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4. Omowienie osiagnieé, o ktorych mowa w art. 219 ust. 1 pkt. 2 ustawy z
dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz. U. z 2021
r. poz. 478 z p6zn. zm.).

Osiagnieciem naukowym o ktérym mowa w art. 219 ust. 1 pkt. 2 ustawy z dnia 20 lipca 2018
r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz. U. z 2021 r. poz. 478 z pdzn. zm.). jest cykl
publikacji naukowych powigzanych tematycznie pt.

BADANIE PRZY UZYCIU METOD AB INITIO STABILNOSCI FAZOWEJ ORAZ
WLASCIWOSCI WIELOSKEADNIKOWYCH STOPOW METALI DO
ZASTOSOWAN W REAKTORACH SYNTEZY TERMOJADROWEJ.

4.1 Spis publikacji wchodzacych w sklad osiagniecia naukowego

H1  J.S. Wrébel, D. Nguyen-Manh, M.Yu. Lavrentiev, M. Muzyk. S. L. Dudarev: “Phase
stability of ternary fcc and bce Fe-Cr-Ni alloys”, Physical Review B 91, 024108 (2015). (IF2015
= 3,736; Liczba cytowan = 93)

Moj udziat w pracy polegal na stworzeniu modeli rozwinigcia klastrowego (CE — z ang. Cluster
Expansion) dla uktadow regularnych $ciennie centrowanych (fcc — z ang. face-centred cubic) i
regularnych przestrzennie centrowanych (bcc — z ang. body-centred cubic) Fe-Cr-Ni,
wymagajacych przeprowadzenia serii obliczen przy uzyciu teorii funkcjonatu gestosci (DFT —
z ang. density functional theory). Bylem odpowiedzialny za przeprowadzenie symulacji Monte
Carlo (MC), umozliwiajacych zbadanie stabilno$ci fazowej stopow w podwyzszonych
temperaturach, jak rowniez za analiz¢ 1 dyskusje otrzymanych wynikow. Do moich zadan
nalezato stworzenie rysunkéw obrazujacych analizowane zjawiska oraz napisanie wiekszosci
publikacji. M6j udziat w pracy szacuje na 50%.

H2 I. Toda-Caraballo, J.S. Wrébel, S.L. Dudarev, D. Nguyen-Manh, P.E.J. Rivera-Diaz-
del-Castillo: “Interatomic spacing distribution in multicomponent alloys ”, Acta Materialia 97,
156 (2015). (IF2015 = 5,058; Liczba cytowan = 65)

Moj udziat w pracy polegal zarowno na przeprowadzeniu serii obliczen DFT, stworzeniu
modelu CE dla uktadu bcc W-Ta-V-Mo-Nb, przeprowadzeniu symulacji MC, stworzeniu
odpowiednich rysunkoéw jak rodwniez na analizie 1 dyskusji otrzymanych wynikow. Bylem
odpowiedzialny za napisanie kilku rozdzialow oraz uczestniczylem w redagowaniu catosci
artykutu. M@§j udziat w pracy szacuj¢ na 25%.

H3  J.S. Wrébel, D. Nguyen-Manh, S.L. Dudarev, K.J. Kurzydtowski: “Point defect
properties of ternary fcc Fe-Cr-Ni alloys”, Nuclear Instruments and Methods in Physics
Research Section B 393, 126 (2017). (IF2017 = 1,323; Liczba cytowan = 4)
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Moj udziat w publikacji polegal na przeprowadzeniu obliczen DFT dla defektow w strukturach
stopoéw fcc Fe-Cr-Ni, analizie 1 dyskusji wynikow. Bytem rowniez osobg odpowiedzialng za
stworzenie rysunkOéw oraz napisanie pracy. Moj udzial w pracy szacuje na 55%.

H4  J.S. Wrébel, D. Nguyen-Manh, K.J. Kurzydtowski, S.L. Dudarev: “A first-principles
model for anomalous segregation in ternary tungsten-rhenium-vacancy alloys”, Journal of
Physics: Condensed Matter 29, 145403 (2017). (IF2017 = 2,617; Liczba cytowan = 42)

Bytem pomystodawca zastosowania modelu CE z wakansami, traktowanymi jako osobny,
trzeci rodzaj ,pierwiastka”, w celu zrozumienia powstawania wydzielen o zwigkszonej
zawartosci Re w stopach W-Re poddanych napromieniowaniu. Byt to pierwszy tego typu
model, opisany w literaturze, umozliwiajacy badanie wplywu zwigkszonego st¢zenia
wakansOw na stabilno$¢ fazowa stopoéw do zastosowan w reaktorach syntezy termojadrowe;.
Odpowiedzialny bylem za obliczenia DFT, stworzenie modelu W-Re-wakanse, stworzenie
rysunkoéw oraz analize i dyskusje wynikéw. Razem z prof. Duc’em Nguyen-Manh’em bytem
réwniez odpowiedzialny za napisanie pracy. Moj udzial w pracy oceniam na 50%.

H5  A. Fernandez-Caballero, J.S. Wrébel, P.M. Mummery, D. Nguyen-Manh: “Short-
range order in high entropy alloys: theoretical formulation and application to Mo-Nb-Ta-V-W
system’, Journal of Phase Equilibria and Diffusion 38, 391 (2017). (IF2017 = 1,315; Liczba
cytowan = 54)

Moj udziat w pracy polegal na przeprowadzeniu serii obliczen DFT, stworzeniu modelu CE dla
uktadu becc W-Ta-V-Mo-Nb oraz przeprowadzeniu symulacji MC. Bralem réwniez udzial w
stworzeniu procedury umozliwiajgcej wyznaczenie parametréw uporzadkowania bliskiego
zasiegu dla stopow 5S-sktadnikowych na podstawie symulacji MC oraz w analizie 1 dyskusji
wynikéw. Moj udziat w pracy szacuje na 25%.

H6  Z. Leong, J.S. Wrébel, S.L. Dudarev, R. Goodall, I. Todd, D. Nguyen-Manh: “The
effect of electronic structure on the phases present in high entropy alloys’, Scientific Reports
7, 39803 (2017). (IF2017 = 4,122; Liczba cytowan = 42)

Moj udziat w pracy polegat na stworzeniu modelu Stonera, ktéry umozliwit wyznaczenie stezen
stopow o wysokiej entropii dla ktérych mozliwa jest obserwacja. Odpowiedzialny bytem za
obliczenia ab initio rozktadu ggstosci elektronowej dla serii stopéw o wysokiej entropii,
niezbednych do stworzenia modelu, jak rowniez za analiz¢ 1 dyskusje wynikdéw teoretycznych
oraz napisanie rozdziatow zwigzanych z modelowaniem. M9j udziat w pracy oceniam na 25%.

H7  O.El-Atwani, N. Li, M. Li, A. Devaraj, J. K. S. Baldwin, M. M. Schneider, D. Sobieraj,
J. S. Wrébel, D. Nguyen-Manh, S. A. Maloy, E. Martinez: “Outstanding radiation resistance
of tungsten-based high-entropy alloys”, Science Advances 5, eaav2002 (2019). (IF2019=13,116;
Liczba cytowan = 176)

3|Strona



Zatacznik 2. Autoreferat
Habilitant: Jan Wroébel

Razem doktorantem Damianem Sobierajem oraz prof. Duc’em Nguyen-Manh’em bylem
wspotodpowiedzialny za stworzenie modelu CE dla stopow z uktadu Cr-Ta-V-W, ktory
umozliwit wytlumaczenie wystepowania wydzielen o zwigkszonej zawartosci Cr 1 V,
obserwowanych eksperymentalnie w stopie Cr-Ta-V-W poddanemu naswietlaniu jonami.
Bratem udziat przy dyskusji wynikow teoretycznych i eksperymentalnych oraz przy pisaniu
rozdziatow zwigzanych z modelowaniem. Bylem rowniez kierownikiem projektu, z ktérego
finansowane byty prace zwigzane z modelowaniem tych stopéw. M¢6j udzial w pracy oceniam
na 9%.

H8  D. Sobieraj, J.S. Wrébel*, T. Rygier, K.J. Kurzydtowski, O. El Atwani, A. Devaraj, E.
Martinez Saez, D. Nguyen-Manh: ,,Chemical short-range order in derivative Cr-Ta-Ti—V-W
high entropy alloys from the first-principles thermodynamic study”, Physical Chemistry
Chemical Physics 22, 23929 (2020). (IF2020 = 3,430; Liczba cytowan = 22)

Bytem pomystodawca badania przy uzyciu potaczenia metod DFT, CE i symulacji MC dla
stopow o wysokiej entropii z uktadu Cr-Ta-Ti-V-W, jako potencjalnych materiatoéw do
zastosowania w reaktorach syntezy termojadrowej. Bylem réwniez kierownikiem projektu, z
ktorego prace byly finansowane. Razem z doktorantem Damianem Sobierajem oraz prof.
Duc’em Nguyen-Manh’em bytem wspotodpowiedzialny za stworzenie modelu CE dla stopoéw
z uktadu Cr-Ta-Ti-V-W, ktory umozliwit badanie stabilnosci fazowej stopow w funkcji
stezenia poszczegolnych pierwiastkow oraz temperatury. Bratem udziat przy analizie i dyskusji
wynikow jak rOwniez przy pisaniu artykutu. Moj udziat w pracy oceniam na 30%.

H9 M. Fedorov, J.S. Wroébel*, A. Fernandez-Caballero, K.J. Kurzydtowski, D. Nguyen-
Manh: ,Phase stability and magnetic properties in fcc Fe-Cr-Mn-Ni alloys from first-
principles”, Physical Review B 101, 174416 (2020). (IF2020= 3,575; Liczba cytowan = 19)

Bytem pomystodawcg badania przy uzyciu potaczenia metod DFT, CE i symulacji MC stopow
o wysokiej entropii z uktadu Fe-Cr-Mn-Ni, jako potencjalnych materiatow do zastosowania W
reaktorach syntezy termojadrowej. Bytem réwniez kierownikiem projektu, z ktérego prace byly
finansowane. Razem z doktorantem Markiem Fedorov’em oraz prof. Duc Nguyen-Manh’em
bytem wspotodpowiedzialny za stworzenie modelu CE dla stopow z uktadu Fe-Cr-Mn-Ni,
ktory umozliwil badanie stabilnosci fazowej stopow w funkcji stezenia poszczegolnych
pierwiastkOw oraz temperatury. Bralem udzial przy analizie 1 dyskusji wynikow jak rowniez
przy pisaniu artykutu. M6j udzial w pracy oceniam na 30%.

H10 D. Nguyen-Manh, J.S. Wrébel, M. Klimenkov, M.J. Lloyd, L. Messina, S.L. Dudarev:
“First-principles model for voids decorated by transmutation solutes: Short-range order effects
and application to neutron irradiated tungsten”, Physical Review Materials 5, 065401 (2021).
(IF2021 = 3,337, Liczba cytowan = 4)

Razem z prof. Duc’em Nguyen-Manh’em bylem odpowiedzialny za stworzenie modelu CE dla
stopow z uktadu W-Re-Os-wakanse, ktory umozliwit zrozumienie powstawania wydzielen 0
zwigkszonej zawarto$ci Re i Os w stopach W-Re-Os poddanych napromieniowaniu. Bylem
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odpowiedzialny za stworzenie rysunkow oraz analiz¢ i1 dyskusj¢ wynikéw zwigzanych z
modelowaniem. M6j udzial w pracy oceniam na 30%.

H11 J.S. Wrobel*, M.R. Zemta, D. Nguyen-Manh, P. Olsson, L. Messina, Ch. Domain, T.
Wejrzanowski, S.L. Dudarev; “Elastic dipole tensors and relaxation volumes of point defects
in concentrated random magnetic Fe-Cr alloys”, Computational Materials Science 194, 110435
(2021). (IF2021 = 2,863; Liczba cytowan = 14)

Jako kierownik zadania w projekcie EUROfusion, bytem odpowiedzialny za wykonanie czesci
obliczen ab initio oraz za analize i dyskusje wynikow zwigzanych z wlasciwo$ciami defektow
punktowych w stopach Fe-Cr. Bytem odpowiedzialny rowniez za napisanie artykulu. Moj
udzial w pracy oceniam na 50%.

* corresponding author

Zamieszczono impact factor (IF) czasopisma zgodnie z rokiem publikowania, liczbe cytowan
wedtug Web of Science (stan 29.09.2022) oraz przedstawiono wkiad habilitanta w planowanie,
przygotowanie, wykonanie i interpretacje badan oraz przygotowanie publikacji, w tym takze
szacunkowy procentowy udzial. Oswiadczenia wspotautorow o udziale w realizacji badan
opisanych w/w publikacjach przedstawiono w Zalaczniku nr 4 do Wniosku.

Sumaryczne i $rednie zestawienie IF i liczby cytowan dla prac [H1-H11]:

Suma Srednia
Impact Factor 44,492 4,045
Liczba cytowan 535 48,636

4.2 Wprowadzenie

Systematyczne badanie stabilno$ci fazowej stopdéw oraz ich wiasciwosci w funkcji
stezenia poszczegdlnych pierwiastkow oraz temperatury jest zadaniem trudnym ze wzgledu na
mnogos$¢ parametrow. Doktadne diagramy fazowe sa dostgpne dla wigkszosci stopow
dwuskladnikowych, dla ktérych przeprowadzono systematyczne badania eksperymentalne
stabilnosci fazowej i podstawowych wiasciwosci [1]. Jednakze w przypadku stopow
wielosktadnikowych, ze wzgledu na olbrzymig liczb¢ kombinacji zardwno doboru
pierwiastkow jak rowniez ich stezen, eksperymentalne przebadanie wszystkich stopow jest
niemozliwe z technicznego punktu widzenia. Wigkszos$¢ diagraméw fazowych dla uktadow
wielosktadnikowych powstato na podstawie danych eksperymentalnych dla wybranych stezen
przy uzyciu empirycznych metod typu CALPHAD (CALculation of PHAse Diagrams) [2].
Jeszcze bardziej skomplikowana sytuacja jest w przypadku stopéw do zastosowania w
reaktorach jadrowych i syntezy termojadrowej, w ktdrych moga pojawiac si¢ fazy i wydzielenia
nie wystepujace w diagramach fazowych, ktéore mogg w znacznym stopniu zmieniaé
wlasciwosci stopu. Dlatego tez wskazane jest teoretyczne zrozumienie wplywu pierwiastkow i
defektow punktowych oraz ich st¢zenia w stopie na stabilno$¢ fazowa oraz podstawowe
wlasciwosci tego stopu. Najwlasciwszg metoda teoretyczng do badania nowych materiatow jest
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metoda ab initio a doktadniej metoda oparta na teorii funkcjonatu gestosci (DFT —z ang. density
functional theory) [3][4].

