VALASZ
Bertoti Imre, a kémia tudomany (MTA) doktora biralatara

Elészor is szeretném megkdszonni Bertoti professzornak, hogy elvallalta disszertdciom
biralatat. Koszondm dolgozatom alapos végigolvasasat és megértését, valamint a birdlataban
adott épitd kritikai megjegyzéseit és hasznos tandcsait. Igyekezni fogok ezeket beépiteni
tovabbi munkaimba. Birdlatdnak felvetéseire ¢és kérdéseire azok sorrendjében a
kovetkezoképpen valaszolok.

Egyetértek Birdlommal abban, hogy a dolgozat koherencidja lehetne erdsebb is. A
bemutatand6 eredmények véalogatdsanal fontos volt szdmomra, hogy egy teljes gondolati ivet
tudjak hizni az egydimenzios nanoszerkezetek 1étrehozasatol egészen a halozataik gyakorlati
alkalmazasaig, ez azonban sziikségképpen magaval hozta a széttagoltsagot, hiszen az iv minél
tobb részérdl szerettem volna részletesen irni. Utdlag ugy gondolom, hogy elég lett volna a
szén nanocsoves eredményekre fokuszalni. Az egydimenzids titandtok kihagyéasaval
valésziniileg kdnnyebben olvashato, egységesebb munka sziilethetett volna.

Egyetértek az Irodalmi attekintés kritikai hangvételét hianyold észrevétellel is. Ennek a
hidnyossadgnak elsdsorban a disszertacio terjedelmi korlatja az oka. Mindenképpen
szlikségesnek véltem a részteriiletek alapjainak tényszerli ismertetését ahhoz, hogy a doktori
mi 6nalldé olvasmanyként is megallja a helyét. Arra sajnos egyszerlien mar nem jutott elég
hely, hogy ezeket az ismertetéseket még a sajat kritikai észrevételeimmel is mindenhol
kiegészitsem. Azt hiszem, ezen a gyengeségen is segithetett volna a titanatos eredmények teljes
kihagyasa.

Szeretném ugyanakkor megjegyezni, a disszertdcid mas részeiben vannak irodalomkritikus
elemek is, példaul az 5.2 alfejezetben, ahol a 37. oldalon a TSE artifakt miatt elkdvetett hibara
két irodalmi példat (280. és 281. hivatkozdsok) is hozok. Emellett publikaciéim koziil
Osszességében sem hidnyoznak az irodalmat értékeld/elemzé munkék. Kozoltem olyan
cikkeket, amelyek meglévé elméleteket erSsitenck meg j kisérleti bizonyitékok alapjan', és
olyanokat is, amelyek kifejezetten konfrontativan kritizalnak kordbban mésok altal publikalt
elméleteket’.

A pérolgasi profil mérésére szolgalod laboratoriumi dsszeéllitas vazlata valoban nem szerepel a
disszertacioban, de a parolgasi profil jelenségkorrel foglalkozd dolgozatainkban igen, amint
azt az alabbi dbra is mutatja.

'(a) A. Kukovecz et al., Eur. Phys. J. B 28 (2002) 223., (b) G. Kozma et al., Carbon 105 (2016) 615.
? (a) A. Kukovecz et al., J. Phys. Chem. B. 109 (2005) 17781., (b) A. Rawal et al., J. Nanomaterials (2016)
1592161.
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Fig. 1. Evaporation monitoring equipment schematics. A-infrared visualization; B-contact angle determination. (A color version of this figure can be viewed o:
G. Schuszter et al., Micropor. E.S. Bogya et al., Carbon 100 (2016) 27.

Mesopor. Mater. 209 (2015) 105.

