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I. Haszn§lt rºvid²t®sek 

LDA (low density amorphous): alacsony sŤrŤs®gŤ ¿veg 

HDA (high density amorphous): nagy sŤrŤs®gŤ ¿veg 

 

I I.  Bevezet®s 

A v²z egy kºzismert k®miai anyag, amellyel a h®tkºznapjainkban is rendszeresen 

tal§lkozunk. Nem is gondoln§nk arra, hogy a kicsiny ®s egyszerŤ v²zmolekul§kb·l fel®p¿lŖ 

tºmbf§zisok mennyi szokatlan tulajdons§ggal rendelkeznek. Ha a met§nnal, mint egy 

Ărendesenò viselkedŖ anal·g anyaggal hasonl²tjuk ºssze, akkor tºbb mint 60 tulajdons§g§r·l 

mondhatjuk el, hogy anom§lis.1 Ezek kºz¿l az §tlagember sz§m§ra is ismert, hogy a v²z 4 ÁC-

on a legsŤrŤbb, ®s a h®tkºznapi (hexagon§lis) j®g 0 ÁC-on m®rt sŤrŤs®ge csak 0,917 g/cm3. 

Az anom§li§k oka, hogy a v²z egy szerkezettel rendelkezŖ folyad®k. A benne tal§lhat· 

hidrog®nkºt®sek biztos²tj§k kondenz§lt f§zisainak koh®zi·s energi§j§t. A v²zmolekula 

geometri§j§nak, illetve elektronszerkezet®nek kºvetkezm®nyek®ppen egy v²zmolekula n®gy 

hidrog®nkºt®sben vehet r®szt, kettŖben mint proton-donor, kettŖben mint proton-akceptor. Ez 

a n®gyes, tetra®deres elrendezŖd®s tal§lhat· a hexagon§lis j®g elemi cell§j§ban. A v²z b§r 

sŤrŤbb, mint a j®g, energiatartalma kisebb, mivel a n®gyes koordin§ci· itt nem tºk®letes. (Az 

olvad§si szabadentalpia 0 ÁC-on 6 kJ/mol.) A kºt®sek a kovalens kºt®sekn®l gyeng®bbek, az 

elektronfelhŖk kºlcsºnºs polariz§lhat·s§g§b·l sz§rmaz· van der Waals-erŖkn®l erŖsebbek, 

²gy szobahŖm®rs®kleten felszakadhatnak ®s ¼jrak®pzŖdhetnek. Ennek ellen®re a v²z 

szerkezete ®rz®kelhetŖ, amit tºbb tulajdons§ga is mutat. Az egyik legl§tv§nyosabb ezek kºz¿l 

a viszkozit§snak nyom§s hat§s§ra tºrt®nŖ v§ltoz§sa. Magas hŖm®rs®kleteken a viszkozit§s a 

monoton nŖ a nyom§ssal, hasonl·an a Ănorm§lisò folyad®kokhoz. Alacsony hŖm®rs®kleten 

azonban, ahol a v²z szerkezete m®g megtartott, a nyom§s nºvel®se csºkkenti a viszkozit§st 

egy bizonyos ®rt®kig, majd a viszkozit§s nŖni kezd.2 

A v²z anom§lis viselked®s®nek egyik lehets®ges magyar§zat§t 1992-ben sz§m²t·g®pes 

szimul§ci·k alapj§n Poole ®s munkat§rsai vetett®k fel.3 A kiindul·pont az volt, hogy a 

nyolcvanas ®vekben k²s®rletek sor§n k®tf®le amorf jeget tudtak elŖ§ll²tani. Ezek az ¼n. Ălow-

density amorphousò (LDA, alacsony sŤrŤs®gŤ amorf), ®s a Ăhigh-density amorphousò (HDA, 

nagy sŤrŤs®gŤ amorf) f§zisok voltak. Az elŖbbi sŤrŤs®ge ~0,94, az ut·bbi® ~1,17 g/cm3. A 

sz§m²t·g®pes szimul§ci· azt val·sz²nŤs²tette, hogy ez a k®t amorf f§zis annak a jele, hogy 

alacsony hŖm®rs®kleten k®t, egym§ssal egyens¼lyban l®vŖ v²zf§zis l®tezik. A hipot®zist 

k²s®rletileg eddig nem lehetett bizony²tani, mert a f§zisegyens¼ly kritikus pontj§nak a helye 
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190 K t§j§n tal§lhat·, a vizet azonban eddig m®g nem siker¿lt -50 ÁC al§ hŤteni. Amennyiben 

ez a hipot®zis igaz lenne, akkor k¿lºnf®le m·dokon ºsszhangba lehetne hozni a v²z 

anom§li§it, amelyek elsŖdlegesen sz®lsŖ®rt®ket mutat· viselked®sekben nyilv§nulnak meg. A 

szimul§ci·k ®s kism®rt®kben a m®r®sek is lehetŖs®get ny¼jtanak arra, hogy trendek alapj§n 

extrapol§ljanak magasabb hŖm®rs®kletek ir§ny§ba. Az ¼n. Widom-vonal a szuperkritikus 

tartom§nyban a k®t ¿vegf§zist elv§laszt· gºrbe kritikus ponton t¼li meghosszabb²t§sa a 

folyad®kf§zis tartom§ny§ban. JellemzŖje, hogy b§r itt szigor¼an v®ve csak egy f§zisr·l van 

sz·, a keresztben sz§molt tulajdons§gok gºrb®i (hŖm®rs®klet - sŤrŤs®g, hŖm®rs®klet - izoterm 

kompresszibilit§s) inflexi·t mutatnak. Ilyenform§n mintegy a f§zisegyens¼lyi gºrbe 

folytat§s§nak tekinthetŖ. 