W  poczatkowym etapie badania stopow wieloskladnikowych, obliczenia DFT byly
wykonywane w wigkszosci dla w pelni nieuporzadkowanych roztworow statych
modelowanych przy uzyciu tzw. Struktur quasi-losowych [5] lub metody Coherent Potential
Approximation (CPA) [6], ktora zaktada, ze potencjat pochodzacy od wszystkich atomoéw w
stopie jest taki sam i jest wyznaczony na podstawie usrednienia potencjaléw pierwiastkow
wchodzacych w sktad stopu.

Glownym ograniczeniem struktur quasi-losowych oraz metody CPA jest to, ze umozliwiajg
tylko obliczenia dla struktur w pelni nieuporzagdkowanych, ktore wystepuja w stosunkowo
niewielkiej liczbie stopéw wielosktadnikowych w wysokich temperaturach. W wigkszosci
przypadkéw mikrostruktura badanych stopéw jest niejednorodna, co jest spowodowane
preferencyjnymi oddziatywaniami pomiedzy atomami réznych pierwiastkow. Niejednorodnos¢
oraz uporzadkowanie atomowe moga by¢ badane przy uzyciu metody rozwinigcia klastrowego
(CE — z ang. cluster expansion) [6], w ktorej oddzialywania pomig¢dzy poszczegdlnymi
atomami s3 wyznaczane na podstawie serii obliczen ab initio, potaczonej z symulacjami Monte
Carlo (MC).

Badania przedstawione w jednotematycznym cyklu publikacji dotycza opartego na
metodzie DFT modelowania stabilnosci fazowej oraz wtasciwosci wielosktadnikowych stopow
metali do zastosowan w nowoczesnych konstrukcjach, w tym przede wszystkim w reaktorach
syntezy termojadrowe;j.

Jednymi z gtownych wyzwan w technologii reaktorow syntezy termojadrowej jest dobor
odpowiednich materiatow konstrukcyjnych, ktore bytyby odporne na wysokie temperatury oraz
przede wszystkim na promieniowanie. Obecnie gldéwnymi kandydatami do zastosowania w
kluczowych elementach konstrukcyjnych reaktorow sa stopy metali — stale austenityczne takie
jak 304 i 316 oparte na regularnych $ciennie centrowanych (fcc — z ang. face-centred cubic)
stopach Fe-Cr-Ni oraz stale ferrytyczno-martenzytyczne jak EUROFER oparte na regularnych
przestrzennie centrowanych (bcc — z ang. body-centred cubic) stopach Fe-Cr.

Stal EUROFER posiada zard6wno stosunkowo dobre wtasciwosci mechaniczne oraz odpornosé¢
na korozje i pecznienie [7]. Jej gtdéwna wada jest krucho$¢ w niskich temperaturach w
warunkach radiacyjnych. Ten problem nie wystepuje w austenitycznych stalach, np. w stali
316L, ktora jest rowniez jednym z kandydatow do zastosowan w reaktorach termofuzyjnych
[7]. Glowna wadg stali 316L jest z kolei niedopuszczalne pecznienie dla dawek
napromieniowania wigkszych niz 20 dpa w temperaturach 400 — 500 °C. Badania naukowe
pokazuja jednak, ze wlasciwos$ci radiacyjne stali austenitycznych zaleza silnie od ich sktadu

[8].

Glownym kandydatem do zastosowania w najbardziej wymagajacym elemencie
konstrukcyjnym reaktorow syntezy termojadrowej, czyli w diwertorze [7], jest czysty wolfram.
Zwigzane jest to m.in. z wysoka temperaturg topnienia, wysoka przewodnoscig cieplng i matg
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retencja trytu w wolframie. Jak pokazuja badania, pod wptywem radiacji atomy wolframu
ulegajg reakcji transmutacji 1 po 5 latach dziatania reaktora termofuzyjnego w materiale moze
pojawi¢ si¢ odpowiednio 3,8% zawartosci atomow Re i 1,8% zawartosci atomow Os [9].
Dlatego bardzo wazne jest poznanie stabilno$ci fazowej 1 wlasciwosci stopow
wielosktadnikowych na bazie W.

Ciekawa alternatywe do powyzej wspomnianych materialéw stanowia stopy o wysokiej
entropii, zdefiniowane jako roztwory stale zawierajace cztery lub wiecej gldéwnych
pierwiastkow o stezeniach rownowagowych lub bliskich rownowagowym. Struktury
nieuporzagdkowane tych stopow posiadaja wyraznie wigksza entropie konfiguracyjng w
porownaniu z konwencjonalnymi stopami. Wysoka entropia utrudnia formowanie si¢ kruchych
faz miedzymetalicznych, wskutek czego stop posiada forme jednofazowego roztworu statego
o bardzo unikalnych wilasciwosciach. W szczego6lnosci, wlasciwosci radiacyjne HEA sa
wyraznie lepsze w pordwnaniu z wlasciwosciami czystych pierwiastkbw oraz
konwencjonalnych stopow [10][11][H7]. Jak wykazano w pracy [10], stop fcc Fe-Cr-Co-Mn-
Ni posiada ponad 40-krotnie wigksza odpornos¢ na puchniecie spowodowane
promieniowaniem niz czysty Ni. Jak pokazano w pracy, ktorej jestem wspotautorem [H7], w
stopie 0 wysokiej entropii bcc W-Ta-V-Cr poddanym naswietlaniu 8 dpa jonami Kr?* w
temperaturze 1050 K nie zaobserwowano oznak zadnych defektow radiacyjnych (pustek i petli
dyslokacyjnych) przy jednoczesnym zachowaniu znakomitych wlasciwo$ci mechanicznych
materialu. Ze wzglgdu na bardzo dobrg odporno$¢ na promieniowanie i znakomite wtasciwosci
mechaniczne, stopy te coraz czgsciej wymieniane sg jako atrakcyjni kandydaci do zastosowania
w diwertorze (gtownie trudnotopliwe stopy bec oparte na W takie jak m.in. W-Ta-V-Cr) lub w
Scianie reaktora (ang. blanket) (gldwnie stopy fcc oparte na Fe takie jak m.in. Fe-Cr-Mn-Ni).

Badania prowadzone przeze mnie dotyczyly wszystkich powyzszych grup materiatow. Gléwna
metoda badawcza zastosowang przeze mnie byta metoda obliczeniowa DFT, pozwalajaca na
wykonywanie symulacji w skali atomowej. Jej najwazniejsza zaleta jest to, ze w celu
wyznaczenia podstawowych wlasciwo$ci materiatu nie s3 wymagane dane eksperymentalne.
Dlatego tez, ich zastosowanie obejmuje gtownie badanie nowych materiatoéw, poznanych do tej
pory eksperymentalnie w niewielkim stopniu. Dotyczy to zard6wno wielosktadnikowych stopow
metali, dla ktorych przebadanie eksperymentalne calego zakresu stezen poszczegodlnych
pierwiastkow jest kosztowne, jak roéwniez materiatow do zastosowan w ekstremalnych
warunkach jak m.in. w reaktorach syntezy termojadrowej, ktorych przebadanie stabilno$ci pod
wplywem napromieniowania jest bardzo utrudnione.

Do wstepnego oszacowania wzajemne;j stabilno$ci faz fcc, bee, sigma, C14 oraz B2 w funkcji
sredniej liczby elektronéw walencyjnych w stopie, zaproponowalem razem ze
wspotpracownikami zastosowanie modelu ciasnego wigzania razem z modelem Stonera dla
materiatdw magnetycznych. W celu badania stabilnosci fazowej wielosktadnikowych stopow
w funkcji stezenia poszczeg6dlnych pierwiastkOw oraz temperatury stosowatem potaczenie
metody DFT, CE 1 symulacji Monte Carlo, ktére wykorzystywane byty wczesniej przede
wszystkim do stopow dwuskladnikowych. Wyznaczenie parametrow uporzadkowania
bliskiego zasiggu oraz entropii konfiguracyjnej dla badanych przeze mnie stopow wymagato
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opracowania metod 1 algorytmow komputerowych. Stworzone przeze mnie 1 moich
wspotpracownikow modele dla stopow Fe-Cr-Ni, Fe-Cr-Mn-Ni, Cr-Ta-Ti-V-W i Mn-Nb-Ta-
V-W umozliwity zrozumienie uporzadkowania chemicznego tych stopéw oraz wytworzenie
reprezentatywnych struktur do badania ich wiasciwosci. W opisywanym cyklu publikacji
skupilem si¢ gtownie na badaniu wilasciwosci defektow punktowych w funkcji stezenia
poszczegbdlnych pierwiastkéw, uporzadkowania bliskiego zasiggu stopéw jak roOwniez
lokalnego otoczenia defektow. Szczegdlnie stworzenie modeli DFT+CE dla stopoéw W-Re-
wakanse oraz W-Re-Os-wakanse, w ktorych wakanse traktowane byly jako specyficzny typ
,pierwiastka”, umozliwito wytlumaczenie zjawiska wystepowania wydzielen o zwigkszonej
zawarto$ci Re i Os w stopach W-Re i W-Re-0s poddanych napromieniowaniu. Zagadnienia te
przedstawione zostang jako moje osiggnigcie naukowe zgodnie z art. 16 ust. 2 Ustawy.

4.3 Najwazniejsze wyniki prac skladajacych si¢ na osiagniecie naukowe

4.3.1 Stabilno$¢ fazowa stopow Fe-Cr-Ni o strukturze regularnej przestrzennie i
Sciennie centrowanej

Jedna z pierwszych i najwazniejszych prac sktadajacych si¢ na osiggnigcie naukowe jest
praca [H1], ktora powstala podczas mojego pobytu w Culham Centre for Fusion Energy w
Anglii w grupie prof. Sergei’a Dudarev’a pod opieka prof. Duc’a Nguyen-Manh’a (praca [H1]
ma obecnie ponad 80 cytowan). Stworzony przeze mnie model oparty na metodzie DFT
umozliwil badanie stabilno$ci fazowej i whasciwosci stopow Fe-Cr-Ni o strukturze fcc i bce
oraz generowanie reprezentatywnych struktur tych stopow do dalszych badan obliczeniowych.
Uktad Fe-Cr-Ni zostal wybrany z kilku powodow. Po pierwsze, jest on podstawg
najwazniejszych stopow austenitycznych i ferrytyczno-martenzytycznych stosowanych w
konstrukcji reaktorow jadrowych i syntezy termojadrowej. Po drugie, Fe-Cr-Ni jest jednym z
uktadow najlepiej poznanych eksperymentalnie, co oznacza, ze istnieje spora liczba danych
eksperymentalnych do walidacji modelu teoretycznego. Po trzecie, modelowanie uktadu Fe-
Cr-Ni jest bardzo ambitnym zadaniem. W zalezno$ci od st¢zenia poszczegolnych pierwiastkow
oraz temperatury stopy Fe-Cr-Ni moga posiadac¢ strukture fcc lub bee. Dodatkowo, ze wzgledu
na magnetyzm, znalezienie najstabilniejszych konfiguracji magnetycznych poszczegodlnych
struktur atomowych wymaga systematycznych i uwaznych obliczen DFT. Wreszcie, do
badania stabilnosci fazowej zastosowatem potgczenie metod DFT, CE oraz symulacji MC,
ktore wezesniej byty przede wszystkim do modelowania stopéw dwusktadnikowych.

W metodzie CE, entalpia mieszania stopu jest funkcja konfiguracji atoméw w stopie i
przyblizona jest przy uzyciu modelu rozwinigcia klastrow, przypominajacego uogolniony
model Isinga [6][H1]:

AHCE(O_:) = Za) mw]w(r‘w/(o_:))w 1)

gdzie konfiguracja atomowa opisana jest przy uzyciu wektora zmiennych konfiguracyjnych a.
Sumowanie jest przeprowadzone po wszystkich klastrach w odmiennych pod wzgledem
ksztattu 1 grupy symetrii, m, jest krotnosciag opisujaca liczbe klastrow w danej sieci
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krystalicznej rownowaznych klastrowi w poprzez operacje symetrii, J, to parametry
efektywnych oddziatywan klastrow (ECI — z ang. effective cluster interactions), a ([,,,(d)),, to
funkcja klastra zdefiniowana jako iloczyn funkcji punktowych dla rozpatrywanego klastra w
usrednionej po wszystkich klastrach w’, ktore sg rownowazne klastrowi w poprzez operacje
symetrii. W praktyce roOwnanie (1) oznacza, ze entalpia mieszania stopu jest sumg ECI dla
wszystkich najblizszych sasiadow, drugich najblizszych sasiadow, itd., oraz oddziatywan
wielociatlowych.

W metodzie CE, ECI sa wyznaczane na podstawie obliczen DFT zazwyczaj albo poprzez
metode inwersji struktury (SIM — z ang. structure inversion method) [12] lub poprzez
przyblizenie koherentnego potencjalu w potgczeniu z uogdlniong metoda perturbacji [13]. W
stosowanej przeze mnie metodzie SIM, energie catkowite obliczone sg przy uzyciu DFT dla
serii uporzadkowanych struktur, dla ktérych wyznaczone sg funkcje klastrow i tworzony jest
uktad réwnan liniowych, na podstawie ktorego nieznane ECI sg obliczone przy uzyciu metody
najmniejszych kwadratow.

Zastosowanie metody SIM dla uktadow wielosktadnikowych kombinacji powyzszych wymaga
bardzo duzej ilosci obliczen DFT. Na przyktad model CE dla uktadu Fe-Cr-Ni opisany w pracy
[H1] wymagat obliczen DFT dla ponad 500 struktur fcc oraz bee. Dodatkowo, niezbedne byto
rowniez rozwinigcie zagadnien teoretycznych, umozliwiajacych analize uzyskanych danych
oraz zrozumienie oddziatywan pomigdzy poszczegdlnymi atomami w  stopach
trojsktadnikowych, ktore do tej pory byty rozwinigte glownie dla uktadow dwusktadnikowych.
Miegdzy innymi, wyprowadzitem analityczne zalezno$ci wigzace funkcje korelacji znajdujace
si¢ w pliku wyjSciowym programu ATAT (Alloy Theoretic Automated Toolkit) [14] do
symulacji Monte Carlo z parametrami uporzadkowania bliskiego zasiggu, mierzalnymi
eksperymentalnie. Zaproponowalem rdéwniez rownania umozliwiajagce poréwnywanie
efektywnych oddziatywan klastrow w uktadach dwu- 1 troj-sktadnikowych. Wreszcie,
rozwingtem program ATAT tak, zeby umozliwial wyznaczanie entropii konfiguracyjnej
stopow przy uzyciu metody catkowania termodynamicznego na podstawie informacji o
fluktuacjach entalpii mieszania w funkcji temperatury.