A Biralo altal nevesitett technikai kérdések ilyen részletességgel egyik dolgozatban sincsenek
megvalaszolva, ezért rajuk itt kiilon kitérek. A méréberendezést folyamatosan fejlesztettiik,
valaszomat a jelenleg hasznalt verzidjara alapozom. Az alabbi fényképen feliilnézetbdl lathato
az Onhordd szén nanocsd film befogédsara szolgald cella. A kép kozepén 1évd fehér kor
val6jaban egy lyuk a NYAK lemezben, a fehér kitoltés a cella alatt 1évé Peltier fiitémodulhoz
tartozik. A szén nanocsd filmet erre a lyukra helyezziik ra. A film és a mérdelektronika kozotti
elektromos kapcsolatot a vezetd eziist pasztaval felfestett félkorivek biztositjak, amelyekhez a
négypontos elektromos ellenallasméré modul a NYAK lemez rézcsikjaival és hagyomanyos
lagyforrasztott vezetékekkel kapcsolodik.

~ KOH-I-NOCR
 HARDTMUTH

A kovetkez6 fényképen az Osszedllitott mérdcella lathato. Itt a mérdhelybe egy szén nanocsd
filmet tettiink, majd ennek leszoritasardl a film helyén kor alakban kivagott, rézfolia mentesre
maratott NYAK lemez darabbal gondoskodtunk. Ezen a képen lathato a film alatt elhelyezett
Peltier fiitdmodul, és a mérdeellat a mérleg tanyérjan megtartd, szintezhetd labak is.



A film vastagsaga jellemzden 80-150 mikrométer, a NYAK lemezé 1,5 mm, a film és a Peltier

modul tavolsdga 1 cm. A Peltier modul meghajtisa egyendramu szabalyozott laboratoriumi
tapegységgel torténik Ugy, hogy a sziikséges aramot az ¢éles mérés eldtt a kivant
filmhomérséklethez kiilon meghatarozzuk. A film homérsékletét ekkor feliilnézetbdl
infravoros kameraval mérjiik. 50 °C-os tobbfalt szén nanocsd film hémérséklethez atlagos 23
°C-os laboratériumi levegd hémérséklet mellett jellemzden kb. U=2,5 V, 1=0,74 A felvétele
sziikséges a tapegységbol.

Biradlom kritikai észrevételeit kdszonettel elfogadom. A 27. és 29. abrakon tényleg tul sok
elektronmikroszkdpos kép van Osszezstfolva, ami az olvashatdosdg rovasira megy, a
szamértékek ésszerli pontossagii megadasa pedig nem mindenhol sikeriilt megfeleléen annak
ellenére sem, hogy erre igyekeztem odafigyelni.

A 29. é4bra feliratozdsa valdban hibdsnak tiinhet, hiszen a nyolc panelbdl 2-2 azonos
energiaértéket (33 J/g és 892 J/g) rendel a TEM képhez, mas energidkhoz viszont egyaltalan
nem tartozik TEM kép. Ellendérizve az eredeti felvételeket tartalmazd mappakat
megallapitottuk, hogy az 4bra tényszerlien nem hibas, azaz az energiaértékek és a TEM
felvételek megfeleltetése helyes. A 33 J/g esetben a dupldzas logikdja is érthetd, mivel a két
kép nagyitasa kiillonb6z6. Ez sajnos nem mondhatd el a 892 J/g felvételekrdl. Ezek koziil
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helyesebb lett volna csak az inzertet is tartalmazo, a 29. dbra jobb felsd sarkéban lathaté panelt
felhasznalni, a masik panel helyett pedig egy masik energiaértékhez tartozd, vagy mas
nagyitasu felvételt hasznalni.

A 62. dbrarol lemaradt a hdképek szinkodolasat feloldo skala mértékegysége. Az dbra eredetijét
egy 2016-os Carbon dolgozatban kozoltiik® az ujsag preferencidinak megfelelden egyhasabos
formaban, ott még megvoltak a mértékegységek is. Sajnos a doktori disszertacidhoz
alkalmasabb horizontalis dbraszerkesztésre vald attéréskor a Celsius fok mértékegységek
valdban lemaradtak. Az eredeti abra helyes feliratokkal a kovetkezOképpen néz ki.
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A 64. 4bra esetében az abrafelirat nem teljes. Helyesebb lett volna a kdvetkezd abrafeliratot
hasznalni:

? E.S. Bogya et al., Carbon 100 (2016) 27.