A v²z vizsg§lat§nak ma m§r elengedhetetlen elem®t k®pezik a sz§m²t·g®pes 

szimul§ci·k. A legtºbb modellnek azonban vannak hi§nyoss§gai. Az SPC/E4 ®s a TIP5P5,6 

elterjedt nem polariz§lhat· v²zmodellek. Az SPC/E4 modell sŤrŤs®gmaximuma7 241 K-en van 

1,012 g/cm3 ®rt®kkel, fagy§spontja8 215 K, ®s a f§zisdiagramja kvalitat²van sem helyes9. A 

TIP5P5,6 modell sŤrŤs®gmaximuma 285 K-en van 0,989 g/cm3 ®rt®kkel10 ®s a j®gf§zis§nak 

sŤrŤs®ge 0,97-0,98 g/cm3. Mindk®t modell g§zf§zisbeli klaszterei hib§sak11, ez bizonyos 

m®rt®kig a folyad®kf§zisban is megmarad.12 

Munk§m sor§n a nemr®g kifejlesztett BK3 v²zmodellt haszn§ltam.13 Ez egy 

polariz§lhat· modell, amely a v²z tulajdons§gait pontosan vagy legal§bb kvalitat²van helyesen 

becsli az eg®sz f§zisdiagram tartom§ny§ban. A sŤrŤs®gmaximuma 277 K hŖm®rs®kleten 

jelentkezik 1,00 g/cm3 sŤrŤs®ggel. A hexagon§lis j®g sŤrŤs®ge 273 K-en 0,917 g/cm3 . A 

fagy§spontja 250 K, ugyan¼gy, mint a TIP4P/2005 modellnek14. Đgy tŤnik, hogy az egyszerŤ 

elektrosztatikus modelleknek 0,2-0,3 kJ/mol koh®zi·s energia-hi§nyuk van a hexagon§lis j®g 

eset®ben, amely ennek a probl®m§nak a megold§s§hoz sz¿ks®ges lenne. Alacsony 

hŖm®rs®kleten a sŤrŤs®g ®s f§zisstabilit§s le²r§s§ban a BK3 ugyanolyan j·, mint a 

TIP4P/2005.14 Nagyon nagy nyom§sok eset®n (j®g VII-re) a BK3 becsl®sei jobbak ®s 

pontosan kºzel²ti a relat²v permittivit§s sŤrŤs®gf¿gg®s®t is. Ennek a k®t tulajdons§gnak a 

j·s§ga a BK3 polariz§lhat·s§g§b·l kºvetkezik. Felt®telezhetŖ tov§bb§, hogy polariz§lhat· 

term®szete a strukt¼ra le²r§s§t is pontos²tja, mivel a dip·lusmomentuma nem konstans, hanem 

a kºrnyezet polariz§l· hat§sainak az eredŖjek®nt jºn l®tre.13 

Szakdolgozatom elŖzm®nye egy elŖzŖ ®vben Varga Imre K§rollyal kºzºsen ²rt 

tudom§nyos di§kkºri dolgozatunk15, amin alapul· cikk¿nket a J. Chem. Phys.-hez adtuk le. 

Erre szervesen ®p¿l mostani dolgozatom, ²gy ennek l®nyeges r®szeit valamint a jelenleg 

folytatott kutat§som m§r kºzºlhetŖ eredm®nyeit tartalmazza. 
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A dolgozatban a v²zszerkezet vizsg§lat§nak eredm®nyeit fogom bemutatni. Sokan 

v®geztek ilyen ir§ny¼ kutat§st, de tºbbnyire a h®tkºznapi kºr¿lm®nyek kºzºtti vizen. £n 

alapvetŖen a t¼lhŤtºtt, sokszor nagy nyom§s alatti §llapotokat vizsg§lom, k¿lºnºs tekintettel a 

Widom-vonal k®t oldal§ra, valamint a szimul§ci·val elŖ§ll²tott LDA ®s HDA f§zisok 

modelljeit is.15 Sz§molom a tetra®deress®get ®s viszony²t§si alapk®nt a hidrog®nkºt®sek 

ar§ny§t. E vizsg§latom abban t®r el a kor§bbiakt·l, hogy a tetra®deress®get ®s a 

hidrog®nkºt®seket egym§st·l f¿ggetlen¿l sz§m²tom. B§r a tetra®deress®g oka a 

hidrog®nkºt®ses h§l·zat l®te, defini§lhat· azok n®lk¿l, az oxig®n-oxig®n alr§csra vonatkoz· 

geometriai krit®riumok alapj§n. Hidrog®nkºt®sek term®szetesen szab§lyos tetra®deress®g 

n®lk¿l is l®trejºhetnek, viszont a ford²tott helyzetben a tºk®letes tetra®deres rend val·sz²nŤs²ti 

a n®gy hidrog®nkºt®st. 

A kºvetkezŖ fejezetben le²rom azt a k®tparam®teres m·dszert, amit a tetra®deress®g 

meghat§roz§s§ra haszn§lok, ®s megadom azokat a geometriai hat§rokat is, amelyeken bel¿l a 

hidrog®nkºt®seket azonos²tom. Ezenk²v¿l sz§m²tottuk Varga Imre K§rollyal az oxig®n-oxig®n 

alr§cs parci§lis p§rkorrel§ci·s f¿ggv®ny®t, amelyet felbontunk a mindenkori elsŖ, m§sodik, 

harmadik, stb. szomsz®dokt·l sz§rmaz· j§rul®kokra.15-16 Ezt tov§bbfejlesztve jelen 

dolgozatomban a molekul§k tetra®deress®ge valamint az ºtºdik szomsz®djuk helyzete szerinti 

felbont§sokat is kºzlºm. Ezzel a felbont§ssal az a c®lom, hogy megvizsg§ljam a v²z finomabb 

szerkezet®t, a tetra®deres molekul§k kºr¿lºtti strukt¼r§t, valamint hogy l®trejºnnek-e benne 

sŤrŤsºd®sek ®s ritkul§sok. A IV. fejezetben bemutatom a vizsg§lataim eredm®nyeit. 

 

I II. A vizsg§lati m·dszerek 

A molekuladinamikai szimul§ci·kat a csoport §ltal a BK3 modellre k®sz²tett Fortran 

90 nyelvŤ k·ddal v®geztem.13 A hŖm®rs®kletet Nos®-Hoover-termoszt§ttal17, a nyom§st 

Andersen-baroszt§ttal18 szab§lyozza a program, m²g a mozg§segyenleteket a Martyna ®s 

munkat§rsai §ltal le²rt explicit ®s reverzibilis integr§torral19 oldja meg 2 fs-os idŖl®p®ssel. A 

kvaternionos form§ban ²rt k·d a termoszt§lt rot§ci·s mozg§sra a Rozmanov ®s Kusalik §ltal 

kºzºlt m·dszert haszn§lja20, a Coulomb-kºlcsºnhat§sra pedig Ewald-ºsszegz®st alkalmaz21. 

