Valasz Bako Imre biralatara

K06szonom Birdlomnak a dolgozat gondos elolvasasat és az elgondolkodtatoé kérdéseit, melyekkel arra
0sztonzott, hogy az évek soran megszokott, rutinszeriien hasznalt fogalmakat a szokasosnal alaposabban
szemiigyre vegyem. KoszonOm a nyelvezetre ¢s kiilalakra vonatkozd megjegyzéseit is, amelyeket
prébalok a jovoben figyelembe venni.

A kérdésekre az alabbiakban valaszolok.

Altalanos kérdések

1. Milyen esetben okozhat problémat az, hogy a neutrondiffrakcio illetve rontgendiffrakcio
mashol szorodik (elektronfelho, atommag)?

Az atommagon torténd neutronszoras esetén a szorocentrum gyakorlatilag kiterjedés nélkiilinek
tekinthet6. Ennek kovetkezménye a szogtol (szordsi valtozotol) fliggetlen neutronszoérasi hossz.
Rontgendiffrakcional a megfeleld mennyiség a szoré atom vagy ion szorasi tényezdje, amely a véges
kiterjedésti toltésstirliség miatt fligg a szogtdl. Izolalt atomok és ionok szérasi tényezdje viszonylag
egyszertien kiszamithato'?, Kondenzalt anyagok esetében a vegyértékelektronok okozhatnak gondot,
mivel lokalizaltsaguk fligg a kémiai kotés fajtajatol (kovalens, ionos, fémes).

Ebbél két probléma szarmazhat: i) rontgendiffrakciéval nem az atom-atom (pontosabban mag-mag)
korrelaciokat mérjiik ii) tobbkomponensi rendszerek esetében nem ismerjiilk pontosan a szdrasi
tényezoket, igy a parcialis szerkezeti fliggvények sulyait sem.

Nagyobb rendszamt1 6sszetevokbdl allo folyadékok vagy livegek esetén i) nem jelent komoly problémat,
mivel a szorasi tényez6h6z a gombszimmetrikus zart héjak adjak a f6 jarulékot. Ezt szemlélteti az 1.
abra, ahol az amorf szelén rontgen- és neutrondiffrakcios szerkezeti fiiggvényeit®*® hasonlitom dssze.
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1. abra: az amorf Se rontgen- €s neutrondiffrakcios szerkezeti fliggvénye

1 PA Doyle, PS Turner, Relativistic Hartree-Fock X-ray and Electron Scattering Factors, Acta Cryst. A24, 390
(1968)

2 C. Kittel, Bevezetés a szilardtest-fizikaba (2. fejezet), Miiszaki Kényvkiado, Budapest (1966)

3 az amorf Se és GeoSegy mintakat Milos Krbal (Pardubice) készitette

% a rontgendiffrakcids mérést Stefan Michalik (Diamond Light Source) végezte a Petra forras P02.1
mérdallomasanal

5 a neutrondiffrakcios szerkezeti fiiggvényt Pusztai Laszlo mérte meg a NOVA diffraktométernél (J-PARC,
Japéan)



A két mérés eltérése nem haladja meg a kisérleti hibat, az illesztésiikkel kapott szerkezeti paraméterek
(pl. kdtéshossz) eltérése sem jelentds. Kis rendszamu atomoknal azonban komoly bizonytalansag forrasa
lehet az, hogy a réntgensugarzas az elektronfelhdn szorodik®,

A szorési tényezOk bizonytalansaga szorasi valtozo kis (alt. ~3 A alatt) értékeire korlatozodik, és kis
elektronszamu elemek esetén jelentds. Ezt illusztralja a 2. dbra, ahol a semleges Be atom és a Be?* ion,
illetve a Ge atom és a Ge** ion szorasi tényezdit’ vetem dssze.
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2. 4bra: a Be atom és a Be?" ion, illetve a Ge atom és a Ge** ion szorasi tényezdinek fiiggése a
szorasi valtozotol

