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1. fejezet

Bevezetés

A félvezets ipar hihetelen fejlédésével a hétkoznapokban is szembesiiliink: évrél évre
egyre gyorsabb szamitogépek és egyre tdbbet tudo mobiltelefonok vesznek koriil minket.
Ezen fejlédés hatterében részben az all, hogy az elektronikai eszk6zok miniatiirizaldsa mi-
att egy integralt aramkor évrél évre 1ényegesen tobb épit&elemet tartalmaz. Napjainkban
egy térvezérlést tranzisztor aktiv tartomanyanak a szélessége néhanyszor tiz nanométer,
ami egy exponencialis tendenciat mutatd méretcsokkenésnek a jelenlegi stadiuma. Ezt az
exponencialis méretcsokkenést elére vetitve par évtized mulva egy tranzisztor vagy egy
memoriaelem csupan par atombol kellene hogy felépiiljon. Mivel a félvezets ipar mar nap-
jainkban is a fizikai és technolégiai hatarait feszegeti, igy a nanofizikai kutatasok egyik
legjelent&sebb kihivésa a hagyoményos félvezets technologiakon tilmutaté nanoelektro-
nikai eszkozok fejlesztése.

Mig az alkalmazott kutatasok a rovid idéskalan beliil bevezethets, soron kovetkezd
technologiai fejlesztések megvaldsitasaval foglalkoznak, addig alapkutatasok szintjén fel
lehet tenni a kérdést, hogy hogyan viselkednek az elképzelhets legkisebb elektronikai esz-
kozok, melyekben az &ram akar egyetlen atomon, vagy egyetlen molekulan keresztiil folyik.
Ezen kérdéskor vizsgalataval az egyedi molekulakbol kialakitott tranzisztorokat, memori-
akat vagy szenzorokat vizionald, molekuldris elektronika néven emlegetett kutatasi teriilet
foglalkozik. Ez a teriilet a s6tétben tapogatozva indult, hiszen egyrészt az atomi méret-
skalan lezajlo onszervez6dé folyamatok nehezen megjosolhatok, masrészt az esetek nagy
részében pontos képet ado mikroszkopiai eljaras nélkiil, kbzvetett mérések segitségével kell
feltérképezni a lezajlo fizikai folyamatokat. Ugyan a molekuléris elektronika még tévol all
a hétkoznapi alkalmazastol, mégis elmondhato, hogy az elmult évtizedben ez a kutatasi
teriilet oridsi fejlédésen ment keresztiil, és napjainkban hatékony méréstechnikédk allnak
rendelkezésre egyedi molekuldkbdl kialakitott eszkozok vizsgalatara.

MTA doktori értekezésem jelentds részében a molekularis elektronika teriiletén kifejtett
eredményeimet ismertetem, melynek keretében olyan kérdésekre keresem a vélaszt, hogy
hogyan hatnak kdleson kiilonb6z6 fémek egyszert molekulakkal, és hogy kiilénb6z6 mérési

eljaradsok 6tvozésével hogyan lehet viszonylag teljes képet alkotni az dnszervez6d6 moédon
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kialakul6 molekularis nanovezetékekrol.

A molekularis elektronika mellett szamos tovabbi kutatési teriilet keresi a jelenlegi
félvezets technologiak alternativéit. Kifejezetten érdekes teriilet a memrisztorok fizikaja,
melyek olyan passziv aramkori elemek, amiknek az ellenalldsa fiigg az eldéletiktdl. Fgy
ionosan vezetd nanokontaktusban megfelelGen nagy fesziiltség hatésara kialakithato egy
jol vezets, fémes nanovezeték a két elektroda kézott, mig ellentétes polaritasu fesziiltség-
gel ez a nanovezeték lebonthato, azaz megfelelGen nagy fesziiltség segitségével informaciot
irhatunk egy paranyi nanokontaktusba, mig alacsony fesziiltségnél a memoria allapota-
nak megvéltoztatasa nélkiil kiolvashatjuk az informaciot. Szintén alapvets jelentGségiiek
a spintronikai kutatasok, azaz olyan eszkdzok fejlesztése, melyekben az informaéaciot az
elektronok spinje hordozza.

A molekuléris elektronikai kutatasokhoz hasonlo kisérleti eszkozok segitségével MTA
doktori értekezésemben a memrisztorok fizikdjahoz és a spintronikai kutatasokhoz kap-
csolodd eredményeket is bemutatok. Eziistszulfid alapt memrisztorok segitségével azt a
kérdést vizsgalom, hogy lehet-e olyan memoriaelemeket késziteni, melyek egyszerre kicsik
(kozel atomi méretiiek), és gyorsak (akdr GHz-es miikddési sebességre is alkalmasak). A
spintronika teriiletén szupravezeté Andrejev-spektroszképia segitségével demonstralom,
hogy a spinpolarizacid6 mértéke lokalisan, nanométeres skidlan mérhetd, és ezen modszer
segitségével akar a spindifftizios hossz is meghatarozhato.

Ertekezésemben eldszor egy rovid attekintést adok a kutatési teriiletrsl (2. fejezet),
kiilon figyelmet szentelve azon fogalmak és méréstechnikak ismertetésének, melyek a ké-
s6bbiekben tobbszor is elGkeriilnek. A specifikusabb irodalmi hattérinforméciokat koz-
vetleniil a sajat eredmények kontextusidban, a késébbi fejezetekben ismertetem. A 3.
fejezetben bemutatom kutatisaim soran fejlesztett mérérendszereket. A 4-11. fejezetek-
ben a tudomaéanyos folydiratokban megjelent publikaciokhoz kapcsolod6 eredményeimet
ismertetem elsGsorban a legfontosabb tudoméanyos eredmények szemléletes bemutatasat
megcélozva, olykor a publikidcibkban megtalalhatd részletesebb analizis mell6zésével. Vé-
giil a 12. fejezetben eredményeimet tézispontokba gytjtve foglalom Ossze. A tézispon-
tokhoz kapcsolodo publikaciok adatait az (A) mellékletben talalhato részletes publikacios
listam tartalmazza, az [1-36] sajat publikaciokat az értekezésben kovér bettivel szedve
jelolom. A vélogatott irodalmi hivatkozésok a (B) mellékletben talalhatok, melyek koziil
kiilon felhivom a figyelmet a kutatési teriiletet részletesen bemutato [37-39| Gsszefoglald

miivekre.
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2. fejezet

A kutatasi terulet 1smertetése

Egy olyan nanovezetéket, melyben az aram egyetlen atomon keresztiil folyik barki
kénnyen létrehozhat, csak egy fesziiltségforrasra kétott fémdrotot kell elszakitani ehhez.
A drét a szakadas kozben elkezd vékonyodni, és a teljes szétszakadas elGtti utolsod pil-
lanatban &altalaban csak egyetlen atom koti 0ssze a két oldalt. Persze joggal meriil fel
a kérdés, hogy mibdl kévetkeztethetiink az atomi méretd kontaktus kialakulasara. Ezen
kérdés vizsgalatahoz a drotszakitos kisérletet érdemes olyan koriilmények kdzott elvégezni,
hogy az egyetlen atombol allo6 kontaktus kialakulasakor lehetGség nyiljon a kontaktus sta-
bilizdlasara, és részletesebb tanulmanyozasara.

A pésztazo alagutmikroszkop (STM) feltalalasa ota [40] méar nem elérhetetlen cél az
anyag atomi szinti feltérképezése és manipulélasa. Magat a pasztazo alagiutmikroszkopot
is hasznélhatjuk egy egyatomos kontaktus kialakitdsara. Ehhez elGszor a tiit a minta-
feliiletbe nyomjuk, majd egy nagyobb kontaktus kialakuldsa utan elkezdjiik tavolitani a
feliilettol egészen addig, mig a nanovezeték annyira elvékonyodik, hogy a legsziikebb tar-
tomanyban az aram csak egyetlen atomon keresztiil folyik. A pasztazo alagutmikroszkop-
nal is nagyobb stabilitist érhetiink el az Gn. mechanikusan szabalyozhat6 torékontaktus-
technika [41] segitségével, melyet a 3. fejezetben részletesen ismertetek. Ennél a modszer-
nél egy fémszalat két ragasztopottyel egy laprugora rogzitiink, és a laprugd hajlitasaval
szakitjuk el a vezetéket. A drdtszakitds mindkét modszernél kontrollalt koriillmények ko-
zOtt, egy finoman hangolhat6 piezomozgato segitségével torténik. A meérések nagy részénél
a kialakulo atomi méretd kontaktust nem latjuk kézvetlen mikroszkopiai modszerrel, igy
annak viselkedését — mint egy fekete dobozt — kiilonb6z6 indirekt mérési modszerek se-
gitségével lehet feltérképezni.

Kutatasi eredményeim fontos részét képezi egy olyan mérdérendszer fejlesztése, mellyel
akar mechanikusan szabdalyozhato torékontaktus, akar pasztazo alagitmikroszkop elren-
dezésben nagystabilitasi, atomi méret nanovezetékek hozhatok létre. Az elkésziilt mérd-
rendszerekkel szadmos mérési eljarés elvégezhets, melyeket a 2.1. és a 2.2. dbra szemléltet.

A legalapvet6bb modszer a fémszal vezetSképességének mérése a szakadas kozben.

Ahogy elkezdjiik vékonyitani a vezetéket, annak a keresztmetszete folyamatosan csékken,
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2.1. adbra. Az atomi méretd ,fekete doboz” wvizsgdlatdra alkalmazott mddszerek szemléltetése.
(a): Vezetdképesség-gorbék, azaz a nanokontaktus vezetdképessége az elektroddk elmozduldsinak
fiigguényében tiszta aranykontaktusokra. (b): Vezetdképesség-hisztogram, azaz az egyes vezetd-
képességek eldforduldsi gyakorisdiga tobb ezer vezetdképesség-gorbe alapjin. (c): Vezetdképesség-
fluktudcick, azaz kvantuminterferencia-jelenségek a differencidlis vezetdképességben. (d): Subgap-
struktirdk szupravezetd elektroddk kiézott kialakitott kontaktus I(V')-gorbéjében. (e): Inelasztikus
gerjesztések detektdldsa a kontaktus differencidlisvezetdképesség-gorbéivel. (f): A vezetdképesség-
gorbék statisztikai analizise keresztkorreldcio-szamitdssal. (g): Feltételezett konfigurdciok szimu-

ldldsa elméleti modszerekkel.

és ezzel aranyosan csokken a vezetSképessége is. Ha mar annyira elvékonyodott a vezeték,
hogy a két oldalt csak par atom koti 0ssze, akkor a vezetGképesség 1épcsizetes valtozast
mutat a széthizés kozben, ahogy ez a 2.1. /a abréan latszik. Amikor egy lapos platot latunk,
akkor a vezeték geometridja nem nagyon valtozik, csak rugalmasan tavolodnak egymastol
az atomok. Két platd kozotti ugrasnal viszont hirtelen atrendezddnek az atomok, és az
ugras utan mar kevesebb atom koti Ossze a két oldalt [37,38]. A szétszakadas el6tti utolsd

vezetGképesség-platondl az dram mar altaldban csak egyetlen atomon keresztiil folyik.

Ha a szakitas utan a két elektrodat osszenyomjuk, a szakitasi feliileten az atomok tjra
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Osszekapcsolodnak, igy a nanovezeték szakitasat Gjra és tjra megismételhetjiik. Az egymas
utani szakitasok kozben felvett vezetdképesség-gorbék ugyan jellegre hasonloak, azonban
a részletek jelentsen eltérnek, ami jol mutatja a szakadas sztochasztikus jellegét (lasd a
harom gorbét a 2.1./a abran). T6bb ezer szakitas soran felvett vezetGképesség-gorbébsl
készithetiink egy hisztogramot, melyben csticsok jelennek meg a gyakran el6fordul6 atomi
elrendezédések vezetGképesség-értékeinél (2.1./b abra). Az els6 csiics altalaban az egy-
atomos kontaktus vezetSképességét adja meg. A fémszal elszakadésa utan egy nagyon
keskeny nanorés jon létre, mely kividloan alkalmas egyedi molekuldk kontaktalasara. Az
adott fémmel megfelelGen kélcsonhatd molekuldk jelenlétében onszervezddsé modon kiala-
kulhat egy olyan nanovezeték, melyben egyetlen molekula kéti 6ssze a két elektrodat.
Mindezt a vezetGképesség-hisztogramon egy 1j cstics megjelenése jelzi, melyrél az egymo-
lekulas kontaktus vezetSképessége leolvashato. A vezetGképesség-hisztogramok szerepét
részletesebben a 2.2. fejezetben ismertetem, majd ezt a modszert szinte az 0sszes kutatasi

eredményeket bemutaté fejezetben alkalmazom.

A 2.1./b abran bemutatott hisztogramon egy érdekes jelenséget tapasztalunk: arany-
kontaktusokban az egyetlen atomhoz tartozd vezetGképesség egy univerzélis allandohoz,
a Gy = 2¢%/h vezelbképesség-kvantumhoz kozeli érték, ahol e az elektrontoltés, h pedig
a Planck-alland6. Ez a vezetGképesség koriilbeliil 12900 Q2 ellenallasnak felel meg. Ezen
univerzalis vezetSképesség-érték jelentGségét a nanovezetékek vezetési tulajdonsagait leirod
Landauer-formalizmuson [37, 38, 42| keresztiil érthetjiik meg, melynek az alapjait a 2.1.
fejezetben ismertetem. Amint latni fogjuk, az elektromos dramot diszkrét vezetési csator-
ndk jarulékaira bonthatjuk, az egyes vezetési csatornak transzporttulajdonsagait pedig az

atomi méret kontaktusra jellemz6 transzmisszios valdsziniségekkel irhatjuk le.

A nanokontaktus vezetési tulajdonsagait leird transzmisszids valdsziniiségekrdl rész-
letesebb informaciot nyerhetiink speciadlis mérésekbdl, Ggy mint sorétzaj mérése,
vezetGképesség-fluktuaciok mérése (2.1./c dbra), és szupravezets subgap-struktirdk mé-
rése (2.1./d abra). Ezeket a mddszereket a 2.3. fejezetben ismertetem, majd a 4., 5. ill.

7. fejezetekben szdmolok be ezen modszerekhez kapcsolodo sajat eredményeimral.

Mig a transzmisszios egyiitthatok a kontaktuson térténd rugalmas szorodasokat jel-
lemzik, egyszerti mérési eljarassal vizsgalhatjuk a kontaktus rugalmatlan (inelasztikus)
gerjesztéseit is (2.1./e abra), példaul egy rezgési modus gerjesztését. Ezen folyamatok
a gerjesztési energianal tapasztalhato nemlinearitasként jelentkeznek a fesziiltség—aram-
karakterisztikdkban (2.4. fejezet). Inelasztikus gerjesztések vizsgalatahoz kapcesolodo sajat

eredményeimrél az 5. és a 6. fejezetekben szamolok be.

Az el6bbiekben ismertetett modszerek specialis koriilményeket, alacsony hémérsékle-
tet és zajszintet, illetve kiemelked6 mechanikai stabilitast igényelnek. Kutatasaim sorén
nagy hangsulyt fektettem arra, hogy olyan modszereket fejlesszek ki, melyek csupéan a
2.1./a abran szemléltetett vezetGképesség-gorbék tjszeri statisztikai analizisén alapulnak,

és mégis a vezetGképesség-hisztogramon jelentGsen tilmutatd informaciot szolgaltatnak a
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2.2. abra. Tovdbbi mérési lehetdségek nyilnak meg akkor, ha eqy atomi méretskdldji nanokon-
taktust két kilonbozd anyag kézott alakitunk ki pdsztdzoalagutmikroszkop-elrendezésben. (a): Eqy
ferromdgneses minta és eqy szupravezetd ti kézotti nanokontaktus differencidlisvezetdképesség-
garbéjének illesztésébdl a minta lokdlis, nanométeres skdldju spinpolarizdcidja meghatdrozhatd.
(b): Egy eziistmintdra felvitt eziistszulfid feliilet és egy elektrokémialilag inert td kozétti nanokon-
taktus memdriaként viselkedik: az Ag elektréddra alkalmazott, megfelelden nagy pozitiv fesziltség
esetén eqy fémes nanokontaktus alakul ki o két elektrdda kézdtt, ami ellentétes polaritdsi fesziilt-

séggel lebonthatd.

vizsgalt nanovezetékekrdl (2.1./f abra). Ezen modszerekbe a 2.5. fejezetben adok révid

betekintést, majd a 8. és a 9. fejezetekben ismertetem sajat eredményeimet.

A 2.1. abran szemléltetett modszerek, illetve szamos tovabbi mérési eljaras (lasd 2.6.
fejezet) segitségével meglepden sok informécié gytjthets a kialakulo atomi méretii ve-
zetékekr6l, annak ellenére, hogy kozvetlen mikroszkopiai modszerekkel csak kiilonleges
esetekben lathatjuk azokat [43-46]. Mindezzel egyiitt csupan kisérleti eredmények alap-
jan nehéz pontosan beazonositani a kialakuld konfiguraciokat, igy igazan pontos képet a
kisérleti eredmények elméleti ab initio szdmitdsokkal torténd egybevetésébdl kaphatunk

(2.1./g 4bra), melyre a 7. fejezetben mutatok példat.

Végiil a 10. és a 11. fejezetekben olyan kutatasi eredményeket mutatok be, melyek a
méréstechnikat tekintve nagyon kozel allnak a torGkontaktus-technikaval elGallitott atomi
és molekularis nanovezetékek vizsgalatdhoz, azonban a nanokontaktusokat két kiilonb6z6

anyag kozott alakitjuk ki (2.2. abra) egy pasztazo alagitmikroszkophoz hasonlo elrende-

9
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zésben. A 10. fejezetben bemutatom, hogy ha egy elektrokémiailag inert STM tii és egy
eziistszulfid réteggel bevont eziistfeliilet kozott alakitunk ki egy nanométeres skalaju kon-
taktust, akkor az eziistszulfid rétegben lezajlo ionos vezetési folyamatoknak készonhetGen
nagy negativ illetve pozitiv fesziiltség segitségével kiilonbozd vezetSképességii konfigu-
raciok kozott kapcesolhatunk, azaz az eziistszulfid nanokontaktus memoriaként miikodik
(2.2./b abra). A 11. fejezetben pedig azt szemléltetem, hogy egy ferroméagneses minta
feliiletén egy szupravezetd tiivel kialakitott nanokontaktus differencidlisvezet&képesség-

gorbéjébdl a ferromagnes spin szerinti polarizaltsagara kovetkeztethetiink (2.2./a abra).

2.1. Nanovezetékek vezetési tulajdonsigai, Landauer-

formalizmus

A kutatasi teriilet legfontosabb kisérleti eredményeinek bemutatasa el6tt vizsgaljuk
meg azt a kérdést, hogy elméletileg hogyan irhatok le egy olyan kicsi nanovezeték vezetési
tulajdonsigai, melynek az atmérGje Osszemérhets az elektronok Fermi-hullamhosszaval
|47, 48]. Eldszor nézziik a legegyszertibb modellt, egy idedlis nanovezetéket, azaz egy
parhuzamos falu (transzlacidinvaridns) vezetéket, melyben az elektronok szorodas nél-
kil terjednek. A Schrodinger-egyenlet megoldésai egy ilyen rendszerben szorzat alakban
irhatok, keresztirdnyban kvantalt allohullamok, hossziranyban pedig szabadon terjedd

hullamok alakulnak ki. Ennek megfelelGen a diszperzios relaciot
en(k) =ce(k) +e, (2.1)

alakban irhatjuk, ahol e, a diszkrét keresztmodusokhoz tartozo kvantalt energia, (k)
pedig a hossziranyu terjedést leird egydimenzios diszperzio. Igy a teljes diszperzio a ke-
resztirdnyi energia szerint eltolt egydimenzids diszperziok Gsszessége. Ezen egydimenzios
diszperziokat diszkrét vezetési csatornaknak tekinthetjiik. Ertelemszertien, csak azok a
csatornak adhatnak jarulékot az elektromos vezetéshez, melyekre ¢, (k) metszi az elekt-
rodak p kémiai potencidljat. Fzeket a csatornakat hivjuk nyitott vezetési csatorndknak
(lasd 2.3./a abra).

Ha a dréton beliil nem torténik szorasi folyamat, jol kiilonvalnak a pozitiv és negativ k
értékkel rendelkezé allapotok, hiszen az elGbbiek mind a bal oldali, az utébbiak pedig mind
a jobb oldali elektr6dabol szarmaznak. Ha a kvantumvezeték két vége kozé fesziiltséget
kapcsolunk, a bal oldalrél szarmazo6 allapotok eV energiaval magasabb energidig lesznek
betoltve mint a jobb oldalrol szarmazoak (2.3./b abra), aminek koszonhetSen aram indul
meg a vezetékben. Egy adott vezetési csatornara az elektronok sebességét, illetve az eV
energiasavban taladlhato elektronok sirtiségét a kovetkez&képpen irhatjuk:

 10z,(k) eV (85n(k))1'

Un_h ok’ nn_27r

- (2.2)
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2.3. abra. Parabolikus €, (k) diszperzids reldcick szabadelektron-képben. (a): A kémiai potencidlt
metszd diszperzickat hivjuk nyitott vezetési csatorndknak. (b): A vezetékre fesziiltséget adva az
elektrondllapotok nemegyensilyi betiltottsége alakul ki. Visszaszords hianydban a k > 0 dllapotok
mind a bal oldali elektrodabol szdrmaznak, azaz a bal oldali elektroda py kémiar potencidljdig
betiltdttek. A k < 0 dllapotok mind a jobb oldali elektrdddbdl szdrmaznak, annak a po = pp — eV
kémiai potencidljdig betioltdttek. A po kémiai potencidl alatt a balra és jobbra haladé dllapotok
eqyardnt betoltottek, ezek drama kiejti eqymdst. Az eredd dramot a po és py kémiai potencidl
kézétti k > O dllapotok adjdk, egy nyitott vezetési csatorna dramjdruléka I =V -2e%/h. Kénnyen

beldthatd, hogy ez a végeredmény véges homérsékleten is érvényes.

A vezetékben foly6 dram szamolasdhoz az elektrontdltés, a sebesség és az elektronstiriiség

szorzatat kell képezni, illetve ezt Osszegezni a kiillonboz6 vezetési csatornakra:
M 2¢?
=2 evpn, = —MYV, 2.3

ahol a kettes szorz6 a spin szerinti degeneracionak felel meg, M pedig a nyitott vezetési
csatornak szama. Mivel a sebesség és az elektronstirtiség szorzataban az energiadiszperzio
derivaltja kiesik, a kvantumvezeték vezetGképessége egyszertien a vezetSképesség-kvantum
egész szamu tobbszorosének adodik.

Egy tetszéleges geometridji nanokontaktust tekinthetiink tigy, mint egy szorési tarto-
méanyt, mely két, a nanokontaktusnal 1ényegesen szélesebb idedlis nanovezetéket kot dssze
(2.4. abra). A bal oldali n-edik vezetési csatornabol a jobb oldali m-edik csatornaba
valo atjutashoz hozzarendelhetiink egy 7,,, transzmisszids valoszintiséget. A rendszer
vezetGképességét ezen valoszintiségekbdl a Landauer-formula [37,38,42| segitségével sza-
molhatjuk:

22 &

G==">" Tum (2.4)

n,m=1
Megfelel§ bazisba valo attéréssel elérhetjiik, hogy a bal oldali n-edik modus csak a jobb ol-
dali n-edik médusba tudjon szér6dni. Ebben a sajdtbdzisban a rendszer M darab egymés-

t0l fliggetlen egycsatornas vezetéknek tekintheté. Minden csatorndhoz hozzarendelhetiink
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2.4. dbra. Egy tetszdleges formdju nanokontaktus vezetési tulajdonsdgainak leirdsdra alkalmas
modell. A kontaktustsl tdvoli tartomdnyokat széles idedlis nanovezetéknek tekintjik, melyben a
kvantdlt kereszimddusoknak megfeleld, diszkrét vezetési csatorndk alakulnak ki. A kontaktust egy
faziskoherens szordsi tartomdnynak tekintjik, melyben a bal oldali n-edik vezetési csatorndbdl a
jobb oldali m-edik vezetési csatorndba Ty, valdszintdséggel jutnak dt az elektronok. A Landauer-

formula a kontaktus vezetdképessége és a Tnym valdsziniségek kozott teremt kapcsolatot.

egy T, transzmisszids sajdtértéket, melyekkel a vezetSképesség

M

2e?
G=" YT (2.5)

n=1
alakban irhato. Ezen transzmisszios sajatértékek halmaza jol jellemzi a kontaktus vezetési
tulajdonséagait, igy a 7, értékek halmazat gyakran ,mezoszkopikus PIN-kodnak” is nevezik
[37].

A Landauer-formula egy egyszerii Osszefiiggést ad a transzmisszios valoszintiségek és a
vezetGképesség kozott, azonban 6nmagaban nem ad modszert a 7, transzmisszios sajatér-
vagy akar az elektronok energiajatol is. A kovetkezGkben vizsgaljunk meg egy olyan
rendszert, melyben a transzmisszios sajatértékek egyszerti megfontolasok alapjan meg-
hatarozhatok. Vegyiink egy olyan kétdimenzids kvantumvezetéket, melyben nincsenek
szorocentrumok, a vezeték W szélessége pedig lassan (adiabatikusan) valtozik a hosszten-
gely mentén (2.5./b abra). A lassan valtozo szélességnek koszonhetGen a vezeték lokalisan
mindeniitt jol kozelithet§ egy parhuzamos fali vezetékdarabbal, és a hullamfiiggvények
leirhatok az adott szélességhez tartozd keresztiranyd allohullamokkal, illetve hossziranyt
sikhullam terjedéssel. A 2.5./a abra a keresztiranyt allohullamokhoz tartozo energidkat
abrazolja a vezeték mentén kiillonboz6 vezetési csatorndkra. Egyértelmi, hogy azon veze-
tési csatornak tudnak csak atjutni a vezetéken (.n. kvantum-pontkontaktuson), melyek
keresztiranyu energidja a vezeték legkisebb keresztmetszeténél is a kémiai potencial alatt
van.

A 2.5./c. abra a vezetékben kialakuld diszperzios relaciokat mutatja a vezeték két ko-
zeli tartomanyaban. A jobb oldali panel egy kicsit keskenyebb vezetékszakaszhoz tartozik
mint a bal oldali, igy a nagyobb keresztirAnytu energia miatt a parabolikus diszperziok
felfele tolodnak. Mivel a vezeték lokalisan kozel transzlacidinvaridns, igy a hossziranyt

impulzus és a k hullimszam csak keveset valtozhat mikézben az elektron egy adott tar-
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2.5. abra. Transzport eqy kétdimenzids, lassan vdltozd szélességd kvantumuvezetékben. (a): Az
egyes vezetési csatorndk €, keresztirdnyu energidja a csatorna mentén. (b): A kvantumvezeték
szélessége az x hosszirdnyi koordindta mentén. (c): Lokdlis e, (k, x) diszperzids reldciok a vezeték
két kozeli pontjdban. A nyitott vezetési csatorndkban az elektronok visszaszdrddds és csatorndk
kézotti dtszorddds nélkil haladnak elbre (zold nyil). A szikild csatornaszélesség miatt bezdrédo

vezetési csatorndkban az elektronok R = 1 valdsziniséggel visszaszorodnak (piros nyil).

tomanybdl eljut egy masik, kozeli tartomanyba. Egy adott vezetési csatornaban k& hul-
lamszammal rendelkez6 allapot a vezeték keskenyedése soran csak dgy tud mindig kis
impulzusvaltozassal elére haladni, ha ugyanabban a vezetési csatornaban marad (lasd
zOld nyil). Mas csatornaba torténd atszorodas, illetve visszaszorodas esetén k jelentésen
valtozna. Kicsit mas a helyzet, ha az el6rehaladds utan az adott csatorna diszperzios
Ebben az esetben az a legkisebb impulzusvaltozassal jaré folyamat, ha nulldhoz kozeli,
de pozitiv bejové k-val rendelkezd elektron ugyanazon csatorna —k allapotaba szorodik
vissza (piros nyil).

A fenti érvek alapjan elmondhaté, hogy egy lassan véltozo szélességli kvantum-
pontkontaktusban az 0sszes olyan csatorna, melyhez tartozo keresztiranyu energia a leg-
kisebb keresztmetszetben is a Fermi-energia alatt van 7 = 1 valoszintiséggel transzmitta-
lodik (lasd zold gorbék a 2.5./a abran), az Gsszes t6bbi csatorna pedig R = 1 valoszint-
séggel reflektalodik (piros gorbék a 2.5./a abréan), azaz a vezetSképesség a vezetGképesség-

kvantum egész szamu tobbszordse:

G = 2—62]\/[ , (2.6)
h
ahol M a legkisebb keresztmetszetben ,elfér§” keresztiranyt modusok szama.
A 2.6 formuldanak megfelel6 kvantalt vezetéképesség kisérletileg is megfigyelhets. El-
s6ként van Wees és szerzGtarsai [49], illetve Wharam és szerzétéarsai [50] demonstral-
tak a vezetdképesség-kvantdldst kétdimenzios elektrongaz-rendszerbdl kialakitott kvantum-

pontkontaktusban. A Kkisérleti elrendezést a 2.6. abra betétje szemlélteti: a kétdimenzios
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2.6. abra. Vezetdképesség-kvantdlds GaAs-GaAl,Asi_, heterostruktirdbol kialakitott kétdimen-
zids elektrongdz (two dimensional electron gas, 2DEG) rendszerben. A kisérleti elrendezést a
betétdbra szemlélteti. A fekete tartomdnyban alakul ki a kétdimenzids elektrongdz. A heterostruk-
tira tetején elhelyezett két kapuelekirdda (G) alatt a 2DEG kitrithetd, azaz egy keskeny kontaktus
alakithatd ki a 2DEG két oldala kézott. A kontaktus szélessége a kapuelektréddkra adott fesziilt-
séggel hangolhats. Az igy kialakitott kvantum-pontkontaktus vezetdképessége kvantdlt, azaz a

kontaktus szélességének folytonos vdltoztatdsa kézben lépcsdzetesen valtozik [49].

elektrongazban két fels6 kapuelektroda segitségével egy keskeny vezets tartomany hoz-
hatd létre a forras és nyeld elektrodak kozott, melynek szélessége a kapuelektrodékra
adott fesziiltséggel hangolhato. A kapufesziiltség valtoztatasaval, azaz a vezets tartomany
sz¢élességének hangolasaval a pontkontaktus vezet&képessége nem folytonosan, hanem lép-
cs6zetesen valtozik: a Gy = 2e*/h vezetSképesség-kvantum egész szami tobbszoroseinél
markans platok lathatok (2.6. abra). A szomszédos platok kozotti atmenetek a vezetési

csatornak egyenkénti kinyilasat jelzik.

2.2. VezetSképesség-hisztogramok

A 2.6. &bran bemutatott vezetSképesség-kvantilas jelenségének megismerése utan
jogosan meriilt fel a kérdés, hogy hasonld jelenség megfigyelhetG-e fémekben is. Mig
egy félvezet§ heterostruktiraban az elektronok Fermi-hullAimhossza 10-100 nm nagysag-
rendbe esik, addig fémekben a Fermi-hullamhossz két nagysagrenddel kisebb, a racsal-
landoval Osszemérhetd érték, igy sokkal kisebb, atomi méretii strukturara van sziikség a
vezetGképesség-kvantalas vizsgalatdhoz. Raadéasul fémekben egy kapuelektroda segitségé-
vel nem lehet szamottevs térvezérlést elérni, igy a nanovezeték vékonyitésa csak mechani-
kai modszerrel tiint megoldhatonak. A fémszalak szakitasa kozben tapasztalt 1épcszetes
vezetGképesség-valtozas, és a kvantalt értékekhez kozel elhelyezkedd vezetképesség-platok
(2.1./a abra) azonban meglepd hasonlésagot mutattak a vezetSképesség-kvantalas jelen-

ségével.
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2.7. dbra. Erd és vezetdképesséy egyiittes mérése arany nanovezetékek szakitdsa kézben, az elektro-
ddk széthuzdsdnak fiigguényében. (a): A vezetdképesség lépcsbzetes csokkenése a vezeték szakitdsa
kéozben (jobbrol balra). (b): A kontaktusban ébredd erd a vezeték szakitdsa kozben. A vezetdképes-
ség ugrdsszert vdltozdsdt az erd hirtelen megudltozdsa kiséri, ami arra utal, hogy a vezetdképesség-
lépcsdk ugrdsszerd atomi dtrendezddéseket tikriznek. A vezetéképesség-platok mentén az erd kozel

linedrisan vdltozik, ami a kontaktus rugalmas deformdcidjdra utal [51].

A tudoményteriilet fejlédése szempontjabol alapvetd jelentGségd volt G. Rubio és
szerzGtarsai eredménye, akik ramutattak egy alapvetd kiilonbségre a fémek szakita-
sakor tapasztalt vezetGképesség-platok és a félvezetG heterostrukturadkban tapasztalt
vezetGképesség-kvantilas kozott. Mérésiikben az arany nanovezeték szakitasa kdzben a
vezetGképesség mellet a kontaktusban ébredd erét is mérték [51]. Eredményiik alapjan a
vezetGképesség ugrasszerd valtozasakor az erd is ugrasszerdien valtozik, azaz nem a csa-
torna szélességének folytonos valtozasa kozben tapasztalt vezetSképesség-kvantalésrol van
sz0, hanem a vezet&képesség lépcesbzetes valtozasa a nanokontaktus nyujtasa kézben ug-
rasszertien jelentkez6 atomi atrendez6déseket tiikrozi. Két 1épes6 kozotti vezetSképesség-
plato mentén az erd kozel linedrisan valtozik a megnytjtas hatdsara, ami a nanokontaktus

A fémek szakitasa kozben felvett vezetGképesség-gorbék és a vezetGképesség-kvantalas
jelensége kozotti kiillonbség még nyilvanvalobba valt, amikor kideriilt, hogy a legtdbb fém-
ben a vezetSképesség-platok, és a hisztogram csicsai egyaltalan nem a kvantalt értékeknél
helyezkednek el. Ezt szemlélteti a 2.8. abran a sziirke gorbe, mely tiszta platina nanoveze-

tékek vezetGképesség-hisztogramjat mutatja [52]. A hisztogramon egyetlen jelentss cstics

15



dc_885 14

0.8

PUH,

0.6

0.4 Pt

0.2

Number of counts

0.0
0o 1 2 3 4 &5 6 7 8

Conductance (2e*/h)

2.8. abra. Platina atomi méretd kontaktusok vezetdképesség-hisztogramja vikuumban (szirke
gorbe) és hidrogénmolekuldk jelenlétében (barna hisztogram). Hidrogénes kornyezetben egyetlen
molekuldbdl dllo kontaktus alakul ki a két Pt elektroda kozott (ldsd betétdbra) [52].

jelentkezik, ennek a vezetSképessége viszont két kvantalt érték kozott félaton, ~ 1.5 Gy
vezetéképességnél talalhato. Altalanosan elmondhatd, hogy nemesfémekben (Au, Ag,
Cu [53-55]), illetve alkalifétmekben (Na , K, Li [55-58|) a hisztogramok csucsai, kiilo-
nosképpen az els§ csics kozel helyezkednek el a kvantalt értékekehez, egyéb fémekben

azonban ez egyaltalan nem &llithato.