A lev§g§si sug§r a direkt r®szre 11 ¡. A nem elektrosztatikus potenci§ltagok hossz¼ t§v¼ 

j§rul®kait a k·d a szok§sos m·don kezeli. A rug·s tºlt®sek helyzet®t 3 l®p®ses iter§ci·val 

sz§m²tja egy m§sodrendŤ prediktort alkalmazva.22 A molekul§k sz§ma 432 illetve 500 a 

szimul§ci·s dobozban. Az §tlagok gyŤjt®s®nek idŖtartama 200 ®s 500 ns kºzºtt v§ltozott. Az 

egyes §llapotokat fokozatos hŤt®ssel ®s nyom§snºvel®ssel hoztam l®tre. A fut§sok §ltal 
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egyenletes idŖkºzºnk®nt ki²rt §llapotokat §ltalam ²rt Fortran 90 programok seg²ts®g®vel 

dolgoztam fel. 

 

II I.1. A tetra®deress®g param®terei 

A tetra®deress®g vizsg§latakor az oxig®n-oxig®n alr§cs geometri§j§nak szab§lyoss§g§t 

vizsg§lom. A tetra®deress®g vizsg§lat§ra a legk®zenfekvŖbb egy Euler-szºges megkºzel²t®s 

lenne, ekkor egy szab§lyos tetra®derhez viszony²tan§m a molekul§k geometri§j§t. A vizsg§lt 

molekula oxig®nj®t ®s ennek a tetra®dernek a kºz®ppontj§t az orig·ba helyezve a molekula 

elsŖ n®gy szomsz®dja §ltal alkotott tetra®dert a szab§lyoshoz legjobban illeszkedŖ §llapotba 

forgatn§m, majd az egyes ºsszep§ros²tott cs¼csok p§ronk®nt vett t§vols§g§nak 

n®gyzetºsszeg®vel jellemezn®m a tetra®deress®get. Min®l kisebb lenne ez az ®rt®k, ann§l 

tetra®deresebbnek sz§m²tana a kºzponti molekula. A m·dszer elŖnye, hogy egy ®rt®kkel 

jellemezn® a tetra®deress®g m®rt®k®t. Sz§m²t§si ig®nye azonban nagy lenne, mivel a 

beforgat§skor nagymennyis®gŤ konfigur§ci·t kellene v®gign®zni molekul§nk®nt, ha kis 

szºgekkel forgatva keresn®m a legkºzelibb §llapotot. R§ad§sul nagyon szab§lytalan mint§kra 

az egy®rtelmŤs®g kezel®se is gondot okozna. 

A leggyakrabban haszn§lt defin²ci· a tetra®deress®g m®rt®k®t a szomsz®dok 

poz²ci·j§b·l sz§molt szºggel jellemzi: 
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ahol i a kºz®pponti, j ®s k a szomsz®dos atomok indexei ®s az Or -k az oxig®n-oxig®n 

t§vols§gok. A koszinusz f¿ggv®ny egy m§sik egyenlet23
24

-
25

26 r®szek®nt kºnnyen haszn§lhat· a 

tºk®letes illeszked®sre, ahol a tetra®deress®g m®rt®k®t a 
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egyenlet adja meg. Egy N r®szecsk®bŖl §ll· rendszerre a kºvetkezŖ §tlag ®rt®ke 0-t·l 1-ig adja 

meg a jellemzŖ tetra®deress®get 
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Ezzel anal·g formul§t ²rt le Matsumoto is.27  

Rendezetlen rendszerben alternat²vak®nt gyakran sz§molj§k a gºmbi harmonikusok 

invari§nsait.23,28
29

-30 Itt az ºsszes lehets®ges invari§ns jellemezn® a szimmetri§t, de a tetra®deres 

szimmetri§n§l a szerzŖk nagy r®sze csak a 6-os tagot sz§molja. A m·dszer probl®m§ja, hogy 

az invari§nsok ®rt®k®t nem lehet kvantitat²v m·don a rendszer szerkezet®hez kºtni. Egy 

lehetŖs®g, amit McGreevy ®s munkat§rsai alkalmaztak, hogy kisz§molt§k az invari§nsokat 

v®letlenszerŤen torz²tott elrendez®sekre, majd ºsszehasonl²tott§k ezeket a szimul§ci·kkal 

sz§molt ®rt®kekkel.31 

Egy param®ter haszn§lata helyett kettŖt v§lasztottam.32 Az §ltal§ban haszn§lt 

szºgf¿ggŖ param®ter egy vari§nsa 

23

1

4

1 3

1
cos

32

3
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= +=

ö
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æ
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+=

j jk

ijkQA q       (4) 

mellett haszn§ltam egy m§sik kifejez®st is, amely a szomsz®dok kºz®pponti atomt·l vett 

t§vols§g§nak az egyformas§g§t vizsg§lja 
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Az §tlagos t§vols§g klaszterenk®nt v§ltozott: 

ä
=

-=
4

14

1

j

i

O

j

Oi rrr .        (6) 

Mivel a sŤrŤs®g v§ltozik a k¿lºnbºzŖ §llapotokra, a n®gyes®vel vett §tlagos t§vols§g 

v§laszt§sa elŖnyºsebb, mint egy §lland· §tlag. 
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1-2. §br§k: Tetra®deres konfigur§ci· gyakoris§ga a QD ®s a QA ®rt®kek f¿ggv®ny®ben 

Az 1. ®s a 2. §bra a tetra®deres konfigur§ci·k eloszl§s§t mutatja. A diagramon 

felt¿ntettem, hogy adott param®ter®rt®kek mellett a v²z k¿lºnbºzŖ §llapotaiban milyen 

ar§nyban tal§ln§nk tetra®deres elrendezŖd®seket. 

A k®t sz§m®rt®ket visszaad· f¿ggv®ny eredm®nyeibŖl egy kont¼rdiagramot 

k®sz²tettem ï ehhez §br§zoltam a k®t param®ter f¿ggv®ny®ben a tetra®deres molekul§k sz§m§t 

(3-4. §br§k). L§that·, hogy a tetra®deress®g m®rt®ke az ellipszisek ment®n egyforma. A 270 

K-es j®gre (3. §bra) egy-egy szintvonalat k¿lºn §br§zolva (ahol a molekul§knak egy 

meghat§rozott h§nyada tetra®deres), ellipszist illesztettem a pontokra (mint az 5. §br§n); az 

²gy kapott ellipszisek egyik nagytengely®t §br§zolva a m§sik f¿ggv®ny®ben a pontokra 

line§ris f¿ggv®ny volt illeszthetŖ: 

31 1053,710741347,1 -Ö+ÖÖ= QDQA .       (7) 

ĉgy egy krit®rium egy ®rt®kkel jellemezhetŖ, ami ugyanakkor mindk®t param®ter 

®rt®k®t jelzi. Egy molekul§r·l a k®t param®ter ºsszevon§sa alapj§n dºntºm el, hogy 

tetra®deresnek tekintj¿k-e, a kºvetkezŖ egyenlet teljes¿l®se szerint: 1

22
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å

cutcut QD

QD

QA

QA
. 