64. abra. Vizcseppszaradas kiilonbozo  relativ  parolgasi idejeinél  felvett diagondlis
homeérsekleteloszlasi  fiiggvények  funkcionalizalatlan  (bal) és  karboxilcsoportokkal
funkcionalizalt (jobb) MWCNT BP-ken. Az egyes gorbékhez rendelt szamok az adott gorbéhez
tartozo relativ parolgasi idot adjak meg a 111. oldal aljan szereplé definicio szerint. A
pontozott vonallal kiemelt, 1 relativ parolgasi idejii goérbe mutatia a diagondlis
homersekletprofilt a feliileti parolgas befejezodésekor. A vizszintes tengelyen szereplé L
hosszskala nullpontjat a szén nanocso filmre helyezett folyadékcsepp tomegkozéppontianak
horizontdlis vetiilete jeloli ki.

A 10. tablazat feliratait én nem latom hianyosnak, de elfogadom Biralom észrevételét azzal az
értelmezéssel, hogy ez a tablazat tilsdgosan tomoren, az olvasot egyaltalan nem tamogatva
kozo1 kiilonbdzé mennyiségeket. Valdszintileg helyesebb lett volna a tablazatot tobb kisebb
részre bontani és eredményeit részletesebben diszkutalni.

A 71. oldalrol idézett mondat sajnos tényleg pontatlan. Helyesebb lett volna a kdvetkezdképpen
megfogalmazni: "Az n-tipusu dopolas hatasara donor nivok, mig p-tipusu dopolas hatasara
akceptor nivok keletkeznek a tiltott savban."

Teljesen egyetértek Birdlommal az XPS analitika hasznossagaval kapcsolatban. Bar
folyamatosan veszek részt olyan kutatasi projektekben, amik XPS-t is hasznalnak®, ugy alakult,
hogy éppen a disszertacidban bemutatott eredményekhez még nem kapcsolodott XPS
jellemzés, mivel azt csak késobb végeztiik el (1d. alabb). A felvetett analitikai problémak XPS
vizsgalatara tobb érdekes irodalmi példat is talalunk. Cukrov és munkatérsai példaul éppen az
altalunk is hasznalt karbonatos cserebomlasos mechanokémiai mddszerrel allitottak elé SnO,
nanorészecskéket, és XPS-el igazoltdk ugy a termék sztochiometrikus Osszetételét, mint a
szennyezd szén jelenlétét kb. 15 atom% mennyiségben’. Ago és munkatérsai pedig még a szén
nanocsd kutatas hdskordban, 1999-ben XPS-el (és UPS-el) igazoltdk, hogy a tobbfali szén
nanocsovek gazfazisu részleges oxidacidjakor a feliileten foként hidroxil- és karbonilcsoportok
képzddnek, mig az altalunk is hasznalt folyadékfazisu, savas oxidaci6 a karboxilcsoportok
képzédésének kedvez®. A disszertacio 6.2.1 alfejezetében (65. oldal) targyalt, oxidativen
funkcionalizalt egyfali szén nanocsdveken a karboxilcsoportok jelenlétét Andreas Hirsch
csoportja °C NMR vizsgalatokkal még a mi méréseink elétt bizonyitotta’.

Biralom harom konkrét kérdést tett fel, ezekre az alabbi valaszokat adom.

4 (a) R. Smajda et al., J. Mol. Struct. 834 (2007) 471., (b) A. Sapi et al., J. Phys. Chem. C 122 (2018) 5553.
> L.M. Cukrov et al., Sens. Act. B 77 (2001) 491.

SH. Ago et al., J. Phys. Chem. B 103 (1999) 8116.
7 C. Goze-Bac et al., Curr. Appl. Phys. 1 (2001) 149.



