Véalasz Gubicza Jének
“ Fullerénszefi nanoszerkezetek jellemzése transzmisszids eletkraszkdpiaval ”
cimo6 doktori értekezésem biralatara

Kdszdndm Gubicza Jének, az MTA doktoranak értekezésem alapos atolaagsshasznos
észreveteleit. A biralatban feltett kérdéseire, jegpgzéseire (amelyekre ittold betikkel
utalok) a kovetkeiket valaszolom:

1. Az dbrdk 90%-andl nincs hivatkozds, igy nehezen dénthetd el, hogy sajdt vagy irodalmi eredményrél van szo.

A bevezetésben valamint az 1. és 2. fejezetekbeth $eemlélted jellegi abrak
értelemszdren nem az én eredményeim. Ahol tudomanyos pubbkétiszarmaznak, ott az
abrafeliratban hivatkozassal jeleztem (1,11,12l§bra

Az ~-Eredmények” rész abrai tulnyoméban sajat eredrakn
Szemléltetésként/dsszehasonlitasként hasznalt ébralelbfordulnak (19,26,29,33,41,42,43
abrdk). Ahol ez szikséges volt, a saerppgokat tiszteletben tartva az abrafeliratban
hivatkozassal jeleztem (19,26,29,33,42,43 &brak). sajat abrak tobbsége a tezis
kozleményekBl szarmazik (esetenként moédositott kivitelben), whkgnferencia éladasban
szerepelt az itt bemutatott formaban (pl. 20-23a®rak). Az 50-52 abrak szintén sajat
eredményt mutatnak be (Zs. Czigany P doped randesrfullerite - model structure for
fullerene-like CR Phys. Stat. Sol. B. 250 (2013) 334-337), melyiddZny azért nem kerilt
be a tézis publikaciok kdze, mert kevéssel a dagbenyujtasa utan fogadtak el.

2. A 8. oldalon a magnetron porlasztds modszere jobban érthetd lett volna, ha a 3. dbrdn Iathato kép helyett
vagy mellett egy sematikus dbradt k6z6lt volna a berendezés felépitésérdl, amelyen a céltdargy, a hordozd és a
magnetronok elhelyezkedését, valamint a gdzionok és a porlasztott atomok trajektoridit is feltiintette volna.
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lathaté. A DC magnetronos porlasztasnal
jellemz trajektoriaja inkabb az
elektronoknak van, mint az ionoknak,
ugyanis ez elektronokat kis tomeg/toltés
aranyuk miatt a forrasok magneses tere zart
palyara tudja kényszeriteni. Ezek alakjat jol
mutatja a dolgozat 3. abrjan a
gazatomokkal torténitkozés miatt 1étrejott
vilagito plazma. Az ionok palyajat a nagy
Magnetron 2 Magnetron 1 tomeg/toltés aranyuk miatt alig befolyasolja
a magneses tér. A targetil térrészlol az
A magnetronok és a hordoz6 sematikus elrendezége [fonokat az andd és a katod (target) kozotti
Kiegeszites a dolgozat 3. abrajahoz, tér a target felé gyorsitja, ahonnan atomokat

Uthetnek ki. A porlasztott atomok szabad Uthosgzallealmazott gaznyomasoknal altalaban
kisebb, mint a hordozo-target tavolsag, ezért dapptott atomok a gdznyomastoél fisgg
atlagosan 1-3 Utkdzéssel jutnak el a hordozoéigohlasigaz a target kdzeléba hordozo
irAnydba indulé gazionokra is. Viszont a csatoltgneses tér elrendezésben a plazma
kiterjed a hordozo elé is, ami lefieé teszi, hogy a hordozé kdzelében keletkienok akar
utkozés nélkdl is elérjék a hordozot.



3. A 40. oldalon nem a Goldberg poliéderekben Iévé héjak dtmérdjét, hanem sugardt jelélte nry-lal, szemben a
szévegben leirttal.

Valoban a héjak sugarat jeldltemy-lal a 40. oldalon.

4. A 64. oldalon a jelélt azt irja: ,,Mivel az étfogdsu szimmetria nem kompatibilis a hosszu tdvu rendezédéssel
(térkitoltéssel), a politetraéderes modellek a kristdlyostol eltéré amorf szerkezetet eredményeznek.” Ezt a
megadllapitdst érdemes finomitani ugy, hogy ,,amorf vagy kvazikristdalyos szerkezetet eredményeznek”.