A 2.6. dbran bemutatott vezet&képesség-kvantalas egy univerzalis jelenség, egyarant
megfigyelhetd Si illetve GaAs-GaAlAs félvezets szerkezetekben, és a kvantalt platok meg-
jelenése nem nagyon fiigg a kapuelektrodak pontos alakjatol. Ez annak koszonhetd, hogy
az elektronok egy sima, a hullamhossz skaldjan lassan valtozo szélességi csatornaban mo-
zognak. Ezzel szemben fémekben az elektronok a hullimhosszukkal azonos skalan valtozo,
az anyag atomi felépitését tiikroz6 potencidlban mozognak (lasd 2.4. abra), igy nem fel-
tételezhetjiik, hogy a nyitott vezetési csatorndkban halado elektronok visszaszoras nélkiil
jutnak &t a kontaktuson. A kisérletek tantusaga szerint fém nanovezetékek szakitasa koz-
ben felvett vezetSképesség-gorbék és hisztogramok nem univerzalisak, hanem az adott

anyagra specifikusan jellemz§ struktirdkat mutatnak.

A tudomanyteriilet fejlédése soran kideriilt, hogy vezetGképesség-hisztogramok segit-
ségével nem csak par atom atmérgji fémes nanokontaktusok, hanem egyedi molekulak
vezetési tulajdonséigai is vizsgalhatok. Egy fémes kontaktus kontrollalt elszakitédsa utén
egy nagyon keskeny, par, vagy akar par tized nanométer szélességii rés jon létre a két elekt-
roda kozott, mely kivaloan alkalmas egyetlen, az adott fémmel megfelelGen kolcsonhato
molekula kontaktalasara. A molekula bekdtddését egy 1j csics megjelenése jelzi a hisztog-
ramban. Ezt szemlélteti a 2.8. abra: tiszta platinakontaktusokhoz hidrogénmolekulakat
eresztve a tiszta platinara jellemz§ cstics elttinik a hisztogramban, viszont megjelenik egy

nagyon éles csics a vezetGképesség-kvantumnal (barna hisztogram) [52|. A kovetkezd fe-
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2.9. dbra. Két benzolgydridbdl dllo, de kilonbozd oldalcsoportokkal elldtott molekuldk vezetdké-
pességének vizsgdlata arany elektroddk kézott. (a) A benzolgyidrik sikjai dltal bezdrt szogek a
kiilonbozé molekuldkra. (b) A kilonbozs molekuldk vezetdképesség-hisztogramgai. (¢) A moleku-

ldk vezetbképessége a benzolgytirik sikjai dltal bezdrt szig (cos®0) figguényében. [59].

jezetekben bemutatok specidlis mérési modszereket, melyekkel alatdmaszthato, hogy ezen
cstcs a platinaelektrodak kozé beépiils egyetlen hidrogénmolekuldn keresztiil torténd ve-
zetésnek felel meg (lasd 2.8. betétabra).

A vezetSképesség-hisztogramokkal nemcsak a nanokontaktusba beépiil6 egyszeri mole-
kuladk detektalhatok: manapsag a vezetSképességhisztogram-technika altaldnosan bevett
modszer egyedi, komplex szerves molekuldk vezetési tulajdonsigainak vizsgalatara. A
modszer erejét jol szemléltetik a 2.9. 4bran bemutatott eredmények: L. Venkataraman és
szerzGtarsai olyan molekulédkat vizsgéaltak, melyek alapvetGen két benzolgyiirtibsl allnak.
A benzolgytirikon talalhato kiillonb6z6 oldalesoportok segitségével kiilonbozs 6 szogt el-
fordulas allithato be a benzolgytrik sikja kozott [59]. Hisztogrammeérések alapjan az
egy sikba es6é benzolgytrik esetén a legnagyobb a vezet6képesség, és a szog valtoztatasa-
val a vezetSképesség cos? 0 szerint csokken. VezetSképességhisztogram-technikival szerves
molekuldkon tovabbi érdekes kérdésekre sikeriilt valaszt kapni, példaul molekulacsaladok
kiilonb6z6 hosszisagu tagjain végzett mérések alapjan megallapithatd, hogy egy bizonyos
hosszisagig a molekuldn keresztiili transzport koherens, és a vezetGképesség exponen-
cidlisan csokken a molekula hosszaval, egy bizonyos hossz utdn azonban a transzport
inkoherenssé valik, ami linearis hosszfiiggésben jelentkezik [60]. Tovabbi érdekes, és az
elmult években intenziven vizsgalt kérdés, hogy milyen kotGesoportok segitségével lehet a
legmegbizhatobban molekularis kontaktusokat létrehozni [61-63|. Napjaink egyik divatos
témaja a molekuldkban jelentkezé interferencia-jelenségek vizsgalata: egy uttoré kisérlet-
sorozat szerint két parhuzamosan kotott molekula vezetGképessége tobb mint kétszerese
az egyik ag vezet&képességének, ami a két iranyban haladé elektronhullam konstruktiv

interferenciajaval magyarazhato [64].
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2.3. A mezoszképikus PIN-kéd mérése

A vezetSképesség-hisztogramok kivaloan alkalmasak atomi és molekuléris nanovezeté-
kek karakterizalasara, hiszen a hisztogramban az adott anyagra, illetve molekulara spe-
cifikusan jellemz6 csicsok jelennek meg. Azonban a hisztogram énmagaban nagyon kor-
latozott informaciot szolgaltat a vizsgalt rendszerrdl. Példaul aranykontaktusok (2.1./b
abra) illetve platina-hidrogén kontaktusok (2.8. dbra, barna hisztogram) esetén joggal me-
riil fel a kérdés, hogy vezetSképesség-kvantumnal taldlhato éles hisztogramcesics valéban
egyetlen tokéletesen transzmittalo vezetési csatornat tiikkroz, vagy tobb részlegesen transz-
mittald csatorna egyiittes vezetésérdsl van szo, és a hisztogramcsiics kvantalt pozicidja csak
a véletlen miive. Ez a kérdés azért is alapvetSen fontos, mert elmeéleti varakozéasok alap-
jan két parhuzamos atomon, vagy két parhuzamos molekulan keresztiil folyé dram esetén
legalabb két nyitott vezetési csatornat varunk [65-68|. Ennek megfelelGen, ha kisérletileg
megmutathatd, hogy az emlitett hisztogramcsicsok egyetlen nyitott vezetési csatorna-
nak felelnek meg, az egy erGs érv amellett, hogy az &dram ténylegesen egyetlen atom,
vagy egyetlen molekula keresztmetszeti vezetéken keresztiil folyik. A vezetési csatornak
szaméanak vizsgalatara szamos, a mezoszkopikus fizika eszkoztarat felvonultato kisérleti

modszer alkalmazhato, ezeket mutatom be a koévetkezGkben.

2.3.1. Zajmérések

A legegyszeriibb példa a vezetGképesség idébeli fluktuacidjanak, azaz az dramzajnak
a mérése [69,70]. Az, hogy egy elektron 7T valoszintiséggel jut at egy szérocentrumon,
igazabol azt jelenti, hogy id6atlagban a transzmittalédott és a visszavert elektronok ara-
nya 7. Ha egyetlen elektron araméat tudnénk mérni, nyilvinvaléan vagy az egész elektron
athaladasat, vagy az egész elektron visszaverddését detektalndnk. Ennek kdszonhetGen az
aram a (2¢*/h)V Y T, varhato érték koriil egy véges szorast fog mutatni, ami egyszert
szamolds alapjan Y 7T,(1 — T,)-el aranyos [71,72]. Igy a zajmérés alapjan egyértelmien
eldonthets, hogy egyetlen tokéletesen transzmittalo, vagy tobb részlegesen transzmittald
csatornank van, hiszen az el6bbi esetben a zajstiriiség zérus, mig az utdébbi esetben véges
zajt tapasztalunk.

A 2.10. 4bra tiszta aranykontaktusokon végzett zajmérést mutat. Egyértelmiien meg-
allapithatd, hogy a vezetSképesség-kvantumnal a zajstirtiség zérusra csokken, azaz arany-
kontaktusokban az 1 Ggy-nal talalhato hisztogramestics egyetlen teljesen nyitott csatorna-
nak, azaz egyetlen atom atmérGji vezetéknek felel meg. Hasonl6an megallapithato, hogy a
hidrogénmolekulak hatasara jelentkezs cstcs (2.8. abra, barna hisztogram) szintén egyet-
len tokéletesen nyitott csatornanak felel meg [70], ami kizarja, hogy a cstics parhuzamos
molekulak egyiittes jarulékdbol adodna.

Zajmérések az elmult években is fontos szerepet toltottek be atomi és molekularis

kontaktusok vizsgalataban, példaul molekularis kontaktusok csatornaeloszlasanak meg-
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2.10. abra. Zagsiriség mérése killonbozd vezetdképességd arany atomi méretid kontaktusokon (fe-
kete pontok). A folytonos vonal az adott vezetdképességnél megengedett minimdlis zajsiriséget
mutatja, mely akkor valdsul meg, ha egy vezetési csatorndn kivil az dsszes csatorna vagy teljesen
nyitott (T, = 1), vagy teljesen zdrt (T, = 0), azaz a csatorndk egymds utdan nyinak ki, a mdso-
dik csatorna csak akkor kezd el kinyilni, ha az elsd mdr teljesen kinyilt, a harmadik pedig akkor,
amikor a mdsodik mdr teljesen kinyilt. A kisérleti adatok jol kévetik a csatorndk eqyenkénti kinyi-
ldsdnak modelljét. A vezetdképesség-hisztogram elsé csiicsdnak vezetSképességénél (G =~ 2¢2/h)
a zajsuriiség zérusra csokken, ami egyértelmiien bizonyitja, hogy az dram egyetlen tékéletesen

transzmittdld csatorndn keresztil folyik [69].

hatarozasaban [73-80].

2.3.2. VezetSképesség-fluktuaciok

A zajméréshez hasonl6 informaciot kaphatunk a vezetéképesség kvantuminterferencia-
korrekcidinak mérésébdl [55, 81]. A kontaktuson athalado elektronhullam a kontak-
tus utani szélesebb tartomanyban taladlhatd szorocentrumokon részlegesen visszaverddik,
majd a kontaktusba visszajutva megint reflektalodik, és az igy kialakul6 parcialis hullam
a direkt nyalabbal interferdl. A kontaktuson es6 fesziiltség valtoztatasaval az elektro-
nok hullamhosszat, és ezzel egyiitt az interferencia-feltételeket hangolhatjuk. Mivel sok
szordcentrum egyiittes hatasat vizsgaljuk, a hullaimhossz valtoztatasa a differencialis veze-
t6képességben egy véletlenszeri vezetGképesség-fluktuaciot okoz (2.1./c dbra). Ezt a fluk-
tuaciot egy adott kontaktuson tébbszér megmérve pontosan ugyanazt a gorbealakot kap-
juk, de egy mésik — hasonlo vezetGképességli — kontaktusra a vezetGképesség-fluktuaciok
alakja teljesen megvéltozik, hiszen méar méshol helyezkednek el a szér6centrumok. Meg-
mutathato, hogy a fluktuaciok atlagos amplitudoja > T2(1 — T,,) fiiggvény szerint fiigg
a transzmisszios valosziniiségektSl (ennek szemléltetése a 4. fejezetben, részletes szamo-
las pedig a [82] hivatkozasban taldlhato), azaz a zajhoz hasonloan egy darab tokéletesen

transzmittald csatorna esetén a vezetSképesség-fluktuaciok eltiinnek.
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2.11. abra. Aranykontaktusok vezetdképesség-hisztogramja (alul) és a vezetdképesség-fluktudciok
amplitiddja (felil) [81,82]. A wvezetdképesség-fluktudciok a vezetbképesség-kvantum egész szamii

tobbszdroseinél minimumokat mutatnak.

Kisérletileg a vezetGképesség-fluktuaciok amplitidojanak meghatérozasidhoz nincs
sziikség arra, hogy minden egyes kontaktus fesziiltség—aram-karakterisztikdjat megmér-
jik. Ha a kontaktusra adott egyenfesziiltséghez egy sin(wt) szerint valtozd fesziiltségi
jelet keveriink, akkor az w frekvencias meghajtésra adott 2w korfrekvencidju valaszjel jol
jellemzi a fesziiltség—aram-karakterisztika nemlinearitasanak a mértékét. Igy a kontaktus
szakadasa kdzben egyszerre mérhetjiik a linearis vezet&képességet, illetve a nemlinearitast
jellemz6 méasodik harmonikus valaszjelet. Ha az utobbinak kiszamoljuk a szorésnégyzetét
sok hasonl6 vezetSképességii kontaktusra, akkor pontosan a vezetGképesség-fluktuaciok
adott vezetSképességhez tartozod atlagos amplitidojat kapjuk meg.

A 2.11. abra egy leideni csoport mérési eredményeit mutatja [81, 82], melyen a
vezetGképesség-hiszogram mellet a vezetGképesség-fluktuaciok amplitudoja is lathato a
teljes vezetGképesség fiiggvényében tiszta arany nanokontaktusokra. Jol latszik, hogy a
vezetSképesség-fluktuiciok a vezetéképesség-kvantum egész szami t6bbszordseinél jelen-
tGsen lecsokkennek. Ez a zajméréseknél mar latottakhoz hasonléan annak felel meg, hogy
a vezetési csatorndk egyenként nyilnak ki, azaz az n-edik csatorna csak akkor kezd el
kiny{lni, ha az n — 1-edik mar teljesen kinyilt. Ebben az esetben n -2e%/h vezetSképesség-
értéknél az els6 n csatorna teljesen nyitott, a tobbi pedig teljesen zart, igy valoban a
vezetSképesség-fluktuiciok lecsokkenését varjuk.

Platina-hidrogén molekularis kontaktusok esetén elséként vezetGképesség-fluktuacio
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mérések bizonyitottak, hogy az 1Gy vezetSképességli molekularis konfiguracié valoban
egyetlen tokéletesen transzmittalod csatornaval rendelkezik [52], és a zajmérések csak ké-
s6bb szolgaltattak hasonlo eredményt [70].

Fontos megjegyezni egy lényeges kiilonbséget a két mérési modszer kozott: mig a
zajmérés egy adott kontaktus transzmisszios valoszintiségeirdl szolgaltat informéaciot a
>0 Tn(l — Ty,) értéket pontosan meghatarozva, addig a vezetéképességfluktuacio-mérés
sok ezer kontaktus statisztikai elemzésébdl allapitja meg > T,2(1 — T,,) vezetGképesség-
fiiggésének jellegét egy bizonytalan szorzofaktor erejéig. A zajmérések viszont sok idét,
és igy kiemelked$ mechanikai stabilitast igényelnek.

VezetSképesség-fluktuaciok vizsgalatdhoz kapcsolodo sajat eredményeimet a 4. és 5.

fejezetekben ismertetem.

2.3.3. Szupravezetd nanokontaktusok

Egy nanokontaktus vezetési csatornainak vizsgélatdhoz hasznos informéciét nyerhe-
tlink szupravezetd elektrodak alkalmazasaval is. Egy normal fém (N) és egy szupravezetd
(S) kozotti hataratmeneten — a szupravezetd energiarésnél kisebb fesziiltség esetén — csak
az Un. Andrejev-reflexié folyamatan keresztiil juthatnak at toltéshordozok. Ennek a lé-
nyege, hogy a hatarfeliilethez érkezé k hullaimszamu és 1 spint elektron magdval visz egy
masik, —k hulldmszamu és | spini elektront, és e két elektron egy Cooper-part alkotva
tavozik a szupravezetSben (2.12. dbra). Ez a folyamat formalisan annak felel meg, hogy
egy bejove elektron egy ellentétes spini lyukként reflektalodik a szupravezeté — normaél
féem hatarfeliileten, és az tn. Andrejev-reflektalodott lyuk a bejovs elektron id6tiikro-

« e,

hémérséklet esetén a szupravezeté — normal fém kontaktus vezet&képessége

20~ 2T
h (2="Tp)?

n

Gys = (2.7)

képlet szerint irhato [83]. Normal allapotban (a szupravezetést megsziintetve, vagy a
szupravezets energiarésnél lényegesen nagyobb fesziiltséget alkalmazva) a vezetGképesség
tovabbra is Gy = (2¢*/h) > T,

Abban az esetben, ha az Osszes nyitott csatorna teljesen nyitott (7 = 1) az NS kon-
taktus zérus fesziiltségnél vett vezetSképessége kétszeresre né a normal allapothoz képest
(Gns = 2Gx), ami annak felel meg, hogy az Osszes hatarfeliiletre érkezd elektron Andreev-
reflektalodik, és minden bejovs toltés esetén két elektrontoltés halad at a hatarfeliileten.
Egy egycsatornas 7 < 1 transzmisszi6ju alagitatmenet esetén viszont az NS kontaktus
vezetGképessége lényegesen lecsokken a normél allapothoz képest, hiszen az elébbi a két
dthalado t6ltés miatt az dtmeneti valoszintiség négyzetével (Gns ~ T?), mig az utobbi az

atmeneti valoszinitséggel (Gn ~ T) skalazodik.
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2.12. abra. Az Andrejev-reflexid folyamatdnak szemléltetése: eqy normdl fém és eqy szupravezetd

kézotti hatdrfelilletre érkezd k hulldmszdmai és 1 spind elektron egy mdsik, —k hulldmszdmai és |
spind elektronnal egyiitt lép dt a szupravezetébe eqy Cooper pdrt alkotva, azaz a bejévd elektron

az iddtikrézott pdlydan visszafelé halado lyukként reflektalodik a normdl oldalon [84].

Egy szupravezets — normal fém hataratmenet differencialis vezetéképessége tetszdleges
fesziiltségnél és homeérsékleten Blonder Tinkham és Klapwijk elmélete segitségével irhato le
|85], az an. BTK elmélet alapjan kapott elméleti gorbéket a 2.13./a abra szemlélteti. Egy
kisérletileg kialakitott normal — szupravezet6 pontkontaktus differencidlisvezetéképesség-
gorbéjének illesztésébsl megallapithaté a kontaktus transzmisszioja. Mig normél alla-
potban csupan a vezetGképességb6l nem tudjuk megmondani, hogy egy adott G 2 Gy
vezetGképességet par tokéletesen transzmittald vezetési csatorna, vagy pedig egy nagy
felilletd, azaz sok vezetési csatornaval rendelkezd, de kis transzmisszioju (7 < 1) alag-
utatmenet adja-e, addig egy szupravezets elektroda alkalmazasaval, az NS kontaktus
differencialisvezet6képesség-gorbéje alapjan ez egyértelmtien megallapithat6. Erre mu-
tatok példat a 10. fejezetben.

Erdemes megemliteni, hogy az Andrejev-visszaverédés 2.12. abran szemléltetett fo-
lyamata csak akkor miikédik, ha a normal fémben azonos mértékben talalhatok fel és le
spint elektronok, egy ferromégneses (F) fémben azonban ez nem teljesiil. Egy tokéle-
tes ferroméagnesben, azaz amikor csak fel spint elektronok talalhatok a Fermi-energianal
az Andrejev-visszaver§dés tiltott, azaz zérus fesziiltségnél és zérus hémérsékleten az FS
kontaktus vezet6képessége zérusra csokken. Egy tetszéleges ferromagnesben az aramot
felbonthatjuk fel illetve le spinii Aramkomponensre, I = IT 4+ I+, mely alapjan a toltés-
hordozok spinpolarizaci6jat

M-I

VT (2:8)

Pc

képlettel definidlhatjuk. Tokéletes transzmisszio (7 = 1) és zérus hdmérséklet esetén egy
F'S kontaktus zérus fesziiltségnél vett vezetSképessége egyszertien Gys(V = 0) = 2(1— FPp)
|87]. Tetszbleges transzmisszional a zérus fesziiltségnél vett vezetGképesség alapjan nem
tudunk kiilonbséget tenni egy rosszul transzmittaloé de polarizalatlan, illetve egy jol transz-
mittalo, de ersen spinpolarizalt kontaktus kozott. A teljes differencidlisvezetéképesség-
gorbe illesztése alapjan azonban T és Po értéke egyarant meghatarozhato [86,88,89]. A
legszembed6tlgbb kiilonbség abban jelentkezik, hogy nagy spinpolarizacié (Po &~ 1) esetén

az Andrejev-reflexio tiltott, azaz eV < A fesziiltségnél zérus vezetGképességet, eV > A
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2.13. 4dbra. (a) NS kontaktus differencidlisvezetéképesség-gorbéje a BTK elmélet alapjin [85]
zérus hémérséklet, zérus spinpolarizicid, és T = 1 (kék)ill. T = 0.1 (narancssdrga) transzmisszié
mellett. (b) Differencidlisvezetéképesség-gorbe zérus hémérséklet, tokéletes transzmisszié és Po =

0 (kék) ill. Pc =1 (narancssdrga) spinpolarizdcid mellett a mddositott BTK elmélet alapjdn [86].

esetén pedig kizarolag a normél vezetSképességet latjuk (2.13./b Abra narancssarga gorbe),
mig polarizatlan, de kis transzmisszioji nontaktus esetén eV 2> A fesziiltségnél a normal
vezetés mellett Andrejev-reflexio is jelentkezik, azaz eV ~ A koérnyékén a differenciélis
vezetGképesség lényegesen megnd a normél vezetSképességhez képest (2.13./a abra nan-
rancssarga gorbe). Ezt kihasznélva a 11. fejezetben nanométeres skalaju FS kontaktusok
spinpolarizaciojat vizsgalo sajat kisérleteket mutatok be.

A vizsgélt nanoszerkezet transzmisszios egyiitthatéirol még tobb informéciot nyerhe-
tiink, ha a vizsgalt nanokontaktust két szupravezetd elektroda kozé helyezziik. Fgy szup-
ravezetd alagutatmenet — azaz két szupravezetd elektroda kozotti T < 1 transzmisszios
valoszintiségi szorocentrum — fesziiltség—aram-karakterisztikaja jol ismert. Mivel a szup-
ravezetd energiarés alatti kvazirészecske allapotok mind betdltottek, ezért a bal oldalrol
indul6d kvéazirészecske csak tgy tud atjutni egy jobb oldali betoltetlen kvazirészecske al-
lapotba, ha az alagutazas kozben legaldbb az energiarésnek megfelel§ energiat nyer, azaz
ha eV > 2A (lasd 2.14. abra ‘le’ felirattu betét). Ennek megfelelGen a szupravezets alag-
utatmenet drama eV < 2A fesziiltség esetén zérus, eV > 2A fesziiltségnél pedig véges
értékre ugrik. (A kisérletben fesziiltséggeneratoros meghajtast alkalmazunk, és a zérus
fesziiltségnél tapasztalhato Josephson-aramtol eltekintiink.).

Nem tul kicsi transzmisszios valosziniiség esetén azonban magasabbrendi folyamatok
is elképzelhetGek (lasd 2.14. abra ‘2e’ és ‘3e’ feliratu betéteit). A bal oldalrol elindulo
kvazirészecske T valdszintiséggel atjut a szordécentrumon és eV energianyereség utan eléri
a jobb oldali szupravezetd elektrodat. Ott eV < 2A esetén Andrejev-reflektalodik, és az

igy keletkezd lyuk megint T valésziniiséggel, illetve a pozitiv toltés miatt eV energianye-
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2.14. abra. Két szupravezetd elekirdda kézdtti egycsatornds, T = 0.3 transzmisszids valdszintdségd
kontaktus fesziltség—dram-karakterisztikdja fesziltséggenerdtoros meghajtdasban (piros gorbe), il-
letve a 2A, 2A/2 és 2A/3 kiiszobfesziiltségek felett jelentkezd, egy, két és hdrom elektrontiltés

transzmisszidjdval jard folyamatok szemléltetése [84].

reséggel visszajut a bal oldali elektrodahoz. Ha a teljes energianyereség (2¢V/) nagyobb
a szupravezets energiarésnél (2A), akkor az Andrejev-reflektalodott lyuk egy energiarés
feletti betoltetlen allapotba érkezik, azaz ezen masodrendi, 72 valoszintségt folyamat
eV > 2A/2 esetén ad véges aramot. Hasonloan belathato, hogy egy n-ed rendd, 7"

valoszintiségi folyamat eV > 2A /n fesziiltség esetén ad véges dramot.

A fentiek alapjan megéllapithato, hogy tobbszoros Andrejev visszaverddéseknek ko-
szonhetden a két szupravezets kozé helyezett nanokontaktus I(V') gorbéjében éles strukti-
rak alakulnak ki a szupravezet6 tiltott sav tort részeinél (2.14. abra piros gorbe). Ezen tn.
subgap-strukturéak illesztésébdl a teljes mezoszkopikus PIN-kod meghatéarozhato [88,90).
A subgap-modszer segitségével sikeriilt kisérletileg is bizonyitani, hogy az egyatomos kon-
taktus nyitott csatorndinak a szama a vezetésben részt vevo elektronpalyak szamaval van
kapcsolatban [65,67]: p-fémek esetén (pl. Al, Sn, Pb) harom, d-fémek esetén (pl. Nb)
pedig 6t nyitott vezetési csatorna jarul hozza az egyatomos kontaktus vezet&képességéhez.

A subgap-moédszerrel végzett sajat méréseket a 7. fejezetben ismertetem.
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2.4. Inelasztikus gerjesztések vizsgalata

A Landauer-formula alapvetGen az elasztikus, azaz energiacserével nem jaréd szérodasi
folyamatokra jellemz§ transzmisszios valosziniiségek és a vezetSképesség kozott teremt
kapcsolatot. Vizsgaljuk meg egy egyszerd gondolatmenettel, hogy mi torténik akkor, ha
a kontaktusban az elektronok inelasztikus szérédast is szenvedhetnek, példaul a kontak-
tusba kotott molekulanak egy hw energiajia rezgési modusat gerjeszthetik. Az egyszeriiség
kedvéért tételezziink fel zérus h6mérsékletet, illetve azt, hogy a rezgési modus mindig alap-
allapotban van, azaz az elektronok csak gerjeszteni tudjak, energiat nem tudnak elnyelni
t6le. A kontaktusra fesziiltséget kapcsolva a bal oldali elektroda gy, a jobb oldali pedig po
kémiai potenciallal irhato le, ahol 3 — e = eV, Szamoljunk egyetlen vezetési csatornaval,
melyet egy idealis nanovezeték kozepén elhelyezett T atmeneti valdszintségl szorocent-
rummal modelleziink. A modellt, a szorécentrum két oldalan a kiilonb6z6 elektronal-
lapotok betoltottségi valoszintiségét, és a differencialis vezetSképesség fesziiltségfiiggését
a 2.15. 4bra szemlélteti. Ertelemszertien py kémiai potencialig a szorécentrum mindkét
oldalan az Osszes elektronallapot 1 valészintséggel betoltott. A szérdécentrum bal oldalan
a pozitiv k-val rendelkez6 (+k) allapotok 1 valoszintiséggel p; kémiai potencidlig betol-
tottek, mig a negativ hullamszamu (—k) allapotok R = 1 — T valoszintiséggel betsltottek
(1 és g kozdtt. A szérdcentrum jobb oldalan a —k allapotok us felett betoltetlenek, mig
a +k allapotok po és uy kozdtt T valoszintiséggel betoltottek. Ha kis perturbacioként
figyelembe vessziik az inelasztikus szorodasokat is, akkor olyan folyamatokat kell keres-
niink, melyeknél egy bejovs elektron Aw energiaveszteség mellett egy betoltetlen allapotba
szorodik. A végallapot csak po felett lehet betoltetlen, igy csak a ps + Aw és py energidk
kozotti eV — hw szélességli energiatartomanybol valaszthatunk kiindulé allapotokat, il-
letve eV < hw esetén az inelasztikus szoras nem lehetséges. Osszességében az inelasztikus
szorasok miatti dramkorrekcio eV < hw esetén zérus, eV > hw esetén pedig egy egyszeri

becsléssel
SI™ ~ (eV —hw) (1 =T)— (1 =R)) = (eV — hw) (1 —2T)

forméban irhato, ahol 1—7 annak a valoszintisége, hogy az elére szor6do (pozitiv aramkor-
rekciot ado) elektronok jobb oldali +k végallapota betdltetlen, mig 1 — R a visszaszorodo
elektronok bal oldali —k végallapotanak betoltetlenségi valosziniisége. Mindezek alapjan
a kontaktus differencialis vezetéképessége eV = hw-nal 1 — 2T -vel aranyosan valtozik,
azaz T > 0.5 esetén csokken, 7 < 0.5 esetén pedig n6, ahogy ezt a 2.15. abra bal, illetve
jobb oldala szemlélteti.

Ez a végletekig egyszertisitett modell meglep&en jol irja le az egyetlen molekulabol
allo kontaktusok inelasztikus gerjesztésit. A 2.16. dbra egy G ~ 1Gq vezetGképességii
platina-hidrogén kontaktus differencialis vezetSképességét mutatja a fesziiltség fiiggve-
nyében. A vezetGképesség V = 63.5mV fesziiltségnél valoban egy 1épcsdszert csokkenést

mutat, feltehetGen egy rezgési modus gerjesztése miatt. A vezetSképesség-valtozashoz
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2.15. abra. Inelasztikus szdrds vezetdképességre gyakorolt hatdsa egqy egyszerd modellrendszerben.
A két elektréddt egy egycsatornds kvantumuvezeték koti Ossze. A wezeték kizepén egy T transz-
misszids valdszintségl szérdcentrum (pl. molekuldris kontaktus) taldlhatd, melyen dthaladva az
elektron kis valdszintdséggel eqy hw energidju rezgési mddust is gerjeszthet. Alul kozépen a kii-
lonbdzd energidji és haladdsi irdnyi elektrondllapotok betéltdtiségi valdszinisége ldthatd a széro-
centrum bal, ill. jobb oldaldn. A nanovezetékre kapcsolt fesziltség miatt a két elekirdda kémia
potencidlja eltér, p1 — pa = eV. A bal, illetve jobb oldali dbra a differencidlis vezetdképesség

fesziiltségfiiggését szemlélteti T > 0.5, illetve T < 0.5 transzmisszids valdszinidség esetén.

tartozd ~ 63.5meV energia lényegesen magasabb, mint a platinaelektr6édak fononmodus-
ainak gerjesztési energiaja (=~ 10 — 20meV) [91], ami Gsszhangban van azzal, hogy a kis
tomegi hidrogénmolekulat gerjesztjiik. Erés bizonyitékot arra, hogy valéban egy rezgési
modus gerjesztését latjuk a kisérletben az izotop-effektus vizsgalata adhat: R.H.M. Smit
és szerzGtarsai mérései alapjan a hidrogénmolekulat Dy molekulaval lecserélve valoban a
tomegvaltozasnak megfelel6en valtozik a rezgési energia. Raadasul a HD molekuldk rez-
gési energidja a Hy és Dy molekulak rezgési energiai kozott van, ami erGs bizonyiték arra,

hogy valoban egy molekula rezgéseit latjuk, és nem disszocialt H vagy D atomokeét [52,92].

Kiilénb6z6 rezgési modusok gerjesztési energiai komplex szerves molekuldkon is meg-
hatarozhatok a fesziiltség—aram-karakterisztikdkbol, ebben az esetben 7 < 1 miatt a dif-
ferencidlis vezetGképesség valoban megnd ahogy eV a gerjesztési energia folé ng [93-97].
Ezt a hataresetet hivjak inelasztikus elektronalagutazasi spektroszkopianak, mig az el6bbi

T =~ 1 hatéaresetet pontkontaktus-spektroszkopianak.

Erdemes megemliteni, hogy a pozitiv, ill. negativ differencialis vezetsképesség valtozas

kozotti atmenet kisérletileg is kimutathato 7 & 0.5 transzmisszional [98,99].

A rezgési modusok mellett egyéb inelasztikus gerjesztések is megjelennek, a tapasztalat
szerint molekularis kontaktusok gyakran mutatnak negativ differencialis vezetGképességet
(2.1./e abra), mely egy erdsen kotott molekularis allapot tobb, gyengén kotott allapotba
valo gerjesztésével magyarazhato (lasd 6. fejezet).
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2.16. &bra. Platina-hidrogén kontaktus differencidlisvezetéképesség-gorbéje (felil) és annak fe-
sziltség szerinti derivdltja (alul). A differencidlis vezetdképesség £63.5mV fesziltség koril egy

lépcsbszerd csokkenést mutat, mely egy rezgési mddus gerjesztésére utal [52].

2.5. VezetSképesség-gorbék statisztikai vizsgalata

Az el6bbiekben ismertetett mddszerek hasznos informéciot szolgaltatnak a vizsgalt
atomi és molekularis kontaktusokrol, azonban alkalmazasuk specialis koriilményeket, el-
sGsorban alacsony hémérsékletet és kiemelkedd stabilitast igényel. Bizonyos molekularis
méréseknél az alacsonyhdmérsékleti mérések csak nagyon nehezen, vagy egyéltalan nem
valosithatoak meg, igy az informéacioszerzés alapvetd forrasa a vezet6képesség-gorbék vizs-
galata. A vezetGképesség-gorbék azonban lényegesen tobb informaciot tartalmaznak, mint
a beldliik készitett hisztogram, igy a vezetGképesség-gorbék megfelelGen megvalasztott
statisztikai analizisével a hisztogramon tidlmutat6 informéacié nyerhet6.

