Vilasz Horvath Zsolt Endre biraloi véleményére

K06szonom Biralomnak a dolgozat gondos elolvasasat és a miivel kapcsolatos kérdéseit. Koszondom a
39. abraval kapcsolatos észrevételét is. Mivel a dolgozaton mar nem lehet valtoztatni, ezért legalabb itt
szeretném bemutatni az abra javitott valtozatat:
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39. dbra: A CusoZrso és a CuarsZra75Als fémiivegek parcidlis parkorreldacios fiiggvényei
(piros: CusoZrso, fekete: CuazsZrazsAls).

Biraldm kérdéseire az alabbiakban valaszolok.

1. A disszertacio amorf anyagok vizsgadlatarol szol, a Jelolt ezeket sok helyen iivegeknek is nevezi.
Emellett eldfordul a ,,nemkristdlyos szilard anyag”, valamint a ,, tulhiitott folyadeék” fogalom is. Ezek a
fogalmak itt egymas szinonimdjanak tekinthetok vagy van koztiik eltérés is?

Az ,,amorf” és a ,,nemkristalyos szilard” a dolgozatban egymassal egyenértékiiek. Az liveg a folyadék
fazisbol gyorshiitéssel eldallitott amorf anyag. Mivel amorf anyagokat mas eljarassal (pl. Orlés,
parologtatas) is el6 lehet allitani, ezért az ,,liveg” fogalom szitkebb. A szdismétlés elkeriilése végett
el6fordult, hogy livegek esetében — ha a targyalt jelenség szempontjabol nem volt fontos az eléallitas
modja - felvaltva hasznaltam az ,,iiveg” és az ,,amorf” jelzoket.



2. Az nyilvanvalo, hogy amorf anyagok szerkezetének meghatarozasa egy specidlisan nehéz feladat.
Azzal tudjuk megkonnyiteni a dolgunkat, vagy egyaltalin lehetévé tenni a szerkezet korrekt leirasat, ha
az dsszes relevans, rendelkezésre allo kisérleti informaciot beletessziik a szimuldcioba a forditott Monte
Carlo modszer segitségével. Ezaltal viszont elveszitjiik annak a lehetoségeét, hogy a kapott eredményt
valamilyen fiiggetlen kisérleti modszer alapjan validaljuk. Kérdésem, hogy van-e olyan egyéb
(spektroszkopiai, elektromos stb.) modszer, amely dltaldnosan vagy bizonyos specidlis esetekben
hasznalhato az eredmények validalasara.

Altalanos modszer nem létezik, valosziniileg nem is létezhet az amorf rendszerek sokfélesége miatt. A
viszkozitas vagy a savszerkezet sajatossagai, illetve mas modszerek (pl. rezgési spektroszkopia) viszont
segithetnek megitélni, hogy a forditott Monte Carlo modszerrel eléallitott modell mennyire realisztikus.
Savszerkezeti megfontolasok figyelembevételére a dolgozatban is lathattunk példat a GaGeTe- liveg
esetében, ahol az ab initio molekularis dinamikai szimulacidval eldallitott kezdeti konfiguracio
segitségével értiik el a félvezetokre jellemzd savszerkezetet. Itt attételes validaciorél van szo: nem
kozvetleniil hasznaljuk fel a kisérleti eredményeket, hanem az altaluk validalt elméleti modellre
tamaszkodunk. Ennél altalanosabb moédszer szerintem a fent emlitett ok miatt nem létezhet. Varhato
viszont, hogy a szamitogépes kapacitas fejléddésével és az alkalmazott funkcionalok finomodaséaval az
ab initio molekularis dinamikai szimulacio a kisérleti alapi modellezés fontos tamaszava valik.

3. Mennyiben bonyolitjia (vagy egyszeriisiti) a helyzetet, ha a minta nanokristilyos vagy valamilyen
aranyban kristalycsirakat tartalmaz, de ezek mérete nem elég nagy, hogy a mintat kristalyos anyagkent
lehessen kezelni? Tud-e a Jelolt olyan vizsgalatokrol, amelyekben a kristalyosodas folyamata kezdeti
léepéseit az altala is alkalmazott metodika alapjan vizsgaltak?