Przeglad metod, o ktérych mowa powyzej, wraz z ich wyjasnieniem oraz przykladami zawarte
zostaly w publikacji [H1].

Wyniki uzyskane przy uzyciu obliczen DFT oraz metody CE dla stopow fcc i bee Fe-Cr-Ni,
opisane w pracy [H1] umozliwity wskazanie stanow podstawowych (ang. ground states), czyli
najstabilniejszych struktur tych uktadow. Oprocz struktur dobrze znanych eksperymentalnie faz
miedzymetalicznych takich jak FeNis, FeNi i CrNiz, symulacje wykazaly, ze stanem
podstawowym uktadu Fe-Cr-Ni jest trojsktadnikowa faza Fe,CrNi o grupie symetrii P4/mmm.
Jak wykazata analiza entalpii tworzenia struktur Fe-Cr-Ni o strukturze fcc i bcc otrzymanych
przy uzyciu obliczen ab initio w temperaturze 0 K, struktury o sieci fcc sg stabilniejsze dla
stezen o duzej zawartosci Ni (patrz Rys. 1).
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-0.2- ®  FeNi,

Rys. 1. Entalpia tworzenia najstabilniejszych struktur fcc i bee z uktadu Fe-Cr-Ni. Niebieskie i
czerwone powierzchnie oznaczaja powtoki wypukte (ang. convex hull) taczace odpowiednio
najstabilniejsze struktury fcc i bee. Czarna linia rozdziela region, w ktorym stabilniejsze sg struktury
fcc od regionu, w ktorym struktury bee sg stabilniejsze [H1].

Analiza wlasciwosci strukturalnych 1 magnetycznych struktur z uktadu Fe-Cr-Ni pokazata, ze
state sieciowe 1 powigzane z nimi objetosci na atom nie zachowujg si¢ przy zmianie stezenia
poszczegbdlnych pierwiastkow zgodnie z zasada Vegarda, lecz sg silnie powigzane z ich
wlasciwosciami magnetycznymi. W szczegolnosci, gdy do struktur fcc Fe-Ni dodawane sg
atomy Cr state sieciowe zaczynajga male¢, pomimo ze Cr jest najwigkszym z rozpatrywanych
pierwiastkéw. Wytlumaczeniem tego jest fakt, ze atomy Cr wpltywaja silnie na obnizenie
srednich momentéw magnetycznych w tych strukturach, co przeklada si¢ bezposrednio na
obnizenie $rednich objetosci atomowych (patrz Rys. 2).

Volume per atom (fcc Fe-Cr-Ni) Averaged magnetic moment {(fcc Fe-Cr-Ni)

Volume (A%

Rys. 2.
(a) Objetos¢ na atom i (b) sredni moment magnetyczny struktur z uktadu fcc Fe-Cr-Ni [H1].

W celu zbadania stabilno$ci fazowej stopow fcc i bec Fe-Cr-Ni w podwyzszonych
temperaturach, zastosowalem potaczenie metod DFT, CE oraz symulacji MC. Do stworzenia
modeli CE dla stopow fcc 1 bee Fe-Cr-Ni uzyto informacji o entalpiach mieszania 248 struktur
fcc 1 246 struktur bcc, wyznaczonych przy uzyciu metody DFT. Symulacje MC,
wykorzystujace stworzone modele CE, przeprowadzane byly dla calego zakresu stezen
pierwiastkow z uktadu Fe-Cr-Ni. Dla kazdego rozpatrywanego st¢zenia, symulacje MC byty
rozpoczynane od nieuporzadkowanych struktur w temperaturze 2000 K a nastepnie uktad byt

10| Strona



Zatacznik 2. Autoreferat
Habilitant: Jan Wroébel

schtadzany az do osiaggnigcia temperatury ok. 0 K. Poréwnujgc entalpie tworzenia uzyskane
przy uzyciu symulacji MC w niskich temperaturach dla stopéw fcc i bcc w catym zakresie
stezen z uktadu Fe-Cr-Ni mozliwe byto wyznaczenie regiondw stabilnosci faz fcc i bee oraz w
konsekwencji wyznaczenie linii przejscia fazowego fcc-bee (patrz Rys. 3a). W celu badania
wzajemnej stabilnosci stopow fcc 1 bcc w podwyzszonych temperaturach, niezbedne byto
poréwnanie energii swobodnych tworzenia, w ktorych wzigte sg pod uwage zarowno entalpie
tworzenia, jak rowniez cztony zwigzane z entropig konfiguracyjng, wibracyjna i magnetyczng
(patrz Rys. 3b). W pracy [H1] skupitem si¢ przede wszystkim na entropii konfiguracyjnej, gdyz
jej wplyw na stabilno$¢ fazowa stopow jest zauwazalnie wickszy niz wpltyw entropii
wibracyjnej i elektronowej [15]. Entropia konfiguracyjna wyznaczana byta przy uzyciu metody
catkowania termodynamicznego, ktorej zastosowanie byto mozliwe dzigki wykonanej przeze
mnie odpowiedniej modyfikacji kodu w programie ATAT.

Enthalpy difference @ 300 K Free energy difference (with magnetism)} @ 1600 K

N

Fe

0
-0.05

Rys. 3. Roznica (a) entalpii tworzenia w temperaturze 300 K i (b) energii swobodnymi tworzenia
stopow w temperaturze 1600 K pomiedzy stopami z uktadu Fe-Cr-Ni o strukturze fcc i bec [H1],
podana w eV/atom. Czarna linia oznacza przej$cie fazowe migdzy fazami fcc i bece.

Waznym elementem badania stabilno$ci fazowej stopéw jest zrozumienie uporzadkowania
atoméw w funkcji temperatury oraz st¢zenia poszczegodlnych pierwiastkow. W pracy [H1]
uporzadkowanie atomow badane bylo poprzez analiz¢ parametréw uporzadkowania bliskiego
zasiegu (SRO — z ang. short-range ordering). Na przyktad, w niskich temperaturach parametry
SRO dla stopu fcc FesoCrasNixs sg ujemne w najblizszym sasiedztwie dla wszystkich
réznoimiennych par pierwiastkow: Fe-Cr, Fe-Ni i Cr-Ni, co oznacza, ze r6znoimienne pary
atomow bedg sie przyciggaty w tym stopie (patrz Rys. 4a). Jednakze, temperatury w ktérych
bedzie nastepowato uporzgdkowanie tych par sg rozne — pary Fe-Cr i Cr-Ni porzadkujg si¢ w
temperaturze ok. 1450 K podczas gdy uporzadkowanie pary Fe-Ni pojawia si¢ ponize]
temperatury ok. 650 K. Jak wykazano w pracy [H3], uporzadkowanie atomowe w
magnetycznych stopach moze znaczgco si¢ rézni¢ nawet przy stosunkowo niewielkiej zmianie
stezenia poszczegolnych pierwiastkow. Na przyktad, w odréznieniu od stopu FesoCrasNizs,
parametr SRO dla pary Cr-Ni w stopie fcc FessCrisNiso jest dodatni, co oznacza, ze atomy Cr i
Ni beda si¢ w nim odpychaty (patrz Rys. 4).
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Rys. 4. Parametry uporzadkowania bliskiego zasiggu w funkcji temperatury dla par Fe-Cr, Cr-Ni i Fe-
Ni znajdujacych si¢ w najblizszym sasiedztwie dla stopow (a) FesoCrasNios i (b) FessCrisNiso [H3].

Poniewaz uktad Fe-Cr-Ni jest jednym z najlepiej poznanych ukladow trdjsktadnikowych,
istniato wiele danych eksperymentalnych do walidacji stworzonych modeli komputerowych.
Otrzymane parametry SRO, temperatury przej$cia porzadek-nieporzadek, wlasciwosci
strukturalne 1 magnetyczne sg w zadawalajacej zgodnosci z wynikami eksperymentalnymi
[H1]. W szczegdlnosci bardzo dobra jest zgodnos¢ z eksperymentalnymi warto§ciami entalpii
mieszania, ktore dostepne sg dla catego zakresu stezen stopow z uktadu Fe-Cr-Ni (patrz Rys.
5).

Enthalpy of fermation (with magnetism) @ 1600 K Enthalpy of formation (Expt.) @ 1565 K

0.08

Cr Cr .
0.06 .
0.04 .
0.02 .
0
a) Fe Ni b) Fe Ni

Rys. 5. Entalpia tworzenia stopéw Fe-Cr-Ni, podana w eV/atom, (a) wyznaczona przy uzyciu
symulacji Monte Carlo w temperaturze 1600 K z zastosowana poprawka magnetyczng [H1] i
poréwnana z (b) warto§ciami wyznaczonymi eksperymentalnie [16][17].

4.3.2 Stabilnos$¢ fazowa i wlasciwosci stopoéw o wysokiej entropii

Model DFT+CE+MC dla uktadéw trojsktadnikowych, opisany w poprzednim podrozdziale,
rozwingtem 1 zastosowatem do nowej klasy materiatlow, czyli wielosktadnikowych stopow o
wysokiej entropii. Stworzony przeze mnie (we wspOlpracy z naukowcami z CCFE w Anglii)
model dla stopow W-Ta-V-Mo-Nb byt wedtug mojej wiedzy pierwszym modelem DFT+CE
dla 5-sktadnikowych stopow o wysokiej entropii [H2].

Model ten umozliwil zbadanie uporzadkowania atomowego w funkcji temperatury dla
wybranych stgzen stopow. Analiza wynikow wykazata, ze najbardziej ujemne parametry SRO
sg obserwowane dla par Mo-Ta i V-W, co oznacza, Ze te pary beda si¢ najsilniej przyciagaty w
rozpatrywanych stopach i w konsekwencji tworzyly fazy miedzymetaliczne, zwigkszajace
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potencjalnie kruchos$¢ tych stopow [H5]. Model DFT+CE+MC dla uktadu W-Ta-V-Mo-Nb
umozliwit rowniez generowanie reprezentatywnych struktur stopow, ktére byly uzywane do
obliczenia przy uzyciu metod DFT wtasciwosci strukturalnych i sprezystych tych stopow jak
rowniez analiz¢ odleglos$ci pomigdzy poszczegdlnymi pierwiastkami [H2], ktdre majg posredni
wplyw na umocnienie roztworowe stopow. Wyniki te byly wykorzystane réwniez do
stworzenia potencjatéw miedzyatomowych, ktore moga by¢ stosowane w symulacjach przy
uzyciu dynamiki molekularne;.

W ramach projektu HOMING pt. ,,Ab initio modelling of phase stability and properties of high-
entropy alloys” (ktérego bytem kierownikiem), finansowanego przez Fundacj¢ na rzecz Nauki
Polskiej 1 wspotinansowanego przez Uni¢ Europejska w ramach Europejskiego Funduszu
Rozwoju Regionalnego, zaproponowatem badanie przy uzyciu metod DFT+CE+MC
stabilnosci fazowej 1 wlasciwosci stopéw o wysokiej entropii z uktadow fcc Fe-Cr-Mn-Ni oraz
bcec Cr-Ta-Ti-V-W, w celu wyznaczenia potencjalnych kandydatow do zastosowania w
reaktorach syntezy termojadrowej. Razem z doktorantami Markiem Fedorovem i Damianem
Sobierajem (ktorych jestem promotorem pomocniczym, promotorem jest prof. Krzysztof
Kurzydtowski) oraz partnerem zagranicznym (prof. Duc Nguyen-Manh z CCFE) stworzytem
modele CE dla obydwu uktadow.

Model dla uktadu fcc Fe-Cr-Mn-Ni byt wedlug mojej wiedzy pierwszym modelem CE dla
czterosktadnikowych stopéw magnetycznych. W celu sparametryzowania modelu niezbgdne
byto wykonanie obliczen DFT dla 835 struktur. Podobnie jak w przypadku stopéw Fe-Cr-Ni,
do wyznaczenia najstabilniejszych konfiguracji magnetycznych (ferromagnetyczne,
ferrimagnetyczne, antyferromagnetyczne) konieczne bylo wykonanie obliczen dla réznych
konfiguracji magnetycznych. Analiza otrzymanych wynikow umozliwila stworzenie
magnetycznego diagramu fazowego dla uktadu Fe-Cr-Mn-Ni (patrz Rys. 6) [H9].

h Fe
AFM/FiM

Rys. 6. Magnetyczny diagram fazowy dla uktadu Fe-Cr-Mn-Ni wyznaczony poprzez analiz¢ wynikow
obliczen DFT. FM — obszar stabilnosci konfiguracji ferromagnetycznych, NM — niemagnetycznych,
AFM/FiM — antyferromagnetycznych lub ferrimagnetycznych [H9].

Analiza wynikow DFT umozliwita rowniez wskazanie najstabilniejszych struktur, czyli stanow
podstawowych. Oprocz struktur znanych z wcze$niejszych prac teoretycznych i
eksperymentalnych znaleziono dwa nowe stany podstawowe uktadu Fe-Cr-Mn-Ni: faze
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CrMnNi2 (o grupie symetrii P4/mmm) i czterosktadnikowa faze CroFeMnNis (0 grupie symetrii
14/mmm) [H9].

Zastosowanie modelu DFT+CE dla uktadu fcc Fe-Cr-Mn-Ni w symulacjach MC umozliwito
analiz¢ uporzadkowania atomowego w funkcji temperatury oraz st¢zenia poszczegdlnych
pierwiastkow [H9]. Wyznaczono réwniez stezenia stopow, dla ktorych temperatura przejscia
porzadek — nieporzadek jest najnizsza, a co za tym idzie dla ktérych nieuporzadkowane
roztwory stale bedg obserwowane w najszerszym zakresie temperatur (patrz Rys. 7a). W
szczegblnosci, symulacje MC wykazaly, ze obnizenie temperatury przej$cia porzadek —
nieporzadek w stopach Fe-Cr-Mn-Ni jest mozliwe poprzez zmniejszanie zawartosci Ni (patrz

Rys. 7b).
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Rys. 7. Temperatura przejscia porzadek-nieporzadek w stopach Fe-Cr-Mn-Ni uzyskane przy uzyciu
symulacji MC przedstawiona (a) dla calego zakresu st¢zen (b) w stopach pseudo-dwusktadnikowych z
uktadu Fe-Cr-Mn-Ni, w ktorych modyfikowane jest stgzenie atomowe jednego pierwiastka, a
wzgledne stezenie pozostatych pierwiastkow jest rtownomolowe [H9].