A vezetSképesség-hisztogramokon tdlmutatod vizsgalati modszerekre egy latvanyos
példa a vezetSképesség-gérbék platohosszisag-analizise, mely egyértelmi bizonyitékot
adott arra, hogy bizonyos anyagokban egy egyatomos kontaktus a tovabbi széthtizas hata-
sara nem szakad el, hanem akar 5-6 atom hossziisagi atomlancok keletkezhetnek [100,101].
A 2.17. abra bal oldalan arany nanovezetékek vezetGképesség-gorbéi lathatok. Elszakitott
kontaktus alagitaraménak mérése alapjan a mérérendszer kalibralhato, azaz a kontaktus
széthizasat kontrolald piezofesziiltség atvalthato valds elmozdulassa [102]. A.L Yanson

és szerzGtarsai megfigyelték, hogy a vezetGképesség-kvantum kornyékén talalhato utolséd
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2.17. abra. Bal oldal: arany nanokontaktus szakitisa kézben felvett vezetdképesség-gorbe. Az
utolsé, G = 1 Gy vezetdképességnél jelentkezé platé hosszisdga mintegy 20 A, ami lényegesen
nagyobb két szomszédos aranyatom tdvolsdgdndl. Jobb oldal: az utolsé, G = 1 Gy vezetdképesség-
nél jelentkezd platé hosszusdgdnak statisztikai eloszldsa 100000 vezetdképesség-girbe alapjdn. Az
ekvidisztdns, ~ 2.5 A tdvolsdgonként jelentkezé csicsok az atomi ldncképzédést demonstrdljdk,
a kilonbozd csicsok kilonbzd szdmi atomot tartalmazd lanc elszakaddsat jelzik. A betét eqy
atomldncot szemléltet [100].

vezetGképesség-platd hossza akar tobbszordse is lehet egy tipikus atom—atom-tavolsagnak,
igy ez a platé nehezen magyardzhaté egy egyatomos kontaktus elszakadasaval. Erde-
mes az utols6 platé hosszat statisztikailag vizsgalni, azaz felrajzolni a kiilonbo6z6 plato-
hossziisagok statisztikai eloszlaséat, az un. platohosszusag-hisztogramot (2.17. abra jobb
oldal). Arany nanovezetékek platohosszisag-hisztogramja ekvidisztans, 2.5 A tavolsagon-
ként cstcsokat mutat, ami arra utal, hogy egy egyatomos aranykontaktus nem szakad el,
hanem egy aranylanc keletkezik (2.17. abra betétje jobb oldalon), melyben két szomszédos
atom tavolsaga a platohossziisdg-hisztogram szomszédos csiicsainak téavolsagaval azono-
sithato [100]. Kés6bbi mérések megmutattak, hogy hasonlé atomi lancképzédés platina-,
illetve iridiumkontaktusokban is megfigyelhets; illetve hogy molekulak jelenléte kifejezet-
ten segitheti a lancképzddést [103,104], akar a kontaktusba két6dott molekulan keresztiil
is lehet lancot hazni [8,9]. Ezen teriileten végzett méréseinkrdl a 8. fejezetben szamolok
be részletesen.

Molekuléris kontaktusok vizsgéilata kapcsdn egy tovabbi hasznos vizsgalati modszer
keriilt bevezetésre, az tn. kétdimenzios vezetSképességgorbe-hisztogram [62,105], melyet
a 2.18. 4bran sajat, tiszta platina kontaktusokon végzett mérés segitségével szemléltetek.
A modszer lényege, hogy a vezetGképesség-gorbéket egy G referencia vezetGképesség-
értéknél Osszetoljuk, azaz minden vezetGképesség-gérbe elmozdulastengelyének ott lesz a
zéruspontja, ahol a goérbe metszi a G,er vezetGképességet (2.18./b adbra). Ezutan az Gsszes

gorbét felrajzoljuk egy abrara a vezetSképesség és az elmozdulas fliggvényében, és megsza-
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2.18. 4bra. Kétdimenzids vezetdképességgiorbe-hisztogramok készitése. (b): Tiszta platinakontak-
tusok vezetdképesség-gorbéi dsszetolva, azaz az elmozduldstengely zéruspontjdt oda tesszik, ahol
a gorbék a Gres vezetdképességet metszik. (c): Az dsszes vezetdképesség-gorbe alapjin felraj-
zolt kétdimenzids hisztogram az elmozdulds, illetve a vezetdképesség fiigguényében (ldsd szoveg).
A kétdimenzids hisztogramot o vezetdképesség-tengelyre vetitve o hagyomdnyos vezetdképesség-

hisztogramot kapjuk meg (a).

moljuk, hogy ezen abra kiilonb6zG pixeleiben az 0sszes gorbébdl egyiittvéve hany mérési
pont taldlhato. Az igy kapott kétdimenzios hisztogram (2.18./c abra) egyszerre szemlélteti
a tobb ezer vezetGképesség-gorbe atlagos viselkedését, illetve az atlagtol vett tipikus elté-
rését (szorasat). Természetesen a kétdimenzids hisztogramot a vezetGképesség-tengelyre
vetitve magit a vezetSképesség-hisztogramot kapjuk meg (2.18./a abra). Erdemes meg-
jegyezni, hogy platinakontaktusok kétdimenzids vezetSképességgorbe-hisztogramjaban is
latszik a 2.5 A elmozdulasnak megfelels periodicitas, mely az atomi lancképzédést jelzi
(2.18./c abra). A kétdimenzios vezetSképességgorbe-hisztogram napjainkban a molekula-
ris kontaktusok alapvetd vizsgalati modszerei kozé tartozik. Ezen modszer tovabbfejlesz-
téséhez kapcsolodo sajat eredményekrdl a 8. fejezetben szamolok be.

A 9. fejezetben egy tovabbi, sajat fejlesztést vizsgalati moédszert mutatok be, mely a
vezetGképesség-gorbék keresztkorrelacivanalizisén alapul (2.1./f dbra). A korrelaci6anali-
zis segitségével a kialakuld atomi konfiguraciok egyméshoz valo viszonyéat lehet vizsgalni,
példaul megallapithato, hogy két atomi konfiguracio egyiitt szeret-e kialakulni, vagy el-

lenkezGleg, az egyik konfigurécio kialakulasa kizarja a masik konfiguracioét.

2.6. Tovabbi kisérleti modszerek

A fentiekben 6sszefoglalt mérési eljarasok mellett még szamos modszer all rendelke-
zésre atomi és molekuléaris kontaktusok vizsgélatéra, melyekrsl kivald Gsszefoglalast ad

a Molecular Electronics, An Introduction to Theory and Ezperiment cim konyv [38], il-
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letve a Single-molecule junctions beyond electronic transport cimi Gsszefoglald cikk [39],

igy csak roviden térek ki a legfontosabb iranyokra:

e Molekularis nanokontaktusok vizsgalatanal egyre altalanosabban elterjedt modszer
az erG és a vezetdképesség egyiittes mérése, mely sokkal teljesebb képet ad az
egymolekulas kontaktusok viselkedésérél, mint az egyszeri vezet&képesség-mérések
[51,106-111], [12].

e Molekularis kontaktusoknal tipikusan a legmagasabb betoltott molekulapalya
(HOMO) illetve a legalacsonyabb betéltetlen molekulapalya (LUMO) kézotti ener-
giarésen belil taldlhato az elektrodak Fermi-energidja. A transzport jellegének
vizsgélata szempontjabol alapvetd jelentGségiiek a termofesziiltség mérések, hiszen
a termofesziiltség a transzmisszids egyiitthato energia szerinti derivaltjaval aranyos
(S ~ =0T (¢)/0¢l.,.), igy a termofesziiltség elGjelébs]l megallapithato, hogy a transz-
port alapvetGen a HOMO vagy a LUMO allapoton keresztiil torténik-e [112-117].

e Napjainkban egyre elterjedtebbek a molekularis nanokontaktusok optikai vizsgéla-
tai. A nanokontaktusban kialakul6 feliileti plazmonok sok nagysigrenddel felerd-
sithetik a kontaktusba kotott molekulak Raman-jelét, igy realis lehetGség az, hogy
egyedi molekulakon lehessen Raman-spektroszkopiai méréseket végezni [118-123).
Szintén egy érdekes lehetdség két allapot kozott fénnyel kapcsolhatd molekuldk vizs-
galata [124-128|.

e gy kiilon kutatasi teriilet az egyedi molekulakbdl készitett egyelektron-
tranzisztorok (kvantumpottyok) vizsgalata, melyekben a molekula toltésallapota
egy kapuelektroda segitségével hangolhato [129-136|. Ezen haromterminélos elren-
dezések olyan kisérleteket tesznek lehet6vé, mint egy egyedi magneses molekula

spinallapoténak valtoztatasa a kapuelektroda potencialjanak segitségével [136].
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3. fejezet

Atomi méreti kontaktusok
létrehozasara alkalmas mérorendszerek

fejlesztése

Ebben a fejezetben azokat a sajat fejlesztésti mérérendszereket ismertetem, melyek le-
het6vé tették a késGbbiekben targyalt kisérletek elvégzését. ElGszor az altalunk is hasznalt
mechanikusan szabalyozhaté torékontaktus (Mechanically Controllable Break Junction,
MCBJ) technika alapjait mutatom be, illetve azt a két sajat tervezésti mérérendszert,
mellyel ezen elv alapjan lehet atomi méret kontaktusokat létrehozni. Kiilén kitérek a
molekulak kontaktalaséra kifejlesztett mérérendszeriink bemutatasara. Ezutan hetero-
kontaktusok létrehozasara fejlesztett mérdrendszereinket ismertetem, melyekkel két kii-
16nb6z6 anyag kozott is létrehozhatdé nanométeres skalajiu kontaktus egy pasztazod alag-
utmikroszkophoz hasonlé tid—minta-elrendezésben, alacsony és szobah&mérsékleten egy-
arant. Végiil egy jelenleg is folyamatban 1év6 fejlesztésre térek ki, melynek keretében egy
kombinélt alacsonyhémérsékleti pasztazo alagutmikroszkop — atomers-mikroszkop rend-

szert épitiink.

3.1. Atomi méretii kontaktusok létrehozasa MCBJ

technikaval

Atomi méretd nanovezetékek tanulményozasahoz egy olyan eszkézre van sziikség,
amellyel egy egyetlen vagy par atombol 4ll6 kontaktus hosszii id6n keresztiil stabilan tart-
hato. Erre a célra kivaléan alkalmas az Gn. mechanikusan szabélyozhat6 torékontaktus-
technika [41]. Ez a modszer is egy fémszal szétszakitasan alapul, azonban ez egy specialis
elrendezésben torténik.

A fémszalat két ragasztopotty segitségével egy laprugo tetejére rogzitjiik, és a két rog-

zitési pont kozott egy penge segitségével elvékonyitjuk. Ezutdn a laprugot behelyezziik
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3.1. abra. Bal oldalon az MCBJ technika elve lathato. Egy laprugdra rogzitett fémszdlat szaki-
tunk el a laprugé piezomozgatéval, ill. differencidlis csavarral térténd hajlitdsa segitségével. Jobb
oldalon a laprugdra rogzitett minta részleter ldthatok. Két ragasztopotiyel onpadkdk tetejére rog-
zitjiik a nagytisztasdgu fémszdalat. A két régzitési pont kéz0tt eqy penge segitségével bevékonyitjuk

a szdlat.

egy mintatartoba, mely a rugo két végét megtamasztja, kozépen pedig egy tengely segit-
ségével hajlithatjuk a rugot (3.1. abra). Egyszerid szamolassal megmutathato, hogy ha
a rugd kozepét Ax elmozduléssal megnyomjuk, akkor a két ragasztasi pont kozott a két
elektrodat csak Az-nél lényegesen kisebb mértékben (Az) tavolitjuk el egyméshoz képest.
A fenti modszer szerint kézzel el6készitett mintak esetén mintegy Az /Az = 100-as attétel
érhetd el. Ezen elvnek koszonhetGen a mérérendszerben keletkezs tetszéleges mechanikai
deformaécio, hétagulas vagy rezgés a fémszal két oldaldnak elmozdulasaban csak jelentGsen

csOkkentett mértékben jelenik meg.

A laprugét egy mechanikus csavarszerkezet segitségével meghajlitva szakitjuk el a fém-
szalat, majd ezutan egy piezomozgato segitségével tudjuk finoman hangolni az elektrodak
tavolsagat. Ezen modszer segitségével egy kiemelkedd stabilitast mérGrendszert lehet 1ét-
rehozni, melyben az elektrodédk tavolsdga egy pasztazo alagttmikroszkopnal lényegesen
pontosabban stabilan tarthatd. A stabilitas tovabb novelhets, ha az egész mérérend-
szert folyékonyhélium-kornyezetbe helyezziik. A folyékonyhélium-fiirdében a mérérend-
szer egy nagyon stabil, a hélium forraspontjanak megfelel§ hémérsékleten tarthato, igy
kevésbé kell szamitani h&tagulashol adodo elmozdulédsokra, melyek alacsony hémérsék-
leten amugy is lényegesen kisebbek a hGtagulasi egyiitthato jelentés hémérsékletfiiggése
miatt. A folyékonyhélium-kérnyezetnek tovabbi el6nye, hogy ilyen alacsony hémérsékle-
ten minden méas gaz megfagy, igy a mérérendszert egy vakuumtérbe helyezve az ultranagy

vakuumot (UHV) biztosité berendezéseknél is 1ényegesen tisztabb kornyezet hozhato létre.
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3.2. abra. (a): A PhD tevékenységem sordn készilt MCBJ mérérendszer fényképei és szamitdgé-
pes modellje. (b): Az elektrédatdvolsdg kalibricidja és a mérdrendszer stabilitdsdnak mérése az

alagitdram exponencidlis vdltozdsdnak segitségével.

Mivel a mintat in-situ ebben a tiszta kornyezetben szakitjuk el, nem kell aggédni a frissen
szakitott feliiletek elszennyezGdése miatt.

Doktori munkédm jelentGs részét képezte egy, a fenti elven alapulé mérérendszer fej-
lesztése [137]. Az elkésziilt mérdrendszer fényképei illetve CAD szoftverrel késziilt tervei
a 3.2./a abran lathatok.

A meérdrendszer stabilitasat a 3.2./b adbra szemlélteti, melyen egy szétszakitott kontak-
tus két oldala kozott folyo kvantummechanikai alagataram latszik a piezofesziiltség fiigg-
vényében. Jol lathato, hogy a varakozasnak megfelelGen az alagtitaram exponencialisan
csokkend fiiggvénye az elektrodék tavolsaganak. Az exponencidlis csokkenés meredeksé-
gét az elektron toltése és tomege, illetve az adott fémre jellemz6 kilépési munka hatarozza
meg. Kiszamolhato, hogy aranyelektrodak esetén, vakuumban az alagataram egy nagy-
sagrenddel torténs megvaltozasa mintegy 1A elmozdulasnak felel meg. Ez alapjan a
piezofesziiltség rogzitett értéke mellett megmeérhetd az elektrodék relativ elmozdulasa az
id6 fliggvényében. Az dbran lathaté mérés szerint tiz perces idGskalan az elektrodék tavol-
saga csak par pikométerrel, azaz egy tipikus atom-atom tavolsag kevesebb, mint egyszazad
részével valtozott.

Erdemes megemliteni, hogy a 3.2./b abran szemléltetett kiemelkedd stabilitds csak
alacsony hémérékleten érheté el, azonban a vezetéképesség-hisztogramok szobahdmérsék-
leten is tanulményozhatok. Ezt kihasznalva a kozelmultban egy egyszert, demonstracios

célu torGkontaktus eszkozt is fejlesztettiink, mellyel a 1épcsGzetes vezetGképesség-gorbéken
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keresztiil az anyag atomi felépitése demonstralhato, illetve a tavolsdggal exponencialisan

valtozé alagiataram szemléltethets.

3.2. Molekulak adagolasara alkalmas mérérendszer fej-

lesztése

Doktori fokozatom megszerzése utan az MCBJ mérérendszer tovabbfejlesztésén dol-
goztunk azzal a céllal, hogy lehetdség nyiljon molekuldk kontrolldlt adagolasara, és mo-
lekularis kontaktusok vizsgélatara. Ezen cél érdekében egy 1j mérérendszert fejlesztet-
tiink [138,139], melyben a mechanikai mozgatés is egy ujszerd elv alapjan torténik. Az
elrendezés elve a 3.3. abran lathato. A laprugd két szélét egy ,,U” keresztmetszeti tartod
tamasztja ald, mely egy piezokeramia segitségével mozgathatd. A laprugd kozepét a masik
oldalrél egy ives elem nyomja, mely egy masik laprugon keresztiil csatlakozik a mintatarto
testéhez. Ez az elem egy kiipos tengely segitségével mozgathato, melyet egy finommenet-
tel tudunk ki, illetve betekerni. A kiup sugara a 25 mm-es hossza mentén 2.5 mm-t né, a
finommenet menetemelkedése pedig 0.5 mm, igy a tengely 1 fokos elforditasa kdzben a min-
tat rogzit6 laprugd koézepe mintegy 140 nm-el mozdul el. A finom mechanikai mozgatasra
azért van sziikség, mert a piezomozgat6é maximalis elmozdulasa alacsony hémérsékleten
kevesebb, mint 1 um, igy a mechanikai mozgatassal is 1 ym-nél jelentésen jobb felbontast
kell elérni. A mintatarté ,als6” része egy indium tomitésti vakuumsapkaval lezarhato,
és folyékony héliumba helyezhets. A héliumba helyezett mintateret négy csé koti ssze a
fels6 résszel, ahol az elektromos atvezetések, a vikuumcsapok, illetve a tengely forgatofeje
talalhat6. Az egyik cs6ben a tengely, a masikban a piezo vezetékei, a harmadikban pedig
a mintavezetékek jutnak el az also részbe. A negyedik cs6ben egy belsé cs6 helyezkedik el,
mely egy thermocoax flit6szal segitségével fiithets. Ez a filithet6 csé szolgal a molekulak
adagolaséara, hiszen 4.2 K-nél jelentGsen magasabb fagyaspontu gézok fiités nélkiil nem
tudnénak eljutni a mintahoz. A fiithet6 csé végén egy lyuk talalhatd, mely a minta felé
irdnyitja a leérkezd molekuldkat. A minta és a lyuk kozott egy elektroméagnes segitségével
nyithato rést helyeztiink el, mellyel a minta elzarhaté a kapillaristol akkor, amikor éppen
nem engediink be molekulékat (3.3. abra). Ez a zarhato rés segit kikiisz6bolni azt, hogy
nemkivant molekuldk jussanak a kontaktushoz.

A mintatarté egy vakuumrendszerhez kapcsolodik, melyen keresztiil a molekuldkat a
mintatérbe adagolhatjuk. A vakuumrendszer fényképét a 3.3. dbra mutatja. A viku-
umrendszeren keresztiil egy turbomolekularis szivattyt segitségével szivjuk mind a minta
vakuumterét, mind kozvetleniil a fiithet6 csdvet. A molekulaadagold csé szivasa egy va-
kuumcsap segitségével ledllithato, és ekkor egy nagytisztasagi tartalybol egy elektromég-
nessel szabalyozhato tiszelepen keresztiil juttathatunk molekulakat a fiithets csovon ke-

resztiil a mintdhoz. Ezen molekulaadagold rendszer segitségével vizsgaltuk szénmonoxid
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3.3. dbra. Jobb oldalon a molekulaadagoldsra is alkalmas, PhD tevékenységem dta épitett MCBJ
mérdrendszer szamitdgépes modellje ldtszik. Bal oldalon a folyékonyhélium-tdroldba helyezett mé-
rérendszer, illetve a hozzd kapcsolddo vikuumrendszer fényképe ldthatd. Az alsd dbra a fithetd

csd végét és a mintdt elvdlasztd, elektromdgnes segitségével nyithatd rést szemlélteti.

molekuldk és platina-, illetve eziistkontaktusok kolesonhatasat (8. és 9. fejezet). Hidrogén-
molekuldk és féemelektrodak kolesonhatasanak vizsgalatahoz (5., 6., 7. és 8. fejezet) nem
feltétleniil sziikséges a molekulaadagold rendszer, hiszen a hidrogén 4.2 K hémérsékleten

is véges géznyomassal rendelkezik, igy fiithet6 csé nélkiil is eljuttathaté a mintdhoz.

Bizonyos méréseket (példaul a 7. fejezetben ismertetett szupravezets subgap-strukttra
méréseket) kifejezetten alacsony zajszint mellett kell elvégezni, hiszen a mintahoz lejutod
(akar radio vagy mikrohullamu frekvenciaju) zavar6 jelek a mintara adott fesziiltséghez
hozzaadodnak, igy a vizsgalt nemlineéris jelenségeket konnyen elmossak a fesziiltség—
aram-karakterisztikdban. Ezen jelek kikiiszobolése érdekében kifejezetten fontos a mé-
rérendszer megfelel§ arnyékolasa, és a megfelel6 zajsziirési technikédk alkalmazasa. Ezen

célt szolgaljak a mintahoz kozel elhelyezett passziv RC alulatereszté szlirék, melyek ala-
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csonyabb frekvencidkon effektiv zajsziirést biztositanak, a mikrohullami frekvencidk felé
haladva azonban méar elkezdenek atvezetni. Tovabbi zajsziirést lehet elérni a mintahoz le-
mend vezetékek megfelels megvalasztasaval. A mintatartonkban egy Lake Shore gyartma-
nyu foszforbronzbol késziilt csavart érparu vezetéket hasznalunk. A csavart érpar elénye,
hogy a két vezeték kozott nem tud jelentGs magneses fluxus keletkezni, igy a magneses
indukcioval keletkezd zajok effektiven kikiiszobolhetSk. Ezen kiviil a viszonylag nagy el-
lenalldsa és a két vezeték egymas kozotti kapacitasa egy olyan alulatereszt6 RC sziir6t
alkot, mely a drot két vége kozotti nagy tavolsdgnak koszénhetGen mikrohullamu frek-
vencidkon sem vezet at. A csavartérpar-vezeték egy kiilén rozsdamentes cs6ben jut el a
mintéhoz, igy az egyéb vezetékektdl (példaul piezo- vagy hémérdvezetékek) elhanyagol-
hato az athallas. Ezen elrendezés segitségével mintegy 70 pV-os zajszintet sikeriilt elérni

4.2K-es hémérsékleten.

3.3. Heterokontaktusok létrehozasara alkalmas mérdé-

rendszerek fejlesztése

Az MCBJ technikival végzett méréseknél nagy elény a kiemelked§ stabilitas, illetve a
frissen szakitott feliiletek, melyek a kriogenikus vakuumban hosszt idén keresztiil stabilan
tarthatok. Ugyanez azonban korlatozast is jelent, hiszen az in-situ szakitas miatt csak
két azonos anyagi elektroda kozott végezhetiink méréseket. Szamos jelenség vizsgalata-
nal hasznos lehet kiilonboz6 anyaghol késziilt elektrodak alkalmazasa. Erre mutat egy
példat a 11. fejezet, melyben szupravezetd tiik és ferromagneses mintak kozotti nanokon-
taktusokon végzett méréseinket ismertetem. Ez a modszer lehet&séget nytjt a ferroméag-
neses rendszerekben kialakulo spinpolarizacié lokélis, nanométeres skaladju vizsgéalatara.
Ugyancsak érdekes teriilet két kiilonb6z6 anyag kozott kialakitott ionos vezetd rétegekben
tapasztalhato kapcsolasi folyamatok vizsgalata (10. fejezet), melynek segitségével memo-
riaelemként miikodé nanokontaktusok hozhatok létre. Ezen jelenségek vizsgalatahoz — az
MCBJ technikaval szerzett tapasztalatok alapjan — egy heterokontaktusok létrehozasara
alkalmas mérdrendszert épitettiink [140], melynek segitségével egy tii és egy minta kozott
hozhatok létre nagystabilitast, akar atomi méretd kontaktusok.

Els6 lépésként egy alacsonyhémeérsékleti mérésekre alkalmas mérérendszert fejlesztet-
tiink, melynek szamitogépes modelljét és fényképét a 3.4. dbra szemlélteti. A mérs-
rendszer elrendezése a 3.3. abran bemutatott MCBJ mérGrendszer elvét koveti, azzal a
kiilonbséggel, hogy a kiupos tengely kozvetleniil a tiiként hasznalt elektrédat mozgatja,
a mintaként hasznalt elektroda pedig a piezomozgatd tetején keriil elhelyezésre. Ennél a
mérérendszernél egy haromdimenzids mozgatést lehet6vé tevs piezoegységet hasznélunk,
mely a kontaktus kialakitasahoz sziikséges z-iranyt mozgatis mellett lehetévé teszi, hogy

a nanokontaktust a mintafeliilet kiilonb6z6 pontjain hozzuk létre. Ezen mérdrendszerrel
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3.4. abra. Alacsonyhdmérsékleti heterokontaktusok létrehozdsdra alkalmas mérdrendszer szami-
tégépes modellje és fényképe. (a): Az egész mintatartd szamitdgépes modellje. (b)/(c): A minta-
tarté szobahdmérsékleti / alacsony hémérsékleti része kinagyitva. (d): Az alacsonyhémérsékleti
mérdfej fényképe. A kipos tengely felsé része eqy finommenettel, alsé része pedig eqy henge-
res meguezetéssel kapcsoldodik a mintatarto testéhez. A kip eqy laprugd végén elhelyezett elemet

mozgat, melyhez a tdt rogzitjik. A minta a 3D piezomozgatd felsd lapjdan keril elhelyezésre.

végeztiik el a 10. és 11. fejezetekben ismertetett alacsonyhémérsékleti méréseket.

A kozelmultban fejlesztettiink egy szobahdmérsékleti heterokontaktusok létrehozasara
alkalmas mérdrendszert is (3.5. abra) [141]|. Ezen mérdrendszernél az elsédleges cél a ma-
gasfokd mechanikai stabilitas, és a nagyfrekvenciis méréseket lehetévé tevs csatlakozasok
kialakitasa volt. A durva mozgatashoz egy Attocube ANPz101 tipusa inerciélis elven mii-
kodé piezomozgatdt hasznalunk, a finom mozgatashoz pedig egy Piezo Jena MicroTritor
67757 tipust haromdimenziés elmozdulasra alkalmas piezoegységet . A mintatarto piezo-
mozgatokat tartalmazo egysége egy sdrgaréz tombbél készitett vakuumtérbe helyezhets.
A tihoz és mintdhoz vakuumatvezetéseken keresztiil SMA csatlakozokkal ellatott semiri-
gid koaxialis kibelek vezetnek, melyek lehetévé teszik ns-os iddskalaji mérések elvégzeé-
sét [14]. Ezen mérérendszert hasznaltuk a 10. fejezetben ismertetett szobahémérsékleti

mérésekhez.
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3.5. dbra. Szobahdmérsékleti heterokontaktusok létrehozdsdra alkalmas mérdrendszer fényképe.
(a): Rezgésmentesitd asztalra, illetve hangszigeteld dobozba helyezett mintatarts. (b): A minta-
tarto felépitése: a sdrgaréz vikuumtérbe becsiusztathatd egységben taldlhatd o durva elmozduldsokra
(< 5mm) haszndlt inercidlis piezo, és a finom poziciondldsra (< 10 um) haszndlt, haromdimen-
2108 elmozduldst lehetdvé tevd piezomozgatd. Az utdbbi tetejére helyezzik a mintdt, illetve az

eqység felsd részében, kdzvetleniil az SMA csatlakozds alatt rogzitheld a td.

3.4. Kombinalt STM—-AFM-mérdérendszer fejlesztése

A fentiekben ismertetett sajat fejlesztésti mérdrendszerekkel szerzett tapasztala-
tok alapjan a kozelmultban egy nagyobb szabasu fejlesztésbe kezdtiink, melynek a
f6 célja egy alacsonyhémeérsékleti kombinalt STM—-AFM-mérérendszer épitése, mellyel
atomerdmikroszkop-iizemmodban nanodramkorok kiilonbozé épitGelemei beazonositha-
tok, majd péasztazoalagitmikroszkop-iizemmodban lokalis méréseket végezhetiink, példal
a 11. fejezetben ismertetett modon egy ferroméagneses hibrid nanoszerkezet lokélis spinpo-
larizaciojat vizsgalhatjuk Andrejev-spektroszkopiaval. Az eddigiekben elkésziilt egy szo-
bahémérsékleti prototipus eszkoz (3.6. abra), mellyel STM-iizemmodban sikeriilt atomi
felbontést elérni (3.7./a-b abra), AFM-iizemmodban pedig elektronsugar-litografiaval ké-
sziilt nanoszerkezetet felbontani (3.7./d 4bra). STM-iizemmodban a topografiamérése-
ket GXSM (Gnome X Scanning Microscopy) nyilt forraskodu vezérlészoftverrel végezziik,
mely SoftDb MK2-A810 tipusi vezérlGelektronikdhoz csatlakozik. Az AFM méréseket
kvarcorakban hasznélt hangvilla alaka kvarcoszcillatorral végezziik (3.6./e abra), mely-

nek egyik agara ragasztjuk a mérésnél hasznélt fémtidt. A t és a minta kdlcsonhata-
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3.6. abra. (a-c): Sajdt fejlesztési szobahémérsékleti STM-AFM-mérdrendszer fényképei. (d):
A mérdfej szamitogépes modellje. A durva kozelitéshez Attocube ANPx51 tipusi inercidlis elven
mikodd piezomozgatdt, a pdsztizdshoz (X-Y, illetve Z irdnyi finommozgatdshoz) pedig Physik
Instrumente (P1) PICA-shear tipusi, nyiréiranyban mozgo piezokerdmidkbol ragasztott, sajdt
osszedllitasu piezomozgatdkat haszndlunk. (e): AFM-izemmdd haszndlatdndl az STM-tit eqy

nydklapra felragasztott hangvilla alaki kvarcoszcilldtor szabad dgdra régzitjik egy ragasztopétiyel.

sanak koszonhetGen a kvarcoszcillator rezonanciafrekvenciaja elhangolodik, igy az AFM-
miitkodéséhez sziikséges erémérés pusztan elektronikus tdton, egy Nanonis OC4 tipusiu
oszcillatorvezérl-egységgel elvégezhetd [142].

A kozelmilban a 3.4. abran bemutatott alacsonyhémérsékleti mintatarté modosita-
saval, illetve az elébbiekben ismertetett STM szabalyozé elektronika segitségével sikeriilt
alacsonhdmeérsékleten is pasztazo alagitmikroszkop iizemmodban topografiaméréseket vé-

gezni.

39



dc_885_14

— . ]

R = 201.5 nm (d) —— e
150.0 150.0
1000 LL 100.0
<
50.0 50.0
0.0 i

3.7. abra. (a-b): Atomi felbontdsi kép grafit (HOPG) minta feliletérdl. (c-d) Elektronsugdr-
litogrifiaval készitett csikrendszer képe STM- illetve AFM-iizemmddban.
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4. fejezet

Kvantuminterferencia-jelenségek

vizsgalata

A 2.1./a dbran mar talalkozhattunk vezetSképesség-gorbékkel, melyek a vezetképes-
ség lépcstzetes valtozdsat mutatjak a kontaktus széthiuzasa kozben. A vezetGképesség,
és a kontaktusban ébredd erd egyideji mérése (2.7. abra) egyértelmi bizonyitékot adott
arra, hogy a vezetGképesség-gorbéken lathato lapos platok a kontaktus rugalmas megnyj-
tasanak felelnek meg, a hirtelen ugrasok pedig atomi atrendezédéseket tiikroznek [51].
A jelen fejezetben ismertetett kutatasaink {6 célja a vezetSképesség-gorbéken megjelend
platok finomszerkezetének a vizsgalata volt. A 4.1./a abra szemléltet egy aranykontaktu-
son felvett, kinagyitott vezetGképesség-platot. Jol lathato, hogy az atlagos G = 0.84 Gy
vezetGképesség koriil par szazalékos oszcillacio tapasztalhato. Ezen oszcillacié természet-
szertileg szarmazhat a szomszédos atomok kozotti atfedés finom részleteinek valtozasabol
a kontaktus széthuzasa kozben. Azonban az oszcillaciok eredete lehet a 2.3.2. fejezetben
mar réviden ismertetett kvantuminterferencia-jelenség is.

A kvantuminterferencia-jelenség alapelvét a 4.1./b abra szemlélteti. A kontaktuson
athalado elektronhullam a kontaktus uténi diffaziv tartomanyban visszaverédik, majd
a kontaktuson 1jbol reflektalodik. Az igy kialakul6é parcidlis hullim a direkt nyalabbal
interferal, és ennek megfelelGen befolyasolja a vezetSképességet. Egy valos kontaktusban
szamos szennyezd talalhato, igy a vezetSképesség interferencia-korrekcioja szamos parcialis
hullam 6sszegébdl adodik Ossze.

Ezt a jelenséget egy egyszertd, egycsatornas kontaktust feltételez6 modellel szemléltet-
hetjiik. Jeloljiik a direkt nyalab transzmissziojat leir6 komplex amplitudot tp-al; mig a
diffaziv tartomanybol, majd a kontaktushol visszavert parcidlis hullam komplex ampliti-
dojat e*lilrg|laj|e® - to-al. Az els§ exponencialis tag az L; hossztisdgu trajektoria mentén
vett szabad terjedés fazisat irja le, a; a diffuziv tartomanybol vett visszaver6dés komplex
amplitidoja egy adott j trajektoria mentén, ry a kontaktuson vett visszaverddés komplex
amplitudoja, a masodik exponencidlis tag pedig a; és ry egylittes fazisat tartalmazza. A

direkt nyalab transzmisszios valoszintisége, a difftiziv tartomanyban a reflexié valoszint-
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4.1. abra. (a): Arany nanokontaktus szakitdsa kozben felvett vezetdképesség-gorbe, illetve az
utolsd platé finomszerkezetét mutats kinagyitott részlet. (b): Atomi méretd kontaktusokban ta-
pasztalhato kvantuminterferencia-jelenség alapja: a kontaktuson dtjuto elektronhulldm egy része
visszaverddik az elektréda tdvolabbi tartomdnydban taldlhato szdérécentrumokon, majd a kontak-
tuson ujbol visszaverddik. Az igy kialakuld parcidlis hulldm interferdl o direkt nyaldbbal, mely a

vezetdképesség megudltozdsdhoz vezet [1].

sége, illetve a kontaktuson torténd reflexio valoszintisége To = [to|?, A; = |a;|?, illetve
Ro = |ro|?> = 1 — To. Els6 rendben csak a direkt nyalab és a kiilonboz6 j trajektoriakhoz
tartozo parcialis hullamok interferencidjat vessziik figyelembe, a kiilonb6z6 visszaszort
nyalabok kozotti interferenciat elhanyagoljuk. Egyszert szamolas utan az eredd transz-

misszios valosziniiség:
T(2,V)="To(2) + 2To(2)v/1 — To(2 Z\/ cos{(kp—i-hV)L —l—(/ﬁj} (4.1)

A kontaktus eredd transzmisszioja (7 (z,V)) fiigg az elektrodak tavolsagatol (z), il-
letve a kontaktusra adott fesziiltségtsl (V). A kontaktus differenciélis vezetGképessé-
gét G(z,V) = (2¢%/h)T(2,V) képlettel szamoljuk. A kontaktus szik kornyezetére jel-
lemz6 transzmisszios valosziniiség (To(z)) elméleti szamitasok alapjan csak gyengén ener-
giafiiggd, jelentGsebb energiafiiggést csak tobb elektronvoltos skalan varunk |[143, 144],
igy 7o fesziiltségfiiggését elhanyagoljuk. A szomszédos atomok kozotti atfedés valtoza-
sabol azonban egy egyértelmd z-fiiggés adodik. Ezen csupasz Ty transzmissziot oltoz-
tetik fel a kvantuminterferencia-korrekciok, melyek a kontaktus atmérdgjénél lényegesen
nagyobb tartomanybol szarmaznak. Mivel a kontaktus differencidlis vezetSképességét
mérjiik, csak az eV energidhoz tartozé elektronok adnak jarulékot, igy a relevans hullam-
szamot kp + eV/(hvp) képlettel szamolhatjuk.