10 

  

3-4. §br§k: A k®t param®ter f¿ggv®ny®ben §br§zolva a tetra®deress®g 273 K hŖm®rs®kletŤ 

j®gre illetve 298 K hŖm®rs®kletŤ v²zre 

  

5. §bra: Szintvonalak, ahol a molekul§k egy 

bizonyos h§nyada tetra®deres a 270 K-es j®g 

eset®n 

6. §bra: Tetra®deres molekul§k ar§ny§nak 

v§ltoz§sa a nyom§ssal k¿lºnbºzŖ param®terek 

mellett 

A tetra®deress®get tºbbf®le QDcut krit®riummal is vizsg§ltam, mielŖtt kiv§lasztottam 

volna a megfelelŖt; a cut1: QDcut = 0,0030, cut2: QDcut = 0,0033 ®s a cut3: QDcut = 0,0035 

krit®riumokkal §br§zolva a tetra®deres molekul§k ar§ny§t, l§that·, hogy a trendek 

v§ltoz§s§ban nem okoz k¿lºnbs®get a param®ter v§ltoztat§sa, csak ar§nyosan csºkkenti a 

kapott ®rt®ket a szigor¼bb param®ter. (Az §br§n a cut1 krit®riummal kapott eredm®nyeket 

csak k®t hŖm®rs®kleten t¿ntettem fel az §ttekinthetŖs®g kedv®®rt.) A dolgozat k®sŖbbi r®szei 

sor§n a cut2 param®tert fogom haszn§lni, amennyiben nem jelzek m§st. Ez az Errington ®s 

munkat§rsai §ltal haszn§lt egyenlet 0,74-es ®rt®k®nek felel meg.25 Ez egy viszonylag laza 

krit®rium, de a trendek v§ltoz§sa nagyon hasonl· a szigor¼bb lev§g§s eset®n is. ĉgy jobban 

tudom vizsg§lni a klaszterek l®trehoz§s§ra val· hajlamot. Egyes vizsg§latokn§l bevezettem 

egy szigor¼bb lev§g§si krit®riumot, hogy a finomabb v§ltoz§sokat is meg tudjam figyelni, ez 

a cut4: QDcut = 0,0024 krit®rium, k¿lºn jelzem, ahol ezt haszn§ltam. 
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£rdekes azt is tudni a tetra®deres molekul§kr·l, hogy kapcsol·dnak-e egym§shoz, 

vagyis alkotnak-e ºsszef¿ggŖ szab§lyosabb r®szeket a v²zben, vagy ink§bb egyenletesen 

sz®tsz·r·dva tal§lhat·ak meg. Ennek vizsg§lat§ra ²rtam egy gr§fkeresŖ programot, ami a 

tetra®deres molekul§kb·l fel®p¿lŖ klasztereket sz§molja ºssze, ®s megadja azt is, hogy 

mekkora m®retŤ gr§f milyen gyakori, illetve a molekul§k h§nyad r®sze tal§lhat· meg akkora 

gr§fban. 

Klaszter-eloszl§st vizsg§ltak kor§bban m§sok is. Errington ®s munkat§rsai a (2) 

egyenlet alapj§n gyŤjtºtt®k a tetra®deres elrendezŖd®seket.25 A t§vols§g szerinti 

szab§lyoss§got azonban nem vizsg§lt§k, puszt§n az OO g(r) elsŖ minimum§n§l t§volabbi 

molekul§kat nem vett®k figyelembe. Az Ŗ klasztereik a kºzelebbi vizsg§latok alapj§n dºntŖen 

line§ris objektumok voltak, ®s a klaszterek §ltal lefedett t®rr®szre kisebb sŤrŤs®get kaptak. Az 

alak vizsg§lat§ra elŖszºr kisz§moltam a leghosszabb OO t§vols§gokat a legal§bb 200 

molekul§t tartalmaz· klasztereken bel¿l, ennek a molekul§k sz§m§hoz viszony²tott ar§ny§b·l 

val·sz²nŤs²thetŖ, hogy a BK3 modell klaszterei nem line§risak, hanem szigetszerŤek. Ezekre 

a nagyobb ºsszef¿ggŖ tetra®deres dom®nekre megvizsg§ltam a molekul§knak a klaszteren 

bel¿li szomsz®daik sz§ma szerinti eloszl§s§t (1. t§bl§zat). Line§ris objektumok eset®n a kettŖ 

szomsz®ddal rendelkezŖ molekul§knak kellene domin§lniuk, de fŖleg alacsony hŖm®rs®kleten 

ezek ar§nya igen kicsi: 210 K eset®n tºbb, mint a vizsg§lt molekul§k fel®nek n®gy tetra®deres 

szomsz®dja volt. A hŖm®rs®klet nºvel®s®vel fokozatosan nŖ az egy ®s a k®t szomsz®dos 

molekul§k ar§nya, de m®g a term®szetes kºr¿lm®nyek kºzºtt is maradnak h§rom-szomsz®dos 

molekul§k sz§mottevŖ ar§nyban, ²gy b§r hossz¼k§sabbak ezek, mint az alacsonyabb 

hŖm®rs®kletŤ klaszterek, m®g mindig maradnak szigetszerŤ r®szeik is. Teh§t a BK3 modell 

klaszterei m®g szobahŖm®rs®kleten is bizonyos m®rt®kben szigetszerŤek. A k¿lºnbºzŖ 

eredm®ny oka lehet, hogy az Errington ®s munkat§rsai §ltal vizsg§lt rendszer feleakkora volt, 

mint az §ltalam vizsg§lt (256 molekula), ®s az §ltaluk haszn§lt potenci§l a nem polariz§lhat· 

SPC/E modell volt. 
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Szomsz®dok 

sz§ma 
210 K 230 K 250 K 270 K 290 K 300 K 

0 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 0,000 

1 0,015 0,061 0,129 0,182 0,199 0,202 

2 0,097 0,222 0,325 0,378 0,393 0,397 

3 0,327 0,396 0,367 0,325 0,310 0,312 

4 0,560 0,321 0,179 0,115 0,098 0,090 

1. t§bl§zat: A 200-n§l nagyobb elemsz§m¼ klaszterekben a molekul§k 

klaszteren bel¿li szomsz®djainak sz§ma szerinti eloszl§sa 1 bar nyom§son, 

k¿lºnbºzŖ hŖm®rs®kleteken 

A tetra®deres molekul§k csoportalkot§s§t megn®ztem a cut1 ®s cut3 krit®riumokkal is, 

ahol azt a v§rhat· eredm®nyt kaptam, hogy megengedŖbb param®terek mellett (ahol tºbb a 

tetra®deres molekula) nagyobb a klaszterek elemsz§ma. A 250 K hŖm®rs®klet mellett k®sz¿lt 

szimul§ci·k eredm®nyeit a 7-8. §br§kon szeml®ltetem. 

