Opponensi vélemény

Tapaszt6 Levente
Grafén tulajdonsdgainak hangoldsa atomi szerkezetének nanométeres léptékd mdodositisdval
cimid MTA doktori értekezésrdl

A grafitbol levalasztott egyetlen atomi réteg vastagsagu kristalysik, a grafén felfedezése 1j fejeze-
tet nyitott a modern anyag- és nanotudoméanyok teriiletén. Konsztantin Novoszelov és André Geim
Nobel-dijjal kitlintet eredményének elsésorban nem az a kiilonlegessége, hogy elkiilonitette az ato-
mi vékonysagu grafénkristalyt hanem, hogy kontaktusokat erGsitve, elektromos transzport méréseket
tudtak végezni a kétdimenzids grafénen, és a Landau-nivok vizsgalataval megmutattak, hogy az elekt-
ronallapotok megfeleltethetGk a kétdimenzids Dirac-elektron allapotaival. Ez az eredmény alapkuta-
tés szintjén is kiemelkedd, hiszen utat nyitott a Van de Waals kolcsonhatéassal kapcesolodo kiilonféle
kétdimenzios kristalysikokbol 1étrehozott még egzotikusabb savszerkezettel rendelkezs tgynevezett
heteroszerkezetek feltérképezése felé. VégsG soron ezen anyagok specidlis elektron-savszerkezetnek
készonhetGen az alkalmazast illetGen is szamos el6nyos fizikai tulajdonsagokkal kecsegtetnek.

Tapaszto Levente maga is aktivan kutat a grafénon kiviil més 2D anyagokat. Ugyanakkor a jelen
MTA disszertaciojaban elsGsorban a grafénen végzett tobb, mint egy évtizedes kisérleti eredményeinek
bemutatasara fokuszal. A fentiek alapjan a szerzé témavalasztasa és annak idGszertisége nekem nem
kétséges.

A dolgozat négy fejezetbdl, a tézisekbdl, illetve az igen részletes, 205 irodalmi hivatkozasbol
all. A bevezet6t kovetGen a 2. fejezet a grafénnel kapcsolatos alapvets elméleti ismeretek, mig a
3. fejezet az alkalmazott kisérleti modszerek rovid Osszefoglalasat tartalmazza. A sajat eredmények
tobb alfejezeten keresztiil a 4. fejezetben olvashatok, végiil a jelolt a legfontosabb eredményeit az
5. fejezetben 16v6 tézisekben foglalta Ossze.

A bemutatott f6bb eredmények koziil kovetkezket emelném ki: i) 4j STM pasztazo elektronmik-
roszkopos eljarassal nanométeres pontossagi grafén szalagok kialakitasat valositotta meg, ii) javasla-
tot tett cikkcakk-éli grafén nanoszalagokban torténd toltés és spindram vezérlésére, iii) a kristalyos
hordozon elhelyezett grafénben az elforgatés szogétdl és a mechanikai deformaciok kovetkeztében
kialakul6 Moiré-tipust grafén szuperricsok feltérképezése, osztalyozasa. Tapaszté Levente kutata-
sanak eredményességét jol mutatja, hogy ebben az id@szakban 21, rangos nemzetkozi folydiratban
megjelent cikket és egy szabadalmat publikalt, melyek egyben a dolgozatdnak az alapjat is képezik.

Az értekezés gondosan kivitelezett, az abrak mindGsége is megfelels, a hivatkozasok nagy szama
egy igen alapos munkat tiikréz. Bar a jelolt kutatasa egyértelmten kisérleti munka, minden esetben
a kutatocsoportjaban résztvevé munkatarsaira és a nemzetkozi kapcsolataira épitve elméleti szami-
tasokkal is igyekszik igazolni, illetve értelmezni a kapott eredményeket. Igy a jelolt kutatasa, a
megjelent publikacioi jol tiikrozik a kisérleti és elméleti munka 6sszhangjat, magas szinvonalat.

