Valasz opponensi biralatra

Opponens: Vas Laszlo Mihaly egyetemi tanar, az MTA doktora
BMGE, Polimertechnika Tanszék

MTA értekezés cime: ,,Szén nanoszerkezetek mint trivalens poligonhalézatok
modellezése és mechanikai szimulacioi”

Szerz6: Zsoldos Ibolya egyetemi docens, PhD
Széchenyi Istvan Egyetem
Anyagtudomanyi és Technologiai Tanszék

Tisztelt Vas Laszl6 Professzor Ur!

Koszondm a részletes biralatot, az alapos elmélyedést az értekezés targydban, az értékes
észrevételeket, ellendrzéseket és az elfogadasra vonatkozo véleményt. Az alabbiakban adom
meg a valaszokat.

1. fejezethez:

Az Aboav-torvény analizalasahoz a biralatban emlitett Chiu-féle munka fontos kiegészités!
Kapcsoldodik az értekezés elsd fejezetének témajahoz. Jo lett volna, ha korabban figyelembe
vettem volna én is, és hasznaltam volna ezt a munkat, hivatkoztam volna erre a publikaciora
is. Bar ismertem Chiu munkéssaganak egy részét, altaldban mas szakirodalmi forrdsok utdn
dolgoztam: Weaire, Rivier, LeCaer, Mombach, Delannay, Glazier stb. munkait folytattam.
Néhanyukkal személyesen is felvettem a kapcsolatot. James Glazier professzornal 3 honapot

crer

egylitt ebben a kérdésben figyelmesebbnek kellett volna lennem!

Az 1.4. és 1.5. abrakkal kapcsolatos kiegészitésem: a négyszogek, illetve haromszdg parok
szdmanak a novelését természetesen az eredeti hatszog alakll egység (elemi cella) méretének a
megtartdsa mellett gondoltam. fgy lehet megmutatni a szélséértékek 1étezését. A két példaban
az a nagy kiilonbség, hogy az 1.4. abran a nagy sejtek el vannak valasztva egymastol
(négyszogekkel), az 1.5. abran pedig szomszédosak a nagy sejtek. Kicsit extrém esetek ezek,
az 1.5. 4bra azért is, mert a nagy sejtek egymasnak tobb élen is szomszédjai, bar ettdl még
trivalens marad a rendszer.

2. fejezethez:

A szén nanoszerkezetek esetében mar joval kordbban szokds volt szdmolni az atlagos kotési
energiat. Minden korabbi szamoléasnal a grafén és a C60 kozé estek az értékek, igy igazoltak a
stabilitasukat. Ebbdl a ,,szokasbol” kiindulva végeztem én is igy a stabilitdsok analizalasat. Az
egyenes szén nanocsovekkel vald dsszehasonlitas természetesen még gazdagabb, értékesebb
analizalas lehetett volna, koszonom ezt az észrevételt!

A kérdésre, hogy ,,vajon az 4tlagos kotési energia ismert, stabil szerkezetekre vonatkozo

értekek kozé esése milyen esetekben, milyen feltételek mellett garantalja a vizsgalt szerkezet



stabilitdsat?”, a kovetkezd valaszt adom: Az atlagos kotési energia csak egy atlagérték, ezért a
szerkezeten beliil célszeri megnézni, hogy vannak-e kevésbé stabil helyek, mekkora a
legkisebb kotési energia a szerkezetben, mekkora a szoéras. Egyetlen kevésbé stabil hely az
egyébként atlagérték szerint stabilnak latszo szerkezetet még instabilla teheti. Ilyen helyzet az
altalam mutatott rendszerekben biztosan nem fordult eld. Erre abbol is lehet kovetkeztetni,
hogy ha az atlagos kotési energia a maximalis értékhez kozel van (a grafén esetében tekintem
maximalisnak ezt az értéket), akkor valoszinlileg nem fordul eld til gyenge kotés a
szerkezetben, kis atomszam esetén pedig biztosan nem. Az atlagos kotési energiat a
nanokordk esetében az elagazas kornyezetében 1€vé néhany atomra kalkuldltam, igy is kozel
maradtam a grafénhez és a C60-hoz, ez pedig jobban alatdmasztja, hogy nincs gyenge kotés a
szerkezetben.

3. fejezethez:

A Brenner-formuldkhoz javasolt korrekcios fiiggvény értelmezési tartomanyanak
kezddpontjaként azért valasztottam a minimumhelyet, mert ha a minimumhely jobb oldalan
hagyom a kezddpontot, akkor még ha a téréspont nem is marad meg, de a fizikai tartalommal
nem magyarazhat6 indokolatlan meredekségvaltozas megmaradt volna.

