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Absztrakt

Szén nanocsoveknek grafén nanoszalagokbodl torténd kialakitdsdhoz molekuldris dinamikai szimulaciot
végeztiink. A szimulaci6 a tight-binding médszeren és a Nosé-Hoover termosztat alkalmazasan alapszik.
Vizsgaltuk, hogy milyen koriilmények kozott alakulhat ki két pdrhuzamosan egymads f6l€ helyezett grafén
nanoszalagbdl szén nanocsé szerkezet. Kritikus gorbiileti energidkat, valamint topoldgiai feltételeket
hatdroztunk meg eldre definidlt nanocsovek korrekt 6sszenovéséhez.

1. Bevezetés

Annak ellenére, hogy a szén nanocsovek kivételes elektromos tulajdonsdgait mar bizonyitottdk [1], csak
néhany nanoelektronikai eszkoz keriilt bemutatdsra vagy megvaldsitasra [2-4]. Ez foképpen annak
koszonhetd, hogy még nem sikertiilt talalni j6l irdnyithatd, megbizhat6 technoldgidt sem az eldéllitasukra,
sem nanocsO halézatok épitésére. A grafén nanoszalagok grafén lapbdl val6 kivagéasai kivalo lehetdséget
igérnek. Nanolitografiai [5] és kiilonbozd kémiai [6-8] modszerekkel oldottak meg kiilonbozo alaku
grafén nanoszalagok kivéagdsait, sot, szén nanocsonek plazmaval val6 szétvagasaval is készitettek grafén
nanoszalagot [9]. A grafén nanoszalagok elektromos viselkedésének vizsgdlatdra intenziv kutatdsok
folynak mind elméleti [10-13], mind pedig kisérleti [13-14] teriileteken. Kiilonb6z6 nanoelektronikai
épitdelemek megvaldsitdsahoz kiilonb6z0 alakd grafén nanoszalagokat javasolnak, mint pl. L-alakud [15],
T-alaka [16-18] és Z-alakt [19-20] szalagokat. Grafén nanoszalagokbdl allé nanoelektronikai halézatok
[21], funkciondlis egységek [22-24] miikodését vizsgaljdk kisérleti és szimuldcids modszerekkel. A
szalagok kivagdsat jelenleg néhdny nm-es pontossidggal tudjdk megvaldsitani, az atomi pontossagu
kivdgashoz mar csak kb. egy nagysagrend hidnyzik. A szalagok széleinél jelentkezd instabilitdsok
elkeriilése céljabol ismét felmeriiltek a nanocsd szerkezetek vizsgdlatai. Atomi pontossagi grafén
nanoszalag kivéagas feltételezésével molekuldris dinamikai szimuldciokkal keresték, 6ssze tud-e noni két
parhuzamosan egymds folé helyezett grafén nanoszalagbdl a nanocsd szerkezet [25-26]. Ugyancsak
molekuldris dinamikai szimuldciokkal mutattdk meg, hogy egyetlen, atomi pontossdggal kivagott grafén
alakzatbdl is fel tud tekeredni tervezett kiralitdsu, zart végli nanocso, sot, egyetlen jol definidlt grafén
alakzatbdl elore tervezett fullerén molekuldk is felépiilhetnek onszervez6 médon [27-29].

Szén nanocsovek két darab grafén nanoszalagbdl valé eldallitdsanak vizsgalata azért fontos, mert nanocso
hal6zatok szerkezetei csak nyitott végli nanocsdvekbdl tervezhetdek, amig egyetlen grafén nanoszalagbdl
zart végli nanocsd tekerheto fel [27]. A parhuzamos grafén szalagokbodl vald sz€n nanocsO novesztés nem
trividlis feladat, bar a lehetdséget kordbban mar publikdltdk [25-26], ebben a munkdban azt is
megmutatjuk, hogy csak adott topologiai és energetikai feltételek esetén alakul ki hibatlan nanocsd
szerkezet. Jellemezziik tovabba a gorbiileti energidk és a gorbiiletek kozotti kapcsolatot.