  

7-8. §br§k: A tetra®deres molekul§k §ltal alkotott klaszterek v§ltoz§sa a nyom§ssal, k¿lºnbºzŖ 

param®terek eset®n 500 molekul§t tartalmaz· rendszerekre 

II I .2. A hidrog®nkºt®s param®terei 

A hidrog®nkºt®sek l®tez®s®nek elm®let®t elŖszºr 1920-ban ²rt§k le.33 A hidrog®nkºt®s 

a IUPAC-defin²ci· szerint egy vonz· kºlcsºnhat§s egy hidrog®natom ï amely egy molekula 

alkot·eleme vagy egy X-H fragmens r®sze, ahol X egy H-n®l elektronegat²vabb atom, ®s egy 

atom vagy atomcsoport kºzºtt (amely tartozhat ugyanehhez vagy egy m§sik molekul§hoz), 

amikor l§that· a kºt®s form§l·d§sa.34 

A hidrog®nkºt®sekre sz§mtalan defin²ci·t le²rtak, ezeket k®t fŖbb csoportba 

oszthatjuk. Lehet energi§k alapj§n defini§lni, de ezt neh®z pontosan meghat§rozni, mivel a 
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rendszer energi§ja sokf®le kºlcsºnhat§s ºsszegzŖd®sek®nt keletkezik, illetve lehet 

topol·giailag meghat§rozni, szºg- ®s t§vols§ghat§rokat megadva. Az ut·bbi m·dszert 

alkalmaztam. A megadott param®terhat§rok mesters®gesek, m²g a hidrog®nkºt®s egy 

erŖss®g®ben fokozatosan v§ltoz· kºlcsºnhat§s, ²gy ezzel a m·dszerrel csak azt lehet 

meghat§rozni, hogy van-e vagy nincs adott erŖss®gŤ hidrog®nkºt®s a k®t molekula kºzºtt. 

Ebben a dolgozatban k¿lºn sz§molom a hidrog®nkºt®sek ar§ny§t ®s a tetra®deress®get. 

A hidrog®nkºt®sek ar§ny§t ¼gy ®rtem, hogy a molekula §ltal alkotott kºt®sek sz§m§t osztom 

az elvileg maxim§lisan l®trehozhat· n®ggyel. A hidrog®nkºt®sek sz§mol§s§ra egy 

sz®leskºrŤen alkalmazott defin²ci·t haszn§ltam,35 az elsŖ hat szomsz®dot vizsg§lva. Az 

oxig®n-oxig®n t§vols§g, OOr  < 3,5 ¡, az akceptor oxig®n ï don§lt hidrog®n t§vols§g, <OHr  

2,525 ¡, ®s az O-O ®s az O-H vektorok §ltal bez§rt szºg, <b 30 Á felt®telekkel defini§lom a 

hidrog®nkºt®st. C®lom az ar§nyok v§ltoz§s§nak, nem pedig a kºt®sek pontos sz§m§nak 

meghat§roz§sa volt. A v²zmodell tulajdons§gai ®s a Coulomb-erŖk folytonos term®szete 

egy®bk®nt is befoly§solj§k az eredm®nyt. 

A hat§rfelt®telek ellenŖrz®sekor 

felt®teleztem tov§bb§, hogy a 270 K-

en vizsg§lt j®g ®s v²z kºz¿l a j®gben 

tal§lhat· tºbb hidrog®nkºt®s, hogy egy 

v²zmolekula nem l®tes²thet n®gyn®l 

tºbb hidrog®nkºt®st, valamint hogy a 

j®gben nagy a hidrog®nkºt®sek ar§nya. 

A t§vols§gok adottak voltak, de a 

szºgkrit®rium k®rd®sesnek tŤnt, ez®rt 

megvizsg§ltam a hidrog®nkºt®sek 

ar§ny§t ennek f¿ggv®ny®ben. Ennek 

v§ltoztat§s§val l§ttam, hogy a kisebb hŖm®rs®kletekn®l csak minim§lisan m·dosul az ar§ny 

(line§risan), vagyis a meg§llap²that· trendek nem fognak v§ltozni ezzel a krit®riummal. 

 

9. §bra: A hidrog®nkºt®sek ar§ny§nak v§ltoz§sa a 

bszºg ®rt®k®vel 
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10-15. §br§k: A k¿lºnbºzŖ szomsz®dmolekul§k eloszl§sa az OO t§vols§g ( OOr ) ®s a vizsg§lt szºg (b) 

f¿ggv®ny®ben 

Kor§bban Kumar ®s munkat§rsai vizsg§lt§k a hidrog®nkºt®sek param®tereit 

szintvonalas §br§kon kettŖ f¿ggv®ny®ben §br§zolva a molekul§k eloszl§s§t, a nyeregpontok 

alapj§n azonos²tva a lev§g§si hat§rokat.36 Az §ltalam haszn§lt param®terek vizsg§lat§ra 



15 

megn®ztem az elsŖ hat szomsz®dmolekula eloszl§s§t kettŖ szerint ï az OO t§vols§g ®s az O-O 

®s az O-H vektorok §ltal bez§rt szºg ®rt®ke szerint (10-15. §br§k). MegfigyelhetŖ, hogy az 

ºtºdik szomsz®dok egy bizonyos h§nyada is megfelelhet a hidrog®nkºt®s krit®riumainak ®s 

ezek §br§j§n tal§lhat· egy inflexi·s pont a lev§g§si hat§r kºzel®ben. L§that·, hogy n®ha ezek 

elhelyezked®se jobb a hidrog®nkºt®sek szempontj§b·l, mint bizonyos esetekben a 

negyedikek®, ez®rt nem el®g az elsŖ n®gy szomsz®dot vizsg§lni. 

