Elektron transzport nanokontaktusokban
(szakmai zardjelentés)

Az OTKA F049330 ifjusagi kutatoi palyazat keretében folyd kutatasok a tdmogatasi szerzédésben kozolt
munkaterv szerint haladtak. A kutatds keretében jelentds fejlesztéseket végeztiink a molekularis kontaktusok
vizsgalatara hasznalt mérérendszeren. Ezen kiviil egy 1j, heterokontaktusok 1étrehozasara alkalmas mérési
berendezést épitettiink, mely lehetévé teszi magneses rendszerek spin-polarizacidjanak lokalis mérését
nanométeres méretskalan. A mérérendszerek fejlesztése miatt a kutatasi eredmények publikalasara
alapvetden a palyazati peridodus végén kertiilt sor, eredményeinkrdl 6 publikacio késziilt [1-6], ebbdl harom
megjelent, kettd referalas alatt, egy pedig szerkesztés alatt all. A kutatasi terv célkitlizései szerinti
csoportositasban eredményeinket az alabbiakban 6sszegezziik:

I. Nanokontaktusok és molekuldk kolcsonhatasanak vizsgalata

Meéréseinkben a hidrogén - mint legegyszeriibb molekula - kolcsonhatasat vizsgaltuk atomi méretil
kontaktusokkal. A hidrogén molekuléris kontaktusai a molekularis elektronikai kutatdsok alapvetd teszt
rendszerének tekintheték, hiszen viszonylagos egyszeriiségiik miatt mind kisérletileg, mind elméletileg
lehetség nyilik viselkedésiik részletes megértésére. Molekularis hidrogén kontaktusok onmagukban is
érdekes kisérleti jelenségeinek részletes megértése fontos tampontként szolgal a komplexebb molekularis
rendszerek vizsgalati médszereinek kidolgozasahoz, molekularis elektronikai nanoszerkezetek fejlesztéséhez.

A palyazat keretében a molekularis nanokontaktusokat mechanikusan szabalyozhat6 toré kontaktus modszer
segitségével vizsgaltuk. A mérorendszert tovabbfejlesztettiik, a korabban atomi méretli kontaktusok
kutatasaban sikeresen alkalmazott méréfe] mellé egy 1j, kifejezetten molekularis kontaktusok vizsgalatara
tervezett mérdeszkozt épitettiink (1. abra). Az uj mérdfej lényegesen nagyobb mintatartd résszel rendelkezik,
igy lehetdség nyilt a nagyfelbontasi mérésekhez sziikséges hdcsapdak €s zajszlird aramkorok elhelyezésére.
A molekulak adagolasa egy vékony kapillaris csdvon keresztiil torténik, mely egy elektromosan szabalyozott
tiiszelepen keresztiil beeresztett molekulakat kozvetleniil a nanokontaktushoz vezeti. Ezen modszer
segitségével a kontaktushoz jutdé molekulak mennyisége precizen szabalyozhato, és hatasuk a beengedés utan
rovid idon beliil jelentkezik. Az 1) méréfejjel tovabbi stabilitasndvekedést értiink el, illetve a h6csapdazasi és
zajszirési technikak segitségével lehetdség nyilt szupravezetd kontaktusok nemlinearis jelenségeinek
vizsgalatara 80pV-os felbontassal.
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1. abra: Molekulik adagolasdra fejlesztett mérdfej. A molekuldk a nagytisztasagu tarolobol egy
kapillaris csévon keresztiil jutnak kozvetleniil a kontaktus kézelébe. Bal felsé betét: mechanikusan
szabdlyozhato toré kontaktus modszer elve.