2. Molekularis dinamikai algoritmus

Szamoldsainkhoz slriiség funkciondlis elmélethez illesztett szoros kotésti mddszert (DFT-TB )
hasznaltunk [30]. A nanoszalagokat r=1.42 A szomszédos atomtévolsdgokat tartalmazé grafénbél vagtuk
ki. Miutdn a szalagokat a grafit sikoknak megfeleld tavolsdgra parhuzamosan egymas folé helyeztiik, a
nanocso kialakuldsat allandé homérsékletli molekula dinamikai [31-32] szdmoldassal vizsgaltuk. Az 1dd
1éptetésére At=0.7fs id6t haszndltunk €s Verlet-algoritmus [33] adta a sebességet. A kezdd sebességek
At=0.7fs idejli elmozduldsait véletleniil vélasztott elmozduldsokbdl hatdroztuk meg, mely elmozduldsokat
ugy skdlaztuk, hogy a hozzdjuk tartozé kinetikus energidbdl szamolt Ti,; kezdeti homérséklet eldre
megadott értéket vegyen fel. Ezt a homérsékletet a Ti,; = 1000 és 1100 K kozotti tartomanybol
valasztottunk Azt tapasztaltuk, hogy ugyanazon kezdeti sebességekbdl inditott szerkezet végsd dllapota
nem valtozott 1ényegesen, ha kezdOsebességek dtskalazasdval noveltiik vagy csokkentettiik a kezdeti
homérsékletet. A kialakult szerkezet jobban fiiggdtt a kezdeti sebességek irdnyatdl, mint a Tip
nagysagitdl. Mivel az djabb kotések létrejotte hdtermeléssel jar, ami tonkreteheti a mar kialakult
szerkezetet, a szimuldciot dllandé homérsékletii kornyezetben hajtottuk végre. Az allandé homérsékletii
szimuldciét Nosé-Hoover termosztit szolgdltatta [31-32,34-35]. Amikor a tovabbiakban szdmoldsi
hémérsékletrdl irunk, mindig a Nosé-Hoover-termosztat altal biztositott kornyezeti hdmérsékletet értjiik
rajta. Igen gyakran az 4llandé homérsékletli szamoldsokat a kinetikus energia eldre megadott iitemben
torténd atskalazasdval érik el. Ilyen szdmoldsban azonban a rendszer homérséklete és a kornyezet
homérséklete nem kiilonithetd el, és nincs értelme a kornyezeti homérséklettdl eltérd kezdeti
hémérsékletnek sem. A mi szdmoldsunkban a Nosé-Hoover-termosztit lehetové teszi e két hdmérséklet
elkiilonitését.

3. Futtatasi eredmények

Karosszék és cikkcakk tipusu egyenes nanocsovek modelljeivel dolgoztunk. A szimulaci6 kiindulédsa két
egybevagd grafén nanoszalag egymas folé helyezésével definidlt modell volt, 1. dbra. A parhuzamosan
egymas folé helyezett nanoszalagok kozotti tdvolsag megegyezett a grafit kristalyrétegei kozotti 0.34 nm
egyensulyi tdvolsaggal. Vizsgéltuk, hogy a két nanoszalagbdl all6, magara hagyott rendszer milyen
feltételek mellett tud O6sszendni Onszervezd modon egyetlen eldredefinidlt nanocsd szerkezetté. Azt
vartuk, hogy az egyik szalag szélein taldlhatd, szabad kotéssel rendelkezd szénatomok kotést 1€tesitenek a
masik szalag szélein 4ll6 szénatomokkal, és az Osszendtt szerkezet nanocsdvé alakul. Kiilonb6zo
viselkedést tapasztaltunk a karosszék és a cikkcakk nanocsovek esetében, melyet az aldbbiakban
ismertetiink.

3.1 Karosszék nanocsovek

Karosszék tipusu nanocsovek esetén az alapproblémat az 1. dbra segitségével mutatjuk be. A modell két
parhuzamosan egymads folé helyezett, egybevago, karosszék tipusi grafén nanoszalagbdl all, amelyen a
szimuléciét 1000 K hdmérsékleten futtattuk. A szimul4cié sordn a nanoszalagok 6sszendvése a szalagok
mindkét oldaldan megkezdddott, de a folyamat nem tudott befejezOdni, az &bran lathaté szerkezet
allandoésult, az egyik oldalon grafén lappé val6 kisimulds figyelhetd meg.
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1. dbra: Parhuzamos, egybevdgé grafén szalagokbdl all6 bemeneti modell és az dllanddsult szerkezet.

A kisérletet megismételtiik 1000 K-nél alacsonyabb és magasabb hdmérsékleteken is. A két nanoszalag
mas homérsékleteken sem tudott teljesen Osszendni. (700-1300 K kozotti hdmérsékleten az 1. dbran
lathaté eredményeket kaptuk. Alacsonyabb hdmérsékleten a szalagok 6sszenovése nem kezdddott meg,
magasabb homérsékleten pedig 0sszendvés helyett a rendszer szétesett.)