A dolgozat olvasasa alapjan batran mondhatom, hogy a szerzé rendkiviill magabiztos a grafén
kutatasa terén. A bemutatott eredmények 6sszefoglalasa a hazai szakemberek szamara is igen hasznos
lehet. Eppen ezért egyetértek a szerzével — ahogy a dolgozataban is emliti — a dolgozat a ,fiatalabb
munkatarsak kezébe keriilve felkelti érdeklgdésiiket a bemutatott tudoméanyteriilet irant.” Ugy vélem,
hogy a fizikus k6zosség szamara értékes és hasznos lehet, ha az MTA doktori eljarasaban a pusztan
sajat eredmények felsorolasa mellett az attekintd, Osszefoglalé mitivek nagyobb hangsilyt kapnanak
a jovoben. Tapasztd Levente dolgozata erre egy jo példa.

A tovabbiakban a szakmai kérdéseimet, megjegyzéseimet ismertetném.

Szakmai kérdések:

1. A 13.b &bran rézfolian a CVD grafén névekedésének SEM képe lathato. Lehet-e optikai mik-
roszkoppal is latni, ahogy a SiOy hordozon 1éve grafén pikkelyeket felfedezték?



2. A 69. oldalon olvashat6: ,,Azonban a kisérletek egyértelmiien megmutattak, hogy bizonyos
karosszék-éld szalagok valoban fémes jellegtiek, vagy nagyon kis tiltott savval rendelkeznek.”,
mig ennek az oldalnak a végen: ,Az STM-litografiaval elGallitott karosszék szalagok tiltott
savja elegenden széles, hogy bel6liik szobahémérsékleten is meghizhatéan miikods digitalis
elektronikai eszkozoket hozzanak 1étre.”

Nem vilagos, hogy a fenti két allitas alapjan lehet/érdemes vagy nem lehet /nem érdemes ilyen
elektronikai eszkozt csinalni.

3. A 70. oldal végén olvashaté: ,Ennek a korreldlt dllapotnak az a tovabbi lenytigoz6 jellemzd-
je, hogy az élekre lokalizalt toltéshordozok spinjét polarizalja, alapesteben a szalag két élén
ellentétes (antiferromagneses) iranyban [61].” Felmeriil a kérdés, hogy a kolcsonhatés miért
polarizalja az élallapotokat, milyen folyamat miatt lehetséges ilyen korrelalt allapot 1étrejotte?

4. A szerzének a cikcakk-éld grafén nanoszalagokon kialakulo élmagnességgel kapcsolatos mérése-
ib6l kapott gap értéke és ennek szélességfiiggése kitlinG egyezéshen van az elméleti szamolasok
eredményeivel, melyeket a Hubbard-modell alapjan szamoltak a csoportban résztvevs elméleti
kutatok (lasd a 55. abréat). Az egyetlen illesztési paraméter, a Coulomb-kolcsonhatast jellemzs
U (on-site repulsion) mennyiség értéke 3.2 eV, ami benne van a mas elméleti szamitasokbol
kapott becslési tartomanyban (2 — 6 eV). Ugyanakkor, nyilvanval6, hogy U értéke és ezzel
egyiitt a gap nagysaga is er6sen fiigg a hordozo anyagatol, ezért pontos értéke igen fontos. A
[145] hivatkozasban NaCl egyréteg-hordozora helyezett cikcakk-éli grafén nanoszalagokat ta-
nulmanyoztak kisérletileg és elméletileg (ab initio) is, és az eredmények konzisztensek a szerz6
eredményeivel.

Felmeriil a kérdés, hogy vannak-e méas szisztematikus kisérleti/elméleti vizsgalatok arra nézve,
hogy hogyan fiigg a gap értéke a hordozéd anyagatol, illetve a szalag szélességétsl?

Itt jegyzem meg, hogy a 72. oldal elején: ,, ... a harmadik tag a méar emlitett dopolés és véges
hémeérséklet hatasat veszi figyelembe nagykanonikus sokasédgban, ...” allitasban a harmadik tag
nem a véges hémeérséklet hatasat veszi figyelembe. Elvben kanonikus sokasigban is lehetne
szamolni véges hémérsékleten. A harmadik tagot az adott dopolas miatt célszerd bevenni a
Hamilton-operatorban.

5. A jelolt csoportjaval egyiitt egy 1j, AFM-litografidss mechanikai hasitdsi médszert dolgoztak
ki, amellyel a grafén éleit joval pontosabban és szabalyosabban lehet kialakitani. Az igy
létrehozott grafén kvantum-pontkontaktuson végzett transzportmérésekkel sikeriilt kvantalt
vezetGképesség-lépcséket megfigyelni, amelyre korabban nem volt példa.