Analiza parametrow SRO w rozpatrywanych stopach wykazata, ze najsilniejsze oddziatywanie
wystepuje dla pary Mn-Ni [H9]. Atomy te charakteryzujg si¢ tendencja do wydzielania w
postaci fazy L1o MnNi, ktora posiada najnizszg entalpie¢ tworzenia sposrod wszystkich faz z
uktadu Fe-Cr-Mn-Ni. Zaobserwowano réwniez, ze obecno$¢ silnie oddziatywujacych atomow
Mn 1 Ni w stopie znaczaco zwigksza temperature przejscia porzadek-nieporzadek dla duzego
zakresu stezen, wlaczajac w to stopy o stezeniach bliskich rdwnomolowemu. Podobnie jak w
przypadku stopéw Fe-Cr-Ni, analiza parametrow SRO wykazata, Zze uporzadkowanie atomowe
moze si¢ znaczgco zmienia¢ przy stosunkowo niewielkich zmianach st¢zenia stopu. W
szczegblnosci, uporzagdkowanie bliskiego zasiegu w stopie CrigFe27Mn27Nizs, ktory zgodnie z
danymi literaturowymi (patrz ref. [10]) posiadat bardzo dobrg odporno$¢ na promieniowanie,
wyraznie rozni si¢ w porownaniu ze stopem roOwnomolowym.

Drugim uktadem badanym w ramach projektu HOMING byt 5-sktadnikowy, niemagnetyczny
uktad bee Cr-Ta-Ti-V-W. W celu stworzenia modelu DFT+CE dla uktadu Cr-Ta-Ti-V-W,
wykonano obliczenia DFT dla ponad 700 struktur (2-, 3-, 4- i 5-sktadnikowych). Model
DFT+CE+MC dla uktadu bee Cr-Ta-Ti-V-W umozliwit systematyczne badanie stabilno$ci
fazowej 1 uporzagdkowania atomowego w funkcji stezenia poszczegolnych pierwiastkéw oraz
temperatury [H8]. Analiza parametrow SRO dla stopéw Cr-Ta-Ti-V-W wykazata, ze

14 |Strona



Zatacznik 2. Autoreferat
Habilitant: Jan Wroébel

najsilniejsze przycigganie wystepuje dla par atoméw Cr-V i Ta-W, jednakze uporzadkowanie
atomowe wyraznie zalezy od sktadu stopu, (patrz Rys. 8a-c). Na przyktad temperatura, w ktorej
zanika oddzialywanie pomi¢dzy atomami Ta-W w stopie Cr-Ta-Ti-V-W to ok. 1000 K, podczas
gdy w stopach Cr-Ta-V-W oraz Ta-Ti-V-W sg to temperatury odpowiednio 1500 K i 600 K
[H8] (patrz Rys. 8d). Jak pokazano na Rys. 8d, temperatura przejscia porzadek-nieporzadek
wyraznie maleje wraz ze wzrostem st¢zenia Ti w stopie, co oznacza, ze zwigkszona zawarto$¢
tego pierwiastka zwicksza prawdopodobienstwo utworzenia nieuporzadkowanego stopu 0
wysokiej entropii.
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Rys. 8. Parametry uporzadkowania bliskiego zasiegu w funkcji temperatury dla rownomolowych
stopow (a) Cr-Ta-Ti-V-W, (b) Cr-Ta-V-W i (c) Ta-Ti-V-W wraz z reprezentatywnymi strukutrami
stopow otrzymanymi przy uzyciu symulacji MC w temperzturze 600 K. (d) Temperatura przejscia

porzadek-nieporzadek w funkcji stgzenia jednego pierwiastka w pseudo-dwusktadnikowym stopie, w
ktorym stezenia pozostatych pierwiastkow sg rownomolowe [H8].

Wyniki teoretyczne zostaly zweryfikowane poprzez badania eksperymentalne przeprowadzone
na Wydziale Inzynierii Materiatowej. Stop Ta-Ti-V-W, ktory posiadat zgodnie z symulacjami
MC najnizsza temperaturg przejécia porzadek-nieporzadek, posiadat jednorodng faze bece, bez
wydzieleni i faz wtoérnych obserwowanych w probkach innych stopow z uktadu Cr-Ta-Ti-V-
W. Wyniki te byly podstawg do zaprojektowania badan teoretycznych i eksperymentalnych w
ramach trwajacego projektu SONATA finansowanego przez Narodowe Centrum Nauki,
ktorego jestem kierownikiem. Badania te skupione sg na stopach z uktadu Ta-Ti-V-W (patrz
opis obecnych celi badawczych w Rozdziale 5.3).

W ramach projektu HOMING nawiagzano wspotprace m.in. z naukowcami z Los Alamos
National Laboratory z USA, ktorzy badali eksperymentalnie wlasciwosci radiacyjne stopu
Wi3gTaszsV15Cri1. Badania eksperymentalne wykazaty, ze stop WagTassV1sCri1 jest niezwykle
odporny na promieniowanie i zachowuje znakomite wtasciwo$ci mechaniczne. Z kolei opisany
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powyzej model DFT+CE+MC dla uktadu bee Cr-Ta-Ti-V-W umozliwit wyjasnienie przyczyny
wydzielania faz o zwigkszonej zawartosci atoméw V i Cr w napromieniowanym stopie W-Ta-
V-Cr [H7]. Analiza parametrow SRO pokazata, ze¢ istnieje bardzo silna tendencja do
przyciggania atomow V i Cr. Zmiana stezen poszczegdlnych pierwiastkow pomigdzy osnowa i
wydzielonymi fazami uzyskana przy uzyciu symulacji Monte Carlo byta w bardzo dobrej
zgodno$ci z wynikami eksperymentalnymi, uzyskanymi przy uzyciu Tomografii Sondy
Atomowej (APT — z ang. Atom Probe Tomography) dla napromieniowanej probki stopu
WisgTazsV15Cri1 (patrz Rys. 9). Artykut [H7], bedacy efektem wspotpracy, zostat opublikowany
w czasopismie z grupy Science (Science Advances, IF = 14,136), ktory obecnie ma ponad 170
cytowan.
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Rys. 9. Rozktad stezen poszczegdlnych pierwiastkow w otoczeniu wydzielonej fazy o zwigkszonej
zawartosci Cr i V w stopie W3gTazsV15Cri1 (a) zmierzone przy uzyciu APT i (¢) wyznaczone przy
uzyciu symulacji MC w temperaturze 1000 K. (b) Struktura stopu uzyskana przy uzyciu symulacji MC
[H7].

4.3.3 Wlasciwosci defektéw punktowych w stopach

Modele DFT+CE+MC dla wielosktadnikowych stopow, opisane w rozdziatach 4.3.1 i
4.3.2, shuzyly nie tylko do badania ich stabilnosci fazowej, ale rowniez umozliwiaty
generowanie reprezentatywnych struktur do badania podstawowych wtasciwosci stopow przy
uzyciu obliczen DFT. Poniewaz badane przeze mnie materialy sg potencjalnymi kandydatami
do zastosowania w reaktorach jadrowych i syntezy termojadrowej, to szczegolnie istotne jest
poznanie wlasciwosci defektow punktowych w tych materiatach.

Jak wykazaty wyniki obliczeh DFT w pracy [H3], energie tworzenia, objgtosci
relaksacji oraz zmiany momentéw magnetycznych spowodowanych obecnosciag wakansu lub
rodzimego atomu mig¢dzywezlowego typu dumbbell sg uzaleznione zaréwno od stezenia
poszczegbdlnych pierwiastkéw jak rowniez od uporzadkowania bliskiego zasiggu w stopie oraz
lokalnego otoczenia defektu (patrz Rys. 10). Na przyktad, energia tworzenia wakansow w
strukturze stopu FessCrisNizo z uporzadkowaniem bliskiego zasiegu zwigksza sie, jezeli przy
statej liczbie atoméw Cr w lokalnym otoczeniu defektu wzrasta liczba atomow Ni lub jezeli
przy statej liczbie atomow Ni wzrasta liczba atomoéw Cr (patrz Rys. 10a). Wilasciwosci
defektéw punktowych zaleza rowniez od uporzadkowania bliskiego zasiegu w stopie. Jak
pokazano w pracy [H3], energie tworzenia wakansow i rodzimych atomoéw miedzyweztowych
typu dumbbell sag wyraznie wigksze w strukturze z uporzadkowaniem bliskiego zasiegu,
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wygenerowanej przy uzyciu symulacji MC w temperaturze 300 K w poréwnaniu z wynikami
dla struktury nieuporzadkowanej (poréwnaj Rys. 10a i 10d).

Short-range ordered structure @ 300 K
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Rys. 10. Energie tworzenia (Er), objetosci relaksacji (€2r) i zmiana momentu magnetycznego (Am)
uktadu spowodowana obecno$ciag wakansu w strukturach stopu FessCrisNiso wygenerowanych przy
uzyciu symulacji MC w temperaturze 300 K 1 2000 K, obliczone przy uzyciu metody DFT i
przedstawione w funkcji lokalnego otoczenia defektu [H3].

Wazna wlasciwos$cia defektow w sieci krystalicznej jest ich sprezyste oddzialywanie z
innymi defektami wystepujacymi w materiale, takimi jak dyslokacje. Energia oddziatywania
pomiedzy defektem 1 zewnetrznym polem sitowym jest bezposrednio uzalezniona od tensora
dipola sprezystego opisujacego dany defekt, ktory w przypadku defektow punktowych moze
by¢ wyznaczony przy uzyciu obliczen DFT [H11].

Wezesniejsze badania ab initio tensora dipola spr¢zystego skupione byly na defektach
punktowych w czystych pierwiastkach. Praca [H11], napisana we wspotpracy z naukowcami z
Politechniki Warszawskiej: prof. Tomaszem Wejrzanowskim i doktorantem Marcinem Zemtg
(ktorego jestem promotorem pomocniczym, promotorem jest prof. Tomasz Wejrzanowski) oraz
z naukowcami z CCFE, KTH, CEA 1 EdF, byta wedtug mojej wiedzy pierwsza, w ktorej tensor
dipola sprezystego 1 tensor objetosci relaksacji wakansow 1 rodzimych atomow
miedzyweztowych typu dumbbell byt badany w funkcji stezenia atoméw Cr w stopie Fe-Cr
oraz liczby atomoéw Cr w lokalnym otoczeniu defektu.

Ze wzgledu na bardzo duzy rozrzut wynikow w zaleznosci od lokalnego otoczenia defektu,
zaproponowali$my badanie niezmiennikéw tensoréw dipola sprezystego (P) 1 tensora objgtosci
(), ktorych warto$¢ nie zalezy od przyjetego uktadu wspotrzednych.

I# = TrA, (2)
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I# = 3 [(TrA)* = Tr(A®)], ®3)

14 = detA, 4)

gdzie A jest tensorem drugiego rzedu, ktory moze by¢ zarowno tensorem dipola sprezystego i
tensora objetosci (A = P lub Q). Nalezy zauwazy¢, ze pierwszy niezmiennik tensorsa objgtosci
relakasacji (I?) jest po prostu objetoscia relaksacji defektu, natomiast niezmienniki tensora
dipola sprgzystego sg $cisle powigzane z kryterium maksymalnego naprezenia zredukowanego
von Misesa (oy), ktore moze stuzy¢ do wyznaczenia granicy plastycznosci materiatu,

1
o =7/ =31, ©)

Uzyskane wyniki wykazaty, ze wlasciwo$ci defektow punktowych rdznig si¢ znacznie w
stopach dla stezen Cr ponizej i powyzej ok. 10% at., czyli granicy rozpuszczalnosci Cr w stopie
Fe-Cr (patrz Rys. 11) [H11]. Zaobserwowana korelacja migdzy objg¢to$ciami relaksacji a
momentami magnetycznymi struktur sugeruje, ze magnetyzm jest istotnym czynnikiem
wplywajacym na sprezyste oddziatywania defektoéw w stopach Fe-Cr.
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Rys. 11. (a) Objetosci relaksacji wakansoéw i (b) naprezenia von Misesa spowodowane przez wakanse
powstate poprzez usunigcie atomu Fe (punkty niebieskie) i atomu Cr (punkty czerwone) obliczone
przy uzyciu metody DFT i przedstawione w funkcji stezenia atomoéw Cr w stopie Fe-Cr. Przerywane
linie opisujg linie trendu ponizej i powyzej granicznego stgzenia 10% at. Cr [H11].

Praca [H11] powstata w ramach wspotpracy w europejskim projekcie EUROfusion, jako czgs$¢
mojego zadania badawczego. Opisane przeze mnie zaleznosci wiasciwosci defektow
punktowych od stgezenia Cr w stopie 1 lokalnego otoczenia wokot defektu, sg obecnie
wykorzystywane w modelach w wyzszej skali (takich jak m.in. Atomistic Kinetic Monte Carlo)
przez partnerow w projekcie.

4.3.4 Wplyw defektéw punktowych na stabilnos$¢ fazowa stopow

Defekty punktowe, ktére sag wytwarzane w duzym stezeniu w stopach metali poddanych
napromieniowaniu w reaktorach jadrowych lub syntezy termojadrowej, nie tylko wplywaja na
wlasciwosci tych materiatow, ale moga rowniez znacznie wptywac na ich stabilno$¢ fazowa.
W naswietlanych stopach obserwuje si¢ wydzielenia, ktore nie wystepuja w normalnych
warunkach uzytkowania. W szczegdlnoSci, w stopach W z niewielkg zawartoscig Re i Os,
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pojawiajacych si¢ w czystym W poddanym naswietlaniu neutronami wskutek transmutacji
atomoéw W, obserwowane sg wydzielenia o zwigkszonej zawarto$ci Re, pomimo ze zgodnie z
diagramem fazowym dla uktadu W-Re rozpuszczalnos$¢ renu w wolframie sigga prawie 30%.

Wraz z wspotpracownikami z CCFE oraz prof. Krzysztofem Kurzydtowskim z WIM
PW sformutowatem hipoteze badawcza, ze klastrowanie atoméw Re w napromieniowanych
stopach W-Re odpowiadaja wakanse [H4]. Ich zawarto§¢ w stopach poddanych
napromieniowaniu jest bowiem zwigkszona w poréwnaniu z normalnymi warunkami
uzytkowania ze wzgledu na tworzenie par Frenkla oraz mniejszag mobilno$¢ wakansow w
porownaniu z mobilnoscig rodzimych atomow miedzyweziowych. Te drugie szybciej
przemieszczajg si¢ w kierunku miejsc rekombinacji defektéw takich jak powierzchnie i granice
ziaren 1 w konsekwencji ich st¢zenie w krysztale jest mniejsze niz stezenie wakansow.

