Vilasz Dr. Gali Addm biral6i véleményére

Ko6szonom Birdlémnak, Dr. Gali Addmnak a disszerticiém gondos elolvasdsit és
birdlatat. Megallapitasaival 1ényegében egyetértek. A felsorolt formai hibakkal kapcsolatban
B.Nagy J4dnos nevénél pontositanék, tudomdsom szerint ugyanis ¢ szokdz nélkiil, ,,B.Nagy”

formdban irja a nevét.

A tartalmi megjegyzések koziil is néhanyra reagélnék, a tobbivel egyetértek.

Koszonom a kiegészitést a porusos szilicium fluoreszcencidjaval kapcsolatban,
valéban érdemes lett volna emliteni, hogy a fluoreszcenciaért valoszintileg feliileti csoportok
a feleldsek és nem a kordbban feltételezett kvantumbezartsag jelenség.

A pérusos szilicium hordozéra atomi réteglevélasztassal kialakitott 6noxid réteggel
kapcsolatban egyrészt tudjuk, hogy a vizsgalat eldzményeként' sik feliiletii iiveg és (100) Si
hordozén ugyanilyen reaktdnsok felhaszndldsdval ugyanabban a reaktorban eltérd
ciklusidokkel, de egyébként ugyanolyan kisérleti korilmények kozott novesztett
polikristalyos rétegeket rontgendiffrakcids vizsgdlatok alapjan tetragonélis, rutil tipusi SnO,
fazis alkotja. Kiegészitd RBS és SIMS vizsgalatok ezt az dsszetételt alditdmasztottak. Pérusos
szilicium (PS) hordoz6 esetén XRD vizsgélatot nem végeztiink, nem lett volna értelme a PS
réteghez képes nagyon kis anyagmennyiség miatt. SIMS és RBS vizsgélatokat végeztiink, de
ezekbdl nem tudunk semmit mondani az Ontartalmu fazis Osszetételére. A leghosszabb
ciklusidejli minta esetén késziilt hatarolt tertiletli elektrondiffrakcios felvétel a mintardl, ezen
elég gyengén, de lathato két polikristalyos gylirli, ezek koziil az egyikkel késziilt a
disszertaciom 15. abrajan lathatd sotét latoteri TEM kép. A gyenge mindség miatt ez a
diffrakciés felvétel nem Kkeriilt publikdldsra, de a két emlitett diffrakcios gytiri
megfeleltethetd a tetragondlis SnO, két erds vonalanak. A disszerticiomban leirt munka
folytatdsaként nagyfelbontdsi TEM vizsgélat is tortént a masodik leghosszabb ciklusidejii
mintdn, itt az SnCly impulzusidé 2 s, a H,O impulzusidé 6 s és a N, impulzusidé mindkétszer
30 s volt’. Ebben a mintdban a kisebb felbontdsi TEM-mel nem littunk Ontartalmi

nanokristdlyokat, de a nagyfelbontasu vizsgalat igazolta az SnO; fazis jelenlétét.
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A 6.1-6.2 tézispontokkal kapcsolatos kérdésre valaszolva a hibasiliriség és a
szenzorok érzékenysége kozotti Osszefiiggés gondolata mar kordbban is felmeriilt, hiszen
logikus elképzelés. Szamos elméleti munka foglalkozott egyrészt CNT-k kiilonb6zd
hibahelyei és atomok, molekuldk kozti kolcsonhatdssal, igazolva, hogy a hibahelyek
tobbnyire adszorpcids helyként szolgdlhatnak. Emellett sokan foglalkoztak az adszorbedlt
atomok, molekuldk adalékold, illetve dltaldnosabban, a transzport-tulajdonsdgokat médosité
hatdsdval. A korai jelent6sebb ilyen jellegli cikkeket 0sszefoglaldjukban idézik Charlier és

szerzOtarsai®

. Kisérleti munkdk is foglalkoztak egyes specidlis esetekkel, igy példaul
Valentini és tdrsai NO, érzékelését vizsgiltdk kétféele, PECVD moddszerrel eltérd
hémérsékleteken novesztett és ezért eltéré hibaszerkezeti MWCNT réteg szenzor esetén”.
Azt tapasztaltdk, hogy az alacsonyabb homérsékleten novesztett, tobb szerkezeti hibat,
gorbiiletet tartalmazé minta érzékenysége nagyobb az NO;,-re, mint a szabdlyosabb
szerkezetli, magasabb hdmérsékleten novesztett mintdé. Cikkiink megjelenése utdn is
sziiletett néhdny kisérleti vizsgalat, amelyek kapcsolatba hozhatok a kisérleteinkkel, bar mas
CNT-ket alkalmaznak és eltérd anyagok érzékelését vizsgaltdk. Gohier és tarsai aerosollal
segitett CVD médszerrel novesztett MWCNT mintdkon vizsgaltdk klérgaz érzékelését’. Az
egyik szenzor mddositatlan, a masik Ar-ban 2000° C-on hdékezelt, a harmadik nitrogénnel
adalékolt, a negyedik polietilén-iminnel (PEI) részben boritott CNT-kbdl késziilt. A
modositatlan és a hokezelt CNT-k esetén ellendllascsokkenést, a nitrogénnel adalékolt és a
PEI-vel boritott esetben viszont -ndvekedést tapasztaltak. Erdekes, hogy a hékezelt CNT-s
szenzor érzékenysége jobb volt, mint a kezeletlené, éppen forditva, mint a mi esetiinkben. Ezt
a jelenséget a szerzOk a hokezelt minta szabdlyosabb kristdlyszerkezetével és az ebbdl eredd
jelentdsebb elektron-delokalizacié miatti  hatékonyabb toltéstranszferrel magyardztak.
Mindazonaltal nem zéarhat6 ki, hogy ha a hdkezelés soran az Ar gdz tartalmazott némi
oxigénszennyezddést, illetve a mintdban volt masmilyen szennyezddés, ez a magas
hémeérsékleten a CNT-k feliiletével reakcioba 1épve ott hibdkat hozhatott l1étre, mikézben a
CNT-k térfogati grafitos szerkezete valéban javult. Ez utébbit egyébként TGA és TEM
vizsgalattal megerdsitettek, de feliileti hibak jelenlétét nem vizsgdltak. Baldo és szerzdtarsai