A grafén nanoszalagok hibatlan OsszenOvésének érdekében a méretek novelése latszik célszeriinek.
Eldszor a szalagok hosszdnak novelését vizsgéljuk meg. A hossz novelésével nagyobb a valészinliség
arra, hogy a szalagok Osszenovése egyszerre tobb helyen is megkezdddik, és ezek a kialakult kotések
Osszehizzak a szerkezet szomszédos részeit is. A 2. és 3. dbrak felsd részein ismét parhuzamosan egymas
folé helyezett, egybevagd, karosszEk tipusu nanoszalagok modelljeit mutatjuk. A nanoszalagok szélessége
azonos az 1. dbran l4that6 szalagokéval, csak a szalagok hosszdt noveltik. 1250 K és 1100 K
hdmérsékleten futtatott szimulédcié eredményeit mutatjuk.
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2. dbra: 4.302 nm hosszi bemeneti modell és az allanddsult szerkezet..
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3. abra: 14.101 nm hosszu bemeneti modell €s az allanddsult szerkezet.

A szimulécié sordn a két nanoszalag 6sszendvése a hosszabb modell esetében mar valéban tobb ponton
megkezdddott, de ezek a kotések mégsem tudtak a szerkezetet szabdlyos nanocsdvé dsszehuizni. A 2. és 3.
abrak als6 részein lathaté szerkezetek allanddsulnak, egyes szakaszokon a grafén lappa vald kisimulds
most is megfigyelhetd. Az eredményt tekintve mds hOmérsékleteken sem tapasztaltunk Iényegi
kiilonbségeket. Az el6z0 futtatdsndl ismertetett homérsékleti viszonyok itt is hasonléan alakultak. Ez a
tendencia a késObbi futtatdsokndl is hasonléan adddott, ezért a késdbbiek sordn csak a legjellemzobb

hémérsékleten valo futtatast fogjuk ismertetni.

A hossznovelés utdn a szélességnovelés hatdsat vizsgaljuk meg. A 4. dbran egy kristalyréteggel szélesebb
(0.897 nm széles) nanoszalagokbdl 4ll6 bemeneti modell lathat6. 1000 K hdmérsékleten futtatott
szimulédcié eredményét mutatjuk. A szélesebb grafén nanoszalagok hibatlan nanocsd szerkezetté nottek
0ssze, mar kis hossziisdgok esetén is.

4. dbra: 0.897 nm széles grafén nanoszalagokbdl 4116 bementi modell és az dllandésult szerkezet.

A grafén nanoszalagok szélességének tovabbi ndvelésével a hibdtlan 0sszendvés tendencidja megmarad,
5. ébra.

5. ébra: 1.518 nm széles grafén nanoszalagokbdl all6 bementi modell és az dllanddsult szerkezet.

Felmeriil a kérdés, mi lehet az oka annak, hogy egy kritikus grafén nanoszalag szélesség felett hibatlan
nanocs0 szerkezetet kapunk, amig ennél keskenyebb szalagok esetében nem alakul ki hibdtlan nanocsd
szerkezet. A magyardzatot sziikségszerlien a kiilonb6z0 sugari szén nanocsovek energiadllapotainak
kiilonbségében kell keresniink. A 6. dbrdn a karosszék tipusu szén nanocsovek gorbiileti energidit
mutatjuk a sugdr fiiggvényében. A gorbiileti energidt az Ec-Ec graphene Kifejezéssel definidljuk, azaz az
adott szén nanocsore kalkuldlt, egy atomra vonatkoztatott atlagos kotési energiabol (E.) kivonjuk a grafén
hasonléan szdmolt dtlagos kotési energidjat (Ec_graphenc), atomonként ennyi tdbbletenergidra van ugyanis
sziikség ahhoz, hogy adott grafén nanoszalagbdl szén nanocs® szerkezet alakulhasson ki. Az dtlagos
kotési energidra, igy a gorbiileti energidra is igaz, hogy valtozik a nanocsé sugar fiiggvényében, de nem
fligg a csovek hosszatol.
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A 6. abran lathaté, hogy a nagyobb sugart, kisebb gorbiilettel rendelkez6 sz€n nanocsdvek gorbiileti
energidja kisebb, hiszen az atlagos kotési energidjuk kozelebb all a grafén atlagos kotési energidjahoz. A
kisebb sugarti, nagyobb gorbiilettel biré nanocsdvek gorbiileti energidja magasabb, mint a nagyobb
sugardaké. A kis sugari, nagyobb energidji nanocsé szerkezeteknek grafén szalagokbdl vald
kialakitdsdhoz (a szalagok begorbitéséhez) tehét tobb energidra van sziikség. A tobblet energia fedezetére
a szalagok szélein egymads utan kialakul6 kotések nem minden esetben elegenddek. Tobblet energiat a
hémérséklet emelésével tudtunk a rendszerbe vinni, de az erre vonatkozo kisérletek sikertelenek voltak. A
6. dbra szerint a karosszék tipusu szén nanocsovek grafén nanoszalagokbol valé hibatlan kialakitdsahoz
egy kritikus szalagszélesség adddik. Ez a kritikus szalagszélesség 4 kristalyréteg (0.897 nm, 4. édbra),
amely a kialakul6 nanocs6nél 0.33 nm sugarnak (5,5) kiralitdsvektornak felel meg (4. dbra). A diagramon
vizszintes vonallal jeloltiik a kritikus szalagszélességnek megfeleld kritikus gorbiileti energidt (0.18 eV).