W celu wytlumaczenia zjawiska wydzielania faz o zwigkszonej zawartosci Re w naswietlanych
stopach W-Re, zastosowatem kombinacj¢ metod DFT+CE+MC. Obliczenia DFT wykazaty, ze
w osnowie W istnieje silne przycigganie pomigedzy wakansami i atomami Re, a catkowita
energia przyciagania wzrasta wraz z liczbg atoméw Re wokot wakansu. Dodatkowo wakanse,
ktore zgodnie z obliczeniami DFT si¢ odpychaja w osnowie W, zaczynajg si¢ przyciagaé, gdy
w ich najblizszym otoczeniu znajduje si¢ atom Re [H4]. Na podstawie obliczen DFT dla 224
struktur o r6znej zawartosci i konfiguracji atoméw Re oraz wakansow, stworzytem model CE
dla uktadu bcc W-Re-wakanse w ktorym, w odrdznieniu od modeli opisanych w poprzednich
rozdziatach, wakanse w tym modelu traktowane byty jako osobny, trzeci rodzaj ,,pierwiastka”.
Symulacje MC w oparciu o stworzony model DET+CE umozliwity badanie stabilnosci fazowe;j
stopow w funkcji stezenia atomow Re 1 wakansOw oraz w funkcji temperatury.

Jak pokazano na Rys. 12, wydzielenia o zwigkszonej zawartoSci Re 1 wakansow obserwowane
sg w stopach o stgezeniu 2% at. Re. Wydzielenia sg tym wyrazniejsze, im wigksze jest stezenie
wakansOow. Segregacja atomow Re jest rowniez silniejsza w przypadku struktur bedacych
wynikiem symulacji Monte Carlo w nizszych temperaturach. Nalezy zwroci¢ uwage, ze
wykonywane przeze mnie symulacje MC umozliwiaja znalezienie standw rownowagi
termodynamicznej dla danej temperatury, ale nie daja informacji o kinetyce zjawiska. Oznacza
to, ze struktury bedace stanami rownowagi termodynamicznej dla temperatury 300 K mogg w
rzeczywistosci nigdy nie zostac¢ osiaggniete przez dany uktad. Warto zaznaczy¢, ze wydzielenia
o zwigkszonej zawartosci Re roznig si¢ w zalezno$ci od stezenia atomoéw Re 1 wakansow w
stopie oraz od temperatury. W wyzsze] temperaturze oraz przy nizszym stezeniu Re
wydzielenia majg posta¢ pustek (ang. voids — skupionych wakanséw) otoczonych atomami Re,
podczas gdy w nizszej temperaturze, przy wyzszym stezeniu Re 1 nizszej zawartosci wakansow
majg one posta¢ wydzielen o zwigkszonej zawartosci Re 1 wakanséw, w ktorych wakanse sa
oddzielone od siebie atomami Re lub W. Zawarto§¢ Re w tej drugiej strukturze jest ok. 40%,
co jest w dobrej zgodnosci z wynikami uzyskanymi eksperymentalnie przy uzyciu APT dla
wydzielonych faz obserwowanych w napromieniowanym stopie W-2%Re [18].
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Rys. 12. Struktury stopu W-2%Re o roznym stezeniu wakansow (0.05%, 0.1% i 0.2%) uzyskane przy
uzyciu symulacji MC dla 3 r6znych temperatur (300 K, 800 K i 1600 K) [H4]. Czerwone punkty
oznaczaja atomy Re a niebieskie punkty wakanse.

We wspotpracy z prof. Duc’em Nguyen-Manh’em, rozwingtem model CE dla uktadu
W-Re-wakanse do czterosktadnikowego uktadu W-Re-Os-wakanse [H10], ktory umozliwit
badanie wplywu atoméw Os, rowniez pojawiajacych si¢ w reaktorach syntezy termojadrowej,
wskutek transmutacji atomow W.

Jak pokazano na Rys. 13, podobnie jak w przypadku stopow W-Re-wakanse, struktura
wydzielonych faz jest uzalezniona od wzajemnych stezen atoméw Re, Os 1 wakansoéw jak
rowniez od temperatury. Wydzielenia w stopach W-Re-Os-wakanse majg posta¢ pustek
otoczonych atomami Re i Os lub struktur o zwigkszonej zawartosci Re, Os i wakansow, w
ktorych wakanse sg oddzielone od siebie atomami Re, Os lub W. Mozna zauwazy¢, ze atomy
Os majg generalnie wigkszg tendencje do przyciggania wakansoéw i1 tworzenia z nimi wydzielen

niz atomy Re. Wyniki te sa w zgodzie z wynikami APT zaprezentowanymi w pracach [18] i
[H10].
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Rys. 13. Struktury stopow W-Re-Os-wakanse uzyskane przy uzyciu symulacji MC dla réznych stezen
Os (0.25% 1 0.5%) i r6znych temperatur (800 K 1 1200 K). Czerwone punkty oznaczajg atomy Re,
zielone Os a niebieskie punkty wakanse [H10].

4.3.5 Oszacowanie wzajemnej
walencyjnych.

stabilnosci faz w funkcji stezenia elektronow

Jednym z gltéwnych ograniczeh modeli DFT+CE+MC, opisanych w poprzednich
rozdziatach, jest to, Ze umozliwiaja badanie stabilnosci fazowej stopow tylko dla jednego,
uprzednio wybranego, rodzaju sieci krystalicznej. Wprawdzie badanie wzglednej stabilnosci
stopow o dwodch roznych rodzajach sieci krystalicznej jest mozliwe, jak pokazalem w pracy
[H1], jednak wymaga to stworzenia dwoch osobnych modeli DET+CE+MC, co jest bardzo
czasochtonne 1 kosztowne, w szczeg6lnosci w przypadku stopow wielosktadnikowych.

W celu oszacowania wzglednej stabilno$ci faz wystepujacych w magnetycznych
stopach o wysokiej entropii, takich jak fcc, bee, fazy B2, sigma, C14, opracowatem razem z
wspotpracownikami z CCFE metodg¢ oparta na przyblizeniu ciasnego wigzania (RBA — z ang.
Rigid Band Approximation) [H6]. Przyblizenie to zaktada, ze r6znica energii pomi¢dzy dwoma
fazami jest bezposrednio zalezna od rdéznicy ich energii struktury pasmowej (ang. band-
structure energy), ktore z kolei moga by¢ obliczane na podstawie rozktadu gestosci stanow
elektronowych dla tych faz.

Warto zwrdci¢ uwage na to, ze przyblizenie RBA stosowane byto wczesniej gtdéwnie dla stopow
metali niemagnetycznych. W celu uwzglednienia w modelu RBA efektéw zwigzanych z
magnetyzmem, razem ze wspOtpracownikami z CCFE rozwingtem model RBA uwzgledniajac
w nim model magnetyzmu Stonera [H6]. Zgodnie z tym modelem, r6znica energii pomigdzy
dwoma fazami jest opisana nastgpujaca zaleznoscia:
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(1-2) _ (1-2 1 ® 2 (2
AEMag AE pin— Band+ [Ieff a Ieff 2 ] (6)

g(1-2)

gdzie pierwszy czton (AEg,;,"pon

4) ZWigzany z energig pasmowa, uzyskang na podstawie
catkowitego rozktadu gestosci stanéw elektronowych dla elektronow ze spinem dodatnim i
ujemnym, a drugi czton jest korekcja stosowang, aby uniknaé¢ podwojnego uwzgledniania

(1) i mg,) sg $rednimi momentami magnetycznymi

oddziatywan magnetycznych. m,
odpowiednio fazy (1) i (2), wyznaczanymi na podstawie rozktadu gestosci elektronowych
elektronow ze spinem dodatnim i ujemnym. Oryginalnym rozwigzaniem stworzonego przeze
mnie modelu bylo zastosowanie efektywnych parametrow Stonera (I,5f) dla rozpatrywanych
stopow [H6]. Klasyczny parametr Stonera opisuje rozszczepienie energii elektronow danego
pierwiastka ze spinem dodatnim i ujemnym spowodowane istniejagcym lokalnym momentem
magnetycznym. Parametry Stonera wyznaczone sg dla wszystkich pierwiastkdw, niemniej ich
stosowanie w przypadku stopéw o wysokiej entropii wymagatoby znajomos$ci momentow
magnetycznych wszystkich atoméw w danej strukturze. Dlatego w stworzonym przeze mnie
modelu wprowadzitem efektywny parametr Stonera, ktory opisuje rozszczepienie energii
elektronow ze spinem dodatnim 1 uyjemnym w rozpatrywanym stopie ze wzgledu na istniejacy
sredni moment magnetyczny struktury. Parametry te wyznacza si¢ osobno dla kazdego
rozpatrywanego stopu, ale dzieki temu rozwigzaniu wszystkie sktadowe potrzebne do
wyznaczenia réznicy w energii pasmowej rozpatrywanych stopow mozna obliczy¢ na
podstawie rozktadu gestosci elektronowych dla elektronéw ze spinem dodatnim i ujemnym.

Opisany powyzej model zawiera wiele przyblizen, jednak umozliwia zrozumienie, dla jakich
stezen w stopach o wysokiej entropii beda obserwowane wydzielenia. Jak wykazano w pracy
[H6], wyniki teoretyczne sa w bardzo duzej zgodnosci z obserwacjami eksperymentalnymi
wykonanymi przez wspotpracownikow z Uniwersytetu w Sheffield w Wielkiej Brytanii.
Poréwnanie wynikow uzyskanych z modelu ciasnego wigzania oraz wynikow
eksperymentalnych uzyskanych przy uzyciu dyfrakcji rentgenowskiej zostalo wykonane dla
czterech grup magnetycznych stopéw o wysokiej entropii — stopéw Co-Cr-Fe-Ni (CCFE), do
ktorych dodawano odpowiednio pierwiastki Pd, Al, V i Ti. Dodatek atoméw Pd do stopu Co-
Cr-Fe-Ni (CCFN) zwigksza st¢zenie elektronow walencyjnych natomiast dodatek atomow Al,
V i Ti zmnigjsza ich st¢zenie.

Jak pokazano na Rys.14 (Ia), zwigkszanie stezenia Pd zwigksza roznice pomiedzy energiami
pasmowymi faz fcc i bec, a co za tym idzie zwigksza stabilno$¢ fazy fcc. W zgodzie z wynikami
teoretycznymi, wyniki dyfrakcji rentgenowskiej wykazaty, ze wszystkie stopy CCFN sa
stopami o strukturze krystalicznej fcc. Jak pokazano na Rys. 14 (l1a, lllai IVa), w odrdznieniu
od Pd, zwiekszanie stezenia Al, V i Ti zmniejsza stabilnos$¢ fazy fcc. W zaleznosci od rodzaju
dodawanego pierwiastka obserwowane bedg rozne wydzielenia — faza B2 w przypadku stopow
CCFN-AI, faza sigma w przypadku stopow CCFN-V oraz faza Lavesa C14 w przypadku
stopow CCFN-Ti.

Zgodnie z modelem RBA, faza B2 bedzie obserwowana, gdy sSrednie stezenie elektronow
walencyjnych w stopie CCFN-AI (n) bedzie mniejsze niz 7.8, faza sigma bedzie wystgpowata
w stopie CCFN-V, gdy n<7.65, a faza C14 w stopie CCFN-Ti, gdy n<7.69. Nalezy zwrocié¢
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uwage na bardzo dobrg zgodno$¢ stabilnosci poszczegolnych faz w funkcji n z wynikami
uzyskanych przy uzyciu dyfrakcji rentgenowskiej. Potwierdzeniem uzytecznosci modelu jest
fakt, ze hipoteza teoretyczna dotyczaca wystepowania fazy sigma w stopach CoFN-V zostata
pozytywnie zweryfikowana eksperymentalnie (patrz Rys. 4 w [H6]).
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Rys. 14. Porownanie wzglednej stabilnosci poszczegdlnych faz w stopach CoCrFeNi (CCFN) przy

zwigkszaniu stgzenia 5-go sktadnika: Pd, Al, V i Ti. (a) Rdznica pomiedzy energiami i (b) energiami
Fermiego dla poszczegdlnych faz w funkcji stgzenia elektronéw walencyjnych w stopie, n. (c) Widma
dyfrakcji rentgenowskiej dla wybranych stopow [H6].
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4.4 Podsumowanie

Najwazniejsze osiggni¢cia w ramach przedstawionego cyklu publikacji sktadajacych si¢ na
osiggniecie naukowe pt. ,,Badanie przy uzyciu metod ab initio stabilnosci fazowej oraz
wlasciwosci wielosktadnikowych stopow metali do zastosowan w reaktorach syntezy
termojadrowej” mozna podzieli¢ na dwie cze¢sci:

A) Zrozumienie stabilno$ci fazowej i wladciwosci wybranych stopéw
wieloskladnikowych

Stworzenie modeli CE dla rozpatrywanych stopow.

Wyznaczenie przy uzyciu obliczen DFT i1 metody CE nowych stanoéw
podstawowych (stabilnych faz mig¢dzymetalicznych) w rozpatrywanych
uktadach.

Stworzenie magnetycznego diagramu fazowego dla uktadu Fe-Cr-Mn-Ni.
Wyznaczenie wzglgdnej stabilnosci stopow fcc i bee z uktadu Fe-Cr-Ni w
funkcji stgzenia poszczegodlnych pierwiastkéw i temperatury oraz wyznaczenie
linii przejscia fazowego fcc-bee dla wybranych temperatur.

Zbadanie wptywu sktadu chemicznego oraz temperatury na parametry
uporzadkowania bliskiego zasiegu dla poszczegdlnych par atomow we
wszystkich rozpatrywanych stopach.

Wyznaczenie entropii konfiguracyjnej w funkcji temperatury dla wybranych
stopow 1 badanie jej wplywu na stabilno$¢ stopow.

Zbadanie wptywu sktadu chemicznego na temperatur¢ przej$cia porzadek
nieporzadek w stopach.

Zbadanie wpltywu wakansow na stabilnos$¢ fazowa stopoéw W-Re i W-Re-Os.
Zbadanie energii tworzenia defektow, tensoréw dipoli sprezystych oraz
objetosci relaksacji defektow punktowych w stopach Fe-Cr w funkcji stezenia
Cr i funkcji lokalnego otoczenia defektu oraz w stopie FessCrisNiso w funkcji
stopnia uporzadkowania bliskiego zasiegu w stopie oraz lokalnego otoczenia
defektu.

Wyznaczenie wzglednej stabilnosci faz fec, bee, B2, sigma 1 faz Lavesa C14 dla
wybranych stopow Co-Cr-Fe-Ni z dodatkiem Pd, Al, Vi Ti w funkcji st¢zenia
elektronow walencyjnych w stopie przy uzyciu przyblizenia ciasnego wigzania
wraz z zastosowanymi efektywnymi parametrami Stonera.