Megjegyzendd, hogy amorf Ge-Te 6tvozetek esetében a Ge vegyértékelektronjai kovalens kotésben
vesznek részt. Mivel a Te és a Ge Pauling-féle elektronegativitasai k6zott viszonylag kicsi a kiilonbség
(2.1 és 2.01), ezért a kotések kevéssé polarizaltak, igy feltehetd, hogy a Ge atomszorési tényezo
hasznalataval nem vétiink jelentds hibat. Ezt timasztja ala a 3. abra is, ahol a GeygTes: liveg egyik modell
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3. 4bra: A GeigTes: iiveg Ge és Ge** szorasi tényezdivel szamitott modell szerkezeti fiiggvénye

5 legismertebbek a viz és hidrogénkots folyadékok, de gond lehet folyékony N2 esetében is
7 D Waasmaier, A Kirfel, New Analytical Scattering-Factor Functions for Free Atoms and lons, Acta Cryst.
A51, 416 (1995)



A két gorbe (valos kiilonbséget valosziniileg erdsen tulbecslo) eltérése nem haladja meg a kis szogeknél
jelentds hattérszoras kivonasanak bizonytalansagat.

2. Hogyan lehetne jellemezni azt, hogy egyes mérések nem fiiggetlenek egymastol?
és
3. Mikor valik két mérés redundanssa?

A mérések fiiggetlenségét/redundancidjat az altaluk hordozott szerkezeti informacié szempontjabol
lehet vizsgalni. Ha egy szerkezeti modell paraméterei (kotéshosszai, koordinacidos szamai) nem
valtoznak szignifikansan egy jabb mérés megillesztése soran, akkor ez a mérés nem hordoz 1j
szerkezeti informaciot, azaz nem fiiggetlen azoktol a mérésektdl (és kényszerektol!), amelyek
illesztésével a modellt nyertiik.

Diffrakcidés mérések esetében a redundancia annél nagyobb, minél kdzelebb vannak egymashoz a
parcialis szerkezeti fliggvények sulyai. Bizonyos esetekben ennek kvantitativ jellemzése kiillonb6z6
matematikai indikatorokkal lehetséges (pl. kétkomponensii rendszerek esetében a parcidlis
szerkezeti fliggvények egyiitthatoibol képzett vektorok altal bezart szog® vagy az egyiitthatokbol
képzett matrix determinansanak értéke®). Ha lehet, akkor ezeket figyelembe kell venni a kisérletek
tervezésekor. Nincs azonban olyan eljaras, amellyel altalanos esetben (tetszOleges szamu Gsszetevo
€s mérés, meérésenként valtozd mérési tartomany, szisztematikus ¢€s statisztikus hiba, a modellezés
soran alkalmazott kiilonféle kényszerek) elére meg lehetne mondani, hogy mely mérés tekinthetd
redundansnak. Erre a kérdésre csak a tapasztalat alapjan lehet valaszolni.

4. Szamos esetben a neutrondiffrakcios és rontgendiffrakcios mérések mas mérési tartomanyt
fedtek le. Mennyire befolyasolja ez az eredmeényeket?

A rontgendiffrakcios adatok mérési tartoméanya gyakran 20 A-ig vagy még tovabb terjedt. Ezzel
szemben a neutrondiffrakcids szerkezeti fliggvényeket altaldban csak kb. 16 A™l-ig tudtam
megmérni. Ez az eltérés azonban nem jelentett gondot, mivel mind a Cu-Zr alapt fémiivegek, mind
az amorf Ge-Te és As-Te 6tvozetek szerkezeti fliggvénye viszonylag gyorsan csillapodik.
Megjegyzés: a gyors csillapodas az amorf Ge/As-Te 6tvozetek sajatossaga. Amorf szelenidek és
szulfidok esetében a szerkezeti fliggvény sokkal tovabb oszcillal (4. abra).

8 RL McGreevy, L Pusztai, Assessing the Relative Information Content of Different Types of Diffraction
Measurements for Liquids and Glasses, J Neutron Res 3, 125 (1996)

9 RG Munro, Reliability of partial structure factors determined by anomalous dispersion of x-rays, Phys Rev B
25, 5037 (1982)
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4. abra: az amorf GeoSego €s Geig Tes1 6tvozetek Q-val stulyozott rontgendiffrakcios szerkezeti
figgvényeil®!!. A GeioTes: mérést a fiiggdleges tengely mentén két egységgel eltoltam.