A kvazikristalyok kozelebbi rokonsdgban allnak dastéyokkal, mint az amorf
szerkezetekkel. Ezt mutatja az is, hogy a diffrékik a kristalyok Bragg reflexiéihoz hasonlo
pontokbol all. A kvazikristdlyokban hidnyzik a heéstavd periodicitds (transzlacids
szimmetria), viszont létezik hosszutavu orientacersleddés. Kristalyos anyagokra mindkét
fajta hosszu tavu rendezettség jellémamorfokra egyik se. Amorf anyagokban csak
rovidtava (pl. elészomszédok), esetenként kbzéptava (~nm) reubezjellema.

Az épitelemek otfogdsu szimmetrigjdbdl nem kovetkezik géfaul szimmetrigju
hosszutavi rendédés. Az éptielemek oOtfogasi szimmetriagja nem kompatibilis a
térkitdltéssel, mint ahogy 2 dimenzidban se leledédni a sikotkizardlag 6tszogekkel.
Tobbféle sikidomot hasznalva azonban létrehozhasébk periodikus, de rendezett lefedések
(Penrose csempézés). Erre lathatunk példakat &keklhbran, ahol az 6tszdogeket kilonféle
(nem o6tfogasu szimmetriaju) csillag és rombusz zatk egészitik ki (a és b abrak) nem
periodikus, de o6tfogasu szimmetriaju rendezett 2Brkezetet hozva létre. Legérdekesebb
csempézést mutatja ¢ abra. ahol egyaltalan nire=dit csempe, csak kétféle rombusz, az
eredmény mégis nem periodikus, de 6tfogasu szindhetutatd rendezett 2D szerkezet (ami
szintén a kvazikristaly 2D megfetgt).

a

Ennek tikrében a dolgozatban szefemiedeti megfogalmazas (a kvazikristalyok létezdser
se megfeledkezve) pontosithatd, pl. a kdvdétkermaban:

.Mivel a politetraéderes égielemek 6tfogdstu szimmetridja miatt a térkitoltésnniehet
tokéletes, kizardlag ilyen elemek alkalmazasavahesszu tavu transzlacios, se orientacios
rendeddés nem johet létre. Ezért a politetraéderes mekdeld kristalyostél és
kvazikristalyostol egyarant elt€éamorf szerkezetet eredményeznek, melyben csalté&wi
rendeddés figyelhaet meg.”



5. A 65. oldalon szerepel az R, vektor, ami nincs definidlva.

A kérdéses képletben a klaszterben a h itadeomry, koordinatdjat az altalunk valasztott
Descartes koordinata rendszerben felitam a klagets®leges pontjanak e koordinata
rendszerbeli r koordinataja és az atom e $deges ponthoz képest mért relatiRy,
koordinatajanak 6sszegekent.

6. Miért és milyen mechanizmussal csékken a N tartalom CN,-ben az ionbombdzds (Ar+) hatdsdra (ldsd 39.
oldal és 1. tézispont)?

A plazma témegspektruma alapjan, a porlasztégamiiorigyakorisag szerint: N,
Ar*, N*, Ar™) kiviil legibként GNy (x,y < 2) klaszterekél all. Kéziiliik legnagyobb szamban
C.N," és a CNionok fordulnak &, csak ezutan kovetkeznek & @alamint a G" és a GN”
klaszterek.

A noveked réteg fellletére eérkezve ezek aNg¢ klaszterek bonyolult kémiai
folyamatok révén épllnek be vagy deszorbealdédraknieg a dolgozatban 33. abra). Ezt a
jelenséget elterjedten kémiai porlasztasnak (chelmsjuuttering) nevezik. A kémiai porlasztas
jellemzsje, hogy a néveky fellleten létrejohetnek olyan, néhany atombal,aNotartalmu
stabil komplexek (pl. @,, N, molekula), melyek tavoznak a felll@trA N tartalmu stabil
komplexek deszorpciojat fokozhatja az ionbombazétféle hatadsa révén is. Egyrészt
megnoveli a (N, klaszterek mozgekonysagat, megnovelve ezzel alkdaksuk
valOsziriségét. Masréeszt a tobblet energia segiti az Nirtaiitatabil komplexek tavozasat a
fellletrol.