A 85. oldalon olvashato: ,Méagneses térbe (8T) helyezve egy grafén nanohidat (kvantum-
pontkontaktust), a vezetGképességben észlelt lépesck e?/h tavolsdgra kovetik egymés, azaz
ebben az esetben mér a spin szerinti degeneracio6 is felhasad, ahogy azt mégneses térben vér-
juk. 7 Ez az allitas ellentmond a szerz6 altal idézett [159| cikkben talat eredménnyel, ahol csak
2¢% /I 1épescket talaltak. Mi lehet ennek a magyarazta?

Tovabbé érdekelne, hogy mi a véleménye a jeloltnek, hogy a moédszer alkalmas-e atomi pon-
tos nanoszalag megmunkéalasara, ahogyan ez elGszor sikeriilt a jeloltnek STM-nanolitografias
eljarassal.

6. Mi az oka, hogy a 73. abran lathato fazishatarok a Moiré-szuperracsok fazistérképen nagyon jo
kozelitéssel egyenes vonalak? Ez szamomra meglepd.

7. A 83.a abréan az alagutspektrumokon viszonylag kis vallak /csticsok lathatok +450 mV fesziiltség
kornyékeén, ellentétben a DFT szamolasokkal (83.b abra). Tovabbé a csticsok nem szimmet-
rikusan helyezkednek el a zérus fesziiltségre. Mivel magyarazhat6 ez az eredmény? Van-e
méas kutatasi eredmény, hogy a gytir6dés hogyan valtoztatja meg a lokalis &llapotstirtiséget?



A pontositas érdekében itt jegyezném meg, hogy a gytir6dés miatt megsziinik a periodikus
racsszerkezet, és igy nem beszélhetiink a tovabbiakban sivszerkezetrdl, ellentétben azzal az
allitassal, ami a 83. abra alatt olvashato.

Tovabbi kérdésem, hogy 83.a d4bran a harom szines gérbéhez milyen és mekkora paraméter felel
meg?

. A 85. abran a sima és gytrt grafénre a szamitott optikai vezetGképességében, a Re(o) mennyi-
ségben kb. 300 nm-nél lathato egy csics. Miért itt van a cstics? Ismeretes, hogy az optikai
vezetSképességben a cstcs helye fligg a kémiai potencial nagysagatol. Mennyi volt ez a szami-
tasok soran?

Tisztdazo kérdések a szakmai megértéshez:

10.

11.

. A 30. oldalon a 18. 4bran mik a paraméterek az egyes gérbéknél, a szévegben nincs erre utalés.
. A 34. oldalon a 22.b dbra milyen irdnyt metszete a baloldali &branak?
. A 24.a dbran mit jelent a N, = 3p+ ..., és a 24.b abréan a A paraméterek?

A 69. oldalon az 52.a abran szerepel a 3n,3n + 1, 3n + 2. Bar sejtem, hogy ezek mit jelentenek,
talan szerencsés lenne ezt tisztazni.

. Nem teljesen értem a 73. oldalon , Egy félig toltétt rendszerben a félvezets aFM allapot energidja
mindig kisebb, hiszen a vegyértéksav teteje a Fermi-szint ala keriil. 7 allitast. Lehetne ezt
részletesebben kifejteni vagy megadni egy hivatkozéast?

Gondolom a 75. oldalon az 56.a. abran a kék/piros karikdk mérete a magneses momentum
nagysagat reprezentalja? Erre nem taldltam utalast a dolgozatban.

A 81. oldalon az 59. 4bran mit jelent Isp?

Moiré-szuperracsok fazisdiagramjanak vizsgalataban a jelolt a grafénrétegre és a hordozora
kiiloén-kiilon a kivant dg és 0h nagysagt, homogén biaxialis deforméaciot alkalmazta. Mit jelen-
tenek ezek a mennyiségek, hogyan valtoztathatok a deformacié soran?

A 68. abran a J, és 65 mennyiségek szerepelnek, gondolom ezek a fenti mennyiségeket jelentik?

. A 105. oldalon olvashat6: ,, ... a kémiai kotések kvantummechanikai leirasan alapul6é atomisz-
tikus modellt dolgoztunk ki ...” Nem talaltam utalast arra, hogy ki dolgozta ki ezt a modellt?
A [174]-es hivatkozésban nem latok olyan szerzdt, aki a jelolt csoportjaban dolgozik.