5. Az EXAFS, ahogy a szerzé is helyesen leirja, csak a legkozelebbi (lehet, hogy mdasodik
legkozelebbit is) szomszédot latja. Nem okoz ezen mérés hasznalata probléemat az értelmezéskor?
Itt arra gondolok, hogy nem jelenik-e meg egy ,, folytonossagi” probléma a szamolt g(r) —en?

Az EXAFS illesztési tartoméany felsd hataran (altalaban 3 A és 4 A kozott) csakugyan gyakran
megfigyelhetd egy kis , tiiske” vagy minimum, melynek mesterséges voltardl az illesztési hatar
valtoztatasaval lehet meggy6zOdni. Ezen illesztési miitermék hatdsa altaldban a megfeleld
koordinacids szam néhany szazaléka. Ennél nagyobb bizonytalansag esetén érdemes az EXAFS
adat normalésat ellendrizni.

6. Szamos neutrondiffrakcios mérésen lathato kb. 0.8-1 A™* nél egy kis elécsiics. Ezt néha valamiféle
hosszutavi rend meglétének szoktdak tartani. Mi errél a véleménye a szerzonek?

Elécsucs rendkiviil sokféle rendszerben talalhatd (pl. egyszerti molekularis folyadékok®?,
hidrogénkotéses rendszerek™®, oxidiivegek'®), ezért valosziniileg a szerkezeti hattere is sokféle lehet.
A kérdést Ge-Te iivegekkel kapcsolatban vizsgaltuk részletesebben, igy a valaszomban ezt

10 A GeyoSego mérést Stefan Michalik (Diamond Light Source) végezte.

11 A GeygTeg; mérés lelhelye: P Jovari, A Piarristeguy, A Pradel, I Pethes, I Kaban, S Michalik, J Darpentigny,
R Chernikov, Local order in binary Ge-Te glasses — An experimental study, J. Alloys and Compounds 771, 268
(2019)

12 Pusztai, RL McGreevy, On the structure of simple molecular liquids SbCls and WClg, J Chem Phys 125,
044508 (2006)

13| pethes, L Temleitner, M Tomsic, A Jamnik, L Pusztai, Unexpected Composition Dependence of the First
Sharp Diffraction Peak in an Alcohol-Aldehyde Liquid Mixture: n-Pentanol and Pentanal, Phys. Status Solidi B
255, 1800130 (2018)

14 Shi et al, Ring size distribution in silicate glasses revealed by neutron scattering first sharp diffraction peak
analysis, J Non Crystalline Solids 516, 71 (2019)



targyalnam. Ebben a rendszerben az elécsucs a Ge-Ge és Ge-Te parcialis szerkezeti fliggvényekhez
kotheto6 (4a. abra).
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5. abra: A GeigTes: liveg neutron- és rontgendiffrakcio, valamint Ge K-él EXAFS (a), illetve
rontgendiffrakcio és Ge K-¢l EXAFS (b) illesztésével nyert parcialis szerkezeti fliggvényei.
A Ge-Te ¢és Te-Te parcialis szerkezeti fliiggvényeket 2,5 és 5 egységgel eltoltam a
fiiggdleges tengely mentén.

Mivel az eldcsucs hangstlyosabb a neutrondiffrakcidos szerkezeti fliggvényben, ezért
megvizsgaltuk, hogy hogy valtozik a forditott Monte Carlo szimulacioval nyert modell, ha csak a
rontgendiffrakcios és Ge K-¢l EXAFS mérést illesztjiik. A parcialis szerkezeti fliggvények esetében
azt tapasztaltuk, hogy az el6csucsok a varakozasnak megfelelden eltlintek (4b abra).