folyékony nitrogénben létrehozott ivkisiiléses mddszerrel novesztett, majd hidrogén-

peroxiddal oxidélt (30%-os oldat, 2 6ran keresztiil ultrahangos fiirdében) MWCNT, valamint
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CCVD mbdszerrel novesztett MWCNT mintdkbol FET-eket hoztak 1étre és ezek
ellendllasvaltozasat vizsgaltdk ammonia és NO, hatdséra®. Amménidra az ives, mig NO,-re a
CCVD minta mutatott nagyobb érzékenységet, ezt azzal magyardztik, hogy az ammonia
jobban kotédik az ivkisiilésben eldallitott minta oxidacié 4ltal létrehozott -COOH
csoportjaihoz, mig az NO, a CCVD minta szerkezeti hibdin, pl. vakancidkon adszorbedl6dik
nagyobb valOsziniiséggel. Az ivkisiilésben eldallitott MWCNT-k egy részét Si* ionokkal
besugaroztak. A besugarzott és a besugarzatlan szenzorokat dsszehasonlitva egyértelmiien az
érzékenység csokkenését tapasztaltdk a besugarzds hatdsdra. A szerzok a jelenséget azzal
magyardzzdk, hogy az ionimplanticié -eltdvolitja vagy megvdaltoztatja az ammonia

érzékelésért felelds karboxil-csoportokat.

A CNT-CNT kontaktusok szerepével kapcsolatban némileg eltéré rendszeren, de az
enyémhez hasonld kovetkeztetésre jutottak Boyd és szerzotirsai: NO, gaz érzékelését
vizsgdltdk kozvetleniil az elektréddkra CVD-vel novesztett CNT-kbdl 1étrehozott FET-ek
segitségével’. A CNT-k egy része az egyik elektrodarol néve a szabad végével hozzaért a
masik elektroddhoz, egy masik része a masik elektrodara nétt CNT-hez ért hozza. A szerzok
kiilonbozo stirliségli CNT haldzatokat hoztak létre és SEM segitségével megszamoltak, hogy
hany CNT koti 0ssze a két elektrodat kozvetleniil, illetve hidny 0sszekottetés van CNT-CNT
keresztezOdésen keresztiil. Voltak mintak egyetlen 06sszekotd CNT-vel, alacsony
keresztezOdés-arannyal és magas keresztezOdés-arannyal. A fém-CNT kontaktusok hatdsat
kikiliszobolendd, vizsgaltdk ugyanazokat a mintdkat lakkal boritott kontaktusokkal is.
Tapasztalataik szerint a sok CNT-CNT keresztezOdést tartalmazé mintdk esetén alig volt
kiilonbség a takaratlan és a takart kontaktusi mintdk érzékenysége kozott, a kevés
keresztezOdést tartalmazo mintdknal viszont az érzékenység jelentdsen lecsokkent, mikor a
kontaktusokat lefedték, az egyetlen CNT-bdl 4ll6 FET pedig lefedett kontaktusokkal nem
mutatott érzékenységet. Egyértelmiien latszott, hogy a fém-CNT kontaktusok is jelentdsen
hozz4djarulnak a szenzorok érzékenységéhez (amikor nem takartak le dket), de megjegyzendd,
hogy esetiikben a CNT-k szabad vége csak lazan, feliilrdl ért hozza a megteleld elektrodahoz,
a mi esetiinkben viszont feliilrél parologtatott fémezés biztositotta a kontaktust. A szerzék az
érzékelési mechanizmus mélyebb értelmezésére ezeken a megallapitdsokon tulmenden nem

véllalkoztak, konklizioként ezt fogalmaztik meg:
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,Effects of gas adsorption in regions of the nanotube away from the junctions could
not be detected, as demonstrated in single nanotube devices, therefore, for our CVD-grown
nanotubes, defects other than the CNT-CNT junctions do not contribute to the response
mechanism. These results suggest that gas adsorption occurs preferentially at the CNT-CNT
and CNT-electrode junctions. Further theoretical and experimental studies are needed to
elucidate the binding energy of gas molecules at the junctions, as well as the conductance

change of carbon nanotube junctions exposed to gases.”

Budapest, 2017. februar 28.

Horvath Zsolt Endre



