Streszczenie

Niniejsza dysertacja mierzy si¢ z problemem ograniczenia obliczefi w ramach
metod ab initio do niskich skal przestrzenno-czasowych. Metody te wyrézniajg
sie znakomitg dokladno$ciag wynikajaca z uwzglednienia elektronowych stopni
swobody dla molekut i fazy skondensowanej. Doktadnoé¢ ta osiagnieta jest za
cene znacznej zlozonosci obliczeniowej, ktéra powaznie ogranicza, miedzy in-
nymi, mozliwosci statystycznego probkowania metodg dynamiki molekularnej ab
initio. W pracy zastosowane zostaly zaawansowane techniki pozwalajace na symu-
lacje wiekszych, bardziej realistycznych uktadéw.

Teoria funkcjonatlu gestosci, mimo bycia teorig efektywna i jednociatows, jest
szeroko stosowana i sprawdzona w wyznaczaniu wielu wtaSciwo$ci materiatow,
odkrywaniu nowych struktur, oraz nowej fizyki. Do najSwiezszych §wiatowych
trendéw nalezg wysoko skalowalne obliczenia wykorzystujace wspoétczesne kom-
putery do coraz to bardziej realistycznych obliczen. W to podejécie wpisuja sie
réwniez wyniki opisane w niniejszej pracy.

Zbadane zostaly procesy rozpadu i przylaczania czasteczek zachodzgce na gra-
nicy fazy gazowej i statej. Rozwazone zostaly miedzy innymi procesy adsorpgji
metanu, dwutlenku wegla oraz podobnie zbudowanych czgsteczek, na powierzch-
niach idealnego i zdefektowanego grafenu, heksagonalnego azotku boru oraz ka-
olinitu. Powierzchnie te faczy ich warstwowa budowa i stabe oddziatywanie mie-
dzy sasiadujacymi warstwami.

Przyjeto dwojakie podejscie bazujace na teorii funkcjonatu gestosci. Wykonane
zostaly 1) obliczenia w zerowej temperaturze, w ktérych wyznaczana jest energia
adsorpgji i pokrewne wielkosci i 2) uwzgledniajgce temperature symulacje dyna-
miki molekularnej z sitami wyznaczonymi z teorii funkcjonatu gestosci. Umoz-
liwiajg one badanie dynamiki reakcji. Gromadzone s3 dane pozwalajace na wy-
znaczenie przebiegu energii swobodnej Helmholtza reakcji. Jest to bardziej mia-
rodajna wielko$¢é niz catkowita energia ukladu, gdyz, w skoriczonej temperaturze,
przyroda minimalizuje energie swobodna.

Charakterystycznymi elementami powierzchni energii swobodnej reakcji sg m.in.
lokalne minima, ktére odpowiadajg stanom réwnowagowym oraz maksima (ew.
punkty siodlowe), ktére odpowiadajg stanom przejsciowym. Wysoko$¢ barier od-
dzielajacych jedne od drugich pozwala na wnioskowanie na temat mechanizméw
zachodzacych reakcji. Na przyktad, grafen pelni funkcje katalizatora reakcji roz-
padu metanu, drastycznie obnizajac zwigzane z nig bariery. Wyniki pozwalajg na
okreslenie preferowanego mechanizmu tej wieloetapowej reakcji, ktéra jest klu-
czowa dla zrozumienia proceséw wzrostu mono- i dwuwarstw grafenu w che-
micznym osadzaniu z fazy gazowej.



	streszczenie-1100-DR-FZ-89041507215
	abstract-1100-DR-FZ-89041507215