Mas Opponens is megjegyezte, hogy a korrekcids fliggvényt a masodik derivalt illesztése
nélkiill definidltam, ez valoban elvi probléma, és koszondm, hogy Vas Professzor Ur is
felhivta r4 a figyelmem! Ha illesztek a masodik derivalt szerint is, akkor matematikailag
elbonyolddik a probléma a tal sok feltétel miatt, egyeldére nem latok erre j6 megoldast. A
masodik derivalt probléméjara csak az a mentségem, hogy a szimuldcidban a moddositott
potencidlt nem az egyensulyi helyzet kornyékén hasznaltam, hanem attdl tavol, terhelt
allapotban, €s itt ez a hiba mar nem 1ép fel.

A (3.20)-(3.28) formuldkban az a; formuldban sajnalatos elirds, hogy a jobboldalon is szerepel
az a3 paraméter. A jobboldalon a3 helyett természetesen a4 a helyes. A by formulaban pedig a;
helyett természetesen bs a helyes. A szamitdsokndl a helyes formulat hasznaltam, a program
parancsaiban a helyes formuldk szerepelnek. A szamitogépes futtatas azonnal kiadta volna a
hibat, a 3.4 és 3.7 diagramokon mutatott futtatdsokbol kapott eredményekben az ilyen elirdsok
azonnal kiadodtak volna. A szamitogépes algoritmust kb. 2-3 éve ujra sikeresen teszteljiik
g6dolléi PhD hallgatoval, Pataki Tamassal. Kisebb szerkezetek, kisebb elagazasok
viselkedését analizaljuk teljes részletességgel.
Sajnalom, hogy beleestem ebbe az elgépelési hibaba, és koszondm az észrevételezést! Kicsit
furcsa helyzet elé¢ allit benniinket az elektronikus dokumentélds lehetdsége. A ,,masol-
beilleszt”, ,,copy-paste” parancsok népszert, célszerli és gyors hasznalata mellett hajlamosak
vagyunk elirdsokat hagyni az elektronikus dokumentalasban. A biralatba is belekertiltek
hasonlo6 elirasok:
e a 4/10.oldal aljan a b= —b1Ry — byR,2 — b3R,® képletben a ,b; szorzéja nem ,R;,
hanem ,,Rz", tehat akkor most mar helyesen ez a képlet: bg=—b;R,— b,R,%— b3R23
e az(M11)-es képletben pedig hirom elGjel van elirva: ag=1-a;R; + a,R;* + asRy> + asR1*
helyett a helyes képlet: ap=1-a;R; — a;R:*— asR:> — asR:*

A ,,d” paraméter szerepeltetése a (3.20)-(3.28) formulakban szerencsétlen dontés volt. Csak a
d=0-nak van értelme, ezzel is szamoltam, és ezt a tényt megemlitettem az értekezésben.



A bizonytalansagok tisztdzdsara most leirom - bizom benne, hogy most mar helyesen - a
(3.20)-(3.28) formulakat:
b - f, (3.20)
3 3
2(R2 - RT)
3fT _3+6b3(R2 _RT)z(RT _R1)

$ (R; -R))* 321

. 4a,[R} ~R} -3R2(R, —R1)2]+ 3b,(R, ~R,)’ 3.22)
3Ry -R))

b,= —3bsRy (3.23)
a,= —3a3Ry —6a4R’ (3.24)
a;= —2a,R;—3asR;*—4asR,> (3.25)
bi= —2b,R,—3b3R,’ (3.26)
ap=1-a;R;— a;R%— asR:> — asR,* (3.27)
bo= —b1R,— b,R>%— b3R,’ (3.28)

A 3. fejezethez feltett kérdés:

Kérdés: A Brenner szerinti levagofiiggveény (3.4) formuldjaban ugyan fij(rij) szerepel, azonban
e formula szerint a cos(.) kifejezés ¢és az R;, Rz intervallumhatdrok dltal meghatdrozott fj
figgvény maga nem fiigg az ij-t0l. Ezt a tekintett kapcsolodo atomok és azok sik-hatszoges
kornyezetének szimmetridja magyarazhatja. Elofordul-e a disszerticioban targyalt esetekben.
hogy a kapcsolodo atompirok térbeli elsOdleges kornyezete nem szimmetrikus, €s a
szamitasokban nem is veheté szimmetrikusnak? Ekkor modositando-e. és ha igen, akkor
hogyan modositando a levagofiiggvény?