A kristalyosodas kezdeti 1épéseit nem csak a Bragg-csucsok megjelenése arulja el, hanem a teljes
parkorrelacios fiiggvény valtozasa is, gyakran mar a Bragg-csucsok megjelenése elott. Ezt szemlélteti
az 1. abra, ahol a Zre «TixAl1oCuxNig Osszetételii tombi fémiivegek rontgendiffrakcios szerkezeti
fliggvényének és teljes parkorrelacios fiiggvényének hdkezelés hatisara bekovetkezd valtozasa lathato?.
A kristalyosodas kezdeti fazisaban a rontgendiffrakcios szerkezeti fliggvény megillesztése nem jelent
komolyabb technikai nehézséget. Mivel a forditott Monte Carlo szimulacié a méréssel és illesztési
kényszerekkel kompatibilis modellek koziil igyekszik a legrendezetlenebbeket kivalasztani, ezért a
modellekben sajnos nem fog szétvalni az amorf és nanokristalyos tartomany. A kezdeti kristalyosodast
csak a hosszutavu korrelaciok megjelenése fogja jelezni.

Meg kell emliteni, hogy a ,,masik véglet”, a kristalyos fazisokban megjelend rendezetlenség leirasara
viszont jol alkalmazhat6 a forditott Monte Carlo szimulacio, ily modon a sokszor hanyagolt diffuz szoras
értékes szerkezeti informacié forrasava valhat?3#,
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1. abra: a Zre < TixAl1oCuxNis (X=3, 5, 7,5) Osszetételii tombi fémiivegek rontgendiffrakcios szerkezeti
fiiggvényének és teljes parkorrelacios fiiggvényének hokezelés hatasara bekdvetkezd valtozasa

4. A kiilonféle mintak szerkezetének leirasara szolgadlo két fo adattipus a kétéshosszak és a koordinacios
szamok. A tavolsag jellegii paraméterek leirasara altalaban parkorrelacios fiiggvenyeket ad meg a
Jelolt, a koordindciokat viszont altalaban csak egy atlagos értékkel és annak szorasaval jellemzi. Nem
képzelheto el olyan szerkezet, amikor két vagy tobb egymastol eltérd tipikus lokalis szerkezete van egy
atomnak eltéré koordinacios szamokkal? Ilyenkor egy atlagos érték nem jellemzi jol a koordindciot.
Nem volna értelme a koordindcios szamok valamilyen eloszlasfiiggvényét megadni?

Léteznek olyan amorf anyagok, amelyekben valamelyik 0sszetevo (atom) két kiilénb6z6 koordinacios
szammal jellemezhet6 kornyezetben fordul el6. Erre a legegyszeriibb példa talan a P,Os liveg, amelyben
az oxigén atomok 3/5 része két foszfor atommal 1étesit egyszeres kotést, 2/5 résziiknek pedig egy foszfor
szomszédja van, amelyhez kettds kotéssel kapcsolodik. A két kiillonbozd kdrnyezethez kisérletileg
kimutathat6 (feloldhat6) médon eltérd P-O tavolsag tartozik®.

A dolgozatban vizsgalt rendszerek koziil az amorf GeSh,Tes dtvozetben és a (GeTes)o,75(Agl)o25
tivegben volt jele két kiilonb6z6 Ge-Te kotéshossznak. A kotéshosszak eloszlasa viszont sajnos nem
kovetkezik az altalam hasznalt mérési adatokbol, igy nem tudhatjuk példaul, hogy vannak-e csak hosszi
Ge-Te kotéssel rendelkezé germanium atomok, vagy pedig a hosszl és rovid kotések nem kiiloniilnek
el egymastol ily modon. Ha egy rendszerrél elérheté ilyen jellegli informacid (mint P2Os esetén, ahol
altalanos kémiai ismereteink alapjan lehet tudni, hogy melyik P-O kotéshossz milyen kdrnyezetben
fordulhat eld), az természetesen koordinacios kényszerként felhasznalhato a szimulacio soran.

Még egyszer kdszonom Biralom idejét, figyelmét és kérdéseit.

Budapest, 2019. november 18.
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