A fenti képletbdl jol latszik, hogy az interferenciakorrekciéo mind a kontaktusra adott

fesziiltség valtoztatasaval (2.1./c abra), mind a trajektoriahossz (L,) hangolasaval valtoz-
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4.2. abra. Egyatomos aranykontaktus differencidlisvezetdképesség-gorbéje (kék), illetve a lokdlis

platomeredekség, azaz o differencidlis vezetdképesség elmuzdulds szerinti derivdltjinak fesziltség-

fiiggése (piros) [1].

tathat6. Az utobbit kisérletileg értelemszertien az elektrodatavolsag hangolasaval tud-
juk valtoztatni. Mivel sok véletlenszerd trajektoria eredd jarulékarol beszéliink, ezért az
interferenciakorrekcio V' és z véletlenszeri fiiggvénye lesz. (Itt azonban fontos hangsii-
lyozni, hogy a vezet&képesség véletlennek tiing fluktuicidja nem zaj, hiszen egy adott
kontaktusra a jelalak id6ben nem valtozik!) A fenti képlet alapjan kérdésiinket ugy te-
hetjiik fel, hogy a platok finomszerkezete mennyiben adodik a 7y csupasz transzmisszio
z-fiiggésébdl, illetve a trajektoriahossz hangolasan keresztiil megjelend interferenciajaru-
lékokbol. Az interferenciajarulékok vizsgalatat némileg neheziti, hogy a trajektoriahosszt
kisérletileg csak a hullamhossz tort részével tudjuk valtoztatni, hiszen egy teljes hullam-
hossznyi trajektoriahossz-valtoztatas mér olyan nagy elmozdulasnak felelne meg, ami alatt
biztosan atomi atrendezddés is bekovetkezne.

A 4.2, dbran egy atomi méretii aranykontaktus differencidlisvezetGképesség-gorbéje
lathato (kék vonal), melyen jol latszanak a vezetSképesség-fluktuacioknak tulajdonitott
oszcillaciok; a piros vonal pedig a differencidlis vezetGképesség elektrodatavolsig szerinti
derivaltjat, azaz az adott kontaktus lokalis platémeredkségének fesziiltségfiiggését mu-
tatja. Ezen gorbék méréséhez az elektrodatavolsdgot egy kis amplitud6ja harmonikus
jellel modulaltuk, és az erre adott vezetGképesség-valaszt mértiik egy lock-in erdsitd se-
gitségével, igy egyszerre, ugyanazon a kontaktuson tudtuk felvenni a két gorbét.

Egyszeri modelliink alapjan a transzmisszio elektrodatavolsag szerinti derivaltja:

T (2,V) _ 9To(z) | 0To(2) 2 —3To(2 eV
-~ 0. o WZACOS Ll R

— 2T0( 1—76 ZkFA sm{(k:p+%> Lj—i‘q)]} (42)

A képlet masodik sora felel meg annak, hogy az ered§ transzmisszio z-fliggését a diffi-

ziv elektrodakbol visszavert trajektoridk hosszanak modulacidjan keresztiil is figyelembe
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vessziik. Ha ezt a tagot elhanyagolnénk, akkor a transzmisszié tavolsag szerinti deri-
valtjanak fesziiltségfiiggése egyszertien a T (z,V) fiiggvény fesziiltségfiiggésének linearis
transzformaltja lenne, azaz a 4.2. abra két gérbéje egy szorzofaktor, illetve egy konstans
eltolas erejéig pontosan megegyezne. Abbol, hogy a két gorbe teljesen kiilénbozik egy-
mastol, levonhatjuk a kivetkeztetést, hogy a kvantuminterferencia korrekcionak nem csak
a vezetSképesség fesziiltségfiiggésében, hanem a vezetSképesség tavolsag szerinti valtoza-
saban, azaz a lokalis platémeredekségben is jelent&s hatésa van.

A 4.2. abra két gorbéjének fesziiltség szerinti atlaga rendre Tp-al, illetve 07q/0z-vel
azonosithato, melyekre szamszertleg 0.96, illetve —0.023 A~1 adodik. Az atlag kériili sz6-
rasok rendre 0.045, illetve 0.022 A~', azaz a differencialis vezetSképességben az atlaghoz
képest mitegy 5%-os fluktuaciot latunk, mig a platomeredekség fesziiltségfiiggésében az
oszcillacio amplitudoja dsszemérhetd a varhato értékkel. Ezeket a szamokat a 4.1. képletbe
helyettesitve T & 0.96 + 0.38 Y \/A4; cos(...) adodik, mely alapjan a fluktudcioért fele-
16s \/A_jcos(...) tag szordsa ~ 0.12. Hasonloan a platémeredekséget is megbecsiilhetjiik:
0To/0z ~ —0.023 A"1(1 — 443" \ /A cos(...)) — 1AL 0.45 " | /A sin(...), ahol kihasz-
naltuk, hogy aranyban a Fermi-hullamszam kpr ~ 1A~ nagysagrendd. A \/stin(...)
tagra a \/A_] cos(...) taggal azonos nagysagrendii szorast varunk. Ezen szamok alapjan
egyértelmien latszik, hogy a 4.2. egyenlet utolso6 tagja, azaz a platomeredekség kvantumin-
terferenciakorrekcidja adja a dominans jarulékot. Fz viszonylag dltaldnosan is elmondhato
kp > |07Ty/0z| miatt.

A 4.2 4bran bemutatott mérés egy egyedi kontaktusra vonatkozott. A kdvetkezGkben
egy masik megkozelitést mutatok be, mely a platémeredekség statisztikai elemzésén ala-
pul. Ez a vizsgédlat csupan a vezetSképesség-gorbék numerikus derivaltjanak elemzésével
elvégezhetd.

A 2.3.2. fejezetben lattuk, hogy a fesziiltségvaltozasahoz kapcsolodd vezetSképesség-
fluktuaciok egy egyszeri kisérleti modszerrel mérhetdk, hiszen egy w frekvenciajiu ger-
jesztésre adott masodik harmonikus valasz pontosan az (V') gbrbe nemlinearitasanak,
azaz gyakorlatilag a differencialis vezet&képesség fesziiltség szerinti derivaltjanak értékét
adja meg. A fenti egyszer( egycsatornas modelliink alapjan (4.1. képlet) a differencialis

vezetGképesség fesziiltség szerinti derivaltjanak varhato értéke:

(25 ws

hiszen a 7y transzmisszio nem fiigg a fesziiltségtdl, az oszcillalo kvantuminterferencia-
tagok pedig sok kontaktusra kidtlagolodnak.
A vezetSképesség-fluktudciok amplitidojat a differencidlis vezetGképesség fesziiltség

szerinti derivaltjanak szorasnégyzete jellemzi jol:

2e2G2T2(1 - To
agc/av = Ohgs% o) Z<~AjL?>- (4.4)

J
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4.3. abra. (a): A vezetdképesség-platok meredekségének szérdsnégyzete, agc/az aranykontak-
tusokra a vezetdképesség figguényében. (b): A wvezetbképesség-platok meredekségének vdrhatd
értéke, <%> (c): Vezetdképesség-hisztogram. A platémeredekség szordsnégyzete a kvantalt

vezetdképesség-értékeknél mutat minimumokat [1].

A 2.3.2. fejezetben mar ismertetett formuldnak megfelelGen a vezetGképesség-fluktuaciok
valoban TZ(1 — Ty) szerint skalazodnak, azonban a kontaktusfiiggs, és nehezen model-
lezheté A;L7 egyiitthatok miatt a mérésbél a 77(1 — To) érték nem hatarozhato meg
pontosan.

Hasonlo modszerrel tanulmanyozhato a kvantuminterferencia-jelenség esetleges hatésa
a vezetGképesség-platok finomszerkezetére. Ugyan egy vezetGképesség-platon az elektro-
datavolsag csak a hullaimhossz tort részével valtozik, mégis a vezetGképesség-platok me-
redekségében egy kimutathato, véletlenszert fluktuaciot varunk a kvantuminterferencia-
korrekciok hatasara.

A vezetSképesség-gorbék mérése kozben a platok aktualis meredeksége numerikus de-

rivalassal szamolhato. A platomeredekség sok kontaktusra vett varhato értéke

(5)-a()

képlet szerint irhato, hiszen sok kontaktusra az oszcillalo kvantuminterferencia-tagok ki-
atlagolodnak.

Az aranykontaktusok vezetSképesség-gorbéi alapjan szamolt atlagos platémere-
dekséget a 4.3./b 4bra mutatja. A platomeredekséget numerikus derivalassal sza-

moltuk, az ugrasszerti valtozast mutatd gorbeszakaszokat kihagytuk a kiértékelés-
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bél. Az atlagosplatomeredekség-gérbe egyértelmid kapcsolatot mutat a vezetéképesség-
hisztogrammal: ott veszi fel a legnagyobb negativ értékeket, ahol a hisztogram minimu-
mokat mutat. Ez nem is meglepd, hiszen kdnnyen belathato, hogy a vezetSképesség-
hisztogram gyakorlatilag az Osszes szakitasra kiatlagolt, dtlagos vezetdképesség-gorbe el-
mozdulas szerinti derivaltjanak inverze. Természetesen a 4.3./b &dbra goérbéje nem ponto-
san egyezik meg a hisztogram inverzével, hiszen a hisztogram alapjan felrajzolhato atlagos
vezetGképesség-gorbében a vezetSképesség-ugrasokat is figyelembe vessziik, mig a 4.3./b
abran csak a sima, kiértékelhets meredekségii gorbeszakaszokkal szamolunk. Osszes-
ségében megallapithatjuk, hogy az atlagos platomeredekség a hisztogramnak megfelel
strukturakat koveti. Mivel az elsé csticsot kivéve nem a kvantalt értékeknél talalhatok a
hisztogramcsiicsok, igy az atlagos vezetSképesség-gorbe sem a kvantalt értékeknél mutat
zérushoz kozeli értéket, s6t G = 2, ill. G = 3 Gy-nal kifejezetten a maximalishoz kozeli
negativ értékeket vesz fel. Ertékét tekintve G /0z < 0.1 Go/A nagysagrendi.

A kvantuminterferencia-jarulékok statisztikai vizsgalatdhoz a 0G/0z értékek szorés-
négyzetét érdemes szdmolni, amire kis fesziiltség esetén a kovetkezd formulat kapjuk:

%(%726) (21—_3;r§) ;<Aj>. (4.6)

O-(%G/az = Gga?m/az +2GET (1 = To)k Z(Aj> +

J

(. J
g

0o

Az els6 tag a Ty csupasz transzmisszié z fiiggésének szorasat, mig a masodik tag a tra-
jektoriahossz modulalasabol ad6do kvantuminterferencia-jarulékot jellemzi. A harmadik
tag alatlaban elhanyagolhaté a masodik taghoz képest kp > |07/0z| miatt. Kiilon fi-
gyelmet igényel a Ty — 1 hatareset, ahol a masodik tag nulldhoz tart, a harmadik pedig
latszolag divergal. Fontos azonban megjegyezni, hogy egy teljesen kinyilt csatornara a
transzmisszi6 1-nél telit6dik, és ekkor értelemszertien nem fiigghet z-t6l. Elméleti szi-
mulécidk alapjan 7y a csatorna teljes kinyilasakor jo kozelitéssel kvadratikusan telitddik,
mely alapjan 97,/0z ~ /1 — Ty adodik, azaz a fenti egyenlet harmadik tagja mégsem
divergéal Ty — 1 hataresetben. Mindezek alapjan altalanosan megéllapithat6, hogy a 4.6.
egyenletben a masodik tag dominanciajat varjuk a harmadik tag mellett.

A modelliinket t6bb vezetési csatornara altalanositva egymas utan kinyilé csatornak
esetén a kvantuminterferencia-korrekcié a 2.11. abrahoz hasonléan lecsékken a kvantalt
vezetGképesség-értékeknél. A platomeredekség szorasnégyzetének kisérletileg meghatéa-
rozott értékeit a 4.3./a abran lathatjuk. Jol latszik, hogy a szorasnégyzet a kvantalt
értékeknél jelentGsen lecsokken, ami arra utal, hogy a platémeredekség finomszerkezeté-
hez a kvantuminterferencia-korrekciok valoban jelentés jarulékot adnak. Ezt az allitast
tovabb er6siti az, hogy az atlagos platomeredekség abszolit értéke a kvantéalt értékeknél
nem csokken le, s6t 2 és 3 Gg-nal kifejezetten maximalishoz kozeli értéket mutat.

Osszegzésként egyedi kontaktusok differencialisvezetképesség-gorbéinek és fesziilt-

ségfiiged platomeredekségének vizsgalataval, illetve sok vezetGképesség-gorbe statisz-
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tikai analizisével egyarant sikeriilt kimutatni, hogy aranykontaktusok vezet&képesség-
platoinak a finomszerkezetéhez a kontaktustol tavolabbi szorasi tartomanyhoz kothets
kvantuminterferencia-korrekciok jelentds jarulékot adnak. Az utobbi modszer arra is egy
jo példat mutat, hogy a vezetési csatorndk egyenkénti kinyilasa aranykontaktusokban a
2.3. fejezetben ismertetett specidlis mérési modszerek nélkiil, csupan a vezetSképesség-
gorbék elemzésébol is megallapithato. A kisérleti eredmények részletesebb elemzése a [1]

kézleményben talalhato.
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5. fejezet

PallAdium nanokontaktusok

kolcsonhatasa hidrogénmolekulakkal

A kvantuminterferencia-jelenségek megismerése utan vizsgaljuk molekularis kontaktu-
sok viselkedését, melyhez jol hasznélhato a vezetSképesség-fluktuaciokbol nyert informé-
ci6. A 2.2. fejezetben mar lattuk, hogy molekularis kontaktusok létrejottét elsédlegesen a
vezetGképesség-hisztogramok segitségével tudjuk detektalni. Egy adott fém tiszta kontak-
tusaira jellemz6 vezetGképesség-hisztogram drasztikusan megvaltozik, ha a kontaktushoz
molekuldkat adagolunk, amik kolcsonhatasba lépnek a kontaktussal. Jol definidlt mo-
lekularis elrendez6dések kialakuldsat a hisztogramban megjelens 1j cstcsok jelzik. A
vezetGképesség-hisztogram azonban csak a molekularis konfiguraciok jelenlétét mutatja,
azok pontos elrendez6désének feltérképezéséhez tovabbi mérések sziikségesek.

A kialakul6 molekularis kontaktusok jellegének részletes feltérképezésére kivalo példat
mutat egy leideni kutatocsoport platina-hidrogén kontaktusokat tanulmanyoz6 munkaja
[52], melynek fontos pontjait a 2.2.-2.4. fejezetekben ismertettem. Mivel ezen eredmények
a jelen fejezetben ismertetett kutatidsokhoz szorosan kapcsolodnak, igy a legfontosabb

megéllapitasokat még egyszer osszefoglalom:

e Tiszta platina kontaktusok vezetSképesség-hisztogramjaban egy éles cstcs jelenik
meg =~ 1.5Gy vezetSképességnél, mely az egyatomos platinakontaktusok, illetve
atomlancok [101] vezetSképességének felel meg (2.8./a &bra, sziirke vonal). Elméleti
varakozasok alapjan ez a vezetGképesség tobb (akar 5) részlegesen nyitott csatorné-
bol adodik 6ssze [65], melyek a d és s palyakon keresztiili transzportnak feleltethetSk

meg egy szoroskotési képben.

e Hidrogénmolekulak jelenlétében az 1.5 G( vezetSképességii csics eltiinik, és egy j,

¢les cstics jelenik meg G' = 1Gy-nal (2.8./a abra, barna hisztogram).

e Rezgési spektroszkopia mérésekkel beazonosithatok a kialakulo 1 G vezetSképességi

konfiguracio rezgési energiéi (2.16. dbra). A Hy molekuldkat Dy és HD molekulékkal
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5.1. dbra. (a): Vezetdképesség-hisztogram tiszta Pd kontaktusokra (narancssdrga giorbe) és
pallidium-hidrogén kontaktusokra (szirke hisztogram). (b): A wvezetdképesség-fluktudciok amp-
litiddja pallddium-hidrogén és platina-hidrogén kontaktusokra. A platina-hidrogén rendszerrel
ellentétben pallddium-hidrogén kontaktusokban nem csékken le o vezetdképesség-fluktudcick mér-

téke G =1 Gy kornyékén. A hdttérben a megfeleld vezetdképesség-hisztogramok lathatdk |2].

kicserélve egyértelmten latszik a rezgési energiak tomegvaltozasnak megfelel§ izo-
topeltolodésa, ami erds bizonyiték arra, hogy valoban hidrogénmolekula kotédik a

kontaktusba, és nem disszocialt hidrogénatom.

o VezetGképesség-fluktuacio és sérétzaj mérések alapjan megéllapithato, hogy a kiala-
kulé molekularis konfiguracié egyetlen tokéletesen transzmittalo vezetési csatornéaval
rendelkezik, ami erds bizonyiték arra, hogy az aram egyetlen molekulan keresztiil
folyik.

o A fenti kisérleti eredményeket elméleti szimulaciokkal Gsszevetve megéllapithato,
hogy a platina kontaktusok kozott olyan egyetlen hidrogénmolekuldbol 4ll6 hid ala-

kul ki, amiben a molekula a kontaktus tengelyének iranyaban all [68].

A Pt-Hs kontaktusok vizsgélataval paArhuzamosan laboratériumunkban Pd-H, kontak-
tusokat vizsgaltunk [2]. A varakozasok alapjan a Pd-H, kontaktusok a Pt-Hy rendszerhez
nagyon hasonld viselkedést kellene hogy mutassanak a Pt és a Pd hasonl6 elektronszerke-
zetének koszonhetSen. Ezen varakozas egyértelmi cafolatat adtak méréseink. A tiszta Pd
kontaktusok vezetSképesség-hisztogramja valoban nagyon hasonlit a tiszta Pt kontaktu-
sokéhoz (5.1./a 4bra), azonban hidrogénmolekulak adagolasakor a palladiumkontaktusok
hisztogramjaban nem egy, hanem két j hidrogénhez két6ds konfiguracido megjelenését
detektalhatjuk G ~ 0.5 és G = 1 Gq vezetSképességnél (5.1./a abra). Tovabbi kiilonbség,
hogy a G =~ 1Gg-os konfiguracio kialakulasakor a vezetGképesség-fluktuaciok nem csok-
kennek le, azaz ez a konfiguracio tobb részlegesen nyitott csatornaval rendelkezik (5.1./b

abra).
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5.2, abra. Tombi palladium és pallddium-hidrid szdmolt dllapotsiirisége az energia fiigguényében.

A szaggatott vonalak a Fermi-energidt jelzik [145].

A Pt és Pd elektrodak ugyan hasonlé elektronszerkezettel rendelkeznek, azonban mégis
van egy lényeges kiilonbség a két anyag kozott. Amig a platina csak a feliiletén szereti
megkotni a Hy molekuldkat, addig a nagyobb racsallandoja Pd elektrédakba a hidrogén
disszocialt forméaban be tud oldédni. Az igy kialakul6 palladium-hidrid elektrodék elekt-
ronszerkezete jelentGsen eltér a tiszta palladiumtol: a Fermi-energia a d-sav f6lé tolodik,

és igy a Fermi-energianal vett allapotstiriiség jelentGsen lecsokken (5.2. dbra).

Felmeriil a kérdés, hogy kisérleteinkben hogyan ellenérizhets, hogy tiszta Pd vagy
palladium-hidrid elektrodak kozott alakul-e ki a hisztogram két 1ij csticsdhoz tartoz6 mole-
kularis konfiguracié. Ennek megvalaszolasara rezgési spektroszkopia méréseket hivhatunk
segitségiil. A pontkontaktus-technikak kifejlesztésekor divatos modszer volt kiilonbo6zé
elektrodak fononmodusainak vizsgalata pontkontaktus-spektroszkopia segitségével [91].
Ehhez egy mezoszkopikus, azaz egyetlen atomnal lényegesen nagyobb atmérdji kontak-
tusra van sziikség. A kontaktuson athalado elektronok a kontaktus utani elektrodédkban
fononokon szorodnak, ami megndoveli a visszaszoras valdsziniiségét, azaz a vezetSképesség
csokkenéséhez vezet. Igy a mezoszkopikus kontaktus fesziiltség-aram-karakterisztikainak

masodik derivaltjaban megjelend csiicsok az elektrodék fononspektrumat jelzik.

Az elektrédak fononmodusainak vizsgalatara mintegy 100 Gy vezetGképességli kontak-
tusokat hoztunk létre tiszta palladium és palladium-hidrogén rendszerekben. A tiszta pal-
ladiumkontaktusok pontkontaktus-spektruma més csoportok méréseinek megfelelgen [146]
V =15 —20mV kornyékén mutatott csiucsot (5.3./a,b abra). Hidrogénmolekuldk jelenlé-
tében azonban 1j, 1ényegesen magasabb energianal tapasztalhato strukturdk jelentek meg
(5.3./c,d abra), melyek egyértelmten arra utalnak, hogy a hidrogén valoban beoldodott
a palladiumelektrodakba. Osszehasonlitasként megvizsgaltuk a platina-hidrogén kontak-
tusokhoz tartozd pontkontaktus-spektrumokat, amikben csak a tiszta platinara jellemzé
V' = 15—20 mv fesziiltségnél jelentek meg struktarak (5.3./e,f dbra), azaz a palladiummal
ellentétben a platinaelektrodakba valoban nem oldodik be a hidrogén.
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5.3. adbra. Pontkontaktus-spekiroszkdpiai mérések mezoszkopikus kontaktusokra (G ~ 100 Gy)
tiszta Pd (a-b), pallddium-hidrogén (c-d) és platina-hidrogén (e-f) elektréddk esetén. Bal oldalon
a differencidlis vezetSképesség ldathats a fesziltség fiiggvényében, mig a jobb oldali panelek az

I1(V)-gérbe mdsodik derivdltidt mutatjak |2].

A fentiekben ismertetett mérések jol demonstraljak, hogy molekuléaris kontaktusok
vezetési tulajdonsigaiban milyen fontos szereppel bir a kontaktalo elektrodék elektron-
szerkezete. Ugyan palladiumban a hasonl6 savszerkezetii platinanak megfelels viselkedést
varnank, a kisérletekben a Pd helyett palladium-hidrid elektrodak kontaktéaljak a hid-
rogén molekulakat, ami a platinatol lényegesen eltéré vezetési tulajdonsigokhoz vezet.
A palladium-hidrid csokkent allapotstrisége alapjan azt varjuk, hogy a két elektroda
kozott kialakulo hidrogén molekularis hid vezetSképessége alacsonyabb, mint Pt kontak-
tusokban, igy valészinisithet6leg a palladium-hidrogén hisztogramban G = 0.5 Gy-nél
megjelend csucs feleltetheté meg a két elektréda kozotti hidrogén molekularis kontak-
tusnak. A G = 1Gg-nal megjelend csics a fentiek alapjan lehet egy palladium-hidrid
elektrodak kozott kialakuld egyatomos palladium kontaktus, ami 6sszhangban van az-
zal, hogy a vezetSképesség-fluktuacio mérések alapjan tobb vezetési csatorna van jelen
ellentétben a Hy molekularis hidra vart egyetlen csatornaval.

A fenti kisérleti eredmények a palladium—hidrogén rendszer megértésén [2] tal jol
demonstraljak, hogy egy egyetlen molekulabol all6 kontaktus vezetSképességének kiala-
kuldsaban mind a molekulanak, mind a kontaktilo elektrodanak alapvets szerepe van,

ugyanaz a molekula més elektrodak kézott mashogy vezet.
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6. fejezet

Orias negativ differencialis
vezetOképesség jelensége atomi méreti
kontaktusokban

Palladiumkontaktusok utan vizsgéljuk aranykontaktusok és hidrogénmolekulak kol-
csonhatasat. A 6.1./a abra szerint aranykontaktusokban hidrogén molekuldk hatasara
nem jelenik meg hatérozott 1j cstics, azonban a tiszta aranyra jellemz6 G = 1 Gq vezets-
képességii csics mogott egy jelentGs hattér nd a hisztogramban. Ha a hisztogramot ma-
gasabb fesziiltségnél mérjiik (6.1./b abra), akkor ez a hattér eltiinik, és a tiszta aranyhoz
(2.1./b) hasonlé hisztogramot kapunk. Felmeriil a kérdés, hogy a hisztogram fesziiltség-
fiiggése mennyire tiikrozédik egyedi kontaktusok fesziiltség-aram karakterisztikaiban.

A kutatési teriilet ismertetése soran (2.4. fejezet) mar lattuk, hogy egy molekularis
kontaktus differencidlisvezetSképesség-gorbéjében tapasztalhato lépcesészerid csokkenés a
molekuléaris kontaktus rezgésének gerjesztésével magyarazhato [52]. A rezgési modusok
ezen elven torténd detektalasa nagyban hozzajarult a Pt elektrodék kozott kialakuld mole-
kularis hidrogénkontaktus viselkedésének részletes feltérképezéséhez. A tapasztalat szerint

azonban Au-H, kontaktusok (és t6bb mas molekuléris rendszer is) gyakran mutatnak a

Pontok szama

0123456012345 °6
G [2e°/h] G [2€°/h]

6.1. abra. Arany-hidrogén kontaktusok vezetdképesség-hisztogramjai alacsony (a), illetve magas
(b) fesziiltség mellett [3].
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6.2. Aabra. Arany-hidrogén  nanokontaktus  fesziltség—dram-karakterisztikdja (b)  és

differencidlisvezetdképesség-gorbéje (a). A differencidlis vezetéképességben V. =~ 50mV fe-
sziltségnél eqy negativ értéket felvevd csicsot latunk, ami az I(V) gorbe negativ meredekségd
szakaszdnak felel meg. A fekete vonalak a szdvegben ismertetett modell segitségével készitett
tllesztést mutatjdk. Illesztési paraméterek: E =54 meV, T = 5.1 K, o9 = 0.45 Gy, o1 = 0.12 Gy,
N =60 [3].

vibracios modusokra jellemzo jelalaktol egyértelmiien eltérd fesziiltség-aram karakteriszti-
kat [3,6], [147-150]: a differencialis vezetGképességben a vart 1épcsdszert ugras helyett egy
csucs jelenik meg. Ez a cstcs bizonyos esetekben negativ értékeket is felvehet, ahogy ezt a
6.2. 4bran bemutatott, arany-hidrogén kontaktusokon felvett differencialisvezetSképesség-
gorbe szemlélteti. Fzen orids negativ differencidlis vezetdképesség jelensége a fesziiltség—
aram-karakterisztikan talan még meghokkentGbb: a kezdeti lineéris szakasz utan egy jol
meghatarozott fesziiltségnél az aram a fesziiltség folyamatos novelése ellenére egy éles
csokkenést mutat, majd egy djabb, kisebb meredekségii lineéris szakasz alakul ki. A ko-
vetkezGkben ezen érdekes jelenséget probaljuk megérteni egy egyszerti modell, illetve a
kisérleti eredmények tovabbi vizsgalata segitségével.

A fesziiltség—aram-karakterisztika alacsony, illetve magas fesziiltségnél tapasztalhato
két kiilonb6z6 vezetSképességhez tartozo linearis szakasza azt sugallja, hogy a kontaktus a
kiiszobfesziiltség elérésekor a kiindulé alacsony fesziiltséghez tartozd konfiguraciobol egy
(vagy tobb) a kezdeti konfiguraciotol jol elkiiloniils konfiguracioba tud ugrani. Kiindu-
lasként tételezziink fel két kontaktuskonfiguraciot, melyek atlagos betoltési szdma ng ill.
ny = 1 — ng. A két diszkrét allapot jol modellezhets egy kétéllapoti rendszerrel, azaz
két metastabil allapot kialakulaséval, melyek kozott E energia befektetésével (vagy elnye-
lésével) lehet atmenetet létrehozni (6.3./c abra). Ha a kontaktus vezetSképessége a két
allapotra kiilonbozik, akkor a fesziiltség—aram-karakterisztika a két vezetGképesség (oq és

01), illetve az allapotok betoltési szama alapjan
I(V) = (O’ono + alnl)V (61)

képlettel irhato fel.
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E > eV fesziiltségnél (és T = 0 homérsékleten) a rendszer mindig alapallapotban
van, azaz n; = 0. A gerjesztett allapot betoltése fesziiltség, illetve hémérsékleti gerjesztés
hatasara valtozhat, melynek a dinamikijat a

dn1
dt

egyenlet irja le, ahol a Py, gerjesztési és P_,o relaxéicios valdszintiségek a Fermi-féle

= FPy1— Py (6.2)

aranyszabaly segitségével a
Pooss = o [ defle.cV)(1 = fle = B.eV)) (6.3)
P =gy [ defe.eV)(1 = fle+ EoeV) (6.4)

egyenletekkel adhatok meg [3,4]. Gerjesztésnél egy elektron egy betoltott allapotbol E
energia elvesztésével egy betdltetlen allapotba szorodik, mikézben a kontaktus a magasabb
energidji metastabil allapotba keriil. Hasonloképpen, relaxacié esetén a kontaktus F
energidt ad at egy elektronnak. Az &tmeneti méatrixelemet a v paraméter adja meg,
mely a Hamilton-operator hermicitasa miatt a gerjesztésre és a relaxaciora megegyezik.
Az elektronallapotok betoltését az f(e,eV) nemegyenstlyi eloszlasfiiggvény irja le, mely

a kontaktus kozepén jol kozelithets a két elektroda egyensulyi eloszlasfiiggvényének az

atlagaval:
L R
f(E,@V) — fO (6)—;_-](.0 (6) (65)
Mindezek alapjan a gerjesztett allapot betdltési szamanak valtozasa
dn
L (6.6)

alakban irhato, ahol vy és 1y inverz relaxécios idék a fenti modell keretében egzaktul
meghatarozhatok a homérséklet, illetve a kontaktusra adott fesziiltség fiiggvényében [3].
Allandésult allapotban dn, /dt = 0, azaz

o

vy + 11

n1:1—n0:

(6.7)

A 6.3./al-a3 abrak a betoltési szamok valtozasat, az aramot, illetve a differencialis
vezetGképességet szemléltetik a fenti modell alapjan. Jol latszik, hogy a differencidlis
vezetGképességben E energianal egy Acg ugras latszik, mely kisebb a zérus és végtelen
fesziiltség kozotti vezetGképesség-valtozasnal (Ao, ). Ennek megfelelGen a vezetGképesség
fesziiltségfiiggésében csak egy lépcsGszerti ugrast latunk a keresett csticsszeri struktira
kialakulasa helyett. A 6.3./al-a3 dbrak mindezt zérus hdmérsékleten, op = 1 és oy = 0
paramétereknél szemléltetik. A [3] publikdcioban részletesen ismertetett véges h6meérsék-
leti formulak elemzésébdl altaldnosan is megallapithato, hogy a fenti kétallapotirendszer-
modellben mindig csak 1épcsészert ugrast tapasztalunk a csticsszerd struktura kialakulasa
helyett.
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6.3. abra. (al-a3): a betoltési szdmok, az dram, és a differencidlis vezetéképesség vdltozdsa a
fesziiltség fiigguényében egy zérushdmérsékleti kétdllapotirendszer-modellben eqy alap és eqy ger-
jesztett dllapotot figyelembe véve. (b1-b3): Az el6z6 modell kiterjesztése véges szama, energetika-
ilag ekvivalens gerjesztett dllapottal. Az dbra N = 10 gerjesztett dllapot esetén mutatja a betiltési
szamokat, az dramot, és a differencidlis vezetSképességet. (c): a kétdllapotirendszer-modell il-

lusztrdcidja [3].

A differencialis vezet&képességben kialakuld cstics hidnyat szemléletesen is megérhet-
jik. A modell szerint eV > E fesziiltségnél ny = ng = 1/2 betdltés alakul ki, viszont
eV = E + € € < FE fesziiltségnél ny betoltés értéke kicsi, azaz az I(V) gorbében az
eV = FE fesziiltség elérése utan csak lassan, eV > F fesziiltségnél all be a nagy fe-
sziiltséghez tartozo linearis tartoméany. Ennek megfelelgen az I(V') gérbe monoton, nem
tapasztalunk benne visszakanyarodast.

Az I(V) gorbe 6.2./b abran tapasztalt visszakanyarodasa ugy alakulhat ki, ha az
ny betoltési szam E energianal hirtelen jelentGsen megvaltozik, azaz a rendszer hirtelen
atbillen a gerjesztett allapotba. Ez természetszeriileg megvalosul akkor, ha a gerjesztés egy
alapallapotbol nagyszamu, energetikailag ekvivalens allapotba toérténhet. Ekkor a Fy .,
gerjesztési valoszintség értéke felskalazodik” a végallapotok szaméval (V). A modell
kénnyen modosithaté az N paraméter bevezetésével, az N = 10 értékhez tartoz6 zérus
hémérsékleti eredményt szemléltetik a 6.3./b1-b3 abrak. Jol latszik, hogy a nagyszamu
végallapot bevezetésével a differencialis vezet&képességben megjelenik az akir negativ
értéket is felvevd csticsszerd struktira.