A 14. oldalon szerepel: ,,A v6lgyon beliili (intra-valley) visszaszoras csak pszeudospin-atfordulas-
sal egyiitt lehetséges, amihez viszont specialis szoérdécentrumokra van sziikség. Ilyenek lehetnek
példaul a lokalis mechanikai fesziiltség kdvetkeztében kialakulo, erés pszeudomagneses terek. 7.
Hasonloan allitas szerepel a 108. oldalon.

A témaban kevéssé jartas olvasonak talan nem vilagos, hogy mit jelent a pszeudo-mégneses
tér, mi koze van a grafén mechanikai deformaciohoz, illetve hogyan valik védetté a visszaszo-
rasi folyamat. Erdemes lenne jobban kifejteni ezt kérdéskor. Késébb a 113. oldalon szerepel
a téméaval kapcsolatban két, az irodalomban meghatarozo cikkre valé hivatkozas ([190,191]).
Szerencsés lenne a fenti részekben is hivatkozni ezekre a cikkre.

A 109. oldalon a 80.a abra felirataban olvashato: , Topografiai AFM kép Si/SiO2 hordozon héke-
zeléssel megyiirt grafénrol, amely egy-, két- és tobbrétegii teriileteket is tartlamaz.” Kérdésem:
a szokasos optikai mikroszkoppal detektaltdk a rétegek szaméat?



12. A jelolt az altala kifejlesztett STM, illetve AFM modszerrel a grafén nanométeres pontossagi
megmunkalasat elsGként valositotta meg. Ezeket eredményeket az 1.1 és 1.5 tézispontokban
fogalmazta meg. Az érdekl§dé olvasonak hasznos lenne dsszehasonlitani a két eljarast, hang-
stlyozni az elényoket, hatranyokat, a kisérletekben felmeriil nehézségeket. Részletezni, hogy
mikor melyik modszer jobb az alkalmazasok szempontjabol.

Megjeqyzések:

1. Ttt emliteném meg, hogy talan szerencsés lett volna a sajat eredményeket ismertets 4. fejezethben
az egyes alfejezetek elején egyértelmitien megadni, hogy az irodalmi hivatkozasok koziil melyek
az adott fejezetre vonatkozd sajat publikaciok. Persze ezek a cikkek a tézisek olvasasa utan
kisebb munkéval egyértelmiien azonosithatok. Hasonlbéan, itt lehetett volna megemliteni, hogy
a fejezetek mely tézispontokhoz kapcsolodnak.

2. A 90. oldalon olvashato: ,, ... ezek elsGsorban Szendr§ Marton kollégadm munkéajat képezik.”,
illetve a 100. oldalon olvashato: ,Dr. Siile Péter nevéhez kothetdk, segitségével viszont meg
tudtuk vizsgalni a relaxalt rendszer minden Osszetev@jét.”, és a 112. oldalon olvashatoé: ... A
molekuladinamikai szamitasokat Dr. Siile Péter kollégam végezte.” Az egyértelmiiség kedvéért
meg kellene adni a hivatkozasokat ezekre munkékra.

Kisebb elirasok:

1. Nagyon kevés az eliras a dolgozatban. Néhanyat felsorolok, de ezek egyaltalan nem befolyasoljak
az érthetGséget. A 4. old. ,kolcsoonhatas”, 76. old. ,elmélleti 7, 80. old. ,hagyomémnyos ”,

111. old. ,;0sszenymoé 7, ,graféngytiréd ésekben 7, 109. old. ,tartlamaz ”, 118. old. ,érdeksek ”,
119. old. t6bb helyen is: ,palzmonokat ”.

Osszefoglalva, a biralatban felsorolt kérdéseim, illetve megjegyzéseim ellenére Tapaszté Levente
doktori értekezése szakmailag kitiing munka. Ugy vélem, hogy az észrevételeimre adott véalaszok
hasznosak lehetnek a teriilet irant érdekl6dé olvasé szamara. A tézispontokat teljes mértékben elfo-
gadom.

Tapaszt6 Levente doktori munkajanak tudomanyos eredményei teljes mértékben meg-
felelnek az MTA doktori cim megszerzéséhez, és javaslom a nyilvanos védés kitiizését.

Budapest, 2022. oktober 10.
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