II I .3. A g(r) felbont§s§nak sz§mol§sa 

A folyad®kot alkot· molekul§k nem rendelkeznek idŖben §lland· poz²ci·kkal, 

azonban a pillanatnyi poz²ci·ik kºzºtt korrel§ci·k vannak, ²gy a statikus ®s dinamikai 

szerkezetet korrel§ci·s f¿ggv®nyekkel lehet le²rni.37 A p§rkorrel§ci·s f¿ggv®ny annak a 

val·sz²nŤs®g®t adja meg, hogy egy kiv§lasztott referencia-r®szecsk®tŖl r t§vols§gra mekkora 

val·sz²nŤs®ggel tal§lhat· r®szecske a rendszer §tlag r®szecskesŤrŤs®g®hez viszony²tva. Az 

§ltal§nos sz§m²t§s sor§n minden r®szecsk®re meghat§rozz§k, hogy h§ny r®szecske 

tºmegkºz®ppontja tal§lhat· a tŖle r t§vols§gra l®vŖ dr vastags§g¼ gºmbh®jban, majd az ²gy 

kapott t§vols§gokat minden r®szecskep§rra kisz§molj§k, ®s egy hisztogramba rendezik. 

A sz§molt p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyek rºntgen-, illetve neutrondiffrakci·s m®r®sek 

eredm®nyeivel vethetŖek ºssze. EzekbŖl nyerhetŖek az )(qS -val jelºlt szerkezeti f¿ggv®nyek, 

amikbŖl Fourier-transzform§ci·val kaphat·ak meg a parci§lis p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyek. 

A p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyekhez val· illeszt®s kor§bban a szimul§ci·s programok 

(SPC/E, TIP4P) optimaliz§l§s§nak egyik fŖ szempontja volt.38,39 Az §ltalam haszn§lt BK3 

modell tºbb tulajdons§g§b·l ad·d·an is kiv§l·an alkalmas a p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyek 

vizsg§lat§ra. Ennek egyik fŖ oka, hogy a szok§sos r-12-es tasz²t§s helyett exponenci§lis 

tasz²t§st haszn§l, ²gy az §ltala gener§lt OO p§rkorrel§ci·s f¿ggv®ny cs¼csmagass§ga kºzel²ti 

meg legpontosabban a k²s®rleti®t a ma haszn§lt v²zmodellek kºz¿l. A BK3 modell HH 

p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nye is hibahat§ron bel¿l egyezik a m®r®sek §ltal meghat§rozottal. A 

k²s®rleti OH p§rkorrel§ci·s f¿ggv®ny m§sodik cs¼csa a hidrog®nkºt®sekbŖl sz§rmazik, ahol a 

donor molekula OH kºt®s®nek megny¼l§s§val a hidrog®n ®s az akceptor oxig®n kºzºtti 

t§vols§g csºkken. Ez a megny¼l§s merev modellben nem kºvetkezhet be, ez®rt kap a BK3 

modell a val·sn§l nagyobb t§vols§gn§l kezdŖdŖ ®s magasabb cs¼csot. Az OH p§rkorrel§ci·s 

f¿ggv®ny tºbbi r®sze viszont j·l illeszkedik a k²s®rletire.40 A kºvetkezŖ grafikonok a [40]-es 

referenci§b·l sz§rmaznak (16. §bra). 
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16. §bra: P§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyek v²zben 298 K-en, 1 bar nyom§son40 (A TIP4P/200514 a 

kor§bban eml²tett nem polariz§lhat· modell, a GCPM41 egy g§zf§zisra kifejlesztett polariz§lhat· 

modell.) 

Vizsg§lataim sor§n a p§rkorrel§ci·s f¿ggv®nyt sz®tv§lasztottam tºbbf®le szempont 

szerint is. Tudom§nyos di§kkºri dolgozatunkban Varga Imre K§rollyal sz®tbontottuk a 

mindenkori elsŖ, m§sodik, stb. szomsz®dok §ltal adott j§rul®kokra is, az elsŖ nyolc 

szomsz®dot vizsg§lva.15 Ilyen felbont§st elŖszºr McGreevy ®s munkat§rsai v®geztek 1986-

ban.16 A tov§bbiakban sz®tbontottam a f¿ggv®nyeket a molekul§k tetra®deress®ge valamint az 

ºtºdik szomsz®djuk helyzete szerint is. 

Az ºtºdik szomsz®d poz²ci·ja fontos a v²z szerkezet®nek kialakul§s§ban. M²g a j®gn®l 

nagyj§b·l §lland· t§vols§gra tal§lhat· meg a kºzponti molekul§t·l, a v²zn®l beker¿l a 

kºzelebbi szomsz®dok kºz® is, az elsŖ ®s a m§sodik koordin§ci·s szf®ra kºzºtt mozog. A 

kialakul· szerkezetek vizsg§lat§ra megk¿lºnbºztettem az ºtºdik molekul§kat aszerint, hogy 
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az adott konfigur§ci·ban az adott kºzponti molekul§t·l kºzelebbi vagy t§volabbi fel®be 

tartoznak az ºtºdikeknek. A molekul§kat sz®tv§logattam aszerint, hogy az adott 

konfigur§ci·ban az Ŗ ºtºdik szomsz®djuk t§vols§ga a kºzelebbiek kºz® tartozik-e, illetve az 

ºtºdik szomsz®dokat is megk¿lºnbºztettem aszerint, hogy h§ny m§sik molekul§nak kºzelebbi 

®s t§volabbi ºtºdik szomsz®djai. A szerkezet vizsg§lat§hoz elegendŖ a g(r) viselked®s®nek 

ismerete kisebb t§vols§gokra (r < 5 ¡), de a be¿t®seket eg®szen 15 illetve 30 ¡-ig 

regisztr§ltam ®s a dr ®rt®k®t 0,03 ¡-nek vettem. 