7. Mi az oka, hogy a hordozé hémérsékletének csékkenése amorfizdciohoz vezet CN, rétegekben?

A C, Si, Ge rétegek alacsonymeérséekleten amorf szerkezetbetinek, aminek
magyarazata kotések szerkezetében és a maglégidfolyamatokban keresehcE anyagok
esetén a magképdes amorf fazisban indul, mivel a képé magok szamara néhany nm-es
méret alatt energetikailag kedwdb az amorf allapot a kristalyosnal. Alacsony natées
hémérséklet mellett a novekedés folyaman megmaradamprf allapot, mig magas
hémérsekleten lehévé valik a magok kristdlyossa alakulasa a kritikaéret folott. Ez a
jelenség magyarazhatja az alacsony hordaaaénsékleten kialakul6 amorf szerkezetet a
CNy rétegekben, ahol alacsony(X2) N beépiilés mellett kristalyos fazis nem ismeesteA
magas HBmérsékleten (450°C kozelében) kialakulé fullerériszezerkezet, ugyan nem
tekinthet kristadlyos fazisnak, mégis nagyobb rendezettségatat, mint az alacsony
hémérsékleten keletkézamorf rétegek.

8. Mi a szerkezeti oka a keménységben és a rugalmas relaxdcids tulajdonsdgokban tapasztalt kiilbnbségeknek
CP0.1, CP0.025 és FL-CNO.16 esetén (lasd 40. dbra)?

A CPyo2samorf szerkezét alacsony foszfortartalma valdstiieg kevés hatassal van a
réteg szerkezetére. Terhelés-deformacié abran ekades csokket ternelés mellett felvett
gorbék alakja kozt jeletis a kilbnbség, ami arra utal, hogy jetsnd maradandé deformacio.

A FL-CNo.16 és CR1 fullerénszeilt szerkezdt, amit ebbbi esetben a HRTEM-mel
mutattam ki, utdbbi esetben az elektrondiffrakciagyarazatara készitett modell alapjan
kovetkeztethetlink ra. E szerkezeteknél a rugalmalgormacio jelerdsen kisebb, ami azzal
magyarazhatd, hogy a fullerénszedlomének képesek rugalmas deformacidval reagaini.



A CPy; eltés mechanikai viselkedése magyarazhato6 a fullerétisimmének &ritbb
Odsszekapcsoltsagaval. A nagyobb keménység meti@ttasszerkezet tomorebb felépitése is.
A 3.5.4b fejezetben ismertetett modell alapjan & C&iriségére a kovetkézbecslést
adhatjuk. Ha a modellben alkalmazott ~5.5A moletévalsaggal szamolva a »C
molekulakbdl fcc fullerit kristalyt készitenénk, reak dirisége ~3.3 g/cthlenne. A modell
szerkezet véletlensZervolta miatt annak (8iisége kisebbre becsiillietkdzel 3 g/cm.
Osszehasonlitasképpen a gyémdinisége 3.5 g/cth A FL-CNy 16 rétegek ERDA-val mért
siirisége ennél jéval kisebb ~2.3 gftf5], ami a grafitéhoz esik kozel.

9. A 72. oldalon szerepel, hogy a grafit d=3,34 A és 2 A koriili cstcsai eltolédnak a nagyobb értékek felé a
klaszterméret cs6kkenésével. Ez forditott tendencia a fullerénnél tapasztalthoz képest. Mi ennek az oka?

A fullerének és a grafit csucseltolodasai kozt siettentétes tendencia. A klaszterméret (49.
abra, vizszintes koordinata) csokkenésével a @nl&taszterek csucspozicidi egyaltalan nem,
vagy csak minimalisan tolédnak el nagyobb értéle&, fszemben a grafit d=3,34 A és 2 A

korlli csucsaival, melyek jol érzékelieh nagyobb értékek felé tolédnak el. A csucsok a
fullerén klaszter gorbuletével tolodnak kisebb létefelé.

Még egyszer koszonom Gubicza Jeek, az MTA doktoranak értekezésem alapos
atolvasasat és hasznos észrevételeit.

Budapest, 2013.09.12 Czigany Zsolt