A véges szamu végallapotot figyelembe vevs végeshémérsékleti modellel kivaldan il-
leszthetSk a kisérletileg tapasztalt orias negativ differencidlis vezetGképességet mutato
gorbék, ahogy ezt az 6.2 abran feltiintetett illesztés is mutatja. Sok kisérleti gorbe illesz-
tése alapjan IV értékére tipikusan 40 — 200 adodik, azaz az alap és a gerjesztett allapotok

kozott egy jelentds aszimmetria jelentkezik. Fizikailag ezt tigy értelmezhetjiik, hogy zérus
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fesziiltségnél egy erdsen kotott molekularis allapot alakul ki, de ahogy a fesziiltséggel el-
érjiik a molekula kotési energidjat a molekula szamos, a szomszédos elektrodak feliiletén
gyengén kotott allapotba (vagy akar egyaltalan nem kotott gaz allapotba) deszorbealodik,
majd onnan egy id6 utan visszajut az erGsen kotott allapotba. Az erdsen, illetve a gyengén
kotott allapotok szaménak jelentGs kiilonbsége miatt a gerjesztéshez sziikséges id6 sokkal
kisebb, mint az atlagos relaxécios id§, azaz az id6 nagy részét a molekula deszorbealt

allapotban tolti.

A molekula deszorpcidjat feltételezd kép Osszhangban van a mérési eredmények-
kel. A 6.4./a &bra az elektroddk széthizasa majd Osszenyomésa kozben felvett
vezetGképesség-gorbét mutat. A gérbe mentén folyamatosan felvettiik a fesziiltség—aram-
karakterisztikakat, igy egyszerre vizsgalhatjuk a zérus fesziiltséghez, illetve a magas fe-
sziiltséghez (eV > E) tartozé differencidlis vezetSképességek (0g, 0oo) valtozasat a szét-
htzas, illetve 6sszenyomés kozben. A széthtzas soran G = 1 Gy értéknél latunk egy platot,
mely a tokéletes transzmisszio alapjan feltehetdleg tiszta aranykontaktushoz tartozik. Ez-
zel Osszhangban a fesziiltség—aram-karakterisztika jo kozelitéssel linearis, azaz oy ~ 0.
A kontaktus szétszakadasa utan kozeliteni kezdjiik az elektrodakat. Ekozben az egyato-
mos kontaktus kialakulasa el6tt tapasztalunk egy negativ differencialis vezetSképességet
mutatd tartomanyt, azaz itt og és 0., értéke jelentGsen kiilénbozik. Nagy fesziiltségnél az
Osszenyomés soran tapasztalt gorbe jo egyezést mutat a tiszta aranykontaktusok tipikus
viselkedésével (6.4./a abra, nanrancssarga gorbe): a kontaktusba ugras G < 0.1 érték-
r6l torténik, elGtte a vezetSképesség jo kozelitéssel exponencidlis valtozast mutat, azaz
az alagtutaram exponenciadlis novekedését latjuk az elektrodak kozelitése kdzben. Zérus
fesziiltségnél azonban tiszta kontaktusokra nem jellemzé viselkedést latunk (6.4./a abra,
z0ld gorbe): az egyatomos kontaktusba torténd ugrast joval magasabb vezetSképességnél
tapasztaljuk, és a vezetGképesség valtozasa sem egyeztethetd Ossze egy egyszerd alaguta-
zasi képpel. Mindezek alapjan feltételezhetjiik, hogy alacsony fesziiltségnél molekularis
kontaktusok alakulnak ki jelent&sen befolyasolva a vezetGképesség-gorbék alakjat. Ma-
gas fesziiltségnél viszont a molekuldk deszorbealdodnak, és igy a tiszta aranyra jellemzé
viselkedést tapasztaljuk.

A vezetGképesség-gorbén bemutatott viselkedés Gsszhangban van a vezetGképesség-
hisztogram fesziiltségfiiggésével (6.1. abra): alacsony fesziiltségnél (V' = 20mV) a tiszta
aranyétol lényegesen eltérd hisztogramot kapunk, szamos molekuléris konfiguracié meg-
jelenésével, mig magasabb fesziiltségnél (V = 120mV) a hisztogram kitisztul és a mole-
kularis konfiguraciok silya lényegesen lecstkken. A két hatareset kozotti atmenet 60mV
koriil egy viszonylag széles fesziiltségtartomanyban torténik. Ez jo egyezést mutat a 6.4./b
abraval, mely a 6.2 Abrahoz hasonlo differencialis vezet&képességet mutato gorbékhez tar-
toz6 csicspoziciok eloszlasat mutatja mintegy 60 fiiggetlen kontaktusra. Mindezek alapjan
megéllapithatjuk, hogy egy adott konfiguréciora az erésen k6tott molekularis konfiguracio

deszorpcidja egy nagyon jol definialt fesziiltségnél torténik, azonban ez a kiiszébfesziilt-
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6.4. abra. (a): Zérus, illetve magas fesziltség mellett felvett vezetdképesség-gorbe széthizds és
dsszenyomds kozben a gorbe pontjain mért fesziltség-dram karakterisztikak alapjan. A betét az
erdsen kotott molekuldris dllapot deszorpeidjat szemlélteti. (b): A molekuldris konfigurdciok ger-
jesztési energidinak eloszldsa 60 killonbézd kontaktuson felvett negativ differencidlis vezetéképes-

séget mutaté gorbe alapjin |3].

ség jelentGsen eltérhet kiilonb6z6 kontaktusokra. Ez magyarazatot ad arra is, hogy a
hisztogram kitisztulasa nem egy éles hatarfesziiltségnél, hanem egy szélesebb fesziiltség-
tartomanyban tapasztalhatd. Azt is érdemes azonban hangsilyozni, hogy nem minden
kontaktus mutatja a negativ differencidlis vezet&képesség jelenségét, el6fordulhat az is,
hogy a molekula deszorpcidja utan a fesziiltséget visszacsokkentve nem az eredeti konfi-
guracio alakul ki, azaz nem kapunk reprodukélé fesziiltség—aram-karakterisztikat. Ennek
megfelelGen a hisztogram fesziiltségfiiggéséhez sem csak a 6.2. 4brahoz hasonlbéan jol de-
finialt differencidlisvezetGképesség-gorbét mutatd konfiguraciok jarulnak hozza.
Eredményeink jol demonstraljdk, hogy egy erdsen kotott molekularis konfi-
guracié t6bb hasonld energiaji gyengén koétott allapotba torténd deszorpcidja a
differencialisvezet6képesség-gorbékben éles, akar negativ differencidlis vezetGképességet
mutato csicsok kialakulasdhoz vezet. Fontos azonban megemliteni, hogy az irodalomban
a cstcsszerd struktirak kialakuldsara egy alternativ modell is ismert [147|. Ezen modell
szerint egy rézgési modus gerjesztésének segitségével ugrik a rendszer egy masik metasta-
bil 4llapotba, és ennek kdszonhetGen alakul ki egy csiics a szokésos 1épcesészertd struktirak
helyett. Ennek megfelelGen a csiicsokhoz tartozé energidk a rezgési modusok jol definialt,
diszkrét energidinak felelnek meg. Bizonyos — a 6.2. 4brandl lényegesen kisebb csticso-
kat mutato — kisérletek aldtdmasztjak ezt az elméletet, hiszen a cstcsszeri struktiurak
energidinak eloszlasa jo egyezést mutat a vibracios energidkkal, raadasul a 2.4. fejezetben
ismertetett izotopeffektus is egyértelmtien kimutathat6. Ezzel ellentétben a 6.2 abran be-
mutatott o6rids negativ differenciélis ellenallast mutatd gorbe, illetve a gerjesztési energiak
6.4./c 4bran bemutatott széles eloszlasa nem illeszthetd a [147] cikkben felallitott modellel.

Mindez alapjan megallapithato, hogy a vezet&képesség-gorbékben megjelend csticsszer(
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struktirak egyarant szarmazhatnak a vibraciés modus gerjesztéséhez kot6ds atrendezé-
désbdl, illetve egy erdsen kotdtt molekula fesziiltség segitségével torténs deszorpciojabol.
A két jelenség kiilonvalasztasa azonban megfelel$ koriiltekintést igényel.

A fejezetben ismertetett modell részletei, illetve az alternativ, vibraciés modus ger-
jesztésén alapuld modellel torténd dsszehasonlitas a [3] publikacioban talalhatok meg. A
kétallapoti rendszereken torténé szoras pontkontaktusokra gyakorolt hatasarol részletes

elméleti 6sszefoglalas a [4] publikicioban talalhato.
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7. fejezet

Atomi1 és molekularis kontaktusok

vizsgalata subgap-modszerrel

A korabbiakban lattuk, hogy a fesziiltség—aram-karakterisztikak vizsgalata szamos
hasznos informéaciot szolgaltat az atomi vagy molekularis kontaktusok viselkedésérél. Az
el6z6 fejezet a kontaktus inelasztikus, azaz energiavaltozassal jaro gerjesztéseinek feltér-
képezésére mutatott példat. Azt is lattuk, hogy a kontaktus elasztikus vezetési tulaj-
donséagaira, azaz a vezetési csatorndk transzmisszios egyiitthatoira a fesziiltség—aram-
karakterisztikaban tapasztalhaté kvantuminterferencia-jelenségekbdl nyerhets hasznos in-
formacio (4. és 5. fejezet). A vezetSképesség-fluktuaciokhoz hasonld informécié nyerhetd
zajmérésekbdl is (2.3. fejezet). Mindkét esetben a vezetSképesség mellett — mely a transz-
misszios valoszintiségek Gsszegével aranyos — a transzmisszios egyiitthatoknak egy fligget-
len kombinaci6jat tudjuk kisérletileg meghatirozni. Ezen kisérletek segitségével sikeriilt
megallapitani, hogy egy egyatomos aranykontaktus, vagy egy platinaelektrodak kozotti
hidrogénmolekula egyetlen tokéletesen transzmittalo csatornaval rendelkezik [52, 69, 81].
Azonban, ha olyan rendszert vizsgalunk, melyben tobb részlegesen transzmittald csator-
nan keresztiil folyik az aram, akkor a csatornatranszmissziok részletes feltérképezéséhez
a vezetSképességfluktudcio- vagy sorétzaj-mérések méar nem nyijtanak elegendd informa-
ciot.

Ahogy a bevezetésben mar roviden emlitettem (2.3.3. fejezet), szupravezets elekt-
rodak alkalmazasa esetén rendelkezésiinkre Aall egy specidlis — tobbszoros Andrejev-
visszaver6dések tanulmanyozasan alapuldé — modszer, mellyel elvileg tetsz6leges szamu
vezetési csatorna transzmisszios valoszintiségei pontosan meghatarozhatok.

A 7.1. abra egy egyatomos 6lomkontaktus fesziiltség—aram-karakterisztikajat, illetve
differencialisvezetSképeség-gorbéjét mutatja. Jol latszik, hogy az I(V) gérbében valoban
éles strukturak jelennek meg a tiltott sav tort részeinél, amit az I(V') gorbe derivaltjaban
megjelend csiicsok még jobban szemléltetnek. Ezek a struktirak jol illesztheték a tobb-
sz0r6s Andrejev-visszaverGdések elméletével [88,90]. A z6ld, kék és piros vonalak rendre

egy, kettd és harom nyitott vezetési csatorna mellett mutatjak a legjobban illeszked& gor-
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7.1.  4abra. Egyatomos  Pb  kontaktus  fesziltség—dram-karakterisztikdja  (a)  és

differencidlisvezetdképesség-gorbéje. Az (a) panelen a zold, kék és piros vonalak az egy,
kettd, illetve hdrom wezetési csatorndhoz tartozé legjobban illeszkedd elméleti gorbét mu-
tatjak. A legjobban illeszkedd hdromesatornds gorbe alapjdn o transzmisszids egyitthatok:
7; = {0.76,0.3,0.22}.

bét. A legjobb illeszkedést harom csatornanal kapjuk, tobb csatorna esetén az illesztés az
els6 harom csatornara a haromcsatornas illesztésnek megfelel§ transzmissziokat, a tovabbi
csatornakra pedig gyakorlatilag zérus transzmissziot ad. Ez alapjan egyértelmiien meg-
allapithato, hogy — az elméleti varakozasokkal dsszhangban [65] — a vizsgalt egyatomos
olomkontaktus harom nyitott vezetési csatornaval rendelkezik az dbraalairasban megadott
transzmisszios egytlitthatokkal. Méréseink alapjan a kontaktus transzmisszids valdszinti-
ségei ennél tobb, akar 5-6 nyitott vezetési csatorna esetén is A7 < 0.05 pontossaggal
meghatarozhatok. A tovabbiakban ezen kisérleti moédszer alkalmazasara mutatok pél-
dékat. Elgszor indiumkontaktusok transzmisszios valoszintiségeinek részletes statisztikai
vizsgalatat mutatom be, aminek elsddleges célja tjszert szimulacios modszerek pontossa-
ganak tesztelése volt. Ezutan hidrogén molekuléris kontaktusok subgap-analizisére térek
ki.

Ahogy a bevezet§ fejezetben mar emlitettem, atomi és molekuléaris kontaktusok vizsga-
latanal a kisérleti eredmények értelmezéséhez komoly segitséget ny1jt a kontaktus elméleti
szimulacioja. Erre egyre fejlettebb modszerek allnak rendelkezésre, a pontosabb mod-
szerek altalaban stirtiségfunkcionél-elmélet (DFT, density functional theory) segitségével
oldjak meg a kontaktusra vonatkozd Schrodinger-egyenletet, és az igy kapott megoldas
alapjan szamoljak a kontaktus vezetési tulajdonsagait. Ez komoly szamitasi kapacitast
igényel, igy ez a modszer leggyakrabban csak par — kisérleti eredmények alapjan feltéte-
lezett — konfiguracié szimulalasat célozza meg. A kisérletekbdl azonban vildgosan latszik,

hogy a szakitasi folyamatok sztochasztikus jellege miatt komoly kovetkeztetéseket csak
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7.2. dbra. Az (a), (b), (c) és (d) panelek az elsd, mdsodik, harmadik és negyedik vezetési csa-
torna transzmisszids valdsziniségeinek dtlagértékét mutatjak kisérleti subgapgorbe-mérések (na-
rancssdrga pontok) és elméleti molekuladinamika + DFT szimuldciok (kék pontok) alapjdin. A
piros €s z6ld vonalak eqy idedlis dimer- illetve monomerkonfigurdcid transzmisszids valdszinisé-
geit mutatjdk széthizds kozben. Az (a) és (b) panel betétdbrdi az idedlis dimer- és monomerkon-
figurdcick struktirdjat szemléltetik. Az (e) és (f) dbra az idedlis dimerkonfigurdcidban kialakulé

hullamfiggvényeket szemlélteti bal oldalrol inditott elektronhulldm esetén [5].

sok vezetSképesség-gorbe statisztikai vizsgalatabol vonhatunk le. Ennek megfelelGen az
elméleti szamitasoknal is kivanatos lenne nagymennyiségi szakitasi gorbe szimulécioja,
és ez alapjan vezetdképesség-hisztogram készitése. Elméleti csoportokkal torténd egyiitt-
miikodés keretében egy erre alkalmas szimulacios modszer fejlesztését tiztiik ki célul,
mely a szakitasi folyamatokat klasszikus molekuladinamika segitségével szamolja, majd
minden konfiguracional DFT-szamolasok segitségével hatarozza meg a vezetési tulajdon-
sagokat [5]. Ezen kiviil a molekuladinamikai szimulaciokban hasznalt potencialok paramé-
tereit is a DFT-szdmolasok szolgaltatjak. A szimulaciok ,megmérettetését” a kisérletileg
mért hisztogrammal torténdé Osszehasonlitas mellett a vezetési csatornak transzmisszios
valoszintiségeinek részletes Osszehasonlitisa adja. Ehhez alanyként indiumkontaktusokat
valasztottunk, melyekre a 3.41 K hémérsékleten bekdvetkezd szupravezets atalakulasnak
koszonhetGen jol alkalmazhatd a szupravezetd subgap-moddszer.

A szimulaciok illetve a subgap-mérések alapjan kapott transzmisszios valoszintiségeket
a 7.2. abran lathatjuk. Az elméleti értékek mintegy 100 fiiggetlen szakitasi gorbe szimu-

P

misszios sajatértékek, majd a teljes vezetGképesség szerint csoportositva kiszamoltuk a
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7.3. abra. Kisérleti és szimuldlt szakitdsi-gorbék (a,c) illetve kisérleti és szimuldlt vezetdképesség-
hisztogramok (b,d) indium nanokontaktusokra. Az (el-e4) panelek a kilonbozé vezetdképesség-

tartomdnyokhoz tartozé tipikus atomi konfigurdcidkat jelolik [5].

transzmisszios egyiitthato varhato értékét, azaz az abra az egyes vezetési csatornak atla-
gos transzmissziojanak a valtozasat mutatja a teljes vezetSképesség fliggvényében. Kisér-
letileg mintegy 500 kiilénb6z6 vezetSképességi kontaktuson vettiink fel subgap-gorbéket,
és ezek illesztése alapjan hataroztuk meg az atlagos transzmisszios egyiitthatokat a teljes
vezetGképesség fliggvényében. Az elméletileg szamitott és kisérletileg mért értékek kivalo
egyvezést mutatnak, ami bizonyitékot szolgaltat arra, hogy a szimulaciok realis kontak-
tuskonfiguraciokat szolgaltatnak, melyekre a csatornak eloszlasa jol egyezik a kisérleti ta-
pasztalattal. Szintén j6 egyezést mutat a kisérlettel a szimulalt vezetSképesség-hisztogram
(7.3. abra).

Mivel a szakirodalomban megtalalhato legtobb szimulacid csak par kivalasztott idedlis
konfiguraciot modellez, igy mi is Osszehasonlitottuk a 100 vezet&képesség-gorbe szimu-
laciojara kapott eredményt egyszeri, idealis kontaktuskonfiguraciok szamitott tulajdon-
sagaival. A szamolasokhoz egy tokéletes kristalystrukturabol kivagott dimer- ill. mono-
merkonfiguraciot hasznaltunk (7.2./a,b betétabrak). A dimerkonfiguracional a kontaktus
két guldhoz hasonlit, melyek a csticsukban levd egy-egy atomon keresztiil érintkeznek. A
széthiazas kozben ezen két csicsot alkoté két atom tavolsaga valtozik, azonban az egyes
gilakhoz tartozé atomok egymaéassal egyilitt mereven mozognak. A monomer esetében a
két gila csicsa ugyanaz az egyetlen atom, melyet a széthtizas kozben a két elektrodatol

egyenld mértékben tavolitunk. Ezen két konfiguraciora is felrajzoltuk a transzmisszios
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7.4. &bra. Nidbium-hidrogén kontaktusok mnegativ differencidlis vezetdképességet mutatd
differencidlisvezetdképesség-gorbéje széles fesziiltségtartomdnyban (a), illetve ugyanazon kontaktus
I(V) gorbéje (c) és differencidlisvezetdképesség-girbéje (b) a szupravezetd tiltotl sdv tartomdnyd-
ban [6].

valoszintiségek valtozasat a teljes vezetGképesség fiiggvényében (7.2. abra zold és piros
vonalak). Az idedlis dimerkonfiguraci6 szamolt transzmisszios egyiitthatoi jo egyezést
mutatnak a kisérleti eredményekkel, azonban a monomerkonfigurécié esetében mar je-
lent6s az eltérés. Fz azzal magyardzhato, hogy dimerkonfiguracional hosszabb tartomé-
nyon besziikiil a kontaktus, amihez képest a szomszéd atomok szama nem befolyasolja
jelentGsen a vezetGképességet; monomerkontaktusok vezetSképessége viszont érzékeny a
szomszédos atomok szadmadra, amit a szimulaciok tapasztalata alapjan egy idedlis konfi-
guracionél tulbecsiiliink. Mindez jol mutatja, hogy az ideélis konfiguraciok nem jol rep-
rezentaljak az atlagos kisérleti kontaktusokat, raadasul idedlis konfiguraciok szimuléci6ja
nem ad lehet&séget az egyes konfiguraciok kozotti dtmenet vizsgélatara. Ezzel szemben
mutatnak a kisérlettel a klasszikus molekuladinamikai szamitasok tokéletlensége ellenére.
gy eredményeink egyértelmtien megmutatjak, hogy az [5] publikiciénkban bemutatott
vezetGképesség-hisztogramok elméleti szimulaciojara alkalmas modszerrel lényeges elGre-
lépés érhetd el a szimulacios technikak megbizhatoségét illetGen.

Az elméleti szimulaciok tesztelése mellett csoportunkban elsGként alkalmaztuk a
subgap-modszert molekularis kontaktusok transzmisszios egyiitthatoinak vizsgalatara
[6, 7]. Ezt szemlélteti a 7.4. dbra egy niébium-hidrogén kontaktus fesziiltség—aram-
karakterisztikajanak és differencialisvezetSképesség-gorbéinek bemutatasaval. Az abran
jol latszik, hogy a differencidlisvezetGképesség-gorbén péarszor 10mV-os tartomanyban
az el6z6 fejezetben diszkutalt inelasztikus gerjesztések azonosithatok, mig a par mV-os

szupravezetd tartomanyban a subgap-struktirdk segitségével a transzmisszios egyiittha-
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tok hatarozhatok meg, igy egyetlen (V') gorbe mérésével rengeteg informéciot nyerhe-
tiink a vizsgalt molekularis kontaktusrol. A subgap-moédszerrel hat szupravezeté anyagon
végeztiink méréseket (Nb, Pb, Ta, Al, Sn, In) tiszta és hidrogén koérnyezetben. A vizs-
galt anyagok koziil a Nb és a Ta mutatott erés kdlcsonhatast a hidrogénmolekulakkal.
A vezetGképesség-gorbék markansan megvaltoztak a hidrogénmolekuldk adagolasa utan,
azonban subgap-mérések alapjan a transzmisszios egyiitthatok valtozasa a teljes vezetd-
képesség fliggvényében hasonld struktirat mutatott hidrogénes és tiszta kontaktusokra.
Ez arra enged kovetkeztetni, hogy a molekuldk nem épililnek be a Pt-H; rendszerhez
hasonléan a kontaktusba, hanem a kontaktus oldaldhoz két6dve befolyasoljak annak vi-
selkedését. Ez a mechanikai tulajdonsdgokban jelentés valtozast eredményez, azonban az
elektrontranszport jelentGs része tovabbra is Nb-Nb vagy Ta-Ta atomok kdzott tapasztal-
hato, igy a vezetési tulajdonsagok nem valtoznak jelentSsen [6].

Osszegzésként elmondhato, hogy a subgap-modszer hatékonyan alkalmazhaté vi-
szonylag jol transzmittaldo atomi vagy molekularis kontaktusok vizsgélatara, hiszen a
vezetSképességluktuacio- vagy sorétzaj-mérésekkel ellentétben nem csak kisszamu veze-
tési csatorna esetén nyerhets informécié, hanem akar 5-6 nyitott csatorna transzmisszios
valoszintiségei is nagy pontossaggal meghatarozhatok. Mivel a subgap-strukttarak ener-
giaban jol szétvalnak az inelasztikus gerjesztésekhez tartoz6 struktaraktol, igy egyetlen
I(V') gbrbe mérésével az elasztikus transzporttulajdonsagokrol és az inelasztikus gerjeszté-
sekrél egyszerre nyerhetiink informaciot. Mindez elméleti szimulaciokkal valo egybevetés
alapjan nagy segitséget nyujt a kialakulé atomi vagy molekuléris konfiguraciok pontos
beazonositasaban. A subgap modszerrel elért eredmények részletes ismertetése a [5—7]
publikaciokban talalhato.
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8. fejezet

Atomlancok kolecsonhatasa
molekulakkal

Az el6z6 négy fejezetben olyan kutatasi eredményeket mutattam be, melyeknél kiilon-
b6z6 nemlinearis jelenségek (vezetSképesség-fluktuaciok, inelasztikus gerjesztések, szup-
ravezet$ subgap-struktirak) vizsgalatéval sikeriilt az egyszert vezetSképességhisztogram-
méréseken tulmutaté megallapitasokat tenni. Ezek a modszerek mind megfelel energiafel-
bontéast igényelnek: az el6z6 fejezetben ismertetett subgap-modszer csak a szupravezetes
atalakulas alatti h6mérsékleten, és 1 mV-nal lényegesen kisebb fesziiltségzaj esetén, és a
tObbi mérési modszer is csak alacsony hémérsékleten végezhetd el, szobahémérsékleten
mar elmosdédnanak a vizsgalt strukttrak. Rdadasul a subgap-strukturak és az inelasztikus
gerjesztések mérése kiemelked6 mechanikai stabilitast is igényel, hiszen egyedi kontaktu-
sok teljes 1(V') gorbéjét kell megmérni. Ezen feltételek nem minden mérésnél teljesiilnek,
az oldat formajaban adagolt, komplex szerves molekulakon elvégzett szobah&mérsékleti
mérések esetén példaul nincsen lehetfség a fenti mérési modszerek alkalmazasara.

A kovetkezs két fejezetben olyan eredményekrél szamolok be, melyeknél pusztan a
tobb ezer szakitas kozben felvett vezet&képesség-gorbe elemzésébdl probaltuk megérteni
a vizsgalt atomi és molekularis nanokontaktusok viselkedését, azonban a gorbék elem-
zésénél az egyszeri vezetSképesség-hisztogramokon tulmutato statisztikai kiértékeléseket
alkalmaztunk. Ugyan a bemutatott eredmények altalaban a laboratériumunk profiljaba
ill6 alacsonyh&mérsékleti mérésekbdl sziilettek, maguk az Gjszeri kiértékelési modszerek
azonban altaldanosan hasznalhatok tetszGleges (akar szobahdmérsékleti) tordkontaktus-
mérésnél.

Jelen fejezetben atomlancok és egyszerd molekulak kolcsonhatasdnak vizsgalatat mu-
tatom be. A 2.5. fejezetben mar ismertettem A. I. Yanson és szerzGtarsai eredmé-
nyeit [100, 101], melyekben a szerzdk a vezetSképesség-gorbéken jelentkezd utolso platd
hosszédnak statisztikai analizisébdl megallapitottak, hogy egyatomos arany-, platina- és
iridiumkontaktusok a tovabbi széthiizas hatasara nem feltétleniil szakadnak szét, hanem

a két elektroda kozott akar hét atom hossziisagi atomlanc is hizhato. Ertelemszerten fel-
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meriil a kérdés, hogy ezen atomlancok hogyan hatnak kolcson molekuldkkal, a molekulak

jelenléte hogyan befolyéasolja az atomlancok kialakulasat és viselkedését.

8.1. Arany atomlancok kolcsonhatasa hidrogénmoleku-
lakkal

Hidrogénes kdrnyezetben htizott arany atomlancok tanulmanyozésaval a kutatasi te-
riileten elsdként vizsgaltuk atomlancok és molekuldk kélesonhatéaséat [8]. Ezen kérdés-
kor bemutatasihoz elGszor tanulmanyozzuk kozelebbrdl az arany-hidrogén kontaktusok
vezetSképesség-hisztogramjat.

Tiszta aranykontaktusok vezetSképesség-hisztogramjaval méar a bevezetGben és a
kvantuminterferencia-jelenségek tanulméanyozasakor is talalkoztunk. A hisztogramban
G = 1Gy-nél jelenik meg egy éles cstics, ami egyatomos aranykontaktusok, illetve atom-
lancok vezetGképességét mutatja. VezetSképesség-fluktuacio mérésekbdl tudjuk, hogy ezek
a konfiguraciok egyetlen tokéletesen transzmittéld vezetési csatornaval rendelkeznek. A
hisztogramecsiics G = 1 G alatt is mutat beiitéseket, de 0.7 Gy alatt mar gyakorlatilag
elhanyagolhaté a beiitések szama (8.1. betétabra). Hidrogénmolekuldk adagolasakor a
G = 1Gg vezetGképességnél taldlhato csics tovabbra is megmarad, azonban G = 0.7Gy
vezetGképesség alatt is szadmottevd sily jelenik meg a hisztogramban. Alacsony fesziilt-
ségnél (=~ 20mV) a 0.7Go vezetGképesség alatt megjelens hattér stulya Osszemérhets a
vezetSképesség-kvantumnal talalhato csics stlyaval (6.1./a abra), azonban magasabb fe-
sziiltségnél (~ 120mV) a hidrogén molekulak hatasa lecsokken a hisztogramban, és elsd
ranézésre a tiszta aranyéhoz hasonlo hisztogramot latunk (6.1./b abra). E két fesziilt-
ségtartomany kozotti atmenetet részletesen targyaltam a 6. fejezetben. Fontos azonban
megjegyezni, hogy magasabb fesziiltség esetén sem teljesen egyezik meg a tiszta arany,
illetve az arany—hidrogén kontaktusok vezetSképesség-hisztogramja (8.1. dbra), hiszen az
utobbiban tovabbra is szamottevd sily jelenik meg 0.7 Gy vezetGképesség alatt a tiszta
arany hiszogramhoz képest, rdadasul 0.5 Gy kornyékén a mérések egy részében egy kisebb
csucs is felfedezhets [8, 23], ahogy ez a 8.1. abréan is latszik. Azaz a hisztogram alapjan
a hidrogénnel valo kolesonhatas kovetkezményeként a tiszta egyatomos kontaktusoknal és
atomlancoknél alacsonyabb vezetSképességt konfiguraciok alakulnak ki. A tovabbiakban
a hisztogramcsiics vezetGképesség-tartomanyat (G = 0.7 — 1.1 Gy) 1Go-tartoménynak, az
alatta levs tartomanyt (G = 0.05— 0.7 Go) pedig alacsony vezetSképességii tartomanynak
nevezzilk. E két tartomanyt zold és narancssarga sav jeloli a 8.1. abran. A tovabbi vizs-
galataink célja annak a megallapitasa, hogy az alacsony-vezetGképességii konfiguraciok
milyen molekularis elrendezddéseknek felelnek meg.

Tapasztalataink szerint hidrogénes kornyezetben is a gorbék jelentGs része tigy néz

ki, mint a tiszta aranykontaktusok vezet&képesség-gorbéi, és csak a gorbék mintegy
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8.1. abra. Hidrogénmolekuldkkal kolcsonhaté aranykontaktusok vezetdképesség-hisztogramja (fe-
kete hisztogram) V. = 100mV mérdfesziltség mellett. A sdrga gorbe az alacsony vezetd-
képességl tartomdnyhoz jelentds jarulékot add szelektdlt vezetdképesség-gorbékbol készitett fel-
tételes hisztogramot mutatja (ldsd szoveg). Osszehasonlitisként a betétibra tiszta aranykon-
taktusok vezetdképesség-hisztogramjdt mutatja. A hisztogramok beiitésszamai a figyelembe vett

vezetdképesség-girbék szdmdval normdlt értékek [8].

felében jelentkeznek alacsony vezetSképességii konfiguraciok. A tovabbiakban azo-
kat a vezetSképesség-gorbéket tekintjiik hidrogénes gorbének, melyekre az alacsony-
vezetGképességii tartomanyban talalhatdo mérési pontok legalabb egy tipikus atom-atom
tavolsag egytized részének, azaz 0.25 A platohosszusagnak felelnek meg. Ezen hidroge-
nes gorbékre kiilon felrajzolhatjuk a vezetGképesség-hisztogramot, és megnézhetjiik, hogy
ez mennyiben tér el a teljes adatsorra vonatkoz6 hiszogramtol. A tovabbiakban a bizo-
nyos feltételnek eleget tevs gorbék alapjan késziilt, a felhasznalt gorbék szaméaval normélt
hisztogramot feltételes hisztogramnak nevezzik.

A hidrogénes gorbék feltételes hisztogramjaban (8.1./a abra sarga vonal) az alacsony
vezetSképességii tartomany stlya értelemszertien megns, magas vezetképességeknél pedig
a hisztogram teljesen egybeesik az Gsszes gorbére vett hisztogrammal. Erdekes viszont,
hogy a valogatott gorbékre az 1 Gy-ndl talalhato csics szintén megjelenik, de a magassaga
lecsOkken a teljes adatsor hisztogramjahoz képest. Ez azt mutatja, hogy a hidrogénes
gorbék is mutatnak 1 Gg koriil platot, azonban ezen platok atlagos hossza a teljes adatsorra
vett atlagnal kisebb.

A 2.5. fejezetben ismertetett platohosszisiag-analizist segitségiil hivhatjuk az arany-
kontaktusok kozott kialakuld molekularis konfiguraciok vizsgalatara is. A molekularis
konfiguraciokat nem alkotd kontaktusok (azaz tiszta, nem hidrogénes gorbék) esetén
mérési eredményeink visszaadjak az irodalombél ismert, ekvidisztans csticsokat mutato
platohosszisag-hisztogramot (8.2./a abra), azaz tiszta kontaktusok esetén egyértelmiien
latszik az atomi lancképzddés. Feltehetjiik a kérdést, hogy a hidrogén molekuldk mennyi-

ben befolyasoljak az atomi lancképzddést, illetve a molekuldk hogyan hatnak kolcson az
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8.2. dbra. (a): Tiszta aranykontaktusok platdhosszisdg-hisztogramja. Az utolsé platé hosszisdgdt
az 1Gy tartomdnyba esd mérési pontok szdmdval azonositottuk, melyet a tdvolsdgskdla kalibrd-
ldsa utdn vdltottunk dt elektrodaelmozduldssd. (b): Arany-hidrogén kontaktusok platéhosszisdg-
hisztogramgjai kiilonbdzd vezetdképesség-tartomdnyokra. A fekete folytonos vonal az 1Gy tarto-
mdanyra, o fekete szaggatott vonal az alacsony vezetSképességd tartomdnyra, mig a z0ld hisz-
togram az egyesitett 1Gy és alacsony vezetdképességd tartomdnyra mutatja a platéhosszisdg-

hisztogramot [8].

atomlancokkal. Hidrogénes kdrnyezetben azonban az utolsd plato hosszdt tobbféleképpen
is értelmezhetjiik. A 8.3. dbra egy tipikus hidrogénes gorbét szemléltet: jol lathato, hogy
el6szor egy tiszta aranykontaktusoknak megfelels 1 G vezetSképeségi plato jelenik meg,
majd a vezetGképesség egy kisebb vezetGképességt, felteheten molekularis konfiguracio-
hoz tartozé értékre ugrik. A platok hosszisagat vizsgalhatjuk az 1 Gp-as tartomanyban
(8.3. abra, z0ld tartomany), ekkor a platohossziség-hisztogram ugyan mutat csicsokat
(8.2./b, fekete folytonos vonal), ezek azonban lényegesen elmosodottabbak mint a tiszta
arany platohosszisag-hisztogramjaban megjelend cstcsok (8.2./a abra). Szintén vizsgél-
hatjuk a platok hosszanak eloszlasat az alacsony vezetSképességi tartomanyban (8.3./b
abra, narancssarga tartomany). Az ennek megfelel§ platohosszisag-hisztogramban egy-
altalan nem tapasztalunk csiicsokat (8.2./b, fekete szagatott vonal). Harmadik lehetd-
ségként vizsgalhatjuk a 1Gy, ill. az alacsony vezetSképességl tartoményban taldlhato
platok Osszesitett hoszat. Ekkor a platohosszisag-hisztogramban jol kivehetd csicsok
jelennek meg (8.2./b éabra, zold hisztogram), hasonléan a tiszta arany platohosszisag-
hisztogramjahoz. FEz a megfigyelés jol mutatja, hogy az atomi lancképz6dés hidrogén
kérnyezetben sem sziinik meg, azonban az alacsony vezet&képességi hidrogénes konfi-
guraciok nem a lanc elszakadasakor alakulnak ki, hanem azok is a lancképz6dés részét
képezik. Azaz a kontaktus széthtizasa kozben valamikor egy hidrogénmolekula kotodik
a lanchoz, aminek hatasara lecsokken a vezetéképesség. A lancképzddés azonban nem
szakad meg ekkor, hanem még ezutan is tovabbi atomokat hizhatunk a lancba. Erde-
mes azonban megjegyezni, hogy a lanc vezetGképességének lecsokkenését a lanc oldalahoz
két6d6 hidrogénmolekula is okozhatja a kotésben résztvevs két szomszédos aranyatom

kozotti tavolsag megnovelésén keresztiil.
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8.3. 4abra. A platdhosszisdg szdmitdsdnak demonstrdldsa egy tipikus arany—hidrogén

vezetdképesség-girbe alapjan (ldsd széveg) [8].