Kérdés:

(1) A titanat nanoszalak fotokatalitikus alkalmazasanal gyakran hasznalt N-adalékolaskor a
nitrogén tobbféle kémiai allapota és részvétele a tiltott-sdv csokkentésében erdsen vitatott.
Ismeretei szerint hova, (a legkiilsé feliiletre, racsba, vagy racskozi helyekre) épiil be az
alkalmazott karbamidos reakcioban felszabaduld6 NH;-bol a nitrogén? Mi az ismerete, vagy
elképzelése a legvalosziniibb kémiai kotések szerkezetérdl és a tilos savot csokkentd hatasukrol?
Vilasz:

A titan-oxid anionos adalékolasanak 4ltalanos célja az, hogy az oxigénnél kevésbé
elektronegativ anionokat a racsba juttatva p-allapotokat toljunk fel a vegyértéksavbol a tiltott
savba, igy csOkkentve annak szélességét, ami a lathatdo fénnyel kivaltott fotokatalizis
szempontjabol elényds. Az elsd ilyen irdnyt, N-adalékolasaval kapcsolatos munkanak Sato és
munkatarsai 1986-os cikkét® szokas tekinteni (6k NO,-vel dopoltak a TiO,-t), bar a téma igazan
csak Asahi és munkatarsai 2001-es Science cikkét’ kdvetSen futott fel, amelyben a dopolt TiO,
filmet Ny/Ar atmoszférdban végzett katodporlasztissal hoztdk Ilétre. A szakirodalom
alapvetden kétféle nitrogént kiilonboztet meg a nitrogénnel adalékolt titdn-oxid rendszerekben.
XPS mérésekben kb. 396 eV kotési energiandl talaljuk a szubsztitiicios nitrogén jelét'”, ami a
racs oxigént helyettesitve épiil be a szerkezetbe. Ezt a fajta nitrogént szokas fotokatalitikus
szempontbol a legkivanatosabbnak tekinteni. 400 eV-nal van a masik, Un. intersticidlis
nitrogénfajta jele. Ezt az irodalom olyan egységekhez rendeli, amelyekben a redukalt Ti**
helyeket a mellgjiik beékelddd N> vagy N*~ ionok stabilizaljak''. Megemlitendé még, hogy a
feliiletre adszorbealodo N-tartalmu spécieszek szintén 400 eV kortil adnak jelet. Birdlom maga
is gazdagitotta ezt a tudomanyteriiletet, példaul TiO, N,” bombézasanak hatésait vizsgalva'>.
Disszertaciom leaddsa utan elvégeztiink egy kisérletsorozatot, ami segitett a konkrét kérdés,
azaz a karbamid hébontéasakor felszabadul6 ammoéniabol a titanat szerkezetbe épiild nitrogén
kotésmodjanak felderitésében. N-dopolt titanat nanocsoveket készitettiink N, ion
bombazassal, N, plazma kezeléssel, NH; plazma kezeléssel, valamint karbamid in situ
hébontasaval. A N, bombazissal kapott minta XPS spektruméban a szubsztitiicios N jele
dominalt, mig a N, plazmabdl tobb intersticialis nitrogén épiilt a szerkezetbe — bar mindkét
esetben ki tudtuk mutatni a mésik fajta —azaz nem dominans kdtésmodia— nitrogén, valamint a
400 eV-nal nagyobb kotési energiakhoz rendelhetd feliileti nitrogéntartalmu spécieszek jeleit
is. Ammonia plazmaban kezelve a titanat nanocsdveket kb. 20 atom% nitrogént sikeriilt a
rendszerbe épiteniink, az XPS eredmény pedig megerdsitette a helyettesitéses, az intersticialis
¢s a feliileti, NH jellegili nitrogén egyidejli jelenlétét. Amikor az ammonia gézt in situ allitottuk
elé karbamid hébontasaval, akkor a spektrumbdl teljesen hidnyzott a szubsztitlicids nitrogén
396 eV koriili jele, csak az intersticidlis N 400 eV kotési energia koriil megjelend cstcsat lattuk.
Irodalmi adatok alapjan feltételezziik, hogy ez a jel a TiO, matrixba intersticialisan beé¢kelddve
kotott N...H komplexekhez rendelhetd. Ezek legvaldszinlibb hatdsmechanizmusa az, hogy
lokalizalt N2p allapotokat hoznak létre a tiltott sav aljan, kozel a vegyértéksav tetejéhez, igy
el6segitik az oxigén vakanciak és Ti3d allapotok képz6dését magasabb hémérsékleten'”.

