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Eredeti kutatasi terv roviden

A kutatdsi tervben a sziliciumkarbidban (SiC) illetve galliumnitridben (GaN) el6éfordulé ponthibdk
elektronszerkezetét illetve egyéb tulajdonsdgait véllaltam meghatdrozni a legmodernebb szamitési
modszerekkel. A kutatdsi tervben megemlitettem azt is, hogy ezeket a mddszereket véarhatéan a
nanoszerkezetli félvezetOkre is lehet majd haszndlni. A f6 motivacié az volt, hogy ezen félvezetoket
probaljak teljesitményelektronikai illetve optoelektronikai eszkdzokben hasznélni, de a technoldgiai
1épések soran a félvezetdkbe akaratlanul keriil0 elektromosan aktiv ponthibdk ezen eszkdozok miikodését
jelentdsen befolydsolhatjdk, amelyet szdmitdsaink segitségével meg tudunk josolni. A kutatdsi tervet
Hornos Tamds PhD didkkal egyiitt terveztem megvaldsitani. A szdmitdsokhoz nagyteljesitményti
tobbprocesszoros illetve tobbmagos szerverekre (HPC) kértem beruhdzasi pénzt, ahol az igényelt
koltségvetés évi 8.000.000 Ft volt, amelybdl évente egy HPC-t terveztem megvasarolni a beruhdzasi
keretbdl.

Kutatasi infrastruktira, személyi feltételek és utanpétlasképzés a megitélt koltségvetés alapjan

A megitélt koltségvetés évi 7.000.000 Ft lett, igy végiil Osszesen csak két HPC-t lehetett beldle
vasarolni. Emellett szamitasokra korlatozottan hasznalhaté PC-ket sikeriilt vasarolni, valamint a hal6zati
biztonsdg szempontjabol fontos oreg tlzfal gépiinket lecserélni. A fenti PC-ket sikeresen lehetett
haszndlni didkok kutatdsba vondsira a BME-n. A kutatds idOtartama alatt Hornos Tamads sikeresen
ledoktoralt 2009-ben. A kutatécsoporthoz csatlakozott Voros Marton, aki TDK-n helyezést ért el és
lediplomdzott a BME-n 2009-ben, €s jelenleg a BME-n PhD didk. V6ros Marton annyi eredményt tud
felmutatni mésodéves PhD didkként, hogy mar most teljesitt a BME Doktori Iskola szigoru
kovetelményeit a PhD fokozat megszerzéséhez. Voros Marton mellett Szabé Aron vett részt a
kutatdsokban, aki 2011-ben lediplomézott. Kés6bb Simon Tamds és Somogyi Balint didkok is
csatlakoztak. Simon Tamds BSc diplomézott és jelenleg MSc didk a BME-n, és aktivan vesz részt a
kutatdsokban. Fiatal kora ellenére egy megjelent cikkben tarsszerz6. Somogyi Bélint MSc diplomazd,
jelenleg egy benyujtott konferenciacikkben tarsszerz6. Varhatéan mindketten beadnak TDK dolgozatot
eredményeikbol 2011-ben. A témavezetd 2011-ben megkapta az MTA Doktora cimet, ahol a
kapcsol6dé disszertdcié tobb tézispontja a jelen OTKA pélyazat kutatdsi eredményeibdl szarmazik.

A kutatdsi feladatok nagy szamitdsigényliek, amelyet a két HPC még kozelitd6 moédon sem tudott
kielégiteni. A nagy szamitasi igényl futtatdsokat emiatt kis részben egy hazai (kissé elavult)
szuperszamitogépen (NIIF), illetve nagyobb részben nemzetkozi egyiittmiikodés keretében a svéd
nemzetkdzi szuperszamitogép-kozpontban (NSC: www.nsc.se) illetve a Harvard Egyetem egyik
klaszterén (odyssey) hajtottam végre. Ez tovabbi palyazasi illetve jelentési kotelezettséggel is jart, amely
megterhelte a kutatdsi idot. A témavezetd emellett tars témavezetdje volt a 2008-2010 kozott egy MTA-
DFG projektnek (No. 436), amely kapcsolddott a kutatési tervhez, ahol a német részrél Prof. Thomas
Frauenheim volt a témavezetd a Brémai Egyetemrdl. Prof. Thomas Frauenheim kutatécsoportjdnak
gépeit is felhaszndlhattuk a kutatds soran.