Tapasztalataink szerint a vezetGképesség-gorbék egy részében (mintegy 5 szazaléka-
ban) a hidrogénes konfiguraciok egy specidlis formaban jelennek meg. A vezetGképesség
az alacsony-vezetSképességl tartomanyban egy kvazi periodikus oszcillaciot mutat: mint-
egy 0.1 Gy vezetSképesség-értékrdl elkezd novekedni = 0.3 Gy vezetGképességig, majd egy
hirtelen ugrassal visszadll a ~ 0.1 G, vezetSképesség-érték. Fz a viselkedés akir négy
perioduson keresztiil ismétlgdik, és az oszcillacié periddusa megegyezik a tiszta arany-
kontaktusokban tapasztalt atom—atom-tavolsaggal. Ez a jelenség elméleti szamitasokkal
valo Osszevetés alapjan [151] egy specidlis lancképzidésnek feleltethetd meg (8.4. &bra).
Egy hidrogénmolekula beépiil a lancha az arany atomok kozé, majd tovabbi széthtzas
hatasara a lanc nem szakad szét, hanem a hidrogénmolekulén keresztiil is hiizhatok Gjabb
aranyatomok a lancba. Egy tGjabb aranyatom beugrasakor a hidrogén a lanc tengelyével
nagy szoget bezard allapotba keriil, ami a szamitasok alapjan alacsony vezet&képességnek
felel meg. Az elektrodék tavolitasa kézben a molekula kiegyenesedik, melynek hatasara
— a szamitasoknak megfelel6en — a vezetGképesség megns. Tovabbi széthuzas hatasara

ujabb aranyatom ugrik a lancba, és a folyamat periodikusan ismétlgdik.

Osszegzésként sikeriilt feltérképezni arany atomlancok és hidrogénmolekulak koleson-
hatasat. Kisérleteink megmutattik, hogy bizonyos esetekben a hidrogénmolekula be is
épiil az atomlancba, s6t a molekula és az aranyatomok kozotti kotés elég erés ahhoz, hogy
ujabb aranyatomokat hizzon a lancba. A bemutatott kisérleti eredmények részletesebb

analizise a [8] publikicioban talalhato.
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8.4. abra. Az alacsony vezetdképességt tartomdnyban specidlis periodikus struktirdt mutato ti-
pikus vezetdképesség-gorbe, és az elméleti szamitdsok [151] segitségével javasolt mikroszkopikus
magyardzat. Az illusztrdlt molekuldris konfigurdcick nem az elmozduldstengelynek megfelelden
szerepelnek, a kontaktustengelyhez képest ferdén dllo molekula o vezetdképesség-gérbe minimum-

helyeinek, mig a pdrhuzamosan dllé molekula a mazimumhelyeinek felel meg |7, 8].

8.2. Platina atomlancok kolcsonhatasa szénmonoxid
molekulakkal

Az el6z6 alfejezetben ismertetett kisérletek ota a kutatasi teriileten tobb érdekes ered-
mény sziiletett atomlancok és molekulédk kolcsonhatasaval kapcsolatban. W. H. A. Thijs-
sen ¢és szerzdtarsai megmutattak, hogy oxigénkornyezetben aranykontaktusokbol a tiszta
aranylancoknal lényegesen hosszabb lancok htzhatok, melyekben az Au és O atomok fel-
tehetGen felvaltva helyezkednek el [104,152|. Ez a megfigyelés magyarazatot ad arra is,
hogy a nagyfelbontast transzmisszios elektronmikroszkoppal késziilt felvételeken lathato
aranylancokban [43] a szomszédos aranyatomok koézotti tavolsdg miért irredlisan nagy:
feltehetGen a felvételek a [104] szakcikkhez hasonlé arany—oxigén-lancokat mutatnak, vi-
szont a kis rendszamiu oxigénatomok nem latszanak a felvételen. Szintén érdekes meg-
figyelés volt az, hogy a tiszta kornyezetben lancképzédést nem mutaté nemesfémek (Ag
és Cu) [101]| oxigénmolekulak jelenlétében markans lancképzddést mutatnak [104, 152].
Aranykontaktusokhoz hasonléan paltinakontaktusokban is sikeriilt hidrogénmolekuldkkal
dekoralt lancok képzédését megfigyelni [103]. A kovetkezSkben platina atomlancok és

szénmonoxid molekulak kolcsonhatasanak vizsgalatat mutatom be.

A korabbiakban kisérletileg csak a Pt—CO kontaktusok vezetSképesség-hisztogramja
volt ismert [153,154], ezen eredmény lathato sajat mérések alapjan a 8.5. abran [9]. A
fels6 panel tiszta platinakontaktusok hisztogramjat mutatja, mig az als6 panelen platina—
szénmonoxid kontaktusok hisztogramja lathato, melyen a tiszta platina hisztogram egyet-
len cstucsaval szemben harom cstcs jelentkezik. A harmadik, G =~ 2.1 G, vezetSképességnél

lathato csics a tiszta platina hisztogramcstcs vezetGképesség-tartoméanyaban talalhato,
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8.5. 4bra. Tiszta (a) és szénmonozid molekuldkkal kélcsonhato (b) platinakontaktusok
vezetdképesség-hisztogramja (fekete hisztogramok). A CO molekuldk hatdsdra jelentkezd két ij
hisztogramcsicsnak megfeleld, feltételezett mikroszkopikus konfigurdcidkat az dbra alatti rajzok

szemléltetik. A kék gorbék a kontaktusok dsszenyomdsa sordn felvett hisztogramokat mutatjik |9].

igy feltételezhetd, hogy ezen cstcs tovabbra is tiszta platina egyatomos kontaktusok, eset-
leg atomlancok vezetGképességének felel meg. A G ~ 1.1 G ill. G =~ 0.5 Gy vezetSképes-
ségeknél talalhatd két 0 cstics azonban egyértelmiien a szénmonoxid molekulak hatasara
jelenik meg.

A molekularis konfiguraciok azonositasdhoz segitségiil hivjuk M. Strange és szerz6-
tarsai ab initio szimulacioit [155]. A szerz6k egy dimer platinakontaktusba a kontaktus
tengelyére merélegesen allo6 CO molekulat helyeztek, melynél a molekula a szénatomon
keresztiil kot6dik a kontaktushoz. Ezen meré6leges konfiguracio vezetéképessége szamola-
saik alapjan G' ~ 1.5 Gy. A kontaktus széthizasa kézben a molekula hossziranyba fordul,
és a szimulalt vezetSképesség-gorbén a hossziranyt, pdrhuzamos konfiguracio G ~ 0.5 Gg-
nal mutat platét. Viszonyitasi alapként a szerzdék tiszta platina dimer, és tiszta platina
haromatomos lanc tulajdonsigait is szimulaltak. A szimulaciok alapjan megallapithato,
hogy a platina-szénmonoxid kontaktusok hisztogramjanak els§ csicsa nagy valosziniiség-
gel egy pdrhuzamos CO molekularis kontaktusnak felel meg. A merdleges molekularis
kontaktus szamolt vezetSképessége (G =~ 1.5 Gy) eltér a hisztogram maéasodik cstcsanak
helyétsl (G ~ 1.1 Gp), mégis a tovabbiakban munkahipotézisként feltessziik, hogy a mo-
lekularis hisztogram masodik csiicsa a mer6leges konfigurdcionak felel meg, és a késébb
ismertetett statisztikai kiértékelések segitségével probaljuk majd ezt a feltételezést alata-
masztani. A feltételezett két molekularis konfiguraciot a 8.5. 4bran a hisztogram alatti

rajzok szemléltetik.
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8.6. 4abra. Tiszta (a) és szénmonoxid molekuldkkal kéolesénhats (b) platinakontaktusok
platohosszisdg-hisztogramgjai, utdbbi esetben a kék €s piros gorbék, illetve a fekete hisztogram
rendre az 1.4 — 2.75 Gp, 0.7 — 2.75 Gy és 0.2 — 2.75 Gy vezetdképesség-tartomdnyban mért plato-

hosszisdgok eloszldsdt mutatjik (ldsd szoveg) [9].

Az arany-hidrogén kontaktusokhoz hasonl6an érdemes a platina—szénmonoxid kon-
taktusok platohosszusag-analizisét is elvégezni. Viszonyitéasi alapként a 8.6./a abra tiszta
platina kontatusok platohosszisag-hisztogramjat mutatja. Az utolsé platé hosszat a
8.5./a abran bemutatott hisztogram csicsanak pirossal jelolt tartomanyaban mérjuk,
azaz a 0.2 — 2.75 Gy kozotti tartomanyban talalhato elsé és utolsé mérési pontok kdzotti
tavolsagot azonositjuk a platohosszal. A platohossziasag-hisztogram megfelel az iroda-
lombél ismert eredményeknek [101], azaz az ekvidisztans csicsok alapjan egyértelmiien
megéllapithato a lancképzddés folyamata. A hosszusagtengely kalibralasaként magét a
platohossziisdg-hisztogramot hasznaljuk. A szimulaciokkal valo konnyt Osszehasonlitha-
tosag érdekében a platéhossztisdg-hisztogram cstcsainak tavolsidgit a platinaldnc szimu-
1alt atom-atom-tavolsagaval (2.7 A) [155] azonositjuk.

A molekularis kontaktusok platohosszisag-hisztogramjanak elkészitésénél az arany—
hidrogén kontaktusokhoz hasonléan felmeriil a kérdés, hogy melyik vezetSképesség-
tartomanyban mérjiik a platéhosszisagot. Ha a molekuldk jelenlétének ellenére tiszta
platina lancok alakulnak ki, akkor a vezetGképesség-hisztogram (8.5./b abra) harmadik
csiucsanak tartoméanyaban (1.4 — 2.75 Go, piros tartomény) érdemes mérni a platohosszt
ahhoz, hogy a lancképzddeésre jellemzs platohosszisag-hisztogramot megkapjuk. A 8.6./b
abran a kék gorbe mutatja ezen kiértékelés eredményét: a lancképz&désnél megszokott

ekvidisztans struktira nem jelentkezik. Elképzelhets, hogy a merdleges konfiguracio a

72



dc_885 14

lancképzidés részét képezi, azonban a parhuzamos konfiguracié csak a lancképzédés leg-
végén, kozvetleniil a lanc elszakadasa el6tt alakul ki. Ez esetben a méasodik és harmadik
csucs egylittes vezetGképesség-tartomanyaban érdemes mérni a platohosszt (0.7 —2.75 Gy,
piros és sarga tartomany). Igy mar egy szélesebb platéhosszisag-hisztogramot kapunk
(8.6./b &bra, piros gorbe), azonban egyértelmii csiucsok tovabbra sem fedezhetsk fel.
Ha viszont a harom hisztogramcsics egyiittes tartomanyéara (0.2 — 2.75Gg) készitjiik
el a platohosszisag-hisztogramot, akkor kirajzolodik az ekvidisztans csiicsokat mutato
struktira (8.6./b abra, fekete hisztogram). Mindez azt sugallja, hogy mind a parhuza-
mos, mind a mergleges molekularis konfiguracié részt vesz a lancképzdés folyamataban.
Fontos megjegyezni, hogy a molekularis kontaktusok platohosszisag-hisztogramjanak
(8.6./b abra, fekete hisztogram) csucstavolsdga megegyezik a tiszta platina kontaktu-
sok platohosszlisdg-hisztogramjanak csicstavolsagaval, azaz feltehetGen a CO molekula
ugyan beépiil a lancba, de azutén tipikusan platina lancot hizunk, nem Pt-CO-Pt-CO-Pt
tipusi lancot. Szintén fontos megemliteni, hogy molekularis esetben a platohosszisaghisz-
togram cstcsai a 2.75 Gg vezetGképességi referenciaponthoz képest hatarozottan nagyobb
elmozdulasoknél jelentkeznek, mint a tiszta Pt platohosszisaghisztogram-csticsok, ami

azt sejteti, hogy a CO molekula mér a lancképzdés elétt beépiil a lancba.

A lancképzddés folyamatéarol tovabbi informaciot nyerhetiink, ha a 2.5. fejezetben is-
mertetett kétdimenzios vezetSképességgorbe-hisztogramot (2.18. abra) elkészitjiik, mely
a vezetGképesség és az elmozdulas fliggvényében szemlélteti a vezetSképesség-gorbék
pontjainak eloszldsat. Azonban a platina-szénmonoxid kontaktusok platohosszisag-
hisztogramja alapjan latszik, hogy a vezetSképesség-gorbék jellegiikben nagyon eltérGek
lehetnek, hiszen vannak olyanok, melyeknél egyaltalan nem képzGdnek lancok, és van-
nak olyanok is, ahol t6bb atom hosszisagt lancok képzédnek, rdadasul mindekdzben a
vezetGképesség-hisztogram alapjan harom kiilonb6z6 vezetGképességi konfiguracio ala-
kulhat ki. Ennek megfelelGen a teljes adatsorra elkészitett kétdimenziés hisztogramban a

kiilonbozo jellegii gorbék 6sszemosddnénak [9].

Ahhoz, hogy jol szét tudjuk véalasztani a molekularis kontaktusok kialakuldsanak kii-
16nb6z8 1épéseit, a feltételes hisztogramokhoz hasonléan bevezettiik a feltételes kétdimen-
zi6s vezetOképességgorbe-hisztogramokat. Jelen esetben a platohosszisdg-hisztogram altal
kimutatott lancképz6dés miatt célszerd aszerint szétvalogatni a gorbéket, hogy hany atom
hossziisagu lanc képzédésének felelnek meg. A 8.7./a dbra azon vezetGképesség-gorbék
kétdimenzios hisztogramjat mutatja, melyeknél nem alakulnak ki lancok, azaz melyek a
8.6./b abra fekete platohosszusag-hisztogramjan az elsg cstics tartomanyaba essenek. A
8.7./b illetve 8.7./c dbrak azon gorbék kétdimenzios hisztogramjat mutatjak, melyeknél a
szétszakadast megel6zGen egy atom hiuzodik a lancba, illetve legalabb két atom huzodik
a lancba. Ezen gorbék értelemszeriien a platohossziisag hiszogram masodik csiicsanak,
illetve harmadik cstcsédnak és afolotti tartomanynak felelnek meg. Viszonyitasként a 8.7.

abra betétabrai mutatjik a molekularis kontaktusok platihosszisidg-hisztogramjait. Min-
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8.7. 4bra. Platina—szénmonozid kontaktusok feltételes kétdimenzids wvezetdképességgorbe-
hisztogramjai. Az egyes panelek a betétdbrdkon ldthaté Pi—CO platdhosszisdg-hisztogramok pi-
rossal jelolt tartomdnyainak megfeleld gorbék alapjdn késziltek. Az dbra melletti rajzok a kétdi-

menzids hisztogramok alapjdn levonhatd kovetkeztetéseket szemléltetik (ldsd széveg) [9].

den panelen a platohosszisag-hisztogram pirossal jelolt tartomanyanak megfelels gorbéket

hasznaltuk fel a kétdimenzios hisztogram elkészitéséhez.

A kétdimenziés hisztogramok elmozdulastengely menti zéruspontjaként a
platohossziisdg-hisztogramokhoz hasonléan a G = 2.75Gy vezetGképességet va-
lasztottuk.  Ezen referenciapont utani elmozdulasokat érdemes négy tartoméanyra
osztani (I-IV., lasd 8.7. abra). Ezen tartomanyok hatérait a platohosszisag-hisztogram
minimumbhelyei jel6lik ki, a tartomanyok kozotti hatarvonalak (lila vonalak) egymastol
2.7 A tavolsagra vannak. Ennek megfelel6en az egyes tartoméanyokat az alabbiak szerint
értelmezhetjiik: 1. — mar kialakult az egyatamos kontaktus, de ebben a tartomanyban
a platohosszisag hisztogram gyakorlatilag nem mutat beiitést, azaz a kontaktus elsza-
kadasa nem valészint; I1. — az az elmozduléstartomény, ahol az egyatomos kontaktusok
altalaban elszakadnak; III. — az a tartomany, ahol mar egy atom behtizédott a lancba;

IV. - kétatomos, vagy hosszabb lancoknak megfelel§ tartomany.

Az egyes feltételes kétdimenzids hisztogramok, illetve ezen beliil a kiilonb6z6 elmoz-
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dulastartomanyok viselkedése alapjan az alabbi kovetkeztetéseket lehet levonni (lasd széa-

mozott képek a 8.7. dbra mellett):

1. Az L. és II. tartomanyban, azaz egyatomos kontaktusok szétszakadasa el6tt a tiszta

platina konfiguracio6 jelent&s sullyal van jelen.

2. Lancot nem huzo kontaktusokban (a) a szétszakadas el6tt (I1.) mar kialakul a me-

r6leges molekuléris konfigurécio.

3. Lancot nem huzo kontaktusokban (a) a parhuzamos molekularis konfiguraci6 nem
alakul ki.

4. Lancot huzé kontaktusokban (b,c) a lancképzédés tartomanyaban (ITI-IV.) a tiszta
platina konfiguracio6 sulya jelentéktelen, azaz tiszta platina lancok nem nagyon ala-
kulnak ki, a lancképzddés elGtt beépiil a CO molekula.

5. Lancot huzo kontaktusokban (b,c) a III. tartoméanyban jelentds siillyal van jelen a
merdleges konfiguracio, azaz egy merdleges CO molekulédn keresztiil hizhato atom-

lanc.

6. Lancot huzé kontaktusokban (b,c) a III. tartomanyban méar a parhuzamos konfi-
guraci6 is megjelenik, azaz mar a lancképzddés korai szakaszaban befordulhat a

meré6leges molekula parhuzamos allasba.

7. Hosszt lancot hizo kontaktusok esetén (c) is jelent@s stllyal van jelen a merdle-
ges konfiguracié, azaz nem feltétleniil fordul be a molekula a lancképzdés elején

parhuzamos irdnyba.

8. Hosszu lancot huzo kontaktusok esetén a parhuzamos konfiguracio is jelent6s sullyal,
és az atom-atom tavolsagnal (2.7 A) lényegesen szélesebb elmozdulas-tartomanyban
jelentkezik, azaz a parhuzamos molekulan keresztiil is hiizhato atomlanc. A parhu-
zamos molekulanak megfelel6 platé a mersleges molekulachoz képest ~ 1.4 A-mel
nagyobb tavolsdgnal ér véget, ami Osszhangban van azzal a tavolsaggal, ami egy

merdleges molekula parhuzamos irdnyba térténdé befordulasahoz sziikséges [155].

Tovabbi informécidt nyerhetiink a Pt-CO molekuléris kontaktusokrél, ha nem a hizott
lanc hossztisaga, hanem a szétszakadas el6tti utolso konfiguracio jellege alapjan valogatjuk
szét a vezetGképesség-gorbéket. Kiértékelésiinkben egy adott vezetGképesség-gorbét akkor
sorolunk a parhuzamos CO, meréleges CO, illetve tiszta Pt konfiguraciobol elszakado
gorbék kozé, ha a gorbe elszakadas el6tti utolso 0.5 A hossziisagn részében a mérési pontok
jelentGs része (75%-a) az adott hisztogramesics tartoméanyaba esik (narancssarga, sarga

és piros tartomanyok a 8.5./b 4dbran). Ezen valogatasi kritérium alapjan az Gsszes gorbe
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91%-a esetében egyértelmi valaszt kapunk arra, hogy a kontaktus melyik konfiguraciobol
szakad el.

A 8.1. tablazat a kiilonb6z6 konfiguraciokbol, kiillonbozé elmozdulastartomanyokban
elszakadd gorbék szazalékos ardnyat mutatja. Jol latszik az, hogy az esetek nagy részében
(74%) a CO molekula beépiil a kontaktusba, mindosszesen a gorbék 17%-a szakad el
tiszta platina kontaktusbol, és ezen beliil 6sszesen 8% a tiszta platina lancot hazo, és CO
molekula beépiilése nélkiil elszakado kontaktusok ardnya. A mer6leges konfiguraciobol
a gorbék 44%-a, mig a parhuzamos konfiguraciobol a gorbék 30%-a szakad el, de az is
latszik, hogy a hosszi lancok (IV) inkdbb a parhuzamos, mig a révid lancok (IIT) inkabb
a merdleges konfiguraciobol szakadnak el. Osszesen a gorbék 66%-a mutat lancképzédést,

ezen beliil a gorbék 58%-aban a molekula beépiil a lancba.

I. | II. | IIL. | IV. | Osszeg

21Go || 0% || 9% | 8% | 0% | 17%
1.1Go || 0% || 12% | 23% | 9% | 44%
05Go || 0% || 4% | 9% | 17% | 30%
Osszeg | 0% || 25% | 40% | 26% | 91%

8.1. tablazat. Kiilonbizd konfigurdciokbdl, kilonbozd elmozduldstartomdnyokban elszakadd gor-
bék szdzalékos ardnya. A sorok a 8.5./b dbra narancssdrga, sdrga és piros wvezetdképesség-
tartomdnyainak megfelels, elszakadds eldtte konfigurdcickat, mig az oszlopok a 8.7. dbrdn réomasi

szamokkal jeloll elmozduldstartomdnyoknak megfeleld szakitdsi hosszokat jelolik [9].

A 8.8./a abra a teljes adatsor hisztogramja (sziirke) mellett a meréleges (narancs-
sarga) és parhuzamos (kék) konfiguraciokbol elszakado gorbék feltételes hisztogramjat
mutatja. Mindharom hisztogramot a hisztogramkészitéshez felhasznalt gorbék szaméval
normaltuk. Latszik, hogy 3 Gg vezetGképesség felett a harom hisztogram egybeesik, azaz
ebben a tartomanyban a hisztogram alapjan a kontaktus viselkedése fiiggetlen attol, hogy
a késGbbiekben kialakul-e molekularis konfiguracio, vagy nem. A merdéleges konfiguraci-
obol szakad6 gorbék nem mutatnak parhuzamos konfiguraciot, ami azt mutatja, hogy a
parhuzamos konfiguracié nem alakulhat ki a mer6leges konfiguracio el6tt. Parhuzamos
konfiguraciobol szakadd gorbék esetén viszont a merdleges konfiguracio jelentgs stllyal
szerepel, azaz a parhuzamos konfiguracio el6tt jellemz&en kialakul a meréleges konfigura-
cio.

Szintén hasznos informaciot hordoznak a szakadasi konfiguraciod szerint szétvaloga-
tott gorbékre felrajzolt platohossziisag-hisztogramok (8.8./b abra). A narancssarga
gorbe a péarhuzamos, mig a kék gorbe a merdleges konfiguraciobol elszakado gorbék
platohossziisag-hisztogramja. Osszehasonlitasként a sziirke hisztogram a teljes Pt-CO
adatsor, mig a zold gorbe a tiszta Pt adatsor platohosszusiag-hisztogramja (ezek meg-

egyeznek a 8.6. dbra fekete hisztogramjaival). Az &brarol latszik, hogy a lancképzddés
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8.8. dbra. (a): Pdrhuzamos (kék) illetve merdleges (narancssdrga) molekuldris konfigurdciobdl el-
szakaddé Pt-CO kontaktusok, illetve a teljes Pt—-CO adatsor (sziirke) vezetdképesség-hisztogramjai
a felhaszndlt gorbék szimdval normdlva. (b): Pdrhuzamos (kék) illetve merdleges (narancs-
sdrga) molekuldris konfigurdcicbol elszakadé Pt—CO kontaktusok, illetve a teljes Pt-SCO adatsor
(sziirke) és a tiszta Pt adatsor (26ld) platdhosszisdg-hisztogramgjai (ldsd szoveg) [9].

nélkiil, egy merdleges molekulat tartalmazoé kontaktus ~ 0.8 A nagyobb elmozdulasnal
szakad el mint a tiszta platina egyatomos (lancot nem huzd) kontaktus. Ez jo egye-
zést mutat az elméleti szimulaciokkal [155], melyek alapjan a mer6Sleges CO molekula
kontaktusba épiiléséhez ~ 0.75 A megnytlas sziikséges. A parhuzamos molekulabol sza-
kado kontaktusok platohosszisag-hisztogramja a fent ismertetettek alapjan csak a teljes
platohossziisdg-hisztogram masodik csiicsanak megfelel§ csticsot mutatja, hiszen a parhu-
zamos konfiguracio csak a lancképz&dés kozben alakul ki. Ez a cstics a mer6leges kon-
figuraciobol szakado gorbék platohossziisag-hisztogramjanak masodik csticsidhoz képest
~ 1.4 A-el nagyobb tavolsagnal talalhato, ami jo egyezés a molekula befordulasahoz sziik-
séges, elméletileg szamolt ~ 1.1 A elmozdulassal [155], kiilonosképpen, ha azt is figyelembe
vessziik, hogy a szdmolasoknal az elektrédakat merevnek tekintették, igy a molekulabe-
fordulashoz sziikséges megnyilast alulbecsiilték. Ez a két kvantitativ megfigyelés, azaz
hogy a mer6leges molekula beépiiléséhez, illetve a molekula beforduldsihoz sziikséges,
mérések alapjan meghatirozott megnyilds 0sszhangban van az elméleti varakozasokkal,
ergsen aldtamasztja a munkahipotézisiinket, mely szerint a két molekularis konfiguricié

egy merélegesen és egy parhuzamosan beépiilé molekulanak felel meg.

A fentiekben Au-H, és Pt-CO atomlancok vizsgéalatéaval két példat mutattam arra,

hogy csupan a vezet&képesség-gorbék Gjszeri statisztikai analizisével a vezet&képesség-
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hisztogramok informaciotartalman lényegesen tilmutatd kovetkeztetéseket lehet levonni.
Ehhez bevezettiik a feltételes hisztogramok, feltételes kétdimenzios vezetGképességgorbe-
hisztogramok illetve a feltételes és kiilonboz6 vezetGképességtartomanyokra elké-
szitett platohosszisag-hisztogramok fogalmat, melyek jol hasznalhatok tetszéleges

tor6kontaktus-mérés elemzéséhez.

78



dc_885 14

9. fejezet

VezetOképesség-gorbék vizsgalata

korrelacidanalizissel

Az el6z6 fejezetben mar bemutattam olyan statisztikai modszereket, melyek talmutat-
nak egy hagyoményos vezetSképesség-hisztogramon, és melyek segitségével valaszt kapha-
tunk olyan kérdésekre, hogy egy molekularis kontaktus kialakulasa hogyan fiigg 0ssze az
atomi lancképzddés folyamataval, vagy két kiilonb6z§ molekuléris konfiguracio jelentke-
zése hogyan viszonyul egymashoz. Célunk volt egy olyan altalanosan hasznalhato statisz-
tikai modszer bevezetése, mellyel egyedi kiértékelési otletek nélkiil, altalanosan feltérkeé-
pezhetd a vezetGképesség-gorbék kiillonboz6 vezetGképességli tartomanyainak egyméshoz
val6 viszonya, azaz a kiilonb0z§ vezetSképesség-tartomanyok kozotti korrelacios kapceso-
lat [10, 11].

Ahogy a késGbbiekben pontosabban is latni fogjuk, a vezetGképesség-hisztogrammal
atlagértékeket vizsgélhatunk, azaz egyes konfiguraciok atlagos elGfordulasi gyakorisdgat.
A fizika szdmos teriiletén ismert, hogy egy mennyiség atlag koriili fluktuécioja az atlagér-
téken tulmutato informéaciot szolgaltat. Erre a leglatvanyosabb példat a zajmérések adjak,
melyek példaul az idébeli keresztkorrelaciok vizsgalataval meg tudjak hatérozni, hogy a
vizsgalt rendszerben a részecskék fermionként vagy bozonként viselkednek [156-158].

Ezen mérések elvét a 9.1. dbra szemlélteti: egy adott forrasbol szarmazo részecskenya-
labot kettéosztunk, és a két agon detektalt becsapddasok kozott szamitunk keresztkorrela-
ciot. Egymastol fiiggetleniil emittalt részecskéket tartalmazo nyalabot Poisson-eloszlassal
irhatunk le, mely szerint az idGegység alatt detektalt részecskék szamanak varhato értéke
és szorasnégyzete megegyezik egymassal. Ilyen nyaldb esetén a fiiggetlen részecskék miatt
zérus keresztkorrelaciot tapasztalunk a két ag kozott. Ezzel szemben Bose-részecskéket,
azaz bozonokat kibocsatod részecskeforrdsok esetén gyakran tapasztaljuk a csomésodéas
jelenségét, azaz a részecskék egyszerre nagyobb adagokban 1épnek ki a forrasbol, igy a
Poisson-eloszlashoz képest az idGegységre jutd részecskeszam szorasnégyzete megné. Ez
alapjan jo eséllyel vagy mindkét agon atlagon feliili, vagy mindkét agon &tlagon aluli

becsapddast detektalunk, azaz pozitiv korrelacidt tapasztalunk a két ag koézott. Fermi-
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9.1. abra. (a): Hanbury-Brown and Twiss tipusi kisérlet: egy adott tipusi részecskeforrdsbol
szdrmazo nyaldbot kettéosztunk, és a két dgon detektdlt részecskedram keresztkorreldcidjat mér-
gik. (b): A részecskék csomdsoddsdt mutatd bozonnyaldb esetén a két dg kézott pozitiv keresztkor-
reldciot tapasztalunk, hiszen egyszerre nagyobb adagokban érkeznek a részecskék, és igy mindkét
dgon egyszerre tapasztalunk dtlagon felili/aluli beiitést. (c): Fermionforrds esetén a kizdrdsi elv
miatt a részecskék nem lehetnek azonos dllapotban, ami a két dg kozétt negativ keresztkorreldciot
eredményez [157].

onok esetén viszont ellentétes a helyzet: két részecske nem lehet azonos allapotban, igy
a részecskék idében szétosztva érkeznek. Ennek megfelel6en a Poisson-eloszldshoz képest
lecsokken a részecskeszam szorasnégyzete, ami a két ag kozott negativ keresztkorrela-
ciot eredményez, azaz ha az egyik agon részecskét detektalunk, akkor a masik dgon nem
detektalunk (ugyan olyan allapotban levs) részecskét.

Hasonlo kérdéseket vethetiink fel a vezetéképesség-gorbék esetében is: példaul két mo-
lekularis konfiguracio jelentkezése, azaz a hisztogramban megjelend két cstcs esetén (9.2.
abra) fontos tudni, hogy ezek a molekularis konfiguraciok egymdstdl fiiggetlenil jelent-
keznek, vagy egyszerre szeretnek jelentkezni (egy adott szakitasi gorbén vagy mindketts
jelentkezik, vagy egyik sem), esetleg kizdrjik egymdst, azaz vagy az egyik jelentkezik,
vagy a masik, de egy adott szakitds soran sosem alakul ki mindkét konfiguraci6é. A zaj-
mérésekhez hasonld, megfelel6 korrelacioszamitas segitségével ezek a kérdések megvala-
szolhatok, raadasul nem csak két hisztogramcstcs kozotti korrelacié tanulméanyozhato,
hanem tetsz6leges két vezetGképesség-tartomany kozott tanulményozhatjuk a korrelacios
jelenségeket, akar a két vizsgalt vezetGképesség-érték fiiggvényében egy kétdimenzios kor-
relacios térképet is felrajzolhatunk (9.2. abra). A kétdimenzios korrelacios hisztogramok
pontos bevezetése elGtt azonban érdemes pontosan definidlni a vezetéképesség-hisztogram
szamitasanak modjat.