B) Rozwdj metod opartych na DFT stuzacych do badania stabilnosci fazowej i

wlasciwosci stopow wieloskladnikowych

Zastosowanie metody rozwinigcia klastrowego (CE) do ukladow
wielosktadnikowych, w tym 4- i 5-sktadnikowych stopow o wysokiej entropii
oraz uktadow, w ktérych wakanse traktowane sg jako osobny rodzaj ,,atomu”.
Wyprowadzenie réwnan opisujacych parametry uporzadkowania bliskiego
zasiegu w stopach wielosktadnikowych na podstawie funkcji korelacji
otrzymywanych w programie do symulacji Monte Carlo.
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e Modyfikacja kodu do symulacji Monte Carlo w celu umozliwienia wyznaczania
entropii konfiguracyjnej stopdw przy uzyciu catkowania termodynamicznego.

e Propozycja wyznaczania niezmiennikow tensorow dipoli sprezystych i objetosci
relaksacji defektow w stopach w celu uniezaleznienia wynikéw od wyboru
uktadu wspotrzednych.

e Zastosowanie przyblizenia ciasnego wigzania dla magnetycznych stopow o
wysokiej entropii oraz zastosowanie efektywnych parametrow Stonera dla
rozpatrywanych, ktore opisuja rozszczepienie energii elektrondw ze spinem
dodatnim i ujemnym w rozpatrywanym stopie ze wzglgdu na istniejacy $redni
moment magnetyczny.

Podsumowanie wybranych najwazniejszych wynikow:

Wyniki uzyskane przy uzyciu metod DFT, CE i1 symulacji MC dla rozpatrywanych
stopow sg w dobrej zgodnosci z istniejacymi wynikami eksperymentalnymi.

Na podstawie obliczen DFT, znaleziono w ukladzie Fe-Cr-Mn-Ni nowe stany
podstawowe — fazy miedzymetaliczne stabilne z energetycznego punktu widzenia:
Fe2CrNi, CrMnNiz i Cr2FeMnNig

Symulacje MC dla stopéw fcc Fe-Cr-Mn-Ni wykazaty, ze zwigkszenie zakresu
temperatur dla ktorych stopy sa nieuporzadkowanym roztworem statym, jest mozliwe
poprzez zmniejszanie zawartosci Ni.

Symulacje MC dla stopéw bec Cr-Ta-Ti-V-W wykazaly, ze zwigkszenie zakresu
temperatur dla ktérych stopy sa nieuporzadkowanym roztworem statym, jest mozliwe
poprzez zwigkszenie zawartosci Ti 1 usunigcie ze stopu jednego pierwiastka z pary Cr-
V. Sposréd badanych stopdw, najnizsza temperaturg przejscia porzadek-nieporzadek
posiada stop Ta-Ti-V-W.

Symulacje MC dla stopu bcc WasTazsV1sCrir umozliwity wyjasnienie przyczyny
wydzielania faz o zwigkszonej zawartosci atomow V 1 Cr w napromieniowanym stopie
WsgTazsV1sCri, badanym przez wspotpracownikéw z Los Alamos National
Laboratory.

Symulacje MC dla stopow W-Re-wakanse oraz W-Re-Os-wakanse umozliwily
wytlumaczenie zjawiska wydzielania faz o zwigkszonej zawarto$ci Re (oraz Os) w
naswietlanych stopach W-Re (W-Re-Os).

Obliczenia przy uzyciu modelu ciasnego wigzania z zastosowanym efektywnym
parametrem Stonera dla magnetycznych stopéw Co-Cr-Fe-Ni z dodatkiem atomow Pd,
Al, V i Ti wykazaty zakresy stabilno$ci faz fcc, bee, B2, sigma i Laves C14 w funkcji
stezenia elektrondow walencyjnych, bezposrednio powigzanego ze stezeniem
poszczegblnych pierwiastkow w stopie.
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5. Informacja o wykazywaniu si¢ istotng aktywnoscia naukowa albo
artystyczng realizowana w wi¢cej niz jednej uczelni, instytucji naukowej
lub instytucji kultury, w szczegélnoS$ci zagranicznej.

5.1 Dzialalnos$¢ naukowo-badawcza przed uzyskaniem stopnia naukowego
doktora

M1 J.S. Wrébel, J. Piechota: “Structural properties of ZnO polymorphs”, Physica Status
Solidi B 244, 1538 (2007); J. Wrobel, J. Piechota, “Erratum: Structural properties of ZnO
polymorphs”, Physica Status Solidi B 244, 4688 (2007) (IF = 1,071; Liczba cytowan = 17)

M2 J.S. Wrébel, J. Piechota: “On the structural stability of ZnO phases”, Solid State
Communications 146, 324 (2008). (IF = 1,557; Liczba cytowan = 32)

M3 J.S. Wrébel, K.J. Kurzydtowski, K. Hummer, G. Kresse, J. Piechota: “Calculations of
ZnO properties using the Heyd-Scuseria-Ernzerhof screened hybrid density functional”,
Physical Review B 80, 15 (155124) (2009). (IF = 3,475; Liczba cytowan = 92)

M4 R. Abdank-Kozubski, M. Kozlowski, J.S. Wrébel, T. Wejrzanowski, K.J.
Kurzydtowski, C. Goyhenex, V. Pierron-Bohnes, M. Rennhofer, S. Malinove: “Atomic
ordering in nano-layered FePt: Multiscale Monte Carlo simulation”, Computational Materials
Science 49, S80 (2010). (IF = 1,460; Liczba cytowan = 2)
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M5 L.G. Hector, J.S. Wrébel, K.J. Kurzydtowski: “Thermodynamic and elastic properties
of La-X (X=Al,Mg) intermetallic compounds from first principles calculations” rozdzial w
ksigzce MAGNESIUM TECHNOLOGY 2010, Seattle, Wiley-TMS 2010: 44.

M6 J.S. Wroébel, L.G. Hector, W. Wolf, K.J. Kurzydtowski: “Thermodynamic and Elastic
Properties of the Phases Appearing in the Lightweight La-Mg Alloys”, Materials Science
Forum 690, 15 (2011). (IF = 0; Liczba cytowan = 0)

M7 J.S. Wrobel, L.G. Hector, W. Wolf, S.L. Shang, Z.K. Liu, K.J. Kurzydtowski:
”Thermodynamic and mechanical properties of lanthanum—magnesium phases from density
functional theory”, Journal of Alloys and Compounds 512, 296 (2012). (IF = 2,390; Liczba
cytowan = 57)

M8 J.S. Wrobel, T. Wejrzanowski, K.J. Kurzydtowski, M. Koztowski, R. Kozubski:
“Mesoscale simulations of atomic ordering in nano-layered FePt”, Computational Materials
Science 55, 60 (2012), (IF = 1,878; Liczba cytowan = 0)

Tematyka badania wlasciwosci materiatow przy uzyciu metody DFT zajatem si¢ juz
podczas pracy magisterskiej na Wydziale Fizyki Politechniki Warszawskiej, ktora
wykonywatem pod opieka dr Jacka Piechoty z Interdyscyplinarnego Centrum Modelowania
Komputerowego i Matematycznego Uniwersytetu Warszawskiego oraz prof. dr hab. Bogdana
Lesynga z Wydzialu Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego. Praca poswigcona byla
modelowaniu witasciwosci ZnO dla roéznych struktur krystalicznych. Trzy rozpatrywane
struktury (B4, B3 i D9) byty potwierdzone eksperymentalnie. Istnienie ostatniej ze struktur
krystalicznych, ZnO (B2), nie zostato potwierdzone eksperymentalnie, natomiast ukazato si¢
kilka prac z przypuszczeniami mozliwosci jej istnienia. Dla kazdej z tych faz krystalicznych
wyznaczatem witasciwosci struktury pasmowej 1 wilasciwosci sprezyste. Dzigki analizie
stabilnosci poszczegélnych struktur, udalo mi si¢ wykazaé, 1z wbrew wstepnym
przypuszczeniom, ZnO o strukturze krystalicznej B2 nie jest materiatem stabilnym [M2].

W pazdzierniku 2007 rozpoczatem studia doktoranckie na Wydziale Inzynierii
Materiatowej Politechniki Warszawskiej pod opiekg prof. dr hab. Krzysztofa Jana
Kurzydlowskiego. Kontynuowatem tematyke zwigzana z modelowaniem wtasciwosci ZnO.
Poniewaz metody ab initio oparte na przyblizeniu lokalnej gestosci elektronowej LDA (oraz
GGA) zawodza w przypadku krysztalow z silnie skorelowanymi (zlokalizowanymi)
elektronami powtok d i £, jak to ma miejsce w przypadku ZnO, zaproponowalem zastosowanie
najnowszych funkcjonaléw hybrydowych, dostgpnych w programie VASP, rozwijanym przez
grupe prof. Georga Kresse z Uniwersytetu Wiedenskiego. Profesor Kresse zaprosit mnie na 2-
tygodniowy staz w celu przetestowania funkcjonatow hybrydowych i programu VASP na
przyktadzie ZnO. Efektem tego stazu byt artykul opublikowany w Physical Review B [M3].

Przedmiotem mojej pracy doktorskiej bylo modelowanie ab initio wasciwosci sprezystych i
termodynamicznych faz migdzymetalicznych La-X (X= Mg, Al), bedacych klasg materiatow
inzynierskich o duzych mozliwosciach aplikacyjnych ze wzgledu na ich specyficzne
wlasciwosci wynikajace z polaczenia cech materiatow ceramicznych i1 metalicznych.
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Najwazniejsze zastosowania tych materiatéw zwigzane sg z mozliwoscig poprawy wiasciwosci
lekkich stopo6w magnezu i aluminium, ktore sg szeroko wykorzystywane m.in. w przemysle
samochodowym 1 lotniczym. Dzigki wzglednie duzej twardosci, fazy migdzymetaliczne La-X
umozliwiaja bowiem efektywne umocnienie tych stopow.

Badanie wlasciwosci sprezystych i termodynamicznych zwigzkoéw miedzymetalicznych La-X
prowadzilem we wspotpracy z osrodkiem General Motors Research & Development Center.
Efektem tej wspolpracy byt m.in. przekrojowy artykut dotyczacy wlasciwosci mechanicznych
i termodynamicznych faz migdzymetalicznych La-Mg [M7].

Waznym kierunkiem mojej pracy doktorskiej byl rozwo6j oprogramowania dotyczacego
modelowania ab initio. Jestem autorem programu do wyznaczania i obrazowania anizotropii
wlasciwo$ci mechanicznych (modutu Younga, wspdtczynnik Poissona) na podstawie statych
elastycznych otrzymywanych eksperymentalnie lub teoretycznie. Opracowalem rdéwniez
algorytm do wyznaczania rozszerzalno$ci temperaturowej (i jej anizotropii) oraz ciepta
wlasciwego przy statym ci$nieniu w oparciu o model quasi-harmoniczny. Przy rozwijaniu tego
oprogramowania wspoipracowatem z firmg Materials Design Inc., ktéra jest znanym
producentem oprogramowania do modelowania wtasciwos$ci materiatow.

5.2 Dzialalno$¢ naukowo-badawcza po uzyskaniu stopnia naukowego
doktora

D1 M. Muzyk, D. Nguyen-Manh, J.S. Wreébel, K.J. Kurzydtowski, N.L. Baluc, S.L.
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W-Ta and W-V alloys”, Journal of Nuclear Materials 442, S680 (2013). (IF = 2,016; Liczba
cytowan = 22)

D2 M. Krynski, W. Wrobel, J.R. Dygas, J.S. Wrébel, M. Malys, P. Spiewak, K.J.
Kurzydtowski, F. Krok, I. Abrahams: “A4b initio molecular dynamics simulation of 6-BizYOs”,
Solid State lonics 245-246, 43 (2013). (IF = 2,112; Liczba cytowan = 7)

D3  M.Yu. Lavrentiev, J.S. Wrobel, D. Nguyen-Manh, S. L. Dudarev : “Magnetic and
Thermodynamic properties of face-centered cubic Fe-Ni alloys”, Physical Chemistry Chemical
Physics 16, 16049 (2014). (IF = 4,493; Liczba cytowan = 47)

D4  M.Yu. Lavrentiev, J.S. Wrobel, D. Nguyen-Manh, S.L. Dudarev, M.G. Ganchenkova:
“Magnetic cluster expansion model for random and ordered magnetic face-centered cubic Fe-
Ni-Cr alloys”, Journal of Applied Physics 120, 043902 (2016). (IF = 2,068; Liczba cytowan =
16)

D5 M.R. Zemta, J.S. Wrébel, T. Wejrzanowski, D. Nguyen-Manh, K.J. Kurzydtowski:
“The helium effect at grain boundaries in Fe-Cr alloys: A first-principles study”, Nuclear
Instruments & Methods in Physics Research. Section B 393, 118 (2017). (IF = 1,323; Liczba
cytowan = 2)
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D6  I. Toda-Caraballo, J.S. Wrébel, D. Nguyen-Manh, P. Pérez, P. E. J. Rivera-Diaz-del-
Castillo: “Simulation and Modeling in High Entropy Alloys”, JOM 69, 2137 (2017). (IF =
2,145; Liczba cytowan = 19)

D7  Pui-Wai Ma, S. L. Dudarev, J.S. Wraébel: “Dynamic simulation of structural phase
transitions in magnetic iron”, Physical Review B 96, 094418 (2017). (IF = 3,736; Liczba
cytowan = 33)

D8 M. Calvo-Dahlborg, J. Cornide, J. Tobola, D. Nguyen-Manh, J.S. Wrébel, J Juraszek,
S. Jouen, U. Dahlborg: “Interplay of electronic, structural and magnetic properties as the
driving feature of high entropy CoCrFeNiPd alloys”, Journal of Physics D: Applied Physics
50, 185002 (2017). (IF = 2,373; Liczba cytowan = 14)

D9  J.S. Wrobel*, D. Nguyen-Manh, K.J. Kurzydtowski: ,,Ab initio based modelling of
diffusion and phase stability of alloys”, rozdzial w ksiazce Diffusion Foundations Vol. 12
“Multiscale Modelling of Diffusiusion-Controlled Phenomena in Condensed Matter”,
Switzerland, Trans Tech Publications 2017: 1-22

D10 P. Kwasniak, J.S. Wrobel, H. Garbacz: “Origin of low Young modulus of
multicomponent, biomedical Ti alloys — Seeking optimal elastic properties through a first
principles investigation”, Journal of the Mechanical Behavior of Biomedical Materials 88, 352
(2018). (IF = 3,485; Liczba cytowan = 8)

D11 A. Fernandez-Caballero, M. Fedorov, J.S. Wrébel, P.M. Mummery, D. Nguyen-Manh:
“Configurational Entropy in Multicomponent Alloys: Matrix Formulation from Ab initio Based
Hamiltonian and Application to the FCC Cr-Fe-Mn-Ni System”, Entropy 21, 68 (2019). (IF =
2,738; Liczba cytowan = 16)