A Kkoltségtervtol valo eltérés részletesebb indoklasa

Roviden Osszefoglalva a napidij és jarulékaira 238e Ft-tal kevesebb, konferencian val6 részvételre 204e
Ft-tal kevesebb, valamint beruhazasra 264e Ft-tal kevesebb Osszeget szdmoltunk el a 4 év kutatési
iddszak alatt az eredeti koltségtervhez képest. Ugyanakkor készletbeszerzésre 287e Ft-tal tobb, egyéb
koltségre pedig 417e Ft-tal tobb Osszeget szamoltunk el a 4 év kutatdsi id6 alatt a koltségtervhez képest.
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A fenti 4tcsoportositds nagy része csak konyvelési okokbdl adddott, és az eredeti kutatdsi terv
igényeihez igazodott. Pl., az egyéb koltség rovatban egy 255e Ft-os konferencia regisztracios dijat azért
az egyéb koltség rovatban szamoltdk el, mert az adott memzetkdzi konferencidt éppen Budapesten
tartottdk (21st European Conference on Diamond, Diamond- Like Materials, Carbon Nanotubes, and
Nitrides, 5 to 9 September 2010, Budapest). Két tovabbi tétel emelte meg valdjaban az egyéb koltség
rovatat: a témavezetd6 MTA Doktori dija OTKA-engedély alapjan (120e Ft), valamint Binghai Yan
kutaté egyheti vendégfogaddsa (64e Ft), akivel egy Nano Letters cikket irtunk meg egyiitt. Ezeket a
tételeket a napidij és jarulékain sporolta meg a témavezetd, ahol a napidij adoterhelése olyan
kedvezdtleniil véltozott meg 2009 utan, hogy a tervezettnek kb. a fele sszegét vettiik csak igénybe. A
masik példa a konyvelésre: a kis értékii szamitdgép, kiegészitd memoria, monitorok ellenértéke a
készletbeszerzés rovatba keriilt a beruhdzds keret helyett. Itt egy nagyobb 0Osszegli beszerzés a
lézernyomtatonk festékpatronjanak kényszerii cseréjét jelentette, amely varatlanul sokba keriilt (155e
Ft). Osszességében a szdmitastechnikai beszerzéseink teljes osszege (amely gyakorlatilag a beruhdzas és
készletbeszerzés Osszegét jelenti) nagyjabol megegyezik az eredeti koltségtervével.

Uj tudoményos eredmények

A kutatasi terv eredeti kitlizéseit Uj kutatdsi irdnyokkal sikeriilt bOviteni. Ezt féleg a témavezetohoz
csatlakozo tehetséges fiatal doktoranduszok €s hallgatok munkdja tette lehetové, valamint a széleskorti
nemzetkozi egyiittmiikodés a Harvard Egyetem, University of California — Davis és Berkeley, Stuttgart
Egyetem, Brémai Egyetem, Linkopingi Egyetem, Osloi Egyetem kutatdcsoportjaival. A témateriiletek
szerinti felosztasban tézispontszerlien az alabbi eredményeket értiik el:

a) 0j szamitasi moédszerek hasznalata a ponthiba-szamitasokban

A striiségfunkcionél-elméleten (DFT) alapuld standard (fél)lokalis funkciondlok helyett elsok kozott
ismertilk fel a nem-lokdlis hibridfunkciondlok szerepét a ponthiba-szdmitdsokban: kiilonbozo
konfiguriciok relativ energidja is megvaltozhat a féllokdlis funkciondlok ,,tiltottsdv’” hib4ja miatt [Deak-
MSEB]. Els6k kozott hasznéltuk az drnyékolt hibridfunkcionalt (HSE06) ponthiba-szamitdsokra, ahol
kimutattuk egy gerjesztési energidkat [Gali-PRL,Gali-PRL-2] illetve termikus ionizdcids energiakat
[Deak-PRB,Gali-MSF-11,Deak-PSS] is pontosan lehet veliik szamitani. Egyiittmikodésben a
partnerekkel elsOk kozott sikeriilt egy ponthibdra a soktest-perturbaciés-modszeren alapulé tn.
GW+BSE moddszert alkalmazni a gerjesztési spektrum szamitdsara [Ma]. A témavezetd elsOk kozott
alkalmazta az 1dofiiggd DFT elméletet (TD-DFT) ponthibdk gerjesztési spektrumdnak szdmitisara
[Gali-PSS]. A fenti témédban a témavezetd eldaddsa a legutébbi 2011-es Materials Research Society
Spring Meeting-en olyan sikeres volt, hogy a szekci6 szervezdi megkérték, hogy az eldadast kibovitve
ismételje meg egy meghivott eldaddsnak megfelelé idokeretben a rakovetkezd napon, ezen kiviil
felkérést kapott, hogy a témateriiletbdl irjon egy tetszése szerint Osszefoglald jellegli vagy uj
eredményeket tartalmazé cikket 2011 szeptemberéig a Journal of Materials Research folyoéiratban.

b) ponthibak azonositasa széles tiltott savi félvezetokben

Az eredeti kutatdsi tervben a SiC-ban és GaN-ben el6fordulé ponthibdkat vizsgaltuk volna
egyiittmiikodve a svéd Linkopingi Egyetem kisérleti csoportjdval. Bar a GaN-ben is sziilettek
eredmények, de azokat csak késObb fogjuk publikdlni. A kisérleti csoportndl az aluminiumnitridbeli
(AIN) ponthibédk valtak fontosabbd, emiatt inkdbb ezeket a vizsgalatokat vettiik elorébb és publikaltuk le
a neves Applied Physics Letters-ben [Son-APL,Szabo-APL]. Sikeriilt azonositani a nitrogénvakancia
elektron paramégneses rezonancia (EPR) jelét, valamint a szdmitdsaink kimutattdk, hogy a berilium nem
ad sekély akceptor nivét szemben a kordbbi elméleti és kisérleti interpretacidkkal. A SiC-ban
szamitasaink megjoésoltdk a Si-klaszterek jelenlétét [Hornos-PRB], azonositottuk a Si Frenkel-hibapart
[Son-PRB,Son-MSF-09], egy negativan toltott specidlis szénhibdt [Umeda,Gali-MSF-09] és a
szénvakancidkhoz kothetd EI4 EPR centrumot [Gali-MSF-11,Carlsson]. Emellett jellemeztiik az
infravorés fotolumineszcenciat (PL) add sziliciumvakanciat és divakancidt [Janzen-MSF,Janzen-
PhB,Gali-MRS,Gali-MSF-10,Gali-PSS]. A fent emlitett specidlis szénhiba semlegesen ad PL jelet is,
ahol a fonon alsdvokban a lokalis rezgési médusok felharmoénikus tagjait is lehetett detektdlni, amelyet
szamitasaink segitségével tudtunk értelmezni [Yan-MSF]. A SiC-ot tekintve a témavezetd elismert €s
vezetd kutatdva valt, amelyet egyrészt az jelez, hogy a SiC-ban elért legujabb eredményeit 6sszefoglald
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cikkekben [Bockstedte-PSS,Bockstedte-MSF] illetve konyvfejezetben tarsszerzd [Janzen], valamint az
eurdpai €s nemzetkozi SiC konferencidk program és szervezdbizottsaganak tagja.

c) félvezet6 nanocsovek és nanohuzalok vizsgalata

Az a) pontban emlitett moédszereket alkalmaztuk kvazi egydimenzids félvezetd nanoszerkezetek
vizsgalatdban is. Egyfali SiC nanocsovekre azt taldltuk, hogy oxigéngéz jelenlétében konnyen tudja az
oxigéneket a feliiletre abszorbedlni, ezért levegén a szabadon hagyott SiC nanocsé konnyen valhat
oxigénnel telitetté és emiatt kérdéses, hogy valdban stabilan eld lehet-e ilyen szerkezetet allitani [Szabo-
PRB].