¥ S Sato et al., Chem. Phys. Lett. 123 (1986) 126.

’ R. Asahi et al., Science 293 (2001) 269.

'S.G. Kumar et al., J. Phys. Chem. A 115 (2011) 13211.
'!'C. Di Valentin et al., Chem. Phys. 339 (2007) 44.

21, Bertoti, Catal. Today 181 (2012) 95.

5 M. Batzill et al., Phys. Rev. Lett. 96 (2006) 026103.
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Kérdés:
(2) Jatszik-e szerepet CNT leirt kotegesedése a parolgasi profil (PP) vizsgalatokhoz készitett
filmek kialakitasakor?

Vilasz:

Az 0nhord6 szén nanocsé filmeket sokszor olyan szén nanocsd szolbdl készitik, ami nagy
mennyiségli felilletaktiv anyagot (pl. Na-dodecilszulfat'®, Triton X-100°) is tartalmaz,
mi sajat kisérleteink azonban jellemzden feliiletaktiv anyagtol mentes szlirések voltak, ezért a
kérdés részletesebb valaszt igényel.

A parolgasi profil mérésekhez hasznalt filmek elektronmikroszkopos vizsgélatakor nem
talaltunk egyértelmiien kdtegként azonosithatd nanocs6halmazokat. El kell azonban mondani,
hogy a péarolgasi profil méréseket tobbfali szén nanocsovekbdl készitett filmeken végeztiik,
mig a kotegesedéses vizsgalataink egyfali szén nanocsovekre iranyultak, ezért az
elektronmikroszkopids kvalitativ megfigyeléseknél pontosabb, sajat kisérleti tapasztalatokra
alapuld valaszt erre a kérdésre nem tudok adni. A szakirodalom és altalanos megfontolasok
alapjan a véleményem a kovetkezo.

Noha a kotegesedést altalaban az egyfalu szén nanocsovek jellemzd sajatossagaként szokés
targyalni — mondvén, hogy a tobbfaluak tul merevek ehhez, — valdjdban a tobbfalu szén
nanocsovek is alkothatnak kotegeket. Irodalmi példék igazoljak a tobbfalu szén nanocsdvek
rendezett kotegesedését példaul katalitikus kémiai gézlevélasztdsos (CCVD) ndvesztés
esetén". A funkcionalizalt csovekbdl késziild fCNT film alapanyaga nagyon hasonld oxidativ
kémiai kezelést kapott a kdtegesedd egyfaltl szén nanocsdvekhez, ezért esetiikben kiilondsen
elképzelhetd egy hidrogénhid kotésekkel Osszetartott nagy koteg keletkezése. Bar a
kotegképzddés kinetikdjat tudomasom szerint nem mérte még meg senki, feltételezhetjiik,
hogy az vagy eleve parhuzamosan halad a CCVD nanocs6 ndvesztéssel, vagy nagyon gyorsan
megtorténik a funkcionalizalds utan oldatfazisban, legkésébb a szonikalas befejezésekor. Ezek
szerint a parolgasi profil vizsgalatokhoz készitett filmek sziirésének mar a kezdetén, a
kiindulasi szén nanocsd szolban is eléfordulhatnak tobbfalti szén nanocsd kotegek. Ha vannak
ilyenek, akkor azok a szlir6lepénybe épiilve minden bizonnyal rész vesznek a szén nanocsd
film elektromos vezetdképességének létrehozasadban is, tehat szerepet kell jatszaniuk a
parolgési profil kialakuldsédban is. Méretiikb6l adoddan a tobbfalli szén nanocsé kotegek a
szénszalakhoz hasonlitanak: fajlagos feliiletiik kisebb, a koteg—koteg kontaktusok teriilete
nagyobb, a beldliik sziirt onhordo film jellemzd pérusatmérdje pedig szintén nagyobb lehet a
nem kotegbe rendez0dott nanocsovekbol készitett filmekénél. Ezért gy gondolom, hogy egy
ilyen filmen mért parolgasi profilok egyszeriibbek és egymashoz hasonlobbak lehetnek, mint
az altalunk megfigyeltek.