A mérés soran felvett tobb ezer vezetGképesség-gorbét azonosithatjuk a sorszamuk
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Vezetbképesség-hisztogram Korrelacidanalizis

Log(G/G,)

Pontok szama Log(G/G,)

9.2. abra. A korreldcids mddszer alapelve: a vezetdképesség-hisztogrambdl megdllapithatjuk, hogy
a szakitdsok sordn két kilonbozd atomi vagy molekuldris konfigurdcid is jelentkezik, de ezen kon-
figurdcidk egymdshoz valé viszonydt nem olvashatjuk le a hisztogramrdl, ehhez a kilonbézd veze-

toképességi tartomanyok kézotti korreldcick vizsgdlatdra van sziikség |11].

alapjan, amit a tovabbiakban r-el jeloliink. A hisztogram szamitédsahoz a vezetSképesség-
tengelyt diszkrét tartomanyokra, binekre osztjuk, melyeket ¢ indexszel jel6liink. A mérések
alapjan megszamoljuk a kiilonb6z6 gorbéken kiilonb6z6 binekben taldlhatd mérési pontok
szamat, melyet N;(r)-el jeloliink. Ezutan a hisztogram a kiilonb6z6 gorbékre torténd
atlagoléassal szamithato:

Hy = (Ni(r)), = }l% SN, (9.1)

r=1
ahol R a hisztogram készitéséhez felhasznalt gérbék szama. A hisztogramkészités menetét
a 9.3./a-c abrdk demonstraljak: az (a) panel harom aluminiumkontaktus szakitasa koz-
ben felvett vezetGképesség-gorbét mutat, a (b) panel a harmadik (narancssarga) egyedi
vezetGképesség-gorbére szamolt hisztogram, N;(r), a (c) panel pedig az 6sszes (mintegy
5000) vezetSképesség-gorbére kiatlagolt hisztogram, H;.
Az N;(r) értékek segitségével a hisztogramot definialo atlagértéken talmutaté mennyi-
ségeket is vizsgalhatunk, a korrelacios jelenségek tanulmanyozasa egy szokvanyos korrela-

cios fiiggvény szamolasaval lehetséges:

ON;(r) - ON;
g = N0 M), 9.2)
VASNi(r)P), ([6N;(r)]?),
ahol 6N;/;(r) = Ni/;(r) — (Nij;j(r)), az adott gérbén adott binbe tartozé mérési pontok
szamanak atlagtol valo eltérését jelzi. Ez a korrelacios fiiggvény definicio szerint szim-

metrikus, Hf9™ = HO™, az értéke a —1 < Hf9™ < 1 tartoméanyba esik, és egy adott

vezetGképességher tartozo konfiguracio dnmagaval vett korrelacioja tokéletes, HiO™ = 1.

A korrelacios fliggvény értelemszeriien zérus értéket ad, ha két konfiguraci6 statisztikailag
fliggetlen egymastol, hiszen ekkor (N;(r)N;(r)), = (Ni(r)), (N;(r)), teljesiil. Ha viszont
a két konfiguracié nem fiiggetlen egymastol, akkor az atlag koriili fluktuécidikban korre-

laciokat fedezhetiink fel. Példaul elképzelhets, hogy két konfiguracié egy adott szakitas
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9.3. abra. (a): Aluminiumkontaktusok vezetdképesség-gorbéi. (b): A narancssdrga vezetdképesség-

gorbére készitett hisztogram. (c): A teljes adatsorra (5000 girbe) készitett hisztogram [11].

soran csak egyiitt szeret jelentkezni: vagy mindkettd jelentkezik, vagy egyik sem. Az elsé
esetben mind N;(r) mind N;(r) az atlagnal nagyobb, mig a masodik esetben mindkettd
az atlagnal kisebb értéket vesz fel, azaz a dN;(r) - IN,(r) szorzat — és ennek megfelelGen a
H}f?” korrelacios fiiggvény is — mindkét esetben pozitiv értéki lesz. Szintén elképzelhetd
két egymast kizar6 konfiguracio, azaz egy olyan jelenség, melynél az egyik konfiguracio
jelentkezésekor a méasik konfiguraciot nem latjuk, és viszont. Ekkor dN;(r) és oN;(r)

ellenkezd elGjeld lesz, azaz a korrelacié negativ értéket vesz fel.

A 9.3. képlettel definidlt korrelacios fiiggvény a kisérleti gérbék alapjan konnyen sza-
molhaté és egy kétdimenzios hisztogramként megjelenithetd, ahol a két tengely a két
konfiguracio vezetSképessége (G, G;), a korrelacio értékét pedig a szinskala adja meg. A
kénnyebb értelmezhetéség kedvéért egy specialis szinskalat valasztunk: a pozitiv/negativ
korrelaciot sarga—piros/kék szinek jelolik, a modszer felbontasan beliil zérusnak tekinthetd

korrelaciot pedig zold tartomany jelzi az abran.

A 9.4./c abra a 9.3. abran bemutatott aluminiumadatsor kétdimenzios korrelacios
diagramjat mutatja. Az abran a legszembe6tlSbb struktira egy pozitivan korrelalt tar-
tomany az atlé kornyékén, illetve kicsit tavolabb az atlotol egy negativan korreldlt sav.
Ez a struktira gyakran jelentkezik a kiilonb6z6 anyagok korrelacids abrain, kialakulésa
konnyen megérthets a kovetkezs, 9.4. /a dbra segitségével szemléltetett gondolatmenettel:
Ha egy adott vezetSképesség-gorbén a j bin egy platohoz tartozik (piros kor) akkor — mi-
vel nem latunk mindig platot ennél a vezetSképességnél — N;(r) atlag feletti értéket vesz
fel. Viszont a szomszédos binek (narancssarga kor) nagy valoszintiséggel szintén a plato-
hoz tartoznak, igy azokban is atlag feletti beiitést kapunk. Ennek koszonhetSen az atlo
kérnyékén a vezetSképesség-tengely mentén mért atlagos platoszélesség tartomanyaban
pozitiv korrelaciot tapasztalunk. A 7 bintdl kicsit tavolabb viszont nagy valoszintiséggel

vezetGképesség-ugrast, azaz az atlagnél kisebb beiitést tapasztalunk (kék kor). Ennek
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9.4. abra. Aluminiumkontaktusok vezetdképesség-hisztogramja (b) és kétdimenzids korreldcios
diagramja (c). Az (a) panel a korrelicids panel dtléja mentén gyakran jelentkezd pozitivan, és
nagativan korreldlt savok, illetve az dtlétol tdvolabbi korreldlatlan tartomdny eredetét szemléltets
(ldsd szoveg) [11].

megfelelGen a pozitivan korreldlt tartomany mellett az adott vezetGképességnél levs platod
melletti ugrasokat jellemz6 negativan korrelalt tartoményt latunk, melynek a szélessége
az ugrasok atlagos amplitidojaval van Gsszefiiggésben. Ha az ugras nagysaga széles tar-
tomanyban véaltozhat, akkor az ¢ bint6l még tavolabb vett tartomanyban egyarant tapasz-
talhatunk platot és ugrast is (sotétzold ellipszis), azaz a korrelacio kiatlagolodik, zérushoz
kozeli értéket kapunk.

A 9.5./b &bra egy masik kétdimenzios korrelacios diagramot mutat, mellyel a nikkel
kontaktusokban tapasztalhatd korrelacios jelenségeket elemezhetjiik. Itt is megfigyelhets
az atlonal tapasztalhato pozitivan korrelalt, illetve a szomszédos negativan korrelalt tarto-
many, azonban az 4t16to6l tavolabb is erds struktirakat tapasztalunk. Az atlotol tavolodva
egymast felvalta pozitiv és negativ tartoményok kévetik egymaést, az atloval nagyjabol
parhuzamos csikokat alkotva. Ezek a csikok azt mutatjak, hogy egy adott platd utan
jol definialt a kovetkez6 plato helye, azaz két szomszédos plato kozotti vezetSképesség-

kiilonbség nem véletlen, hanem egy jol meghatéirozott értéket vesz fel.

A korrelacios abran tapasztalhatd — egészen magas vezetSképességig jelentkezs — struk-
tarak lattan furcsallhatjuk, hogy a hisztogramban (9.5./a dbra, als6 hisztogram) csak két
alacsony vezet&képességhez tartozé csics jelenik meg, és magasabb vezet&képességii tarto-
méanyban nem tapasztalunk semmi struktarat. Ez a kiilonbség azzal magyarazhato, hogy
a platok kontaktusrol kontaktusra méas-mas vezetSképesség-értéknél jelentkeznek, viszont
a szomszédos platok kozotti tavolsag jol definidlt marad, mintha a vezetSképesség-gorbék

mereven eltolodnanak egyméashoz képest (lasd 9.5./d abra). Ez a merev eltolodas érte-
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9.5. dbra. (a): Vezetdképesség-hisztogramok nikkelkontaktusokra. Az alsé hisztogram a teljes
adatsor alapjdn készilt. A felsé hdrom gdrbe in. feltételes hisztogramokat dbrdzol, melyek azok-
bol a gorbékbol késziltek, melyekre az elszakadds el6tts utolsé platé egy adott vezetdképesség-
nél taldlhaté. (A feltételes hisztogramok rendre a G/Goy € [1.55,1.65], [1.65,1.75], [1.75,1.85]
vezetdképesség-tartomdnyokra késziltek a szovegben ismertetett definicid alapjan.) A teljes adat-
sorra vett hisztogramban csak két csics ldthatd, ha viszont az utolsd platé helyzetét régzityik, akkor
az gy kapott feltételes hisztogramokban szdmos csiicsot felbonthatunk. (b): Kétdimenzids korreld-
ci0s hisztogram. Az dtlotdl tavolabb is markdns pozitivan/negativan korreldlt csikokat latunk, me-
lyek segitségével eqy adott kiinduld vezetdképesség esetén egészen magas vezetdképességeknél is jol
kévethetd a szakadds tipikus menete (fekete nyilak). (c): Tipikus vezetdképesség-gorbék, melyek
egészen magas vezetdképességig tisztdn kivehetd platdkat mutatnak. (d): A vezetdképesség-platok

korreldlt eltoléddsanak szemléltetése [10].

lemszerden a hisztogram kiatlagolodasdhoz, elmosodasihoz vezet, viszont a korrelacids
abran tapasztalhato strukturak valtozatlanul megmaradnak, hiszen azok csak a szomszé-

dos platok kozti vezetGképesség-kiilonbségre érzékenyek.

Erdemes megemliteni, hogy a platok merev eltolodasa a kétdimenziés korrelacios hisz-

togram mellett a korabban bevezetett feltételeshisztogram-modszerrel is jol tanulmanyoz-

84



dc_885 14

hato. Ha a hisztogramot nem az egész adatsorra készitjiik el, hanem csak azokra a gor-
békre, melyeknél a szakadés el6tti utolsé plato egy adott, jol definidlt vezetGképességnél
jelentkezik, akkor a teljes hisztogrammal ellentétben szamos csucsot felfedezhetiink (9.5./a
abra). Mig az el6z6 fejezetben a feltételes hisztogramok elkészitésénél az adott rendszer
elemzéséhez illeszkedd specidlis feltételeket hasznaltunk (pl. szétszakadés elGtti utolsd
konfiguracio), a feltételes hisztogramok szamolasdhoz bevezethetiink egy altalanosan is
jol hasznalhato definiciot. Egy adott G € [G1, G vezetSképesség-tartomanyra vonatkozo
feltételes hisztogram elkészitéséhez csak azokat a vezet&képesség-gorbéket hasznaljuk fel,
melyekre a [G1, G| tartoméanyban talalhato pontok szama nagyobb, mint a teljes adatsor
[G1, G5 tartoméanyra szamolt, egy gorbére vonatkoztatott atlagos pontszama. A 9.5./a
abran lathato, és a késébbiekben ismertetett feltételes hisztogramokat ezen definicio alap-

jan szamoltuk.

Az eredmények értelmezésekor fontos megemliteni, hogy egy kontaktus vezetéképessé-
gét erGsen meghatarozza a legkisebb keresztmetszetben talalhaté atomok szama, azonban
a legkisebb keresztmetszettel szomszédos tartoméany is jelentGs mértékben befolyésolhatja
a vezetGképességet. Olyan fémekben, ahol a transzport alapvetGen izotrop s palydkon
keresztiil torténik a kontaktus legkisebb keresztmetszete jo kozelitéssel meghatarozza a
vezetGképességet, amit a szomszédos elektrodak pontos szerkezete csak kisebb mérték-
ben modosit. Ha viszont a transzport anizotrop d palyakon keresztiil torténik, akkor
a szomszédos atomok pontos elhelyezkedése sokkal jelentGsebb mértékben befolyasolja a
vezetSképességet. Igy nikkel kontaktusokban két hasonlo legkisebb keresztmetszeti, de
kiilonb6z6 atomi kdérnyezetben kialakuld kontaktus vezet&képessége jelentésen eltérhet
egymastol [159]. Ennek megfeleléen nem megleps, hogy d fémek esetén magasabb ve-
zetGképességnél nem latunk struktiurakat a hisztogramban. Ezzel szemben a korrelacios
modszerrel a relativ valtozasokat is kovethetjiik: ha két kiilonb6z6 kornyezetben kive-
sziink egy atomot a legkisebb keresztmetszetbdl, akkor ugyan az abszolut vezet6képesség

jelentGsen eltérhet, a vezetGképesség-valtozas mégis hasonlé marad.

A fenti gondolatmenet jol szemlélteti, hogy a korreldciés modszerrel olyan konfigu-
raciok is felbonthatok, melyek a hisztogramban az atfeds vezetSképesség-tartomanyuk
miatt 6sszemosodnak. Erre kivalo példa a nikkel kontaktusok 9.5./b &dbran bemutatott
korrelacios diagramja, melynek segitségével egészen magas vezetSképességeknél is jol ko-
vethet6 az egymas utan kialakulé konfiguraciok vezetGképessége, annak ellenére, hogy a
vezetGképesség-hisztogramban semmi nem latszik. A pozitivan/negativan korrelalt csikok
jol magyarazhatoak azzal, hogy minden egyes atomi atrendezédésnél eggyel csokken a
legkisebb keresztmetszetben taldlhato atomok szdma. A nikkel kontaktusokban tapasz-

talhato korrelaciok részletes analizisét a [10] publikicio tartalmazza.

A korrelacidanalizis jol alkalmazhaté molekuléaris kontaktusok vizsgélatara is. Mig a
hisztogram csak a molekuléris konfiguraciok jelentkezését jelzi, addig a korrelacios hisztog-

rammal feltérképezhetd a kiilonb6z6 molekularis és atomi konfiguraciok egymashoz valéd
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9.6. abra. (a): Ag-CO kontaktusok vezetdképesség-hisztogramgja (fekete hisztogram), illetve a na-
rancssdrga tartomdnyra vonatkoztatott feltételes hisztogramga (kék gorbe) és a sdrga tartomdnyra
vonatkoztatott feltételes hisztogramga (zold gérbe). (b): Ag-CO kontaktusok kétdimenzids korre-
licios diagramja. (c): Tipikus szakitdsi gorbék. (d): Tiszta Ag kontaktus szakaddsdnak a szem-
léltetése: az egyatomos kontaktus 1 Gy vezetdképességi platdja utdn nem jelentkezik molekuldris
konfigurdcio. (e): Ag-CO molekuldris kontaktusok szakaddsdnak szemléltetése: az egymolekulds
konfigurdcio eldtt eqy prekurzor konfigurdcid alakul ki, melynél a molekula eqy egyatomos Ag kon-
taktus mellé kotodik egy 1uj vezetési csatorndt megnyitva, melynek kdszénhetden a vezetdképesség
1 Gy folé nd [18].

viszonya, erre mutat egy példat a 9.6. dbra. Az (a) panelen eziist-szénmonoxid kontaktu-
sok vezetGképesség-hisztogramja lathato (fekete hisztogram), mely alapjan a tiszta eziist
hisztogramjaban is lathato 1 Gy vezetSképességii csics mellett a molekulak hatdsara meg-
jelenik egy 1j cstcs 0.3 Gy vezetSképességnél. A kétdimenzids korrelacios diagram (9.6./b
abra) alapjan ez a molekularis konfiguracio (9.6./a Abran narancssarga tartomény) negati-
van korrelal az 1 Gq vezetGképességil konfiguracioval (sarga tartomany), viszont pozitivan
korrelal a vezetSképesség-kvantum f6lotti, ~ 1.3 Gg vezetSképességii (piros) tartomannyal.
A korrelacios abraval 6sszhangban egyedi demonstrativ gérbéken (c), illetve a narancs-
sarga tartomanyra elkészitett feltételes hisztogramon ((a) panel, kék gorbe) is latszik,
hogy a molekularis konfiguraciot nem 1 Gg vezetGképességli, hanem annal szignifikdinsan

magasabb, &~ 1.3 G vezetGképességli konfiguraciok el6zik meg. Fz azért megleps, mert
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vezetGképességfluktuacio-mérésekbdl ismert, hogy egy egyatomos Ag kontaktus egyetlen
tokéletesen transzmittalé vezetési csatornaval rendelkezik, azaz 1 Gyp-nal nem lehet ma-
gasabb a vezetGképessége. Mindezek alapjan a 0.3 Gg vezetSképességii molekularis kon-
taktust megeléz6 ~ 1.3 G¢ vezetSképességi konfiguracio feltehetGen egy olyan egyatomos
kontaktusnak felel meg, melyben a kontaktussal parhuzamosan mar bekdtddott a CO mo-
lekula, igy a molekulan keresztiil egy tjabb vezetési csatorna nyilik meg az egyatomos
Ag kontaktus egyetlen nyitott csatorndja mellett. Mindez azt mutatja, hogy a korre-
lacivanalizis segitségével sikeriilt felbontani egy prekurzor konfiguréciot, azaz egy olyan
konfiguraciot, melyben az egymolekulas kontaktus kialakulasa eltt mar lathaté a CO
molekula kolcsonhatasa az atomi Ag kontaktussal. Mindez az egyszerid vezetéképesség-
hisztogramban nem latszik, hiszen ott az egymolekulas kontaktust és annak prekurzor
konfiguraciojat mutatd vezetSképesség-gorbék keverednek az olyan gorbékkel, melyek-
nél nem kétédik a kontaktusba a CO molekula, és igy a tiszta Ag kontaktusok 1Gy-as
vezetGképesség-platoja, és az ennek megfelels éles hisztogramestics dominélja a méréseket.

Nemcsak az egyes szakitasi gbrbéken beliili kiilonb6z6 konfiguraciok kozott tanulma-
nyozhatjuk a korrelaciot, hanem érdekes informéciot nyajt a szakitési, és a rajuk kovetkezs
Osszenyomasi gorbék kozotti korrelaciod vizsgalata is, melyhez kapcsoloddan a korrelacios

fiiggvényt a
<5Ni(r) . (SNJ/»<T)>T

JONGR), (BNj)2),

képlettel definialhatjuk, ahol r a szakitasi és rakévetkezd Gsszenyomasi gorbepért inde-

Hror —

»J

(9.3)

xeli (lasd 9.7./d-e 4bra), N;(r) és Nj(r) pedig rendre a szakitasi, illetve &sszenyomdsi
tartomanyban az ¢-edik illetve j-edik binbe es§ pontok szidma. Ebben az esetben a
H}f‘;” = 1 feltétel nem teljesiil, hiszen a ON; - dN] szorzat két tagja nem ugyanazon
vezetSképességgorbe-szakaszra vonatkozik. Ez alapjan az atlé mentén jelentkezs pozitiv
korrelaci6 nem nyilvanvalo, hanem egy kifejezetten érdekes jelenség, mely azt mutatja,
hogy az Osszenyomés soran pontosan ugyan azok a konfiguraciok alakulnak ki, mint a
megel6z6 széthiazas soran.

Erdemes megvizsgalni a szakitasi és Osszenyomdsi gorbék kozotti keresztkorrelaciot
ezlist—szénmonoxid kontaktusok esetén. A szakadas kdzben beépiil6 molekula a szakadas
utan tavozhat a kontaktusbol (9.7./d abra), azonban az is lehetséges, hogy a molekula
mereven kot6dik az egyik elektroda cstcsdhoz, és igy az Osszenyomés kozben is hasonlo
molekularis konfiguracio alakul ki, mint a szétszakadés el6tt. Ez utobbi jelenség latszik a
korrelacidanalizish6l, hiszen a molekularis konfiguracié vezetGképesség-tartomanyéban a
széthizasi és rdkovetkezd 6sszenyomasi gorbék kozott erds pozitiv korrelacié tapasztalhato
(9.7./b abra). Ezt megerdsiti a feltételes hisztogram is (9.7./a abra), a széthuzési gorbék
molekularis konfigurici6ja szerint valogatott gorbék Osszenyomaési hisztogramjaban vila-
gosan megjelenik a molekularis konfiguracionak megfelel csics (kék gorbe), mig a teljes

Osszenyomasi hisztogramban (fekete hisztogram) ez egyaltalan nem latszik.
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9.7. abra. (a): Ag—CO kontaktusok osszenyomds kizben felvett vezetdképesség-hisztogramja (fe-

s

kete hisztogram), illetve a széthuzdsi gorbék molekuldris konfigurdcidjdra (9.6./a dbra narancs-
sdrga tartomdny), és tiszta Ag konfigurdcidjdra (9.6./a dbra sdrga tartomdny) vonatkoztatott
feltételes hisztogramgja (kék, illetve sziirke gorbe). Mig a teljes dsszenyomdsi hisztogramban nem
latszik a molekuldris konfigurdcid csicsa, azokra a gorbékre, amelyekre széthizds kozben kiala-
kult az Ag-CO-Ag kontaktus az dsszenyomds sordan is vildgosan ldtszik a molekuldris konfigurdcid
kialakuldsa. (b): A széthizdasi (fiiggdleges tengely), illetve az azt kovetd dsszenyomdsi gorbék
(vizszintes tengely) kozott szamolt kétdimenzids korreldcids diagram. A molekuldris konfigurdcio
vezetdképesség-tartomdnydban ldthatd pozitivan korreldlt régid szintén azt mutatja, hogy a szét-
hizds kozben megjelend molekuldris konfigurdcid az osszenyomds kozben is ldtszik. (c): tipikus
dsszenyomdsi gorbék. (d-e): A széthizdsi és osszenyomdsi gorbék kozotti kapesolat szemléltetése.
Széthiizds kdzben eldszor eqy egyatomos konfigurdcid, majd egy molekuldris konfigurdcid jelent-
kezik. Ennek elszakaddsa utdn elkezdyiik dsszenyommni az elekiroddkat. Ha a szétszakadds utdn a
molekula mereven kotodik az egyik elekiroda csicsdhoz, akkor az 0sszenyomds kézben is megjele-
nik a molekuldris konfigurdcid (e). Ha viszont a molekula a szakadds utdn az elektréda oldaldra

relaxdl (d), akkor ésszenyomdskor nem jelenik meg a molekuldris konfigurdcic [18].

Osszegzésként elmondhato, hogy eziist-szénmonoxid kontaktusokban korrelacivanali-
zis segitségével nem csak az Ag-CO-Ag egymolekulds konfiguracio kialakulasét, hanem
annak eldéletét és utoéletét is sikeriilt feltérképezni, azaz a tiszta Ag kontaktus mellé ko-

t6d6 prekurzor molekuléris konfiguraciot, illetve a mereven a kontaktus csticsahoz kot6dd
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szakadas utani molekularis konfiguraciot, melybél az Gsszenyomés soran tjbol Ag-CO-Ag
egymolekulas kontaktus alakul ki. Ezen konfiguraciokat elméleti ab initio szamitasok is
alatamasztjak [18].

Hasonlo prekurzor konfiguracio jelentkezését sikeriilt eziist-oxigén kontaktusok vizsgé-
lata soran is felfedezni [12]. Ezesetben Prof. Latha Venkataraman kutatocsoportjaban
elvégzett mérések kiértékelésében vettem részt, melynek soran korrelacidanalizis segitsé-
gével sikeriilt feltérképezni és szétvalasztani a kiillonb6zo tipusu tipikus szakitasi gorbéket.
Ezen méréssorozat keretében a Columbia Egyetem laboratériuméaban a vezetéképességgel
egyid6ben a kontaktusban ébreds erét is mérték, igy a vezetGképesség tipikus viselke-
dése, és a kontaktusban ébreds er6 kozotti korrelaciot is lehetett tanulmanyozni. Elméleti
szimulaciok és korabbi kisérletek alapjan feltételezhets, hogy az oxigénmolekulék az eziist-
kontaktussal kolesonhatva disszocidlnak, és atomi oxigén kotddik a kontaktusba [12]. A
vezetGképesség-hisztogram alapjan kialakul egy ~ 0.4 Gy vezet&képességii ,,soros” Ag-O-
Ag konfiguracio. A korrelacivanalizis szerint ezt megel6zi egy, a tiszta eziist kontaktusénal
kicsivel magasabb vezetSképességii (G ~ 1.3 Gg) prekurzor konfiguracio, mely feltehetGen
tiszta eziist kontaktus mellé k6t6d6 oxigénatomnak felel meg (,,pdrhuzamos oxigén konfi-
gurdcid”). Az er6mérések szerint a parhuzamos oxigén konfiguracié rugoallandoja, illetve
ezen konfiguracio elszakitasahoz sziikséges er6 1ényegesen nagyobb a tiszta eziist kontaktu-
séndl, ami tovabbi megerdsités arra, hogy valoban a tiszta eziist kontaktus mellé kotodott
oxigénrdl van szo.

A fentieken tul a [11] publikaci6 szdmos tovabbi példat mutat a korrelacios modszer
alkalmazéasara. Altalanosan elmondhato, hogy a kétdimenziés korrelacios diagramok jol
alkalmazhatok a tér6kontaktus-mérések soran kialakulé atomi és molekularis konfigura-
ciok kozotti korrelaciok altalanos feltérképezésére. Mivel kiilonbo6z6 tipust vezetSképesség-
gbrbék is eredményezhetnek hasonlo struktirakat a kétdimenzios korrelacios diagramokon,
ezért a 2D korrelacids abrakon beazonositott struktirdkat érdemes tovabbi analizisnek ala-
vetni, amihez hasznos a szélesebb vezetGképesség-tartoméanyokra (kiilonb6z6 hisztogram-
csucsokra) vett feltételes hisztogramokat, és a feltételes kétdimenzios vezetSképességgorbe-
hisztogramokat megvizsgalni, illetve az el6z6 fejezetekben ismertetettekhez hasonléan az
adott fizikai rendszer viselkedéséhez illeszkedGen tovabbi egyedi statisztikai kiértékelése-
ket elvégezni. Osszességében elmondhato, hogy a kétdimenzios korrelacivanalizis altal a
kutatéasi teriilet egy hasznos vizsgéalati modszerrel béviilt, mely csupan a vezet&képesség-
gorbék analizise alapjan lehet6vé teszi bizonyos, a vezetSképesség-hisztogramokbdl nem

lathato jelenségek feltérképezését [160).
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10. fejezet
Ezustszulfid memrisztorok vizsgalata

A korabbiakban torékontaktus technikaval végzett méréseket mutattam be, melyek
atomi és molekuléaris kontaktusok vizsgalatat céloztak meg. Az egyedi molekulakbol épi-
tett elektronikai eszk6zok viziojanak felvetése ota [161,162| a molekuldris elektronika néven
ismert kutatési teriilet oriasi fejlédésen ment keresztiil, napjainkban mar szertedgazo és
megbizhatd méréstechnikak allnak rendelkezésre egyedi molekulak transzport, mechanikai,
termoelektromos, optikai, vagy akar spintronikai tulajdonsagainak vizsgalatara. A tertile-
ten elért eredmények fontos alapként szolgélnak gyakorlatban is hasznalhato sokmolekulas
eszkozok (pl. szenzorok, napelemek) épitéséhez, azonban az egyedi molekulakbol készi-
tett hétkoznapi alkalmazasok még varatnak magukra. A tovabbiakban egy olyan kutatési
teriiletet ismertetek, mely méréstechnika szempontjabol nagyon kozel all a molekularis
elektronikai kutatasokhoz, azonban a vizsgalt jelenségkdr sok szempontbol kézvetlenebb
alkalmazast tesz lehetévé. Ezt a kutatasi teriiletet memrisztorok, illetve rezisztiv kapcso-
lok vizsgalataként aposztrofilhatjuk. A memrisztor egy olyan rezisztiv aramkori elem,
melynek az ellenéllasértéke fiigg az elGéletétdl, azaz az eszkézon korabban atfoly6 dram-
tol [163,164]. Egy ilyen aramkori elem tobb fizikai rendszer segitségével is megvalosithato,
melyrél a szakirodalomban szamos Osszefoglald cikk sziiletett [165-171]. Az alabbi feje-
zetben egy torténetileg kiemelt fontossagii memrisztiv rendszert targyalok, eziistszulfid
ionos vezets rétegekben kialakitott rezisztiv kapcsolokat mutatok be. Ezen a rendsze-
ren demonstraltak elGszor atomi méretiinek aposztrofalt rezisztiv kapcsolokat [172], és az
eziistszulfid memrisztorok az idegrendszer miikodési funkcidinak szimulélasa szempontja-
bol is kiemelt jelentGségtiek [173,174].

Az eziistszulfid (AgeS) memrisztorok naiv miikodési elvét a 10.1./a dbra szemlélteti.
Egy eziistelektroda és egy elektrokémiailag inert elektroda kozott egy ionosan vezet eziist-
szulfid réteg taldlhato. Ha a platinaelektrodéra az eziistelektrodahoz képest megfelelGen
nagy negativ fesziiltséget kapcsolunk, az eziist elektrodabol Ag*t ionok lépnek ki az eziist-
szulfid rétegbe, ott az elektromos tér hatasara a platinaelektroda felé mozognak, majd
a platinaelektrodan fémes eziistként kivalnak. Mivel az elektromos erGvonalak mindig a

kivalt Ag réteg csticsa felé mutatnak, dnszervez6d6 modon egy keskeny Ag nanovezeték
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10.1. &bra. (a) Eziist nanovezeték kialakuldsa eziist- és platinaelekiréddk kozotti AgoS réteg-
ben [169]. (b) Ionos vezetésen alapuld memrisztor fesziltség—dram-karakterisztikdja, illetve a

kiilonbozd tartomdnyok mikroszkopikus szemléltetése [175].

kezd el néni a két elektroda kozott, mely egy id6 utan rovidre zérhatja a két elektrodat.
Ellentétes fesziiltséget alkalmazva forditott folyamat jatszodik le, azaz a kialakult eziist
nanovezeték lebomlik.

Egy ionos vezetésen alapulé memrisztor elektromos viselkedését jol szemlélteti a
10.1./b &bra. Az abran bemutatott memrisztorban egy hasonlé fizikai rendszer, GeSe
méatrixban mozgod Agt ionokon alakitjak ki a két elektrodat rovidre zard nanovezetéket.
Kiindulasi allapotban a memrisztor nagy ellenallast, hiszen a két oldalt csak a rosszul
vezet§ GeSe réteg koti 6ssze (OFF allapot). Az eziist elektrodara adott fesziiltséget no-
velve kialakul a két elektrodat 6sszekots eziist nanovezeték (lasd A és B betét), igy egy
kiiszobfesziiltségnél hirtelen megné az aram, és a memrisztor bekapesolt (ON) allapotba
keriil. (A szaggatott vonallal jelzett tartomanyban az dram a mérGaramkor altal megen-
gedett maximalis, telitési értéket veszi fel.) A fesziiltséget visszacsokkentve egy linearis
fesziiltség—aram-karakteriszikat latunk, melyhez tartozo ellenallas lényegesen kisebb az
OFF allapot ellenallasahoz képest. MegfelelGen nagy negativ fesziiltségnél viszont a nano-
vezeték lebomlik (C betét), és a memrisztor visszadll az eredeti OFF allapotba (D betét).
Az abran jol latszik, hogy a memrisztor memoriaként miikodik, hiszen nagy pozitiv vagy
negativ fesziiltséggel kapcsolhatunk az OFF és ON allapotok kozott, kis fesziiltségnél vi-
szont mindkét allapotban egy passziv ellenallasként miikodik a rendszer, azaz az allapot
megvaltoztatasa nélkiil kiolvashatjuk, hogy a memrisztor az OFF vagy az ON allapotban
talalhato-e.

Ahhoz, hogy a memrisztorok jol alkalmazhatoak legyenek integralt memoriaelemként,
fontos kovetelmény, hogy a memrisztiv kontaktus megfelelGen kicsi legyen, a kapcsolasi

folyamat pedig megfelelGen gyors legyen. Mas elven miikods (oxigén vakancidk mozgésan
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alapuld) Tap,Os memrisztorokban sikeriilt 100 ps idgskalaja kapcsolast elérni [176], azon-
ban az alkalmazott > 1 um szélességii eszkoz 1ényegesen nagyobb volt a jelenlegi félvezetd
eszkozok aktiv tartomanyanak tipikus méreténél (=~ 20nm). AgsS memrisztorokban Te-
rabe és szerzGtarsai atomi méretskalan lezajlo kapcsolasrol szamoltak be [172], azonban a
kapcsolasi sebesség a leggyorsabb mérésnél sem haladta meg a 1 MHz-et [172]. Raadésul
az atomi meéretd kapcsolas ténye is megkérdGjelezhetd [177|, hiszen a [172] szakcikkben
150 nm szélességii eszkozdkben figyeltek meg megfelel6 amplitiidoju pulzusok hataséira
kialakul6 1Gg vezetSképességi allapotot, azonban az 1Gq vezetSképesség szarmazhat
egyetlen atomnal lényegesen nagyobb keresztmetszetli, 7 < 1 transzmisszios valoszint-

ségi alagiatatmenetbdl is.

Kutatasaink f6 célja az volt, hogy eziistszulfid memrisztorokban megfelelGen gyors, és
a jelenlegi félvezets eszkozoknél kisebb tartomanyban lezajlo kapcsolast mutassunk be. A
kapcsolasi sebesség szempontjabol kiemelkedd jelent&ségd, hogy az OFF allapot ellenal-
lasa se legyen tul nagy, hiszen a minta elkeriilhetetlen szort kapacitédsa és nagy ellenallasa
egy nagy id6allandoju RC-kort alkot, mely megakadélyozza a gyors miikodést. Egyszertd
becslésként egy 10 cm hosszi koaxialis mérékabel 5 pF nagysagrendd tipikus kapacitasaval
szamolva 1 ns-nal révidebb idéallando 200 €2-nal kisebb ellenéllas esetén érhetd el. Mivel
vezetékparok hosszegységre jutod kapacitasa a geometriai méretek logaritmusaval skaldzo-
dik, igy a pF-os szintnél sok nagysagrenddel kisebb szort kapacitast nehéz megvalositani,
f6leg ha a célként kitlizott nagy adatstiriiség miatt kénytelenek vagyunk egyméshoz ko-
zel elhelyezni a vezetékeket. A 10.1./b abran szemléltetett kapcsolas MQ feletti OFF
ellenallasa, illetve az irodalombdl ismert Ag,S memrisztorok hasonléan magas OFF el-
lenallasa [169, 177-179] kifejezetten hatranyos a gyors, akir GHz-es sebességii miikodés
szempontjabol. Kérdés, hogy milyen fizikai rendszerben valésithatdé meg megfelelGen kis
ellenallasta OFF allapot. Egy d atmérgji tokéletes transzmisszioju (ballisztikus) nanoveze-
tek vezetGképessége a Sharvin-formula alapjan G = (2¢2/h)-(rd/ r)? [37]. Ez alapjan egy
idealis, mintegy 100 Q2-os ellenallast, azaz ~ 100 tokéletesen nyitott csatornaval rendel-
kez$ nanovezeték atmérGje d ~ 10\r /7. Fémekben a racsallandéval 6sszemérhet6 Fermi-
hulldimhossz miatt ez nanométeres nagysagrendi, mig félvezetGkben két nagysigrenddel
nagyobb, 100 nm-es nagységrendii atmérdnek felel meg. Ha a tokéletesen transzmittalo
fémes nanovezeték helyett egy 7 < 1 transzmisszios valoszintiségi alagutatmenetet al-
kalmazunk, akkor d ~ 10\g/ 7T atmérs mellett kapunk 100 Q nagysagrendi ellenallast,
ami a transzmisszio exponencidlis tavolsagfiiggése miatt egészen keskeny, par nanométeres
sz¢lességii alagitatmenet esetén is a nanométeres skaldhoz képest sok nagysagrenddel na-
gyobb 4tmérst jelent. A fentiekbdl latszik, hogy a gyors miikddés szempontjabol idedlis
ellenallasu, és a jelenlegi félvezets eszkozoknél hatarozottan kisebb atmérdji elektroni-
kai eszkoz legoptimalisabban kozel tokéletes transzmisszioji, fémes nanoszerkezetekben

képzelhetd el.