D12 A.Litnovsky, J. Schmitz, F. Klein, K. De Lannoye, S. Weckauf, A. Kreter, M. Rasinski,
J.W. Coenen, C. Linsmeier, J. Gonzalez-Julian, M. Bram, I. Povstugar, T. Morgan, D. Nguyen-
Manh, M. Gilbert, D. Sobieraj, J.S.Wrébel: “Smart Tungsten-based Alloys for a First Wall of
DEMO?”, Fusion Engineering and Design 159, 111743 (2020). (IF = 1,692; Liczba cytowan =
8)

D13 L. Zrodowski, R. Wréblewski, T Choma, B. Moronczyk, M. Ostrysz, M. Leonowicz,
W. Lacisz, P. Btyskun, J.S. Wrébel, G. Cieslak, B. Wysocki, C. Zrodowski, K. Pomian: “Novel
cold crucible ultrasonic atomization powder production method for 3d printing”, Materials 14,
2541 (2021). (IF = 2,972; Liczba cytowan = 4)

D14 D. Sobieraj, J.S. Wrobel*, M.R. Gilbert, A. Litnovsky, F. Klein, K.J. Kurzydtowski,
D. Nguyen-Manh: “Composition Stability and Cr-Rich Phase Formation in W-Cr-Y and W-Cr-
Ti Smart Alloys”, Metals 11, 743 (2021). (IF = 2,259; Liczba cytowan = 1)

D15 A. Litnovsky, F. Klein, X. Tan, J. Ertmer, JW. Coenen , C. Linsmeier, J. Gonzalez-
Julian, M. Bram, I. Povstugar, T. Morgan, Y.M. Gasparyan, A. Suchkov, D. Bachurina, D.
Nguyen-Manh, M. Gilbert, D. Sobieraj, J.S. Wrobel, E. Tejado, J. Matejicek, H. Zoz, H.U.
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Benz, P. Bittner, A. Reuban: “Advanced Self-Passivating Alloys for an Application under
Extreme Conditions”, Metals 11, 1255 (2021). (IF = 2,259; Liczba cytowan = 2)

D16 L. Tang, F.Q. Jiang, J.S. Wrébel, B. Liu, S. Kabra, R.X. Duan, J.H. Luan, Z.B. Jiao,
M.M. Attallah, D. Nguyen-Manh, B. Cai: “In situ neutron diffraction unravels deformation
mechanisms of a strong and ductile FeCrNi medium entropy alloy”, Journal of Materials
Science & Technology 116, 103 (2022). (IF = 6,155; Liczba cytowan = 2)

D17 Z.Leong, Y.Huang, J.S. Wrébel, J. Gao, N. Morley, R. Goodall: “Pairwise dilatational
strain as a parametric model describing potential secondary phase formation and high-angle
grain misorientation in as-cast high-entropy alloys”, Intermetallics 144, 107462 (2022). (IF =
3,398; Liczba cytowan = 0)

D18 I. Toda-Caraballo, J.S. Wrobel, D. Nguyen-Manh: “Generalized universal equation of
states for magnetic materials: A novel formulation for an interatomic potential in Fe”, Physical
Review Materials 6, 043806 (2022). (IF = 3,989; Liczba cytowan = 0)

D19 T. Sparks, D. Nguyen-Manh, P. Zheng, J.S. Wrébel, D. Sobieraj, M. Gorley, T.
Connolley, C. Reinhard, Y. Wang, B. Cai: “Mechanical characterisation of V-4Cr-4Ti alloy:
Tensile tests under high energy synchrotron diffraction”, Journal of Nuclear Materials 569,
153911 (2022). (IF = 2,936; Liczba cytowan = 0)

D20 S. Liu, J.S. Wrébel, J. Llorca: “First-principles analysis of the Al-rich corner of Al-Li-
Cu phase diagram”, Acta Materialia 236, 118129 (2022). (IF = 8,203; Liczba cytowan = 0)

Moje badania naukowe po ukonczeniu doktoratu byty realizowane podczas 2,5-rocznego
stazu podoktorskiego (post-doc) w grupie prof. Sergei’a Dudarev’a w Culham Centre for
Fusion Energy (CCFE) w Anglii oraz od 2015 r. na Wydziale Inzynerii Materialowej
Politechniki Warszawskiej. Moja tematyke badawcza w tym okresie mozna podzieli¢ na cztery
obszary. Najwickszy z nich dotyczy badania stabilnosci fazowej 1 wlasciwosci
wielosktadnikowych stopow metali. Cykl publikacji naukowych [H1-H11] powigzanych
tematycznie i sktadajacych sie na osiggniecie naukowe zostat opisany w rozdziale 4. Znakomita
wigkszo$¢ pozostatych prac opublikowanych po uzyskaniu stopnia naukowego doktora rowniez
dotyczy tej tematyki, jednak udzial mojej osoby w tych pracach uwazam za odpowiednio
mniejszy lub tez ich tematyka odbiega nieco od glownego nurtu prac [H1-H11]. Obszar drugi
dotyczy rozwoju metod modelowania materiatow, w ktorych bralem udzial merytorycznie i
wykonywatem niezbedne obliczenia. Obszar trzeci, to prace czysto eksperymentalne, ktore sg
wynikiem zadan eksperymentalnych w realizowanych przeze mnie projektach. Wreszcie obszar
czwarty to prace dotyczace badania materialow nie bedacych moim gtéwnym obiektem badan,
w ktorych pethitem rolg konsultanta i eksperta od metod modelowania materiatow.

Obszar pierwszy - badanie stabilnosci fazowej i wlasciwosci stopow metali:

Razem z doktorantem Damianem Sobierajem (ktoérego jestem promotorem
pomocniczym, promotorem jest prof. Krzysztof Kurzydlowski) we wspotpracy m.in. z
naukowcami z CCFE i Forschungszentrum Jiilich z Niemiec badali§my stopy oparte na
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uktadzie W-Cr-Y, bedacymi nowg grupg materiatow do zastosowania w reaktorach syntezy
termojadrowej, ktore w przypadku pojawienia si¢ tlenu wskutek awarii w reaktorze samoistnie
pasywuja si¢ — zapobiegaja tworzeniu si¢ niebezpiecznych dla zdrowia tlenkéw wolframu.
Model stworzony przez doktoranta dla uktadu bcc W-Cr-Y umozliwit badanie wptywu Y na
stabilno$¢ fazowa stopow W-Cr. Badania koncepcyjne, teoretyczne i eksperymentalne
dotyczace tych materiatow, tzw. SMART alloys (skrot od Self-passivating Metal Alloys with
Reduced Thermo-oxidation) przedstawione sa w pracach [D12, D14, D15]. Pomimo, ze
tematyka tych pracjest $cisle powigzana z tematyka prac [H1-H11], a moj udziat w pracy [D14]
szacuj¢ jako znaczny, nie zamies$citem ich w cyklu publikacji [H1-H11], jako odbiegajacych
nieco od ich gtownego nurtu.

Razem z doktorantem Marcinem Zemia (ktérego jestem promotorem pomocniczym,
promotorem jest prof. Tomasz Wejrzanowski) badaliSmy przy uzyciu obliczeh DFT wplyw
atomow Cr na segregacje He w wybranych granicach ziaren zelaza oraz wplyw He 1 Cr na
wlasciwosci granic [D5].

Wykonywatem roéwniez obliczenia umozliwiajace wyznaczenie wlasciwosci
sprezystych dla wybranych faz migdzymetalicznych W-Ta i W-V [D1], mogacych potencjalnie
wystepowaé w stopach wolframu, dla stopu V-4Cr-4Ti [D19]. Obliczenia wiasciwos$ci
sprezystych dla uporzadkowanego i nieuporzadkowanego réwnomolowego stopu Fe-Cr-Ni,
uzyskane przy uzyciu metody DFT, zostaly w pracy [D16] porownane z wynikami
eksperymentalnymi. Duzo lepsza zgodno$¢ wynikéw DFT uzyskanych dla struktury
nieuporzadkowanej wykazata posrednio, ze w probkach badanych eksperymentalnie silne
uporzadkowanie bliskiego zasiggu nie istnieje.

Moje obliczenia DFT dla struktur nieuporzadkowanych oraz cze$ciowo
uporzadkowanych stopow z uktadu CoCrFeNi-Pd jak réwniez analiza korelacji pomig¢dzy
wlasciwo$ciami elektronicznymi, strukturalnymi i magnetycznymi, umozliwity zrozumienie
wynikow eksperymentalnych uzyskanych przez wspotpracownikéw z University of Rouen
Normandy [D8].

Obszar drugi - rozwdj metod modelowania materiatow:

We wspoélpracy z Prof. Duc Nguyen-Manh z CCFE oraz jego doktorantem Antonio
Fernandez-Caballero, bralem wudzial w pracach nad metoda wyznaczania entropii
konfiguracyjnej w oparciu prawdopodobienstwa znalezienia poszczegolnych par atomoéw w
stopie wielosktadnikowym, na podstawie wynikéw uzyskanych przy uzyciu symulacji MC
(praca [D11]), ktora moze by¢ alternatywna wzgledem metody opartej na catkowaniu
termodynamicznym [H1].

We wspotpracy z Dr. Leo Ma z CCFE oraz Dr. Isaac Toda-Caraballo z CENIM-CSIC
z Hiszpanii bratem udzial w pracach nad stworzeniem dwoch werSji magnetycznych
potencjatow do dynamiki molekularnej, opublikowanych odpowiednio w pracach [D7] i [D18].
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Razem z Dr. Mikhail Lavrentiev z CCFE wspoipracowatem przy stworzeniu modeli
magnetycznego rozwini¢cia klastrowego (ang. magnetic cluster expansion), ktore zostaly
wykorzystane do badania wlasciwosci magnetycznych odpowiednio stopow fcc Fe-Ni i fcc Fe-
Cr-Ni w funkcji temperatury [D3, D4, H1].

Obliczenia entalpii tworzenia oraz wiasciwosci sprezystych nieuporzadkowanych
stopow CoCrFeNi-A (A = Pd, Mn, Ti, V), uzyskane przeze mnie przy uzyciu metody DFT,
postuzyty do stworzenia przez wspotpracownikow z University of Sheffield w Anglii
empirycznego modelu do badania mozliwosci pojawienia si¢ w stopie fazy wtérnych (fazy
sigma, fazy Lavesa) [D17].

Bytem odpowiedzialny za napisanie rozdziatu w ksigzce [D9], opisujgcego metody oparte
na teorii funkcjonatu gestosci umozliwiajace modelowanie dyfuzji oraz stabilnosci fazowe;j
stopow. Bylem rowniez odpowiedzialny za napisanie rozdzialu w przegladowym artykule
dotyczacym teoretycznych metod badania stopéw o wysokiej entropii [D6], w ktéorym
opisatem stosowane przeze mnie metody DFT, CE i symulacji MC i zamie$citem przyktady ich
zastosowania dla stopow W-Ta-V-Mo-NDb.

Obszar trzeci — prace eksperymentalne:

Cho¢ w tym obszarze jest tylko jedna praca [D13], to projektowanie i koordynacja badan
eksperymentalnych byly wazng cze$cia mojej pracy naukowej w okresie po uzyskaniu
doktoratu. Zadania eksperymentalne sa wykonywane w dwoéch trwajacych projektach, ktorych
jestem kierownikiem. W pracy [D13] zaproponowano nowg metode atomizacji stopow metali.
Metode tg testowano m.in. na probkach stopéw o wysokiej entropii z uktadu Fe-Cr-Mn-Ni,
ktore otrzymano w ramach grantu wewngtrznego Politechniki Warszawskiej w ramach
programu Inicjatywa Doskonatosci Uczelnia Badawcza (POB IDUB).

Obszar czwarty — konsultacje naukowe:

Pelhilem role jednego z gltownych konsultantow do spraw obliczen DFT w pracy
poswigconej badaniu dyfuzji atomow tlenu w elektrolicie statym 8-BizY Og przy uzyciu metody
dynamiki molekularnej ab initio [D2]. Bytem rowniez gtownym konsultantem przy rozwijaniu
modelu rozwiniecia klastrowego dla stopéw z uktadu Al-Li-Cu w pracy [D20]. W pracy [D10]
bralem udzial przy obliczeniach DFT 1 analizie wlasciwosci sprezystych wielosktadnikowych
stopow Ti do zastosowan biomedycznych.

5.3 Obecne i przyszle cele badawcze

Moje obecne 1 przyszte cele badawcze mozna podzieli¢, podobnie jak w poprzednim
rozdziale, na trzy obszary (obszar czwarty bedacy konsultacjami naukowymi jest pominigty).

Obszar pierwszy - badanie stabilnosci fazowej i wlasciwosci stopow metali:
Badanie stabilnosci fazowej 1 wlasciwosci stopow metali jest obecnie ciagle moja

najwazniejszg tematyka badawcza. Dotycza jej wszystkie projekty i zadania, ktorych jestem
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kierownikiem: projekt SONATA, europejski projekt INNUMAT (koordynatorem calego
projektu jest Karlsruher Institut fiir Technologie), zadanie w europejskim projekcie
EUROfusion oraz grant wewng¢trzny Politechniki Warszawskiej w ramach programu Inicjatywa
Doskonatosci Uczelnia Badawcza (POB IDUB), ktorego kierownikiem bytem do czerwca 2022
r.

Glownym celem projektu SONATA pt. ,,Ewolucja mikrostruktury w stopach o wysokiej
entropii Ta-Ti-V-W: od symulacji ab initio do technologii druku 3D”, finansowanego przez
Narodowe Centrum Nauki, jest poszerzenie wiedzy na temat ewolucji mikrostruktury w
stopach o wysokiej entropii w warunkach podwyzszonej temperatury, co pozwoli na
zrozumienie procesOw zachodzacych podczas druku 3D a takze w trakcie wygrzewania
badanych stopéw. Badania sg skupione na stopach z uktadu Ta-Ti-V-W, ktory zostat
wytypowany na podstawie teoretycznych i eksperymentalnych badan dla stopow Cr-Ta-Ti-V-
W przeprowadzonych w poprzednim projekcie HOMING (ktorego bytem kierownikiem) [H8]
I jest podzielony na czeg$¢ teoretyczng i eksperymentalng (czg$¢ eksperymentalna opisana w
obszarze trzecim). W cze$ci teoretycznej, ewolucja mikrostruktury stopéw z uktadu Ta-Ti-V-
W jest badana za pomocg kombinacji DFT, metod uczenia maszynowego (ML, z ang. machine
learning) a takze symulacji dynamiki molekularnej (MD, z ang. molecular dynamics).
Symulacje MD wykorzystujace potencjat ML dla stopéw z uktadu Ta-Ti-V-W, pozwola na
zbadanie ewolucji mikrostruktury w czasie, dyfuzje atomow a takze wiasciwosci sprezystych
HEA w funkcji temperatury 1 st¢zenia pierwiastkow. Wyniki symulacji MD przyczynig si¢ do
zrozumienia procesow zachodzacych podczas druku 3D oraz podczas wygrzewania tych
materiatdw, co pozwoli na odpowiednie dobranie parametréw procesu drukowania tych
stopow.