'* .M. Bonard et al., Adv. Mater. 9 (1997), 827.
5Y. Liet al., Carbon 43 (2005) 295.



Kérdés:

(3) Lehet-e kapcsolat a viz-adszorpcio vezetOképesség noveld, altalanos jellegiinek bemutatott
effektusa és a viznek a PP kisérleteknél észlelt, hasonl6 eldjelti anomalis hatdsa kozott. Van-e
elképzelése, hogyan lehetne modellezni, €s azzal fiiggetlen kisérletben eldonteni a vékony viz-
film kialakulasaval értelmezett vezetOképesség-novekedést, és igy igazolni a javasolt
mechanizmust (pl. igy hogy a CNT szélak koriil, nem-vezetdé méatrixbdl, nanopdrusos csatornakat
alakitunk ki).

Vilasz:

Ko6szonom Biralom érdekes felvetését, ami akar tovabbi kutatasaink egyik irdnya is lehet majd.
Elvileg talan lehetséges lenne a filmet nem-vezetd polimerbe, pl. poli(dimetilsziloxan)-ba
agyazni, majd az igy nyert kompozitban a tobbfalt szén nanocsdvek kiilsé falait elektromos
aram impulzusokkal "lehamozni", ahogyan azt Cumings és munkatérsai tették méar 2000-ben'®.
gy megmaradna a PDMS matrix és benne a nanocsé vaz, de kettejiik kozott kialakulna a kivant
nanopodrusos csatorna. A gyakorlatban azonban tobb olyan technikai probléma is elére lathatd
ezzel a megoldassal kapcsolatban, amik megkérddjelezik a gyakorlati megvaldsithatdsagot,
illetve azt, hogy ha mégis elkészitenénk a rendszert, akkor a latott effektusok valdban csak az
adszorbealt vizhez lennének kothetdk. Ilyen nehézségek a teljesség igénye nélkiil: (i) mennyire
nedvesitik a PDMS prekurzurok az 6nhord6 szén nanocs6 filmet, mennyire lehetiink biztosak
abban, hogy valéban minden csdvet beburkolunk a polimerrel? (ii) mi garantalja azt, hogy az
atvezetett &ramimpulzus tényleg a nanocsovek kiilsé héjait hamozza le, nem pedig a vélhetéen
nagyobb ellenallasu csé—csdé kontaktusoknal égeti szét a filmet? (iii) hogyan biztositanank a
kiils6 héj leégetéséhez sziikséges oxigént a PDMS matrix sériilése nélkiil? (iv) hogyan
biztosithatndnk az égéstermékek tokéletes kivezetését? (v) feltéve, hogy mindezt sikeriil
megoldani, mi garantalnd azt, hogy kisérletiinkben a viz valoban behatol a létrehozott vékony
poérusokba ¢€s ott ugyanolyan filmet képez, mint ha a PDMS matrix nem lenne a nanocsovek
koril? Elképzelheté ennek az elrendezésnek egy olyan moddositasa, amiben a nanocsoveket
elészor nagyon vékonyan beburkoljuk egy jol oldodé polimerrel, majd az igy "tokozott"
nanocsovek koré szintetizaljuk a nem-vezetd PDMS matrixot, végiil a burkol6 polimert kioldva
nyerjilk a kivant nanopérusos rendszert. gy az elektromos arammal és az égéstermékek
elvezetésével kapcsolatos problémakat kikeriilnénk, viszont a nedvesitési és difftizios
problémak még fokozottabban jelentkezhetnének. Osszességében jelenleg nem latom
technikailag megvaldsithatonak azt, hogy egy mar elkészitett 6nhord6é szén nanocsé film
nanocsovei koré utdlag vékony, iires csatornakat szintetizaljunk egy nem-vezetd matrixban.
Kézenfekvd lenne dielektromos relaxacios spektroszkopiaval vizsgalni a viz adszorpciojat az
onhordd szén nanocsd filmeken, hiszen ezt a modszert kifejezetten sikeresen hasznaltuk mar a
vezetési mechanizmus tanulmanyozasara CePO, ¢és titanat nanoszalakon is, rdadasul a
szlikséges kisérleti elrendezés sem tal bonyolult. Két komoly akadalyt latok ezen az Gton: (i) a
dielektromos vizsgalatokat nagyon megnehezitené a szén nanocsd film kivalo sajat elektromos
vezetOképessége, €s (ii) a parolgasi profil iddskdldja (néhany perc) Osszemérhetd egy
dielektromos spektrum felvételéhez sziikséges idoskalaval, ezért mérésiink a vizadszorpcid egy
pillanatnyi allapota helyett csak valamiféle atlagot szolgéltatna. Kérdéses, hogy egy ilyen atlag
mennyiben lenne alkalmas a javasolt mechanizmus igazolasara.