A parcialis parkorrelacios fiiggvények koziil geece(r) szenvedte el a legnagyobb valtozast: a jol
definidlt, éles els6 csucsa teljesen jellegtelenné valt (5. abra). Mivel ez a csucs a masodik szomszéd
tartomanyba esik (az elsé szomszéd tavolsagok értéke ebben a rendszerben 2,60 A - 2,77 A), kis
félértékszélessége csak Uigy magyarazhatd, hogy a masodik szomszéd Ge atomok kozos Te
szomszédokkal rendelkeznek, azaz a szomszédos GeTes tetraédereknek kdzos csticsuk vagy €likk
van®®. A megfeleld atomi konfiguraciok elemzése'® megmutatta, hogy a szomszédos GeTes
tetraéderek jellemzden kdzds csucesal kapesolodnak egymashoz™. Ez alapjan a Ge-Te iivegekben
az elécsucs a GeTes tetraéderek kozti korrelacio kovetkezménye.

15 Ez az 4llitas nem magatol értet6d6, mivel a GeigTeg; livegben elvben elég sok telltr van ahhoz, hogy a GeTes
tetraédereknek ne legyen kozos cstucsuk vagy élitk
16 ezeket a szamitasokat Pethes I1diko (Wigner FK Folyadékszerkezet Csoport) végezte
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6. abra: A GeigTeg: liveg neutron- és rontgendiffrakcios, valamint Ge K-é1 EXAFS (folytonos
vonal), illetve rontgendiffrakcios és Ge K-é1 EXAFS mérések (szaggatott vonal)
illesztésével nyert Ge-Ge parcialis parkorrelacios fiiggvénye.

7. Mekkora az anomalis rontgen szords szisztematikus hibdja?*’

Az anomalis rontgenszoras szisztematikus hibaja fiigghet a forrastol, a kisérleti elrendezéstdl, a nyers
nem lehet adni.

Tudomasom szerint a dolgozatban vizsgalt rendszerek koziil az amorf Ge,Sb,Tes—ot vizsgaltak utoljara
anomalis rontgenszorassal. Az Ohara és munkatarsai altal 2012-ben publikalt adatok'® egy része a 6.
abran lathato. A hasznos mérési tartomany felsé hatara kb. 6 A, A ASsy(Q) fiiggvény esetén a mérési
pontok tobbsége a 8-12 A tartomanyon az illesztett gérbe folott, a 12-15 A tartomanyon pedig az
illesztett gorbe alatt talalhato. Felteheto, hogy statisztikus hiba nem okoz ilyen jellegli eltérést, igy a
gorbétdl valo tavolsag atlaga (kb. 6-8%) tekinthetd a szisztematikus hiba becslésének®®. A ASte(Q)
differencialis szerkezeti fiiggvény hibaja ennél kisebb, a nagyobb Te-koncentracié miatt azonban a
mérés informaciotartalma is lényegesen kisebb. Megjegyzendd, hogy a technika folyamatosan fejlodik,
a leglijabb mérések szisztematikus hibaja lényegesen kisebb?,

17 K 5szonettel tartozom Temleitner Laszlonak (Wigner FK Folyadékszerkezet Csoport) az anomalis
rontgenszorasrol folytatott diszkussziokért

18 K Ohara, L Temleitner, K Sugimoto, S Kohara, T Matsunaga, L Pusztai, M Itou, H Ohsumi, R Kojima, N
Yamada, T Usuki, A Fujiwara, M Takata, The roles of the Ge-Te core network and the Sh-Te pseudo network
during rapid nucleation-dominated crystallization of amorphous Ge;Sh,Tes, Adv. Funct. Mater. 22, 2251 (2012)
19 A szerkezeti fiiggvény itt 1 koriil oszcillal, a 6-8%-os hiba tehat kb. 0.06-0.08-0s abszolut hibanak felel meg.
20 14sd pl. S Hosokawa, J-F Bérar, N Boudet, W-C Pilgrim, L Pusztai, S Hiroi, K Maruyama, S Kohara, H Kato,
HE Fischer, A Zeidler, Partial structure investigation of the traditional bulk metallic glass PdoNisoP20, Phys.
Rev. B 100, 054204 (2019)
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7. abra: a kristalyos és amorf Ge,Sbh>Tes rontgendiffrakcios szerkezeti fiiggvényei (bal oldal),
illetve az amorf Ge,Sh,Tes Sh- és Te differencialis szerkezeti fiiggvényei (pontok: mérés,
folytonos vonal: forditott Monte Carlo szimulacio)

8. A forditott Monte Carlo szimuldcio soran az alkalmazott részecskeszam 5-50000 kozott valtozott.
Milyen modon lehet eldonteni, hogy az alkalmazott részecskeszam megfelelo-e?

