szamitasok soran nyert eloszlasfliggvényekkel [019,020].

111.3.3. Magneses fluidumok szuszceptibilitdsanak vizsgalata

Kiserleti berendezést fejlesztettiink ki magneses fluidumok szuszceptibilitdsanak kilsé
sztatikus magneses térben torténé mérésére. Berendezésiinkben a minta hossztengelyével
parhuzamos és arra meréleges sztatikus teret egyarant elé tudunk allitani. A fluidum mérés
alatti termosztalasanak megoldasaval jelenleg a 240 K — 370 K hémérsékletintervallumban
tudunk vizsgalatokat elvégezni [012,022]. A kulsé tér hatasara bekodvetkezé szuszceptibilitas
valtozasokat egyértelmiien a fluidum részecskéinek orientacios valtozasaval és a részecskék
lancokba szervezédésével tudjuk magyardzni. A 4. &bran a laboratériumunkban épitett

magneses szuszceptibilitds méro keszilék dsszeallitasat mutatjuk be.
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111.3.4. Inverz méagneses fluidumok szuszceptibilitasanak vizsgalata

Az altalunk elgallitott magnetit alapi magneses fluidumban néhany mikronos méagnesesen
inaktiv inaktiv részecskéket (aluminium-oxid, tveg) diszpergalva inverz-magneses fluidumot
allitottunk el6. Kuls6é sztatikus magneses ter alkalmazésaval, az altalunk 0Osszeallitott
videomikroszkopos technikaval megfigyeltiik az inaktiv részecskék lancokba szervezédését.
A jelenséget az elektroreoldgiai fluidumok lancosodasaval magyaraztuk. Az inverz-méagneses
fluidum mégnesezettségének és magneses szuszceptibilitdsdnak kiillsé magneses tér hatdsara
bekOvetkez6 valtozasat a polarizalhaté merevgdémb — dipolaris merevgémb elegy modell
[O18] perturbacioelméleti leirasa alapjan targyaltuk [019,023]. Eziranyl eredményeinket

folyoirat cikk formajaban a kdzeljovében fogjuk publikalni.
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