1 J. Cumings et al., Nature 406 (2000) 586.



Az valo6szinlileg megoldhatd lenne, hogy egy egyedi nanocsévon tanulmanyozzuk a
vizadszorpcionak az elektromos vezet6képességre gyakorolt hatdsat. Nem-vezetd matrixban
nanopérusos csatornakat viszonylag egyszertien 1étre lehet hozni. Erre az egyik legjobb példa
a BME-n Gyurcsanyi Robert csoportjanak kémiai nanoérzékeldket fejleszté munkéssaga, 6k
sikeresen hasznéalnak sajat készitésii, 50 nm belsd atméréjii kvarc kapillarisokat is'’. Erzékelési
mechanizmusuk a Coulter-féle rezisztiv részecskeszdmlason alapul, érzékeldik szelektivitasat
els6sorban a porusok falanak funkcionalizalasaval érik el. Elvileg megoldhatonak tiinik, hogy
egy ilyen kvarc nanopipetta belsejébe egy szén nanocsovet helyezziink, de a Coulter-féle
oldatfazisu elrendezés helyett egészen mas modon kellene a kisérletet vezetni ahhoz, hogy a
feliileten megkotott viz hatdsat tanulmanyozhassuk.

A masik lehetdség a nanocsd izoldlasara az, ha Gn. egycsoves eszkozt ("single tube device")
készitlink a félvezetdipar eszkoztaranak felhasznaldsaval. Nagyon sok ilyen munka sziiletett
mar az elmult két évtizedben, hiszen a szén nanocsdvek egyik legigéretesebb alkalmazasi
terliletének sokdig a térvezérlésii tranzisztorok (FET) készitését tartottak. Esetiinkben elegendd
lenne a nanocsdvet a két végén elektromos kontakton régziteni, nem lenne sziikség a kdzeps6
rész alatamasztasara. Erre az eszkdzre vakuumkamraban, pontosan szabélyozott koriilmények
kozott vizgdzt adszorbedltatva és a nanocsO elektromos ellendllasat mérve valosziniileg
igazolhatndnk a vezetdképesség-novekedés magyardzatara javasolt mechanizmust. Ha
belefognék egy ilyen kisérletsorozatba, akkor az egyfalu szén nanocsoveket hasznalé FET-ek
hiszterézisével kapcsolatos eredményekre épitenék. Hongjie Dai csoportja még 2003-ban
mutatta ki, hogy a térvezérelt tranzisztorok karakterisztikdjat a vizadszorpcid jelentdsen
megvaltozatja gy, hogy az eredetileg hiszterézismentes I-V gorbét hiszterézishurokka
alakitja'®. Eredményeiket Pati és munkatérsai szamitasaira alapozva a viz és a nanocsé kozotti
toltésatvitellel magyaraztak'”. Erdemes azonban megemliteni, hogy késébb ezt a magyaréazatot
tdbben is megkérdéjelezték, és a hiszterézist inkdbb a nanocsé és a SiO; szubsztrat kozotti*’,
vagy a SiO, és az altala adszorbealt vizréteg®' kozotti toltéstranszferrel magyaraztak. Ennyibsl
is érzékelhetd, hogy ez egy kisérletileg nagyon bonyolult teriilet, ahol nagy koriiltekintéssel
kell eljarni ahhoz, hogy valoban megalapozott valaszt adhassunk a feltett kérdésre.