Két feltételt vizsgaltam: 1) a parcialis parkorrelacios fiiggvények mar ne valtozzanak szignifikdnsan a
konfiguracié méretével ii) a legkisebb koncentracidju dsszetevobdl is legyen ,,elég sok”.

Az els6 feltétel teljesiilését kiilonbozé méretli modellek dsszehasonlitasaval lehet ellendrizni, mig a
masodik feltételnél altalaban azt koveteltem meg, hogy a legkisebb koncentracioju osszetevobdl is
legyen koriilbeliil 1000.

9. Amennyiben tobb mérése van, mint amennyi a parcidlis g(r)-eK meghatdrozdsahoz sziikséges, az
segiti, vagy hatraltatia az adatok értelmezéset?

Elvben nem segitség a ,,felesleges” mérések felhasznalasa, gyakorlatban azonban a sziikségesnél tobb
mérés illesztése elarulhatja, ha valamelyik adatsor komolyabb hibaval terhelt.

10. Néhany esetben, ahogy egyébként a jelolt is leirja, a kapott pdrkorreldcios fiiggvényeknek ,, furcsa”
alakja van. Mi lehet ennek az oka, illetve mit jelent ez a kifejezés?

Tobb tényezd is vezethet ,furcsa” parkorrelacids fiiggvényhez. A leggyakoribb talan a tul nagy
merevgombi atmérd, ami miatt az érintett parcialis parkorrelacios fiiggvények elso csticsa til meredeken
emelkedik. Kapcsolddhat az EXAFS illesztési tartomany felsé hatarahoz (ld. az 5. kérdésre adott
valaszt), illetve az adattal nem kompatibilis koordinacios kényszerhez is. Furcsa csucsot okozhat a tal
finom valostérbeli osztas is, amely konnyen illesztési miitermékek megjelenéséhez vezethet, ahogy az
a 8. abran is lathato. A tilmintavételezés miatt itt a CueogHfs1 fémiiveg Hf-Hf parcialis parkorrelacios
fiiggvényének elso cstcsa hasad fel.
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8. abra: a CusgHf3 fémiiveg rontgen- és neutrondiffrakcios mérések illesztésével nyert parcialis
parkorrelacios fiiggvényei?. Folytonos vonal: a mintavételi tételnek megfeleld valostérbeli
osztas (0.198 A), szaggatott vonal: 0.132 A-6s osztas

A dolgozatban a legszokatlanabb talan a (GeTeas)o7s(Agl)o2s liveg Ge-Te parcialis parkorrelacios
fliggvénye (1d. a dolgozat 33. dbrajat), amelynek 3,0 A koriil masodlagos csticsa van. Ez a cstics azonban
tobb mérésbol is kdvetkezik, koordinacids kényszer hasznalata nélkiil is megjelenik, igy gyakorlatilag
kizarhat6, hogy illesztési miitermék lenne.

11. Milyen esetben nevezhetjiik neutrondiffrakcios mérés esetén a szorasi hosszak kiilonbségét
jelentosnek?

Ezt tobb tényez6 is befolyasolhatja. Altalaban kijelenthet, hogy minél szélesebb a mérési tartomany,
minél élesebbek a parkorrelacios fiiggvények csticsai és minél nagyobb a szoré atomok
méretkiilonbsége, annal érzékenyebb a modell két kiilonb6z6 szorasi hosszal rendelkezé atom
felcserélésére. A GexSeso liveg esetében, széles mérési tartoménynal (Qmax > 30 A™Y) a kb. 2,5%-0s
szOrasi hossz kiilonbség (bge=8,185 fm, bs.=7,97 fm) elég volt ahhoz, hogy a neutrondiffrakcidés mérés
felhasznalasa megvaltoztassa a rontgendiffrakcios adat illesztésével nyert Ge-Se és Se-Se parcialis
parkorrelacios fiiggvények els6 csucsainak helyét (9. abra).