Gloéwnym celem projektu POB IDUB pt. ,,Modelowanie ab initio stabilnosci fazowej
stopow o wysokiej entropii fcc i bee z ukladu Fe-Cr-Mn-Ni wraz z eksperymentalng
weryfikacja modelu” (zakonczonego w czerwcu 2022 r.), finansowanego przez Politechnike
Warszawska w ramach projektu Inicjatywa Doskonatosci Uczelnia Badawcza (IDUB), byto
poszerzenie wiedzy na temat stabilno$ci fazowej uktadu Fe-Cr-Mn-Ni poprzez zbadanie przy
uzyciu symulacji komputerowych wzglednej stabilnosci stopow o strukturach fcc i bec oraz
poprzez wykonanie badan eksperymentalnych stanowigcych weryfikacje stworzonego modelu
teoretycznego. W ramach projektu stworzono model komputerowy dla stopow o strukturze bee
przy uzyciu kombinacji metod DFT, CE oraz symulacji MC. Badania teoretyczne wsparte byly
badaniami eksperymentalnymi (patrz obszar trzeci).

Moje obecne i poprzednie zadania w projekcie EUROfusion zwigzane sg z réznymi
aspektami wpltywu promieniowania i zwigzanych z nim defektow punktowych na stabilno$¢
fazowg 1 wihasciwosci, w tym przede wszystkim powstate naprezenia w sieci, dla stopow
opartych na uktadzie Fe-Cr. Aktualnie, razem z doktorantem Markiem Fedorovem (ktorego
jestem promotorem pomocniczym), prof. Krzysztofem Kurzydtowskim oraz prof. Duc’em
Nguyen-Manh’em z CCFE stworzyliSmy model CE dla uktadu Fe-Cr-C-N-Vac, w ktérym, w
odrdznieniu do wczesniej opisanych modeli CE, atomy moga znajdowa¢ si¢ zardwno w
miejscach weztowych sieci krystalicznej bce (atomy Fe, Cr i wakanse) oraz w lukach
oktaedrycznych (ktére moga by¢ zajmowane przez atomy C lub N lub moga by¢ puste). Wyniki
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symulacji MC wuzyskane przy uzyciu model dla ukladu Fe-Cr-C-N-Vac umozliwity
wytlumaczenie, dlaczego w napromieniowanych stalach ferrytyczno-martenzytycznych
opartych na stopach Fe-Cr-C-N o niewielkiej zawartosci Cr (ok. 3 — 5%) obserwowane sg
wydzielenia o zwigkszonej zawartosci Cr. Praca z poréwnaniem wynikow teoretycznych
uzyskanych przy uzyciu metod DFT, CE i MC oraz wynikéw eksperymentalnych uzyskanych
przy uzyciu metody APT, zostala wystana do czasopisma Acta Materialia.

Dzigki doswiadczeniu w modelowaniu wielosktadnikowych stopéw, zostalem
zaproszony do uczestnictwa w konsorcjum firm i jednostek naukowych, ktére zlozylo w
europejskim  programie  HORIZON-EURATOM-2021-NRT-01 projekt INNUMAT
(Innovative Structural Materials for Fission and Fusion) dotyczacy badania stopoéw o wysokie;j
entropii, jako potencjalnych materiatéw do zastosowania w reaktorach jadrowych i syntezy
termojadrowej. Projekt INNUMAT zostat zaakceptowany do finansowania przez Komisje
Europejska i rozpoczat si¢ we wrzesniu 2022 1., a ja zostalem wybrany kierownikiem cze$ci
projektu realizowanego przez Politechnike Warszawska. Zadanie, za ktore jestem bezposrednio
odpowiedzialny, dotyczy badania wiasciwosci defektow punktowych w stopach o wysokiej
entropii Fe-Cr-Mn-Ni oraz wplywu zwigkszonej zawartosci wakansow na stabilno$¢ fazowa
tych stopow.

Oprocz wspomnianych powyzej projektow badawczych opiekuje si¢ magistrantem
Antonim Wadowskim (praca dyplomowa obroniona 02.2022, opickunem byt dr. hab. inz.
Ryszard Sitek, ja bylem konsultantem), ktory w czesci teoretycznej swojej pracy bada przy
uzyciu metod DFT, CE i MC wptyw dodatku Re na mikrostrukture i wlasciwosci stopu niklu
Haynes 282.

Obszar drugi — rozw6j metod modelowania materiatow:

Najwazniejszym i najwigkszym moim obecnym zadaniem zwigzanym z rozwojem metod
modelowania materialdéw jest opracowanie doktadnego potencjatu migdzyatomowego do
symulacji przy uzyciu dynamiki molekularnej dla stopow Ta-Ti-V-W przy uzyciu metod
uczenia maszynowego (ML), ktore wykonuje w ramach projektu SONATA. Proces
projektowania takiego potencjalu rézni si¢ od podejscia tradycyjnego. Potencjalty ML
wprowadzajg wiele funkcji 1 parametrow bez bezposredniej interpretacji fizycznej, zamiast
kilku funkcji opartych na koncepcjach fizycznych. Wymagaja one wykonania tysigcy obliczen
DFT w celu stworzenia bazy danych wej$ciowych niezbednych do wyuczenia modelu. Glowna
zaleta modelu jest to, Ze jego wysoka elastyczno$¢ pozwala na opisanie zlozonych zaleznosci
energii od ulozenia atomoéw, obserwowanych w materiatach, zwlaszcza w stopach
wielosktadnikowych, takich jak HEA. Obecnie jestem na etapie pisania pracy ukazujacej
wyniki pierwszych symulacji MD uzyskanych przy uzyciu potencjatu ML dla stopow Ta-Ti-
V-W, ktory jest jednym z pierwszych tego typu potencjalow stworzonych dla stopow
wielosktadnikowych.

Obszar trzeci — badania eksperymentalne:

Badania teoretyczne w projekcie SONATA wsparte sg badaniami eksperymentalnymi,
wykonywanymi na Wydziale Inzynierii Materiatlowej pod moim kierownictwem. Wytworzone
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zostaly probki badanych materialdéw za pomocg metody topienia tukowego. W celu zbadania
ewolucji mikrostruktury w funkcji czasu i temperatury, probki poddane zostang wygrzewaniu
w wysokich temperaturach a nastepnie scharakteryzowane. Probki o najwyzszej stabilno$ci
fazowej zostang poddane atomizacji przy pomocy samodzielnie skonstruowanego
ultradzwigkowego atomizera, a uzyskany w ten sposob proszek uzyty zostanie do druku 3D
wybranych stopow za pomoca metody SLM (z ang. selective laser melting). Gtownym celem
czgsci eksperymentalnej bedzie zaprojektowanie stopu o najbardziej obiecujacym sktadzie
chemicznym i dobranie optymalnych parametrow do druku 3D tego typu materiatow. Czes¢
eksperymentalna postuzy takze do weryfikacji wynikow teoretycznych.

Badania eksperymentalne wykonywane pod moim kierownictwem zostaly
przeprowadzone w celu weryfikacji modelu stworzonego do badania stabilnosci stopow fcc i
bce Fe-Cr-Mn-Ni w projekcie POB IDUB. Probki stopéw wysokoentropowych wytworzono za
pomoca metody topienia tukowego w atmosferze ochronnej argonu. W celu zbadania
stabilnosci fazowej stopéw w podwyzszonej temperaturze, probki zostaly poddane
wygrzewaniu. Zaréwno probki $wiezo po wytworzeniu jak 1 te wyzarzone zostaly
scharakteryzowane. Sktad fazowy zostal zweryfikowany przy uzyciu dyfrakcji rentgenowskie;j.
Nastepnie stopy zostaty poddane obserwacjom mikroskopowym. Otrzymane wyniki badan z
czesci eksperymentalnej zostaty pordwnane z danymi obliczeniowymi. Artykut z uzyskanych
wynikOw jest obecnie w recenzji w czasopi$mie Acta Materialia.

5.4 Wspolpraca krajowa i zagraniczna

Po obronie doktoratu wyjechatem na 2,5-roczny staz podoktorski (post-doc) do grupy prof.
Sergei’a Dudarev’a Modelowania Materialéw w Culham Centre for Fusion Energy w Wielkiej
Brytanii. Bardzo wazng czgscia mojej pracy naukowej jest wspoOlpraca migdzynarodowa,
polegajaca na wspolnych badaniach w ramach migdzynarodowych projektéw, opieki nad
studentami i1 doktorantami, opracowywaniu strategii naukowej lub nieformalnej wspotpracy.
Dowodem na to sg liczne wspolne publikacje oraz zdobyte migdzynarodowe granty badawcze.

Staze naukowe

e 03.2022-04.2022: 3-tygodniowy wyjazd naukowy w Service de Recherches de
Meétallurgie Physique w CEA, Universite Paris-Saclay we Francji

e 11.2019: 2-tygodniowy wyjazd naukowy w Service de Recherches de Métallurgie
Physique w CEA, Universite Paris-Saclay we Francji

e (1.2013 — 06.2015: staz podoktorski (post-doc) w grupie prof. Sergei’a Dudarev’a
Modelowania Materiatbw w Culham Centre for Fusion Energy w Wielkiej Brytanii

e 01.2013 — 06.2015: cotygodniowe spotkania jednodniowe jako cztonek Materials for
Fusion and Fission Power Group na Uniwersytecie Oksfordzkim

e (3.2008: 3-tygodniowy staz w grupie prof. Gerog’a Kresse’go na Uniwersytecie
Wiedenskim, Austria
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Najwazniejsze instytucje partnerskie.

Osoby wymienione to naukowcy z ktorymi bezposrednio wspotpracuje lub wspdtpracowatem

przy realizacji badan i projektow naukowych:

Culham Centre for Fusion Energy/University of Oxford, Anglia: Duc Nguyen-Manh,
Sergei Dudarev, Mikhai Lavrentiev, Pui-Wai Ma, Antonio Fernandez-Caballero
CENIM-CSIC, Hiszpania: Isaac Toda-Caraballo

CEA, University Paris-Sclay, Francja: Mihai Cosmin-Marinica, Alexandra
Goryaeva, Chu-Chun Fu, Frédéric Soisson

University of Sheffield, Anglia: Zhaoyuan Leong

Forschungszentrum Jiillich GmbH, Niemcy: Andrey Litnovsky, Felix Klein

Los Alamos National Laboratory, USA: Enrique Martinez-Saez, Osman EI-Atwani
KTH Royal Institute of Technology, Szwecja: Par Olsson

University of Rouen Normandy, Francja: Monique Calvo-Dahlborg

University of Vienna: Georg Kresse, Kerstin Hummer

General Motors R&D Center, USA: Louis G. Hector Jr.

Materials Design s.a.r.l., Francja: Walter Wolf

Electricité de France, Francja: Christophe Domain

Wydziat Fizyki, Astronomii i Informatyki Stosowanej UJ: Rafal Abdank-Kozubski
Wydziat Fizyki 1 Informatyki Stosowanej AGH: Janusz Tobota

Interdyscyplinarne Centrum Modelowania Matematycznego i Komputerowego UW:
Jacek Piechota

Wydzial Fizyki PW: Wojciech Wrobel, Marcin Krynski
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6. Informacja o osiggnieciach dydaktycznych, organizacyjnych oraz
popularyzujacych nauke lub sztuke.

Promotor pomocniczy przy pracach doktorskich:

e mgr inz. Mark Fedorov (promotor prof. dr hab. inz. Krzysztof Kurzydlowski)
e mgr inz. Damian Sobieraj (promotor prof. dr hab. inz. Krzysztof Kurzydtowski)
e mgr. inz. Marcina Zemty (promotor dr hab. inz. Tomasz Wejrzanowski, prof. PW)

Opiekun naukowy przy pracach magisterskich:

e mgr inz. Damian Sobieraj (promotor dr hab. inz. Tomasz Wejrzanowski, prof. PW)
e mgr inz. Tomasz Rygier (promotor dr hab. inz. Tomasz Wejrzanowski, prof. PW)

Konsultant przy pracy inzynierskiej:

e inz. Antoni Wadowski (promotor dr hab. inz. Ryszard Sitek)

Opiekun letniego stazu zagranicznego:

e Adrien Lemercier, student INSTN (Institut national des sciences et techniques
nucléaires) oraz ENSAM (Ecole nationale supérieure d'arts et métiers) we Francji.

Nauczanie:

e Prowadzitem laboratoria komputerowe dotyczace metod ab-initio w ramach
przedmiotow "Projektowanie materiatow” 1 "Modelowanie komputerowe w
projektowaniu  materiatow" na Wydziale Inzynierii Materialowej Politechniki
Warszawskiej.

7. Oprocz kwestii wymienionych w pkt. 1-6, wnioskodawca moze podaé
inne informacje, wazne z jego punktu widzenia, dotyczace jego kariery
zawodowej.

Identyfikatory:

e \Web of Science ResearcherID: J-8438-2012
e Scopus Author ID: 23394260700
e ORCID: 0000-0002-3542-5127

e ResearchGate: https://www.researchgate.net/profile/Jan_Wrobel
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Bibliometria:

e (alkowita liczba publikacji: 39
e Przed uzyskaniem stopnia naukowego doktora: 8
e Po uzyskaniu stopnia naukowego doktora: 31
e Sumaryczny Impact Factor: IF = 120,377
(wedtug Bazy Wiedzy Politechniki Warszawskiej)
e Cytowania: 940 (wedtug Web of Science, stan na 29.09.2022)
e Indeks Hirscha: 16 (wedtug Web of Science, stan na 29.09.2022)

Nagrody i wyro6znienia:

e Stypendium dla mtodych uczonych w ramach programu START finansowane przez
Fundacje¢ na rzecz Nauki Polskiej (dwukrotnie)
e Stypendium Centrum Studiéw Zaawansowanych Politechniki Warszawskiej

e Laureat konkursu dla doktorantow podczas konferencji 2nd International Conference
on Advanced Materials Modeling (ICAMM), 14-16 czerwca 2012, Nantes, Francja

39|Strona



		2022-10-05T18:35:33+0200
	Jan Stanisław Wróbel 5eca5b7210cf18f721adc45114e29413a3fb9ae2