7 Makra Istvan Ph.D. értekezés, BME, 2017.

' W. Kim et al., Nano Lett. 3 (2003) 193.

' R. Pati et al., Appl. Phys. Lett. 81 (2002) 2683.

29 1.S. Lee et al., J. Phys. Chem. C 111 (2007) 12504.
*1'Y. Pascal-Levy et al., Phys. Rev. B 86 (2012) 115444,
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Biralom két tézispont kiegészitését latta sziikségesnek; az 1.6 és a 2.1 pont esetében is a
bizonyitasi modszer pontosabb azonositasat kéri. Ennek megfelelden a tézispontok pontositott,
de tartalmukban véltozatlanul hagyott megfogalmazasa a kdvetkezd lehetne:

1.6 Kisérletileg bizonyitottuk, hogy a titandt nanoszdalak visszaalakithatok titandt
nanocsovekké.

Bolygo golyosmalomban végeztiink nagyenergiaju titanat nanoszal orleési kisérleteket,
melyekben a Burgio-Rojac orlési energia szamitdsi modell hasznalataval megkerestiik azt az
energiatartomanyt, ahol a titanat nanoszalak a termodinamikailag kedvezotlenebb
nanocsovekke visszaalakithatok. Sajat készitésii titanat nanoszalakat és SizNy orloedényt és
golyékat haszndltunk, az optimdlis beiitési energia 11 mJ-beiités™ volt. A termékben a titandt
nanocsovek megjelenését elektronmikroszkopiaval és fajlagos feliilet méréssel igazoltuk. A
nanocsovek keletkezését magyarazni is tudtuk a rendszernek a titanatlapok delaminalodasat
koveto gyors befagydsaval.

2.1 Bizonyitottuk, hogy az egyfalu szén nanocsovek kotegeinek vastagsaga oxaditiv
Sfunkcionalizaldssal novelheto.

Egyfalu  szén nanocsoveket  folyadékfazisban  salétromsavas  oxidativ — kezeléssel
funkcionalizaltunk, majd a terméket inert atmoszféraban végzett hokezeléssel ujra
karboxilmentesitettiik. Felvettiik a kezeletlen, az oxidalt, és hokezelt mintak Raman lélegzo
rezgési savjdnak spektrumdt, majd a sdvpozicié vs. cséatméré” fiiggvényre egyenest
illesztettiink. Az illesztett egyenesek konstans tagjainak ésszehasonlitasaval bizonyitottuk, hogy
a nanocsovek feliiletén kialakitott karboxil funkcios csoportok kélcsénhatasa révén az egy
koteget alkoto nanocsovek dtlagos szama megno. Utolagos hokezeléssel a funkcios csoportok
eltavolithatok, de ez a mar kialakult kotegek vastagsagat nem befolyasolja érdemben.

Végezetill szeretném ismételten megkoszonni Bertoti professzor alapos birdléoi munkajat,
segitd kritikdjat és a munkamrol alkotott, 6sszességében kedvezd véleményét.
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