2L A rontgendiffrakcios adatokat Stefan Michaliktol kaptam, a neutrondiffrakcids mérést Jacques Darpentigny
(LLB, Saclay) végezte. Az eredmények kozlése folyamatban van.
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9. abra: a GexSeg iliveg Ge-Se és Se-Se parcialis parkorrelacios fliggvényei a csak
rontgendiffrakciés mérés felhasznalasaval kapott (a), illetve a rontgen- és neutrondiffrakcios
adatok egyideji illesztésével nyert modellben (b).

Ez az eset azonban tapasztalataim alapjan kivételes, és csak jol definialt kotéshosszal rendelkezd
kovalens 6tvozetekben lehet ra szamitani. Fémiivegekben vagy folyékony fémotvozetekben a széles
kotéshossz eloszlas miatt joval nagyobb szdrasi hossz kiilonbség mellett is gondot jelent az atfedo
csticsok feloldasa??.

Részletes kérdések

1. Amorf GexTel00-x 6tvozetek (2.1 fejezet)

a. A szerzé megallapitia, hogy x<24.1 esetén a rendszer kémiailag rendezett. Ezek szerint az NGeGe
elég kicsi (NGeGe< 0.4). Irodalombdl vett dllitas szerint a rendszer félvezetd, amennyiben megfelelo
szamu Ge-Ge kétés van benne. A vizsgalt Osszetételekben a vezetés szempontjabol milyen dllapotban
vannak a vizsgalt 6tvozetek?

Az amorf GexTeigx (15 < x < 50) dtvozetek savszerkezetét (pontosabban a tiltott sav szélességét)
J. Luckas és munkatarsai hataroztidk meg?®. Eredményeik szerint a vizsgalt dsszetételekben a tiltott sav
szélessége 0,762 eV és 1,047 eV kozotti értékeket vesz fel, azaz az altaluk tanulmanyozott 6sszetételek
félvezetdk®. Az amorf Gei,Tegs kiviil esik a fenti tartomanyon, de a szomszédos Osszetételek
sdvszélességei alapjan (GeisTegs: 0,973 eV, GexpTesrs: 1,047 eV) valdsziniisithetd, hogy szintén
félvezeto.

2 Ismert példa a Cu és a Ni megkiilonboztetésének nehézsége (bc,=7,718 fm, bni=10,3 fm)

23 J Luckas, A Ok, P Jost, J Alvarez, A Jaffré, P Zalden, A Piarristeguy, A Pradel, C Longeaud, M Wulttig,
Impact of Maxwell rigidity transitions on resistance drift phenomena in GexTe; glasses, Appl. Phys. Lett. 105,
092108 (2014)

24 a kristalyos sziliciumban és germaniumban a tiltott sav szélessége 1,1 eV és 0,68-0,72 eV (C. Kittel,
Bevezetés a szilardtest-fizikaba, Miiszaki Konyvkiado, Budapest (1966))



b. Mi az oka annak, hogy egyes vizsgadlatoknal 2, mig mas esetben 3 mérést hasznal a kiértékelés soran
(RTG, EXAFS, Ge él; RTG Ge és Te ¢él). Forgotarcsas eljarasnal szintén harom mérés van (ND, RTG
¢és Ge él). Itt miért nem alkalmazza az EXAFS Te élnél torténo mérést?