GaAs nanohuzalok kiilonb6z6 politipusainak PL jelét sikeriilt szadmitdsainkkal értelmezni HSEO06
hibridfunkcionalt alkalmazva [Heiss].

A Si nanohuzaloknak gyakorlati jelentésége is van a nanoelektronikdban. Hibridfunkciondlt alkalmazva
meghatdroztuk a foszfor donorok ionizdcidés energidjat kis atmérdjii nanohuzalokban, ahol a
kvantumbezartsag jelentdsen 1€p fel [Rurali]. Emellett egy attoréshez vezetd elrendezést vazoltunk fel,
amelynek segitségével a nagyon kisméretli nanohuzalok vezetoképességét meg lehet novelni. Az
eredményeknek nagy jelentdésége lehet a szobahdmérsékleten is mukodoképes Si:P alapu
kvantumszdmitégépek 1étrehozdsdban is. Eredményeinket a magas impakt faktord Nano Letters
folydiratban kozoltiik, amelyet a szerkesztd birdlat nélkiil azonnal elfogadott [ Yan-NL].

d) nitrogén-vakancia centrum vizsgalata a gyémantban: kvantumoptika, magnetometria

A nitrogén-vakancia centrum (NV) az egyik legfontosabb jelolt szilardtestbeli kvantumbitek
megvaldsitdsdra. NV-centrumon éltaldban a negativan toltott NV-hibat értik (NV-), de egyre
érdekesebbé vilik a semlegesen toltott NV is (NVO0). Az NV- alapéllapota S=1, igy paramégneses, és
egyben szobahOmérsékleten mérhetd optikailag detektdlhat6 magneses rezonancia jelet ad. Mind az
NVO mind NV- jellegzetes PL jelet ad. A kvantumbit és magnetométer alkalmazasokban a fenti hiba
részletes jellemzése elengedhetetlen. Szamitdsaimmal jelentdsen hozzdjarultam ehhez, amit az fémjelez,
hogy tobbek kozott a Harvard Egyetem illetve UC — Berkeley szemindriumain voltam meghivott eléadé
[Theory of Nitrogen-Vacancy Center in Diamond in ITAMP Workshop of "Artificial atoms in diamond:
from quantum physics to applications", Harvard-Smithsonian Center for Astrophysics, Institute of
Atomic, Molecular and Optical Physics, Harvard University, Cambridge (USA),November 11-13,
2010;0ptical excitations of nitrogen-vacancy center in diamond at UC Berkeley Atomic Physics
Seminar, April 20, 2011]. Az NV- és NVO hibdakkal kapcsolatos publikélt eredményeinket Nature
Physics, Nature Nanotechnology illetve szdmos Physical Review Letters cikkben idézték. A "°C
hiperfinomtenzorokat ki tudtuk szdmitani az NV- alap és gerjesztett dllapotaiban, és igy sikeriilt az tn.
»excited state leve lanti-crossing” jelenséget értelmezni [Gali-PRB-09-2,Schmeltzer]. Kiszamitottuk
nagy pontossdggal a gerjesztetés menetét Franck-Condon kozelités mellett értelmezve a Stokes-
eltolédast [Gali-PRL], és TD-DFT szamitassal igazoltuk, hogy az NV- gerjesztése valoban leirhat6
kvéazi egyelektron-gerjesztésként [Gali-PSS]. Kiszdmitottuk a lokdlis rezgési modusait is €s igy
értelmeztiik az abszorpcids spektrumban a rezgési csucsokat [Gali-NJP]. A szerkesztd kozlése szerint
azon megjelent cikkek 10%-éba tartozott ez a cikkiink, amelyet egy hénapon beliil a legtobben toltottek
le a New Journal of Physics folydirat honlapjarél. Emellett kiszamitottuk az NV- egyéb finomszerkezeti
(elektron spin-spin, spin-pdlya kolcsonhatds, stb.) &llanddit is csoportelméleti megfontolasokat
kombindlva ab initio szamitasainkkal [Maze]. Ezen kiviil azonositottuk az NVO EPR jelét és javaslatot
tettiink kvantumbit és magnetométer alkalmazasra [Gali-PRB-9]. Az NVO elektro-lumineszcencia jelét
elsoként sikeriilt kimérni és szamitdsaimmal értelmezni, ahol egy specidlis elektron-lyuk gerjesztés
allapot miatt az elektro-lumineszcencia jel lefutdsa lassabb lesz, mint a PL folyamat lefutidsa. Az
eredményt a Nature Photonics folydiratba nytjtottuk be, amelyet a szerkesztd referdlasra kiildott a
birdloknak [Mizuochi]. Itt fontos megjegyeznem, mint kvantumoptikai témateriilethez kapcsolodo
eredmény, hogy els6ként sikeriilt javasolnom a SiC-beli divakancidt, mint a gyémantbeli NV- hiba
alternativajat kvantumbitek létrehozasdra [Gali-MSF-10,Gali-PSS]. Tobb kisérleti csoport dolgozik
azon, hogy ezt az oOtletet gyakorlatban is megvaldsitsa.