Gérbiileti energia (eV): Ey,p-Eyon graphene
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6. dbra: Karosszék tipusi szén nanocsdvek gorbiileti energidja

3.2 Cikkcakk nanocsovek

A cikkcakk nanocsovek esetében az alapprobléma Osszetettebb, mint a karosszék nanocséveknél. Az elsd

példan latni fogjuk, hogy a grafén szalagok végei alapvetéen befolydsoljdk a kialakuld szerkezetet. A 7.
abran két parhuzamosan egymads folé helyezett, cikkcakk tipusu grafén nanoszalag modellje ldthatd. Az
egybevagd szalagok pontos egymds folé helyezését kizartuk, mert a karosszék elrendezés miatt a
hosszanti sz€éleknél 4 és 8 szogek jonnének 1étre. Az 1000 K-en futtatott szimulacié eredményét mutatjuk
az dbra alsé részén. A szalagok rovidebb oldaldn, a cikkcakk elrendezddésti atomok kozott alakulnak ki
kotések, 1ényegében a varthoz képest 90°-kal elforditott, nagy atmérdjii karosszék tipusu csd jon 1étre. A
szalagok hosszanti szélein a karosszék elrendezés mellett topoldgiailag szintén kialakulhatndnak a
hatszoges OsszenOvések, itt azonban a szabad kotéssel rendelkez6 szénatomok tavolsdga nagyobb, mint a
rovidebb végeknél, az &dbra jeloléseivel: d;>d,. Emiatt kezdddik meg az 0Osszendvés a rovidebb
szalagvégeken. A cikkcakk nanocsovek esetében tehdt a szalagvégek kialakitasara is figyelni kell. A
szalagvégeket ugy kell kialakitani, hogy a széleken 1évé szénatomok tdvolsdga a szalagok hosszabb
oldalaindl kisebb legyen, mint a szalagvégeknél, a 8. dbra jeldléseivel: d;<d,.
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7. dbra: Két egybevigd grafén nanoszalagbodl all6 bemeneti modell és az dllanddsult szerkezet: a szalagok végeinél 6sszendtt

karossz€k tipusti nanocsé

A cikkcakk nanocsovek esetében a kritikus grafén szalagszélesség nagyobbra adddik, mint a karosszék
nanocsoveknél. A kritikus érték kornyezetét elemezziik a kovetkezo példakkal.

A 8. dbréan 1.264 nm és 1.503 nm széles grafén nanoszalagokbdl all6 bemeneti modell lathatd. A két
szalag szélein taldlhatd, szabad kotéssel rendelkezd szénatomok tavolsdga a hosszanti oldalak mentén
kisebb, mint a végeknél (d;<d;), ezért varhatdban most a hosszanti oldalon kell megtorténnie az
0sszenovésnek. A szimuldcié sordn valéban a hosszanti oldalon né 6ssze a szerkezet, de csak az egyik
oldalon alakulnak ki kotések, a szerkezet szétnyilik, a grafén lappa val6 alakulas jellemzo.