Rontgendiffrakcios mérésre mindig sor keriilt. Ha az elallitott minta mennyisége lehetévé tette?, akkor
neutrondiffrakciés mérést is végeztem. A hozzaadott informacion kiviil ezt az is indokolta, hogy
altalaban a neutrondiffrakcios adat szisztematikus hibaja a legkisebb. Az EXAFS Ge K-él mérést
minden esetben elvégeztem és felhasznaltam. A Te K-él méréseket azonban csekély (20-25 atom%
alatti) Ge-tartalom esetén nem hasznaltam, mivel ekkor a réntgendiffrakcid gyakorlatilag csak a Ge-Te
és Te-Te korrelacioktol fiigg?®, igy kivaltja a Te K-é1 EXAFS mérést, amely szintén csak a Ge-Te és Te-
Te korrelaciokra érzékeny (a szisztematikus hibaja azonban altalaban meghaladja a rontgendiffrakcioét).

2. Az As-Te iivegek rovidtavi rendje (2.2 fejezet)
a. Mi az oka, hogy a mérések koziil az As34Te66 esetén hianyzik a neutrondiffrakcios mérés?

Ez az 6sszetétel viszonylag konnyen kristalyosodott, igy nem sikeriilt a neutrondiffrakciohoz sziikséges
mintamennyiséget eléallitani?’.

b. Milyen dltalanos kovetkeztetéseket lehet levonni az AsTe pdrkorreldcios fiiggvény mdsodik csucsanak
valtozasabol?

Az AsxTeg tiveg As-Te parkorrelacios fliggvényének masodik csticsa a tobbi Osszetételéhez képest
viszonylag lapos és szétkent. Kiilonféle kezdeti konfiguraciokbol inditott futasok hasonld eredményre
vezettek, igy a csucs alakja egyértelmiien az illesztett adat kovetkezménye. Ennél a rendszernél
lényegesen kisebb a kontraszt a neutron- és rontgendiffrakcios szerkezeti fliggvények kozott, mint a Ge-
Te iivegek esetében?®. gy alacsony As tartalom esetén nem all rendelkezésre elégséges kisérleti
informacié ahhoz, hogy a masodik szomszéd tartomanyban (ahol az EXAFS hatasa mar nem érvényesiil)
megbizhatoan szétvalasszuk a harom parcialis parkorrelacios fliggvényt.

c. A 10. abran lathato, hogy kis k tartomanyban az EXAFS mérés illesztése nem tul jo. Van ennek valami
specidalis oka?

A bizonytalansag altalaban a Te K-él esetében volt jelentésebb, aminek tapasztalatom szerint nem
kisérleti okai voltak, hanem inkabb a visszaszorasi tényezOk fazisanak inkonzisztenciajarol lehet szo
(azaz az él f6lotti energiaknal a visszaszorasi tényezOk fazisa csuszott, mintha az éket szamitd program
(feff) rosszul szamitotta volna Ki az abszorpcios €l helyét (Eo))®. Az Eo és k kozotti kapcsolat miatt

ennek Kis k értékeknél van nagyobb jelent6sége:
k=272m,(E—-Ey)/h

%5 a 7C2 berendezés *He gazzal to1tott 1j detektorrendszerének installalasa utdn a minimélis mintamennyiség kb
0,2-0,3 g volt (Ge-Te tivegek esetében)

26 3 Ge-Ge parcialis szerkezeti fliggvény sulya a GezoTeso rontgendiffrakcios szerkezeti fliggvényében kisebb
0,02-nél

27 Spyros Yannopoulos (Patrasz) kdzlése

28 ennek az az oka, hogy az arzén neutronszorasi hossza kisebb mint a germaniumé (bas=6,58 fm, bg.=8,185 fm)
29 A csliszas mértéke rdadasul fiigghet a visszaszoré atom fajtajatol is, azaz altaldnos esetben nem lehet az energia-
skala megvaltoztatasaval kikiiszobolni.



3. A Ge-As-Te iivegek szerkezete (2.3 fejezet)
a. Altalanosan is igaz lehet az az dllitds, hogy amennyiben az AA és AB parkorreldciés fiiggvény elsé
csticsa kb. 0.2 A tavolsagban van, akkor a meghatdrozott koordindcios szamok nagy hibaval terheltek?