e) Ujfajta biomarkerek fejlesztése és jellemzésiik
A félvezetd nanokristilyok mérete kompatibilis a bioldgiai molekuldkéval. Ha a nanokristdlyok
fluoreszcensek, abban az esetben bioldgiai molekuldk érzékelésére haszndlhatdak. Itt fontos szempont
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lehet in vivo alkalmazdsokban, hogy a fluoreszcens félvezetd nanokristaly bioinert legyen. A gyémant és
SiC ilyen anyagok. A fluoreszcencia elméleti vizsgdlatdhoz a standard DFT funkciondlokon tili
modszerekre van sziikség, valamint a gerjesztés folyamén az elektron-lyuk dinamikus korrelacidjanak a
figyelembe vételére. Ezt a nehéz feladatot TD-DFT mddszerével probaltuk megoldani, ahol a TD-DFT
magjaban hibridfunkciondlt alkalmaztunk. Kis gyéméntdarabkak vizsgédlataban azt kaptuk, hogy a PBEO
hibridfunkciondlt alkalmazva nagy pontossdggal megkapjuk a kisérleti spektrumot. Szamitdsainkkal
vildgossé tettiik, hogy viszonylag nagy atomszamu gyémantdarabkdk esetén is az alacsony energidju
gerjesztések un. Rydberg-gerjesztések, ahol az alacsony energidju betdltetlen dllapotok atomszeri
allapotok. Ezeket az eredményeket egy Physical Review B Rapid Communication cikkben kozoltiik
[Voros-PRB]. A témavezetd f6 otlete az volt, hogy SiC alapd nanokristalyok jol miikodhetnének in vivo
biomarkerként. A SiC nanokristdlyok optikai spektrumdt megvizsgaltuk a kvantumbezartsag és a feliileti
boritds fliggvényeként. Utdbbi esetben a hidrogénnel telitett, relaxdlt illetve rekonstrudlt feliileteket
vizsgiltuk meg, illetve tanulmanyoztuk az oxigén hatasit is. A {6 motiviacié az volt, hogy a
gyakorlatban el6fordulé feliileti szerkezetek hatdsat vizsgdljuk a SiC nanokristdlyokban. A gerjesztési
spektrum szdmitdsdban a gyémdantdarabkdkra mér jol bevalt TD-DFT mddszert alkalmaztuk
hibridfunkcionallal. Osszességében azt kaptuk, hogy a kvantumbezértsdg valéban erésen fellép az Snm
atméronél kisebb SiC nanokristdlyokra, ahol a legkisebb nanokristilyok PL jele mar az ultraibolya
tartomanyba kéne essen. Ugyanakkor karbonil-csoportok jelenléte (C=0O kettds kotések) a PL
spektrumot eltolhatja egészen a vords irdnydba, amely hatds ,feliilirhatja” a kvantumbezartsdgbdl
szarmazé magas energidju fluoreszcencidt. Lokdlis rezgési moddusok segitségével kapcsolatot
teremtettiink a feliilet szerkezete és a SiC nanokristdly optikai sugdrzdsa kozott. Ezen a médon tudtunk
ellentmondoénak tiind kisérleti eredményeket értelmezni [Voros-APL,Voros-JPC,Voros-MSF]. A SiC
nanokristdlyokat megvizsgdltuk sziliciumoxidba 4gyazva is, amelyet kordbban a BME Atomfizika
Tanszékén kisérletileg is eldallitottak. Itt azokat fontos hatdrfeliileti hibdkat sikeriilt feltérképezni,
amelyek a SiC nanokristaly esetleges PL spektrumét befolyédsolhatjdk [Knaup].