A 9. dbrén lathaté bemeneti modellen a grafén szalagokat az el6z6 példdhoz viszonyitva keresztirdnyban
eltoltuk, hogy a hosszanti széleken 1év0 atomok egymds folé keriiljenek, ahogyan a grafit
kristalyszerkezetében rendez8dnek az egymds feletti kristdlysikok. Igy a d; tdvolsdg némileg kisebbre
addédik. Hosszabb szalagok vélasztasdaval tobb esélyt adunk arra, hogy a szalagok 0sszenovése mindkét
oldalon megkezdddhessen. A szimul4ci6 pillanatfelvételeit is mutatjuk, 1.7 ps és 2.8 ps elteltével. Annak
ellenére, hogy valéban mindkét hosszanti oldalon megkezdddott az Gsszendvés, a hibdtlan nanocsé
szerkezet mégsem alakult ki a grafén lappa val6 simuldsi kényszer miatt.
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8. abra: A bemeneti modell, optimdlisan kialakitott szalagvégekkel és a szétnyilt szerkezet.
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9. dbra: 1.264 nm széles bemeneti modell, alatta a szimulécié pillanatfelvételei 1.7 ps és 2.8 ps utdn (4lland6sult szerkezet).
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A kovetkezd példdkban a nanoszalagok szélességét noveljilk. A 10. dbrdan 1.503 nm szélességli
szalagokbdl all6 bemeneti modell ldthat6. A szimuldcié sordn 0.4 ps idd elteltével mindkét oldalon

megkezd0dott az 6sszendvés és 2.8 ps alatt kialakul a nanocso szerkezet.
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10. abra: 1.503 nm széles bemeneti modell, a szimulacié allasa 0.45 ps és 0.77 ps elteltével és az dllanddsult szerkezet 2.8 ps

utan

A karossz€k nanocsovek esetéhez hasonléan a grafén nanoszalagok szélességének tovabbi novelésével a
hibatlan 6sszendvés tendencidja megmarad a cikkcakk nanocsovek esetében is. A 11. dbrdn lathato, a
korabbi példandl szélesebb szalagokbdl all6 bemeneti modellnél a szimuldcié sordn 0.8 ps id6 elteltével

mindkét oldalon megkezdddik az 6sszendvés és 2.6 ps alatt kialakul a nanocso szerkezet.
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11. abra: 1.742 nm széles bemeneti modell, a szimulaci6 dlldsa 0.8 ps elteltével és az dllanddsult szerkezet

A cikkcakk tipusd szén nanocsovek elddllitdsa sordn tobb probléma meriilt fel, mint a karosszék
tipusuiakndl. A szalagok végeinek optimadlis kialakitdsat és a szalagok helyes pozicidjat kellett legel0szor
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megkeresni. A grafén lappa alakuldsi kényszer lekiizdéséhez nagyobb kritikus szalagszélesség adddott,
mint a karosszék nanocsoveknél.

A kritikus érték magyardzatdhoz most is a kiilonbozd gorbiiletli sz€n nanocsdvek energiadllapotainak
kiilonbségét vizsgaltuk.

A 12. abran ugyanabban a diagramban mutatjuk a cikkcakk és karosszék tipusu szén nanocsovek
gorbiileti energidit a sugar fliiggvényében. A kétféle nanocsd esetében a szamitott pontok lathatéan
ugyanazon gorbére esnek. A kritikus szalagszélesség cikkcakk tipust csoveknél nagyobbra adddott, 1.503
nm szélességli szalagokndl alakult ki eldszor hibatlan csészerkezet, amely a cikkcakk tipusd
nanocsoveknél (14, 0) kiralitds vektornak felel meg, a kritikus gorbiileti energiat (0.1 eV) piros vizszintes
vonallal jeloltiik a diagramon.

Gérbiileti energia (eV): Ey-Eyqp graphene
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12. abra: Cikkcakk és karossz€k tipust szén nanocsovek gorbiileti energidja

Osszefoglalas

Molekularis dinamikai szimuldciok azt mutatjdk, hogy két parhuzamosan egymas folé helyezett
nanoszalagbodl a kovetkezo feltételek teljesiilése esetén alakul ki sz€n nanocsd szerkezet:

e Karosszék tipusu nanocsovek kialakitasdhoz elegendd a kritikus szalagszélesség (0.897 nm)
megléte, ezzel egyiitt a gorbiileti energidnak a kritikus értéknél (0.18 eV) kisebbnek kell lennie.

e (Cikkcakk tipust nanocsovek kialakitdsdhoz a kritikus szalagszélesség nagyobbra (1.503 nm), a
kritikus gorbiileti energia (0.1 eV) kisebbre addodik. Emellett a szalagvégek kialakitdsara is
figyelni kell: a szabad kotéssel rendelkezd szénatomok tdvolsdga a szalagvégeken nagyobb kell,
hogy legyen, mint a szalagok hosszanti oldalan.

Koszonetnyilvanitas

A kutatds a "Jarmiipari anyagfejlesztések” cimii TAMOP-4.2.2.A-11/1/KONV-2012-0029 azonosité
szamu projekt tdmogatasaval valosult meg.
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