A parkorrelacios fiiggvények csticsainak szétvalaszthatosdgat —igy a megfeleld koordinacids szamok
hib4jat is- szamtalan tényezd befolyasolhatja (pl. a csticsok szélessége, a neutron- és rontgendiffrakcios
mérés kontrasztja, mérési tartomany, statisztikus €s szisztematikus hiba), igy ilyen altaldnos érvényt
kijelentés nem tehetd.

b. Mi az oka, hogy a Ge204s40Te40 esetében a TeTe parkorreldcios fiiggvény masodik csucsa kiilonosen
kifejezett?

A jelenséghez oka a Ge atomok koriil tapasztalhatd kémiai rend: a preferalt Ge-Te kotések miatt a Te
atomok koriil ebben az dsszetételben foleg Ge és As atomok talalhatok®. A legkdzelebbi Te atomok
tehat foleg a masodik szomszéd tartomanyban helyezkednek el, ami hangstlyossa teszi a Te-Te
parkorrelacids fliggvény masodik csucsat.

4. Az amorf Ge2017Te73 iiveg révidtavu rendje (2.4 fejezet).
Miért sziikséges megadni az NGeTe és NTeGe koordindcios szamokat is?

A két koordinacios szam természetesen nem fiiggetlen egymastdl, igy elég lenne az egyiket megadni. A
konnyebb olvashatosag kedvéért azonban mindkett6t megadtam.

5. Az amorf GeSb2Te4 és a Ge2Sb2Te5 szerkezete (2.5 fejezet)
a. Mi az oka a Te-Te és Sb-Sb pdrkorreldcios fliggvények furcsa alakjanak?

A szokatlan alak oka a 2b kérdéshez hasonldan valoszintileg itt is a kisérleti informacio hianya. Az
EXAFS rovidtava technika, a masodik szomszéd tdvolsagokrol nem szolgaltat informaciot. Ebben a
tartomanyban tehat csak a két diffrakcids mérésre tdmaszkodhatunk, ez pedig kevés a 6 parcialis
parkorrelacios fiiggvény szétvalasztasahoz®:. EbbSl kovetkezhet pl. a gspsh €s grete fliggvények elsd
csucsanak eltérd felfutdsi meredeksége is (ez azonban csak feltevés, bizonyitdsa ma még kisérleti
nehézségekbe titkozne).

6. Rovidtavu rend Cu-Zr alapu fémiivegekben (3. fejezet)
a. A Cargill és Spaepen dltal a rendezettség mértékére bevezetett paraméter milyen értéke mutat mar

valamiféle preferenciat?

Az nij Cargill-Spaepen féle paramétereket a kovetkez6 dsszefiiggés definialja:

30 kémiai rendezetlenség esetén 1éteznének Ge-Ge kotések is, ami csokkentené a Ge-Te kotések szamat, igy néne
a Te-Te koordinacids szam

31 éppen ezért nem diszkutdlom a dolgozatban sem a Te-Te és Sb-Sb csticsok alakjat, sem a masodik szomszéd
¢és annal nagyobb tavolsagokkal 6sszefiiggd tulajdonsagokat (szdgeloszlas, gylirik méretének eloszlasa)



ahol N;j az i tipusu atomok j tipusi szomszédainak atlagos szama, Ni és Nj az i és j tipusi atomok
szomszédainak atlagos szama, <N> pedig az 6tvozet atlagos koordinacios szama (SN>=xiNi+x;N;). Az
nij paraméterek hibaja Nij, Ni, Nj és <N> bizonytalansagatdl fiigg. Tapasztalat szerint i#j esetben az
<N>/NiN; kifejezés hibaja kb 1% koriil van, ekkor #; hibajat elsésorban Njj bizonytalansaga hatarozza
meg (ez Cu-Zr 6tvozetek esetében 10-15%). Mivel az egyenlet jobb oldalan allo tort értéke 1 koriil van,
ezért #ij bizonytalansaga 0.1-0.15. Ha i=j, akkor <N>/NiN; hibaja 1ényegesen nagyobb (akar 5%) ekkor
n hibaja is nagyobb lehet (~0.2).

Még egyszer koszondm Biralom elgondolkodtato kérdéseit.

Budapest, 2019. november 18.
Jovari Pal