II I .4. Az LDA ®s a HDA f§zisok elŖ§ll²t§sa 

C®lom volt a BK3 modellel elŖ§ll²tott k¿lºnbºzŖ amorf jegeket is megvizsg§lni, 

ezeket Varga Imre K§roly k®sz²tette el.15 Az elŖ§ll²t§s sor§n mind a hŖm®rs®klet, mind pedig 

a nyom§s v§ltoztat§sa fokozatosan tºrt®nt a 273 K-es 1 bar nyom§s¼ v²zbŖl kiindulva. Az 

¿veg§llapotok elfogad§sakor fontos krit®rium volt, hogy a kapott ¿veg §llapotjelzŖi (mint a 

hŖm®rs®klet, a nyom§s ®s a sŤrŤs®g) j· kºzel²t®ssel visszaadj§k a k²s®rleti ®rt®keket.1 Az 

¿veg§llapot el®r®s®t az jelezte, hogy a diff¼zi·s §lland· legal§bb 2 nagys§grenddel a 

kiindul§si §llapot® al§ esett. 

Az alacsony sŤrŤs®gŤ ¿veg el®r®se a hŖm®rs®klet 5 K-enk®nti csºkkent®s®vel tºrt®nt a 

kiindul§si nyom§son. Ezzel a m·dszerrel siker¿lt egy 0,94 g/cm3 sŤrŤs®gŤ ¿veget elŖ§ll²tani 

198 K-en, 1 bar nyom§son. A nagysŤrŤs®gŤ f§zis l®trehoz§sa sor§n a hŖm®rs®klet 

nagym®rt®kŤ megemel®se ut§n lett a folyad®k ºsszenyomva majd visszahŤtve a k²v§nt 

sŤrŤs®g el®r®se ®rdek®ben. ĉgy az 1,17 g/cm3-es ¿veg 220 K-en 4500 bar nyom§son jºtt l®tre. 

IV . Eredm®nyek ®s diszkusszi· 

IV .1. A tetra®deress®g vizsg§lata 

A klaszterek m®ret®nek f¿ggv®ny®ben §br§zolva a tetra®deress®g ar§ny§t l§that·, hogy 

a tetra®deres molekul§k sz§m§val a leggyakoribb m®retŤ csoportok elemsz§ma is nŖ, ami egy 

term®szetesnek l§tsz· eredm®ny (17-20. §br§k). Az egy-kettŖ elemsz§m¼ klaszterekbŖl 

minden hŖm®rs®kleten van, vagyis a tetra®deres molekul§k k¿lºn-k¿lºn is elŖfordulnak, nem 

felt®tlen¿l alkotnak h§l·zatot egym§ssal. 
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17-20. §br§k: A tetra®deres molekul§k klasztereinek eloszl§sa 

A tetra®deress®g a sŤrŤs®g nºvel®s®vel csºkken. Ez azzal magyar§zhat·, hogy a 

nagyobb sŤrŤs®gn®l nincs lehetŖs®g a szab§lyosabb szerkezet kialakul§s§ra, az ºsszenyom§s 

Ăºsszetºriò a szerkezetet ï a 21. §br§n a nyom§s 1 bar-t·l 3200 bar-ig v§ltozik, 400 bar 

k¿lºnbs®gekkel nºvelve. 

A tetra®deress®g f¿ggv®ny®ben §br§zolva a belsŖ energi§t (22. §bra) l§that·, hogy egy 

adott hŖm®rs®kleten a nyom§st csºkkentve a belsŖ energia kºzel §lland· marad, m²g a 

tetra®deress®g ar§nya nŖ ï a nyom§s®rt®kek itt is 3200 bar ®s 1 bar kºzºtt v§ltoznak, 400 bar 

k¿lºnbs®gekkel csºkkenve. 
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21. §bra: A tetra®deress®g a sŤrŤs®g f¿ggv®ny®ben 22. §bra: A belsŖ energia a tetra®deress®g 

f¿ggv®ny®ben 

IV .2. A hidrog®nkºt®sek vizsg§lata 

A hidrog®nkºt®sek ar§nya a nyom§s f¿ggv®ny®ben csak igen kism®rt®kben csºkken, a 

csºkken®s azzal magyar§zhat·, hogy a nyom§s nºvel®se ºsszetºri a v²z rendezettebb 

szerkezet®t (23. §bra). Ezut§n nem meglepŖ, hogy a sŤrŤs®ggel se v§ltozott nagym®rt®kben 

(24. §bra), mivel megfigyelhetŖ, hogy a sŤrŤs®g a nyom§s f¿ggv®ny®ben kºzel line§risan 

v§ltozik ebben a tartom§nyban (25. §bra). (A sŤrŤs®g ®s a nyom§s line§ris kapcsolata csak a 

210 K-es trajekt·ri§k eset®n nem l§tszott sz®pen, ez az®rt lehet, mert ezek a trajekt·ri§k m§r 

kºzel vannak a jegesed®shez; illetve lehet, hogy itt az alacsony hŖm®rs®kleten tapasztalhat· 

anom§lia jelenik meg a f¿ggv®nyben.) Ćlland· hŖm®rs®kleten a hidrog®nkºt®sek ar§ny§nak a 

nyom§snºvel®s hat§s§ra tºrt®nŖ kism®rt®kŤ v§ltoz§s§ra nem m·dosult a belsŖ energia (26. 

§bra), mivel a hidrog®nkºt®sek sz§m§nak a kism®rt®kŤ csºkken®s®t ellens¼lyozza a nagyobb 

sŤrŤs®gekbŖl kºvetkezŖ erŖteljesebb koh®zi·. 

  

23. §bra: A hidrog®nkºt®sek v§ltoz§sa a nyom§ssal 24. §bra: A hidrog®nkºt®sek v§ltoz§sa a sŤrŤs®ggel 
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25. §bra: A nyom§s ®s a sŤrŤs®g kapcsolata 26. §bra: A belsŖ energia ®s a hidrog®nkºt®sek 

viszonya 

IV .3. A tetra®deress®g ®s a hidrog®nkºt®sek ar§ny§nak viszonya 

Vizsg§ltam a tetra®deress®g ®s a hidrog®nkºt®sek ar§ny§nak a kapcsolat§t is. A 

kor§bbi grafikonokon j·l l§that· (21. ®s 24. §br§k), hogy m²g a tetra®deress®g szignifik§nsan 

v§ltozik a nyom§ssal vagy sŤrŤs®ggel, a hidrog®nkºt®sek ar§ny§ra ezek sokkal kisebb 

hat§ssal vannak. A tetra®deress®get a hidrog®nkºt®sek ar§ny§nak f¿ggv®ny®ben §br§zolva 

csºkkenŖ nyom§s®rt®kek ment®n (3200 bar-t·l 400 bar k¿lºnbs®gekkel 1 bar-ig) az izoterm§k 

line§risokat adnak, amelyek meredeks®ge a hŖm®rs®klet csºkken®s®vel nŖ. 