Kisérleteinkben az eziistszulfid rétegeket Si hordozoéra vakuumparologtatassal felvitt
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10.2. abra. Ezistszulfid memrisztokontaktusok fesziiltség—dram-karakterisztikdi. (a): A kapcsoldsi
gorbe vastag ezistszulfid-réteg esetén. (b): Az (a) panel OFF dllapotinak alacsonyfesziltségi
részét kinagyitva Schottky-gdt jellegid, exponencidlis 1(V) gorbét latunk. (c-d): Kapcesoldsi gorbék
vékony eziistszulfid-réteg esetén szobahdmérsékleten (c), illetve T = 4.2 K hémérsékleten (d). A

kapcsoldsi fesziiltség alatt mindkét dllapot linedris 1(V) gorbét mutat [14,15].

eziist vékonyréteg mintak feliiletén hoztuk létre. A mintdkat egy nagytisztasigu kén-
port tartalmazé vadkuumcsSbe helyeztiik, és a szublimdlast elGsegitendG a kénport ro-
vid ideig 60 °C hémérsékletre melegitettiik. A kénezés idGtartaméatol fliggden kiilonbozs
vastagsagi AgsS rétegek alakultak ki. A kiilonb6z6 vastagsagu rétegeken a 3.3 fejezet-
ben ismertetett STM elrendezésii mérérendszerrel végeztiink méréseket Ptlr tiit hasz-
nalva. Vastag eziistszulfid réteg esetén [15] a memrisztorkontaktusok fesziiltség—aram-
karakterisztikaja a 10.1./b abrahoz, illetve AgsS memrisztorok irodalombol ismert karak-
terisztikaihoz [169, 177-179] hasonlo viselkedést mutatott (10.2./a abra), azaz az OFF
allapot zérus fesziiltségnél vett ellenallasa a nagyfrekvencids alkalmazéisok szemszogégol
kirfvoan magas volt (= 1MQ). Ezen kiviil az OFF &llapot I(V) gorbéje Schottky-gat
jellegii exponenciélis viselkedést mutatott (10.2./b abra), mely az OFF allapot félvezetd

jellegére utal. Ezen mintakon alacsony hdémérsékleten (77 = 4.2K) nem tapasztaltunk
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vezetést, ami szintén alatamasztja a félvezets viselkedést.

MegfelelGen rovid kénezési id6 mellett, azaz vékony eziistszulfid réteget létrehozva [15]
viszont kisérleteink alapjan kialakithatok a nagyfrekvencids alkalmazésok szempontja-
bol optimalis Ron és Ropr ellenallasértékek. Ezen mintdk esetén a fesziiltség—-aram-
karakterisztika zérus fesziiltség kornyékén mindkét allapotban jo kozelitéssel linearis, és
T = 4.2K hémérsékleten a szobahémérsékletihez teljesen hasonlé viselkedést tapaszta-
lunk (10.2./c, illetve 10.2./d abrak), ami alatamasztja a ki és bekapcsolt allapot fémes

viselkedését.

A memrisztiv kontaktusok alacsonyhémérsékleti miikodképessége kivalo lehetGsé-
get nyudjt arra, hogy az ON és OFF allapotban kialakuld vezetési csatornak atmeérs-
jét tanulmanyozzuk szupravezeté Andrejev-spektroszkopia segitségével. Ahogy a be-
vezetG 2.3.3. fejezetben elGrevetitettem, egy szupravezet§ — normal fém kontaktus
differencialisvezetSképesség-gorbéjének illesztésébdl a kontaktusra jellemzd T transz-
misszios valoszintiség meghatarozhato, hiszen magas transzmisszio esetén az energiarésen
beliili vezet&képesség kifejezetten magas, akar a normal vezetGképesség kétszereséig is fel-
néhet, mig alagutatmenet esetén (7 < 1) az energiarésen beliili (eV < A) vezetGképesség

jelentGsen lecsokken a normél vezetéképességhez képest.

Az Andreejev-spektroszkopiai kisérletek elvégzéséhez a 3.3. fejezetben ismertetett ala-
csonyhdmeérsékleti mérérendszerben niobiumtd alkalmazasaval végeztiink méréseket a vé-
kony Ag,S réteggel elGallitott memrisztiv kontaktusokon. Mig a rezisztiv kapcsolas par
szaz mV-os fesziiltségeknél jelentkezik, addig par mV-os fesziiltségtartoményban jol 1at-
haté a szupravezetG — normal fém kontaktusokra jellemz§ differencidlisvezetéképesség-
gorbe (10.3. abra). Andrejev-spektroszkopia segitségével egy adott memrisztorkontaktus
mindkét allapotanak transzmisszios valoszintisége meghatarozhato, a 10.3. 4bran bemu-
tatott mérés alapjan a 46.1) ellenallasi ON allapot jellemz§ transzmisszios valoszint-
sége Ton = 0.72, mig az 5072 ellenallast OFF allapot transzmisszids valdszintisége
Torr = 0.39. Az ellenallas és a transzmisszids valdsziniség alapjan a két allapothoz
tartoz6 kontaktus dtmérGje megbecsiilhets: dox = 5nm, dopr ~ 2.1nm [14]. Az ered-
mények azt mutatjak, hogy nemcsak a bekapcsolt, hanem a kikapcsolt allapot is egy jol
transzmittalo, fémes kontaktusnak felel meg, azaz a kikapcsolt adllapotban sem bomlik le a
két elektrodat osszekdts fémes nanovezeték, csak a kapcsolas kozben az atmérdje megnd,

illetve lecsokken.

A kisérletek soran a ki és bekapcsolt allapot ellenéllasat egyrészt a piezomozgaté segit-
ségével, a kiindulasként létrehozott kontaktus atmérGjével, masrészt a kontaktussal sorba
kotott ellenallas értékével befolydsolhatjuk. Az utébbi a bekacsolas folyamaténal jatszik
fontos szerepet, hiszen a kiiszobfesziiltség folott hirtelen elkezd cstkkenni a kontaktus
ellenéllasa, de ahogy az a soros ellenallasnal kisebbé valik, lecsokken a kontaktuson esé
fesziiltség, és leall a kapcsolasi folyamat. Ezen paraméterek hangolasaval a 10.3. abran

bemutatott rezisztiv kapcsolohoz képest kisebb és nagyobb atmérdji memrisztorkontak-
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10.3. &bra. Ezistfelileten kialakitott eziistszulfid réteq és eqy nidbiumtd kédzdtti memrisztor-
pontkontakitus differencidlisvezetdképesség-girbéje a memrisztor ki- és bekapcsolt dllapotdban, a
szupravezetd energiarés fesziltségtartomdnydban. A differencidlisvezetdképesség-gorbék illesztésé-

bél a két dllapotra jellemzd transzmisszids valdszinidség megdllapithato [14].

tusokat is létre tudunk hozni.

A [13] publikacioban a kapcsolas folyamatat vizsgaltuk kiilonboz6 atmeérdji kontaktu-
sokban. Méréseink megmutattak, hogy kis atmérsji kontaktusok esetén (don < 1.5nm)
se a kapcsolashoz sziikséges fesziiltség, se a kapcesolas iranya nem jol definidlt. Az utobbi
azt jelenti, hogy mig a 10.1./a abran szemléltetett elektrokémiai folyamat alapjan az
eziist elektrodara pozitiv fesziiltséget alkalmazva kapcsol a rendszer az OFF-bo6l az ON
allapotba, addig kis &tmér6ji eszkdzoknél kontaktusrol kontaktusra teljesen véletlenszert,
hogy melyik polaritasnél tapasztalunk OFF—ON kapcsolast. Nagyobb atmérGji eszkozok
esetén (don 2 3nm) viszont jol definialt kiiszobfesziiltségnél, és jol definialt polaritasnal
jelentkezik az OFF—ON kapcsolas. A mérések azt sugalljak, hogy kisebb eszkozok esetén
nem az eziistszulfid-rétegben lejatszodo folyamat, hanem inkabb elektromigracié okozza
a kapcsolast, és ennek koszonhets a kapcsolasi gorbék kontaktusrol kontaktusra eltérd
jellege.

Osszegzésként elmondhatjuk, hogy a jelenlegi félvezets eszkozok aktiv tartomanyanal
hozzavetdleg egy nagysagrenddel kisebb atmérsji, don ~ 3 nm-es kontaktusokban méar jol
reprodukalé kapcsolas figyelhet meg. Ezen kontaktusok par szdz ohmos ON és OFF ellen-
allasa kifejezetten optimalis a nagysebesség(i alkalmazasok szempontjabol. A 3.5. dbran
bemutatott nagysebességli mérésekre alkalmas pont-kontaktus meérérendszerben végzett
mérések alapjan a [14] publikidcioban megmutattuk, hogy az optimélis ellenallas mellett
maga a kapcsolasért felelGs fizikai folyamat is gyors, hiszen ns-nél rovidebb fesziiltségpul-

zussal sikeriilt atkapcsolnunk a memrisztor-kontaktust az egyik allapotbél a mésikba.
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A fenti eredmények jol szemléltetik, hogy az eziistszulfid memrisztorok kifejezetten
kedvezd tulajdonsagokkal rendelkeznek memoriajellegti felhasznélasok szempontjabol, és
igy a korabbi fejezetekben ismertetett eredményekhez képest sokkal kdzelebb allnak egy
lehetséges hétkdznapi alkalmazashoz. Fontos azonban azt is megemliteni, hogy eziistszul-
fid memrisztorokban lezajlodé mikroszkopikus folyamatok sokkal kevésbé tisztazottak,
mint a korabbiakban ismertetett atomi és molekularis kontaktusok esetén. Kisérleteink
alapjan vildgos, hogy nemcsak a bekapcsolt, hanem a kikapcsolt &llapotban is egy magas
transzmisszioju fémes nanovezeték koti ossze a két oldalt, igy nem teljesen a 10.1./a abran
szemléltetett, makroszkopikus skalan is értelmezhetd ionos vezetési folyamatrol van szo.
Az is meglepd, hogy a rezisztiv kapcsolas 4.2 K hémérsékleten is miikodik, ami szintén el-
lentmond egy hagyomanyos ionos vezetési folyamatnak. Ezen latszolagos ellentmondasok
feloldasa abban rejlik, hogy par szaz mV-os fesziiltségnél egy par nanométeres kontaktus-
ban 6ridsi aramsiriségek (~ 10'° A /em?) és elektromos terek (10° —10°V /cm) alakulnak
ki, rAadasul ekkora fesziiltség hatasara egy 4.2 K hémérsékletre hiitétt nanokontaktus lo-
kalis hémerséklete is béven szobahdmérséklet f6lé emelkedhet [137], [26], azaz a kapcsolas
egy erdsen nemegyensulyi allapotban torténik. Ezen nemegyensiilyi allapot egy kiiszobfe-
sziiltség folott atomok /ionok atrendezddéséhez vezet, aminek hatésara megvaltozik a két
elektrodat osszekotd fémes nanovezeték atmérGje. A kisérletek alapjan azonban egyelére
nem teljesen vilagos, hogy a kapcsolés kézben pontosan milyen fizikai folyamatok zajlanak
le, és a nagy aramsiirtiség, nagy elektromos tér és magas lokélis h6mérséklet koziil mi a
kapcsolas els6dleges hajtoereje. Ezen kérdések megvalaszolasahoz szamos tovabbi kisérlet

sziikséges.

96



dc_885 14

11. fejezet

Spinpolarizacié mérése atomi

meéretskalan

Az el6z6 fejezetben bemutattam, hogy egy szupravezets és egy normél fém kozotti
kontaktusban lezajlé Andrejev-reflexios folyamatok vizsgalatabol fontos informéciét nyer-
hetiink a nanokontaktus transzmissziés tulajdonsagair6l. Ahogy a 2.3.3. bevezet§ fejezet-
ben mar el6revetitettem, egy SN kontaktus differencidlisvezetGképesség-gorbéje nem csak
a kontaktust jellemz6 T transzmisszids valoszintiségrél, hanem ferromégneses elektroda
nek az all a hatterében, hogy az Andrejev-reflexidhoz fel és le spint toltéshordozo-parok
adnak jarulékot, igy a ferromagneses rendezddés az Andrejev-reflexiok elnyomasahoz vezet
(lasd 2.3.3. fejezet).

Egy vasfeliilet és egy nidébiumti kozotti nanokontaktus differencialisvezetGképesség-
gorbéjét mutatja a 11.1./a dbra. Ezen gorbe a T transzmisszios valoszintiségtdl és a Po
spinolarizaciotol egyarant fiigg, a gorbe illesztéséb6l mindkét paraméter meghatarozhato.
A piros vonal az un. modositott BTK elmélet [86] alapjan kapott legjobban illeszkedd
gorbét mutatja, mely Po = 0.62 és T = 0.98 értékeknek felel meg. A zold és a kék
vonalak azt szemléltetik, hogy az illesztés nem redundéns, hiszen ha Py értékét az ide-
alis illesztéshez képest elhangolt értéken rogzitjik (Po = 0.72, illetve Po = 0.52), akkor
csupan T véaltoztatasaval nem kaphatunk megfelelGen illeszkeds gorbét. A ferromagnes
— szupravezetd nanokontaktusok dI(V')/dV gorbéinek illesztésére a szakirodalombol egy
alternativ modell is ismert [88,89], mely nem teljesen ekvivalens a modositott BTK el-
mélettel, azonban gyakorlati szempontboél a két modell azonos eredményt ad T és Po
értékére (lasd 11.1./b abra).

A szupravezets tii és a ferromagneses minta kozott egészen kicsi — akar par atombol allo
— kontaktus is létrehozhato, igy az Andrejev-reflexié mérések segitségével akar nanométe-
res skalan is tanulméanyozhato a vizsgalt rendszer spinpolarizacidja. S6t, tapasztalataink
alapjan Andrejev-spektroszkopiai mérésekhez kifejezetten a ballisztikus, azaz a szabad
uthossznal kisebb atmérdji kontaktusok a legmegfelelébbek. Nagyobb atmérdji diffa-
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11.1. abra. (a): Vasfelilet és nidbiumtd kozétt felvett differencidlisvezetéképesség-gorbe. A piros
vonal a mddositott BTK-elmélet [85, 86] alapjan tértént illesztést mutatja. Az illesztés alapjin
P = 0.62 spinpolarizdcio és T = 0.98 transzmisszids valdszindség adddik. A zold és kék vonalak
a legjobb illesztéstdl elhangolt, rogzitett spinpolarizdacid mellet, csupdn T alapjdn torténd legjobb
illesztést mutatjak. Az dbra jol szemlélteti, hogy az illesztés valdban érzékeny a spinpolarizdcid
értékére. A (b) panel a kisérleti gorbe és a mddositott BTK-modell szerinti illesztés eltérését
mutatja (fekete vonal), mely osszemérhetd a mdodositott BTK-elmélet és eqy alternativ illesztési
modell [88,89] kozétti eltéréssel (piros vonal). Ez jol szemlélteti, hogy a két illesztési modell ugyan

nem ekvivalens, mégis a hibahatdron beliil azonos eredményt ad.

ziv kontaktusok esetén a differencidlisvezetGképesség-gorbék elmosddnak, igy az illesztés
irredlisan magas hémérsékletet szolgaltat, vagy pedig egy tovabbi, a kiszélesedést leird

illesztési paraméter bevezetése valik sziikségessé [16].

Lokalis spinpolarizacio-mérésekre jo példat szolgaltatnak az InMnSb hig mégneses
félvezets rendszeren végzett kisérleteink. Ez az anyag témbi szinten T' = 5.4 K h6mérsék-
leten mutat mégneses atalakulast, SQUID mérések segitségével vilagosan kimutathato a
véges magnesezettség kialakulasa ezen kritikus hdmeérséklet alatt (11.2. abra, zold négyze-
tek). Az Andrejev-spektroszkopia segitségével végzett spinpolarizacio-meéréseink azonban
joval a tombi Curie-h6mérséklet felett is kimutatjak a magneses rendezédést (11.2. abra,
piros korok), ramutatva a lokalis magneses klaszterek kialakulasara, melyek nanométeres

skalan jol detektalhatok, azonban a tombi tulajdonsagokban mar nem latszanak [16].

A [17] kozleményiinkben az Andrejev-spektroszkopia egy maésik alkalmazasat mutat-
tuk be: a ferromagneses minta tetején kiilonb6z6 vastagsagti nemmagneses fedérétegeket
helyeztiink el, melyek feliiletén tanulmanyoztuk a spinpolarizacié értékét a nemmagne-

ses réteg vastagsaganak fiiggvényében. Jol ismert, hogy egy ferromégnesben kialakuld
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11.2. dbra. (In,Mn)Sb mdgneses félvezetén SQUID magnetométerrel mért tombi mdgnesezettség
(sotétzold négyzetek) és Andrejev-spektroszképidval mért lokdlis spinpolarizdcié (piros korok) a
Curie-hémérsékletre normdlt hdmérséklet fiigguényében. A kék, z6ld és fekete gorbék a megfeleld

pe

szind mérési ponthoz tartozo differencidlisvezetéképesség-gorbét mutatjik [16].
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11.3. abra. Vasminta feletti vékony aranyréteg tetején mért spinpolarizdcid a rétegvastagsdg fiigg-

vényében. A réleguastagsdg exponencidlis lecsengése alapjin a spindiffizids hossz 53+ 6 nm [17].

spinrendezidés egy nemmagneses rétegbhe jutva csak véges — a spindiffizios-hosszal jelle-
mezhet6 — tartoméanyban marad meg, igy a rétegvastagsag fiiggvényében a spinpolarizacio
exponencialis lecsengését varjuk. A 11.3. dbran bemutatott méréseink jol demonstraljak
ezt az exponencidlis lecsengést, megmutatva, hogy az Andrejev-spektroszkopia kivaloan
alkalmas a spindifftiziés hossz mérésére is.

Mind a spinpolarizicié, mind a spindiffaziés hossz ismerete alapvetd jelentGségii a
spintronikai alkalmazasok tervezésekor. A fenti mérések jol szemléltetik, hogy az Andre-
jev spektroszkopia egy széles korben hasznalhaté modszert biztosit nanoszerkezetekben
kialakul6 spinpolarizalt transzport vizsgalatara. A mérések részletes bemutatasa és elem-
zése a [16, 17] publikiciokban talalhato.
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12. fejezet
Osszefoglalas, tézispontok

Ertekezésemben bemutattam, hogy az elképzelhetd legkisebb elektronikai rendszerek
— melyekben az aram akéir egyetlen atomon vagy molekulan keresztiil folyik — szamos
hatékony kisérleti modszerrel tanulmanyozhatok, melyek segitségével meglepGen pontos
képet alkothatunk az dnszervez6dé modon kialakuld nanovezetékek viselkedésérsl.

Kutatasaimmal ezen teriilethez jarultam hozza, a BME Fizika Tanszék Szilardtest-
fizika Laboratériuméban egy széleskort vizsgilatokat lehetévé tevé mérdérendszert fej-
lesztettem, mellyel mechanikusan szabalyozhat6 torékontaktus, illetve pésztazo alagut-
mikroszkop elrendezésben létrehozhatok nagystabilitast atomi méretd nanovezetékek. A
meérérendszer segitségével felvehet6k atomi és molekuléris kontaktusok vezet&képesség-
hisztogramjai, melyek alapjan beazonosithatd az onszervez6dé modon kialakulé nano-
struktirak vezetéképessége. Tanulményozhatok a nanovezetékek transzmisszios tulaj-
donsagai vezetSképesség-fluktuacio és subgap-struktira mérésekkel; illetve pontkontaktus-
spektroszkopiai mérésekkel inelasztikus gerjesztések is vizsgalhatok. Mindemellett csupan
a vezetGképesség-gorbék tjszertd statisztikai analizisével a vezetSképesség-hisztogramokon
jelentdsen tulmutato informécié nyerhets. Tovabb béviti a vizsgalhatd rendszerek halma-
zat, ha a nanovezetéket két kiilonb6z6 anyagu elektroda kozott alakitjuk ki: heterokontak-
tusokban akar lokalis spinpolarizacio-mérések is elvégezhetk, vagy atomi méretd memo-
ridk hozhatok létre. Mivel ezen mérérendszer fejlesztését kutatasaim fontos eredményének
tartom, igy a tudomanyos eredményeimet Gsszefoglald tézispontokat is a mérdrendszerrel

elvégezhets vizsgalati modszerek szerint csoportositom:

1. VezetSképesség-fluktuaciok

VezetSképességfluktuacio-mérések segitségével tanulmanyoztam atomi és molekularis
kontaktusok viselkedését.
Megmutattam, hogy arany nanokontaktusokban a vezetési csatornak egymas utani

kinyilasa csupan a vezetGképesség-gorbék numerikus derivaltjanak statisztikai analizise
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alapjan demonstralhat6. Ez az eredmény egyben azt is szemlélteti, hogy a vezet&képesség-

platok finomszerkezetéhez a kvantuminterferencia-korrekciok jelentds jarulékot adnak [1].

Pd-H, kontaktusokon végzett vezet&képesség-fluktuaci6 mérésekkel megmutattam,
hogy a Pt-H; kontaktusokkal ellentétben a hidrogén hatasara 1 Gg vezetSképességnél meg-
jelené 1j konfiguracié nem egyetlen tokéletesen transzmittéld vezetési csatornaval rendel-

kezik [2], azaz nem egy Pd-Hs-Pd egymolekulas kontaktusnak felel meg.

2. Inelasztikus gerjesztések

Kiilénb6z6 molekularis rendszerek inelasztikus gerjesztéseit vizsgaltam pontkontaktus-

spektroszkopidval.

Mezoszkopikus palladium-hidrogén kontaktusokban a Pd racsba beold6dott hidrogén-
hez kot6ds fononmoddusokat mutattam ki [2], mely magyarazatot ad a palladiumelekt-
rodék kozott kialakuld hidrogén molekularis kontaktus platinatol eltérd viselkedésére, hi-
szen a kontaktus tiszta palladium helyett jelent&sen eltérs savszerkezetii palladium-hidrid
elektrodak kozott alakul ki. Ezen eredmény jol szemlélteti, hogy egyedi molekuldkbol ki-
alakitott kontaktusok vezetési tulajdonsagai a molekula tulajdonsagai mellett alapvetGen

fiiggnek a kontaktalo elektrodék elektronszerkezetétdl is.

Arany-hidrogén rendszeren vizsgaltam a fesziiltség-aram-karakterisztikaban kialakulo
negativ differencialis vezetGképesség jelenséget [3], melyre egy egyszerd kétallapoti rend-
szer modell [3, 4] segitségével adtam magyarazatot. Vizsgalataim megmutattak, hogy a
negativ differencilis vezetGképesség jelensége jol magyarazhato egy ersen kotott mole-

kularis allapot nagyszami, gyengén kotott allapotba torténs gerjesztésével.

3. Szupravezetd subgap-struktiarak

Kiilonb6z6 atomi méreti kontaktusokat vizsgaltam szupravezetd subgap-
spektroszkopiai mérések segitségével [5—7]. Az irodalomban szokasos egyedi kon-
taktusokon végzett vizsgilatok helyett bevezettem a mért transzmisszios egyilitthatok
statisztikai analizisét, melynek segitségével az egyes csatornak kinyilasa/bezarodasa jol
kovethets a teljes vezetGképesség fliggvényében. Ezen modszer segitségével teszteltem egy
elméleti csoporttal egyilittmiikodésben fejlesztett, hisztogramok elméleti szimulalasara
alkalmas ujszert modszert [5]. A szimulaciok és a kisérletek vezetési csatornak szintjén
torténd egybevetése egyértelmi bizonyitékot adott arra, hogy a fejlesztett szimulacios
modszer a szokasos, idedlis konfiguraciok tanulméanyozasan alapuld megkozelitésnél

lényegesen valosaghiibb eredményt szolgaltat.
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4. Atomlancok és molekulak kolcsonhatasanak vizsga-

lata

Atomlancok és molekulak kolcsonhatasat vizsgaltam a vezetSképesség-gorbék tjszert,
a vezetGképesség-hisztogramokon tulmutaté statisztikai analizise segitségével. Bevezettem
a feltételes hisztogramok, feltételes platohosszisag-hisztogramok és feltételes kétdimenzios
vezetSképességgorbe-hisztogramok modszerét.

Megmutattam, hogy hidrogénmolekuldk beépiilhetnek arany atomlancokba, és az
arany-hidrogén kotés elég erds ahhoz, hogy ezen keresztiil tovabbi atomokat huzzunk a
lancba [7, 8].

Nagyobb molekuldk vizsgalatidhoz molekulak alacsonyhémeérsékleti adagolasara alkal-
mas mérdrendszert fejlesztettem, mellyel részletesen tanulmanyoztam platinakontaktusok
és szénmonoxid molekulak kolcsonhatasat. Megmutattam, hogy altalaban a tiszta platina
atomlancok kialakulasa el6tt egy merdleges allasi CO molekula kétédik a kontaktusba,
melyen keresztiil platina atomlancok huzhatok. A lancképzédés kozben az esetek jelentGs
részében a merd6leges allasi molekula parhuzamos éllasba fordul, és a parhuzamos allasta

CO molekula is elég erés kotést alkot a tovabbi lanchizéshoz [9].

5. Korrelaci6analizis

Bevezettem egy altaldnosan hasznalhato, korrelacidanalizisen alapul6 modszert to-
rékontaktus technikaval felvett vezetSképesség-gorbék vizsgalatara [10, 11]. Mig a
vezetSképesség-hisztogram csupan a hisztogramcsicsokkal reprezentélt kiilonbozé atomi
és molekuléris konfiguraciok jelentkezését jelzi, addig a kétdimenzios korrelacios diagra-
mok segitségével az egyes vezetSképesség-tartomanyok egyméshoz valo viszonya is tanul-
méanyozhato, megallapithato hogy két kontaktuskonfiguracio egymastol fiiggetleniil alakul-
e ki, esetleg egyiitt, vagy egymast kizarva szeretnek jelentkezni. A korrelacidanalizis
segitségével Ni kontaktusok rendezett, atomonkénti szakadasi folyamatat sikeriilt kimu-
tatni [10], melynek jelei a hagyomanyos vezet&képesség-hisztogramon egyaltalan nem
latszanak.

Demonstraltam, hogy a korreldcidanalizis jol hasznélhaté molekularis kontaktusok
vizsgalatéara is. Ezlist-oxigén [12] és eziist-szénmonoxid kontaktusokban korrelacios diag-
ramok segitségével sikeriilt prekurzor-konfiguraciokat azonositani, azaz megmutatni, hogy
a hisztogramcstuicsként jelentkezd molekularis konfiguracio kialakulasa el6tt is jelentkezik
méar a molekulak hatésa a vezetGképesség-gorbéken. Bevezettem a széthiizasi, illetve az
azt kdvetd Osszenyomési gorbék kozotti keresztkorrelacio vizsgélatanak modszerét, mely-
nek segitségével megallapitottam, hogy Ag-CO-Ag kontaktusok szakadasa utan a mole-
kula mereven kotédik az egyik elektroda csticsdhoz, és az Gsszenyomas soran is kialakul a

szakitas kozben jelentkez6 molekuléris konfiguréacio.
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6. Eziistszulfid memrisztorok vizsgalata

Kiilonb6z6 anyagu elektrodak kozotti atomi méretd heterokontaktusok kialakitasara
alkalmas alacsonyhémérsékleti és szobahémeérsékleti mérdrendszert fejlesztettem. A mé-
rérendszer segitségével eziistszulfid memrisztorkontaktusok viselkedését tanulméanyoztam
[13—15]. Megmutattam, hogy vékony eziistszulfid réteg esetén mind a kikapcsolt, mind a
bekapcsolt allapot fémesen viselkedik [15], és a gyors alkalmazasok szempontjabol opti-
malis ki- és bekapcsolt allapotbeli ellenallasértékek allithatok be. Szupravezeté Andrejev-
spektroszkopia segitségével tanulmanyoztam a memrisztorkontaktusok két allapotanak
transzmisszios tulajdonsagait [14], amely alapjan kizartam, hogy a kiilénb6z6 allapotok
nagy feliilet, de kis transzmisszios valoszintiségi alagutatmenetnek felelnének meg. Meg-
mutattam, hogy a létrehozott magas transzmisszi6ju memrisztorkontaktusok segitségével
kialakithatok a jelenlegi félvezets eszkozoknél egy nagysagrenddel kisebb, par nanomé-
teres atmérGji, jol definialt kiiszobfesziiltséggel és kapcsolasi irannyal rendelkezd [13]
memoridk, amelyek az optimalis ellenallasuknak koszonhetSen nagysebességiti kapcsolésra
is alkalmasak [14].

7. Spinpolarizacié mérése Andrejev-spektroszkopiaval

Heterokontaktusok létrehozasara alkalmas mérdrendszer segitségével sikeresen tanul-
manyoztam szupravezets-ferromagnes kontaktusokat, melyek fesziiltség-aram karakterisz-
tikaibol a ferromagnesben kialakulo spinpolarizicié mértéke meghatarozhatdé. Magne-
ses félvezetd minték vizsgalataval megmutattam, hogy a modszer tombi tulajdonsagok-
ban mar nem lathato, lokalis, nanométeres skalaju spinpolarizacié kimutatasara is alkal-
mas [16]. Ezen kiviil megmutattam, hogy Andrejev-spektroszkopiai mérésekkel a spindif-

fazios hossz meghatarozasa is lehetséges [17].
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13. fejezet
Koszonetnyilvanitas

A doktori értekezésemben ismertetett eredmények szamos kolléga kézremiikddésével
sziilettek, szeretnék eziton minden kollégdmnak és tarsszerzémnek koszonetet mondani.

Kiemelt koszonettel tartozom PhD témavezet6mnek, Mihaly Gyorgynek, aki lehetGvé
tette, hogy kutatoi palyamat a BME Fizikai Intézetében teljesen Gijnak szamito, kisérleti
nanofizikai téméaban kezdhettem el, és akit6l azota is minden tamogatast megkaptam ku-
tatoli munkamhoz. Ennek koszonhetSen aktiv résztvevsje, majd a késGbbiekben irdanyitoja
lehettem egy 1j laboratorium és kutatési irany fejlédésének az els piezomozgatd megva-
sarlasatol napjainkig, amikor a Fizika Tanszék laboratoriumaiban mintegy 15 kutato és
didk foglalkozik kisérleti nanofizikai kutatasokkal.

Halas vagyok Zavadowski Alfrédnak, akit6l kiemelt figyelmet és tdmogatast kaptam
kutatoi munkamhoz.

Koszonettel tartozom Oleg Shklyarevskii-nek, akitél rengeteget tanultam a
torGkontaktus-kisérletekral.

Szintén kiemelt koszonettel tartozom Csonka Szabolcsnak, akivel kozosen alakitottuk
ki a MTA doktori értekezésemben is ismertetett torékontaktus mérérendszert. Mig én
alapvetfen a mintatartok tervezésével és fejlesztésével foglalkoztam, Szabolesnak koszon-
het6 az Gsszes magas szinvonalt, a mérés kézbeni kiértékelést lehetévé tevé mérGszoftver
fejlesztése. Ezen mérérendszer képezte az alapjat a tovabbi fejlesztéseknek, és igy minden,
az MTA doktori értekezésemben ismertetett eredménynek. Szabolcs PhD tevékenysége
soran szamos fontos kutatasi eredményt értiink el kézdsen. Jelenleg Szaboles egy kozeli
nanofizikai kutatasi teriiletnek, elektronsugar-litografidval késziilt nanodramkorok vizsga-
latanak a vezetGje a BME Fizika Tanszéken, igy tovabbra is aktiv az egyiittmiikodéstink.

Az elért tudoméanyos eredmények mellett fontosnak tartom, hogy szamos fiatal hall-
gatod kapcsolodhatott be a laboratériumunkban foly6 kisérleti nanofizikai kutatasokba.
Koszonettel tartozom Makk Péternek, Geresdi Attilanak, Csontos Miklosnak, Balogh Zol-
tannak, Posa Laszlonak, Magyarkuti Andrasnak, Gubicza Agnesnek, Gyenis Andrasnak
és Vigh Maténak, akikkel napi szinten dolgoztam egyiitt az értekezésemben ismertetett

kutatasokon, melynek keretében szakmai vezetésem mellett szamos TDK munka, BSc
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szakdolgozat, MSc diplomamunka és PhD értekezés sziiletett.

Koszonettel tartozom kiilfoldi és hazai egyiittmiikodé partnereimnek, Latha Venkata-
ramannak, Jan Martineknek, Colin Lambertnek, Oroszlany Lészlonak, Visontai David-
nak, Manrique Davidnak, Gillemot Katalinnak és Mészaros Gabornak.

Koszonettel tartozom a tanszék technikusainak és miiszerészeinek, Molnar Léaszlonak,
Takacs Laszlonak, Nyari Gézanak, Horvath Bélanak, Hal4dsz Tibornak és Bacsa Sandor-
nak, akik nélkiilézhetetnen segitséget nyujtottak laboratéoriumaink miikédéséhez, és akik
nélkiil nem késziilhettek volna el az értekezésemben ismertetett mérérendszerek.

Végiil, de nem utolsésorban készonettel tartozom csalddomnak, feleségemnek és szii-

leimnek folyamatos tamogatasukért.
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