f) harmadik generaciés napelemek fejlesztése: félvezeté nanokristalyok magasenergiaju
gerjesztései

Bedgyazott félvezetd nanokristdlyok napelem alkalmazédsokban is fontos szerepet kaphatnak. Nemrégen
elméleti munkdk azt josoltdk, hogy félvezetd nanokristilyokban a tobbszords exciton dallapotok
létrehozdsanak a valdsziniisége sokkal nagyobb, mint tombi félvezetOkben. Ez esetleg esélyt nydjtana
arra, hogy egy magasenergidju fotonnak a tiltott sdvnal nagyobb ,,f6l16s” energidja ne hoként vesszen el,
hanem tobb toltéshordozot hozzon 1étre a lebomlds sordan. Ezt a folyamatot roviden multi-exciton
generacionak (MEG) hivjdk. A MEG effektust utdna kisérletekben is detektaltdk, de annak mértékérol
és a kornyezet hatdsardl ellentmondd eredmények sziilettek. Emiatt felértékel6dott a nagy pontossagu
szamitasok szerepe, ami segithet kideriteni a fenti ellentmondé kisérleti eredmények vagy azok hibds
interpretidcidjdnak okat. ElsOként azt vizsgiltuk meg TD-DFT szdmitdsokkal, hogy a Si nanokristalyok
gerjesztési spektruma hogyan véltozik a MEG gyakorlati alkalmazdsanak szempontjabdl relevans
tartomanyan a kornyezet, a feliileti szerkezet, illetve a nanokristdlyok egymdashoz képesti tdvolsdga
fliggvényében. Azt taldltuk, hogy a feliileti rekonstrukcié a MEG-effektus val6szinlis€égét megnovel,
valamint ha szén ligandumok keriilnek a feliiletre, akkor azok is lényegesen novelhetik ezt a hatdst a
hidrogénnel telitett Si nanokristdlyokéhoz képest. Emellett azt taldltuk, hogy az egymashoz kozel esé Si
nanokristdlyok esetén megnd a MEG valdszinlisége. Eredményeinket a Nano Letters folydiratban
kozoltiik [Gali-NL], amelyrdl a Materials Research Society kiadvdnydban egy recenzidt kozoltek
felhivva mdés kutatok figyelmét az eredményeinkre. Emellett azt is megvizsgéltuk, hogy a
nanokristdlyok szimmetridjat lecsokkentve hogyan lehetne esetleg ndvelni az MEG valdszintiségét. Azt
taldltuk, hogy az axidlis szimmetridji nanorészecskék - fiiggetleniil a konkrét anyagtdl - nagyobb
val6szintiséggel mutatnak MEG effektust, mint a gomb alakd nanorészecskék, illetve az axidlis
szimmetridju részecskék polarizicids tulajdonsdgait is részletesen analizéltuk és receptet adtunk arra,
mely elrendezés adnd a legnagyobb hatasfoku napelemet [Gali-PRB-11].

Budapest, 2011. augusztus 30.

Gali Addm
témavezeto
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