Valasz: Igen, tobb helyen eldfordult ilyen eset a huzasszimulacid soran. A huzés
folyamataban két szakaszt lehet elkiiloniteni. Az els§ szakaszban a kotések és maga a
szerkezet is mindenhol egyenletesen nyulik. Amikor az elsé kotések elszakadnak (ndlam a
felso részen), akkor viszont a tonkremenetel helyénél nagyobbak a nytlasok, és emellett még
azt is lehet tapasztalni, hogy a tonkremeneteltél tavoli helyeken a kotések elkezdenek
visszarelaxalni az eredeti hossz felé, ezért aszimmetrikus lesz a szerkezet. Ebben a masodik
szakaszban mar sok olyan hely van, amit Vas Professzor Ur a kérdésben emlit. A
szamitasaimnal a potencial derivaltjabol adodo atomi eréket minden atom esetén vektorialisan
Osszegeztem. A korrekcios fliggvényen nem modositottam sehol. Egyelére nem érzem, hogy
az aszimmetrikus szomszédossagoknal sziikség lenne a korrekcios fiiggvény modositasara. De
ezt alaposabban 4t kellene gondolnom, és valdszintlileg konzultaciora, irodalomkutatasra is
sziikségem lenne, hogy megtaldljam az okot és a moddot, ha mégis sziikség van ilyen
modositasra.

A futtatas soran nalam is meriiltek fel kérdések: pl. amikor hizunk egy ilyen komplikalt
szerkezetet, nagyon figyelni kell arra, hogy ne csusszanak egymashoz tl kozel az atomok,
hiszen az irrealis lenne. Ezt én Ugy tudtam elkeriilni, hogy ahol haromnal t6bb atom is
kozeledik egymashoz (az elvékonyodd csoveknél vagy a csomopontoknal volt ilyen hely),
akkor R,-nél kisebb tavolsagnal ezeket is szomszédnak tekintettem a szdmitds soran. Nem
voltam biztos benne, hogyan kellene ilyenkor helyesen eljarni, ezért irtam Brennernek és
néhany szerzonek, akik végeztek molekuldris mechanikai szamitasokat. Senkit6l nem kaptam
valaszt erre a problémara.



A periodikus hatérfeltételrél: végtelen héldzatot feltételeztem, és ebbdl vettem ki egy
egységet, amely periodikusan ismétlodik: a kocka alaku elemi cellat. Csak ezen az elemi
cellin szamoltam. A hiizast kis 1épésekben végeztem, 0,01A volt egy 1épés. Egy 0,01A-6s
1épésnél eldszor a kocka felsd lapjanal 1évo atomok fiiggdleges koordinatait ndveltem meg
0,01A-mel. Azutin relaxdltattam a szerkezetet igy, hogy a felsé és az alsé siklapnal 1évé
atomokat helyben hagytam, ezeket nem engedtem elmozdulni, csak a kozbiilsé atomokat
relaxéltattam. A periodikus hatéarfeltételt igy alkalmaztam, hogy a relaxacié minden iteracios
Iépése utan az elemi cellat (amely a huzas kozben mar nem kocka) parhuzamos eltolasokkal
lemasoltam 26 iranyban (alul, foliil, oldalirdnyban, 4tldsan), igy a kivalasztott elemi cellanak
minden iranyban volt szomszédja. Ezekre az eltolt szomszéd celldkra csak azért volt sziikség,
mert igy a kivalasztott elemi cella hatarainal 1évé atomoknak mindenhol megtalélta az dsszes
szomszédjat az algoritmus.

Felvetddik a kérdés, hogy mennyire reélis az, hogy a felsé és also siklapndl nem engedem
elmozdulni az atomokat a relaxacios szakaszban. Azzal, hogy egyaltalan nem engedtem
relaxélni a felsd és also siklapndl 1évd atomokat, azt feltételezem, hogy itt torténik a befogas,
ezeknél a helyeknél van rogzitve a szerkezet.

Utdlag az a véleményem a huzasszimulaciorol, hogy elsé probalkozasra nehéz példat
valasztottam. Nagyon sok problémaval kellett foglalkoznom, és el6fordultak ma még kisebb
pontossaggal megoldhat6 részproblémak. A munka folytatasaban igyeksziink javitani ezeket
a kezdeti problémakat. A g6dollél Szent Istvan Egyetemen Pataki Tamas PhD hallgatonak
vagyok témavezetdje. Szén nanocsd elagazasok huzasszimulacioit végezziik. Két-harom éves
k6z6s munka utdn azt mondjuk, hogy a komplikaltabb szerkezeteknél (nem egyenes
csOveknél) sokat segit a htizasszimulacionak a részletes analizise. Kis 1épésekben haladunk,
az egyes elagazasok huzasat részletesen vizsgaljuk.

Nagyon koszonom Vas Léaszlo Professzor Urnak, hogy mellékelte a korrekcids fiiggvény
ellendrzé levezetését, €és hogy faradt ezzel a hosszadalmas munkéval! K&szondm ismét a
biralattal kapcsolatos minden segitséget.

Gydr, 2012. marcius 8.
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