£szrevehetŖ, hogy a sk§l§k nagyon 

k¿lºnbºznek. M²g a tetra®deress®g 15-20 

%-ot is v§ltozik egy-egy izoterma 

v®gpontjai kºzºtt, a hidrog®nkºt®sek 

mindºssze 2-3 %-ot. A kiv§laszt§si 

krit®riumok ®sszerŤ hat§rokon bel¿li 

megv§ltoztat§sa nem fogja m·dos²tani ezt a 

viselked®st, azaz az oxig®n-oxig®n alr§cs 

tetra®deress®ge sokkal ®rz®kenyebb 

tulajdons§g, mint a hidrog®nkºt®sek sz§ma. 

A 14. §br§n az ºtºdik szomsz®dok t§vols§g-szºg kont¼rdiagramj§n meg§llap²that· k®t 

j·l elk¿lºn¿lŖ r®sz, ez®rt megvizsg§ltam ezt a v§ltoz§st a kºzponti molekula tetra®deress®ge 

szerint is. Itt a tetra®deress®get a szigor¼bb cut4: QDcut = 0,0024 krit®riummal n®ztem, hogy a 

v§ltoz§sok szignifik§nsabbak legyenek. Ezzel sz§molva ebben az §llapotban a molekul§knak 

 

27. §bra: A hidrog®n kºt®sek ®s a tetra®deress®g 

viszonya 
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kºzel a harmada, 0,296-ed r®sze tetra®deres. L§that·, hogy a tetra®deres molekul§k ºtºdik 

szomsz®dja nem ker¿l bele a kºzelebbi r®szbe, ez a r®sz csak a nem tetra®deresek®bŖl 

sz§rmazik. Az ºtºdik szomsz®d kºzelebb ker¿l®s®vel a hidrog®nkºt®s kialakul§sa miatt 

energi§t nyer a molekula, viszont ²gy a szab§lyos tetra®deres rendet megbontja. 

  

28-29. §br§k: A tetra®deres ®s a nem tetra®deres kºzponti molekul§k ºtºdik szomsz®dmolekul§inak 

eloszl§sa az OO t§vols§g ®s a vizsg§lt szºg f¿ggv®ny®ben 

 

IV .4. A Widom-vonal kºrny®ke, kever®k-modell 

A vizsg§lati pontjaimat a Widom-vonalon kereszt¿l v§lasztottam (30. §bra), ami a 

f§zisegyens¼lyi gºrbe kritikus ponton t¼li meghosszabb²t§sak®nt ®rtelmezhetŖ. A v²z 

m§sodik, alacsony hŖm®rs®kletŤ kritikus pontj§nak l®tez®se egy hipot®zis, k²s®rletileg nem 

igazolhat·. A hipot®zis alapja, hogy a v²z t¼lhŤtve egy sŤrŤbb (HDA) ®s egy h²gabb (LDA) 

¿veges f§zist k®pez. Sz§m²t·g®pes szimul§ci·val az als· kritikus pont meghat§rozhat·, 

kihaszn§lva hogy a Widom-vonal a kritikus pont felett (a szuperkritikus §llapotban) azoknak a 

pontoknak a helye, ahol a m§sodik deriv§ltak (izoterm kompresszibilit§s, izob§r hŖt§gul§s) 

sz®lsŖ®rt®ket vesznek fel.42 Ahol ez a sz®lsŖ®rt®k-viselked®s megszŤnik, ott van a kritikus 

pont. Mivel ez a meghat§roz§s rendk²v¿l sz§m²t§sig®nyes, a TIP4P/2005 model Widom-

vonal§t42 haszn§ltam fel arra, hogy a t¼lhŤtºtt tartom§nyban valamilyen sziszt®ma szerint 

v§lasszam ki a vizsg§lt pontokat. Kor§bbi eredm®nyek alapj§n felt®teleztem, hogy ebben a 

tartom§nyban a TIP4P/2005 ®s a BK3 modell tulajdons§gai nem nagyon k¿lºnbºznek.14 

Ilyenform§n a v§lasztott pontokat a Vega ®s munkat§rsai §ltal meghat§rozott Widom-vonal p-

T diagramj§n kereszt¿l defini§ltam (30. §bra). 
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A Widom-vonal jelenl®t®re a sŤrŤs®g hŖm®rs®kletf¿gg®s®ben (30. §bra), valamint a 

tetra®deress®g ®s a hidrog®nkºt®sek sŤrŤs®gf¿gg®s®ben (31-32. §br§k) bekºvetkezŖ 

kism®rt®kŤ trendv§ltoz§sok utalnak. A gyenge tºr®sek lehetnek a Widom-vonal l®t®nek jelei, 

azonban mivel igen kicsi v§ltoz§sr·l van sz·, ennyibŖl nem lehet eldºnteni; tov§bbi 

vizsg§latok lenn®nek sz¿ks®gesek k¿lºnbºzŖ Widom-vonalon keresztbe vett 

§llapotsorozatokkal, viszont ennyi §llapot l®trehoz§sa a haszn§lt modell polariz§lhat·s§ga 

miatt nagy sz§m²t§sig®nyt jelentene. 

  

30. §bra: A vizsg§lt v²z-rendszerek a nyom§sa 

(n®gyzetek) ®s sŤrŤs®ge (kºrºk) a hŖm®rs®klet 

f¿ggv®ny®ben 

31. §bra: A hidrog®nkºt®sek a sŤrŤs®g 

f¿ggv®ny®ben ï a sz²nek a 30. §br§®ival egyeznek 

meg a vizek eset®n, a kºrºk a jelºlt ¿veg-

§llapotokat jelzik 

  

32. §bra: A tetra®deress®g a sŤrŤs®g f¿ggv®ny®ben 

ï a sz²nek a 30. §br§®ival egyeznek meg a vizek 

eset®n, a kºrºk a jelºlt ¿veg-§llapotokat jelzik 

33. §bra: A tetra®deres klaszterek eloszl§sa ï a 

sz²nek a 30-32. §br§k®ival megegyezŖen jelºlik az 

egyes §llapotokat 

 

Sokszor felt®telezt®k, hogy a v²z sŤrŤbb ®s h²gabb vagy rendezetlenebb ®s 

rendezettebb tartom§nyok kever®ke lenne.3,43 A v²z sŤrŤs®g®hez k®pest egy kisebb ®s egy 