A mérdrendszer segitségével tanulmanyoztuk arany nanokontaktusok és hidrogén molekulak kolcsonhatésat.
Jol ismert, hogy makroszkopikus feliileteken az arany kifejezetten inert anyagként viselkedik, igy meglepdek



voltak az elméleti varakozasok [7], melyek szerint az arany nanoszerkezetek kifejezetten reaktivak, és erés
katalitikus tulajdonsagokkal rendelkeznek. Az arany kifejezetten érdekes fém egy tovabbi szempontbol is:
egy egyatomos arany kontaktus tovabbi széthlizas hatdsara nem szakad szét, hanem egy akar 7 atom hosszu
atomi aranylanc huzhato az elektrodakbol [8]. Kisérleteink megmutattak, hogy a lancképzddés folyamata
hidrogén kornyezetben is jelentkezik, és a hidrogén molekulak erésen kolcsonhatnak az atomi
aranylancokkal. Kisérleti eredményeinket elméleti ab-initio szimulaciokkal [9] egybevetve megallapitottuk,
hogy a hidrogén molekula gyakran a lanc oldaldhoz kotédik jelentds csokkenést okozva a lanc
transzmisszidjaban, az esetek egy részében viszont a hidrogén be is épiil az aranylancba. A hidrogén ¢és a
lanc kozotti kotés olyan erds, hogy a hidrogénen keresztiil tovabbi arany atomokat hiizhatunk a lancba, mely
specialis periodikus viselkedésként jelentkezik a vezetOképesség gorbéken (2. abra). [1,2]

2. ébra: Atomi aranylanc huzdasa egy
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Arany kontaktusok ¢és hidrogén molekulak kolcsonhatasanak tovabbi megértéséhez a kontaktusok
inelasztikus gerjesztéseit vizsgaltuk fesziiltség-aram karakterisztikdk segitségével. Megmutattuk, hogy a
molekuléris kontaktusok sok esetben oOridsi negativ differencidlis ellenallast mutatd fesziiltség-aram
karakterisztikaval rendelkeznek. A kontaktus vezetdképessége kis és nagy fesziiltségeknél két kiilonb6zo
vezetOképesség értéket vesz fel, és a kettd kozotti atmenet anomalis viselkedést mutat (3. abra). A
jelenségkort egy kétallapotd rendszer modell keretében elemeztiik. Vizsgélataink alapjan az anomalis
karakterisztika egy er6sen aszimmetrikus kétallapoti rendszer modellel magyarazhato: egy jol definialt
erésen kotott molekularis allapotbol a molekula nagyszamu, hasonld energidju gyengén kotott allapotba
gerjeszthet6 [3].

3. abra: Orids negativ differencidlis vezetdképesség
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egy kisebb meredeksegii egyenesre. A felsé panel a
differencialis vezetoképesség gorbét mutatja. a kis és
nagyfesziiltségii konstans szakaszok kozott orids
negativ differencialis vezetoképességet tapasztalunk

[3].
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Az atomi lancképzddés folyamatat a masik két nemesfémen, rézen és eziiston is tanulmanyoztuk. Jol ismert,
hogy az arannyal ellentétben az Ag és Cu kontaktusok tiszta kornyezetben nem mutatnak atomi
lancképzddést. Varakozasaink alapjan a molekuldkkal torténd kolcsonhatas lecsdkkenti a kontaktusok
feliileti energiajat, igy elképzelhetd hogy hidrogén segitségével Ag és Cu kontaktusokbdl is 1étrehozhatok
atomi lancok. Kisérleteink negativ eredményt hoztak, az Ag és Cu kontaktusok hidrogén kérnyezetben sem



mutatnak lancképzddést. Méréseinkkel parhuzamosan egy leideni kutatocsoport megmutatta, hogy oxigén
kornyezetben viszont mar huzhatok réz és eziist atomi lancok [10].

Arany-hidrogén kontaktusok vizsgalata mellett kutatdsainkat kiterjesztettiik mas fémekre is. Kiilondsen
érdekes a szupravezetd elektrodak alkalmazasa, hiszen a fesziiltség-aram karakterisztikakban jelentkezd
szupravezetd subgap strukturak segitségével beazonosithatok a molekuldris kontaktusok vezetési csatornai,
és azok transzmisszios egylitthatéi. A subgap moddszert korabban sikeresen alkalmaztak atomi méretii
kontaktusok vezetési csatornainak részletes feltérképezésére [11]. A projekt keretében elsdként alkalmaztuk
a subgap moddszert molekularis kontaktusok vizsgalatara [4]. Vezetoképesség hisztogram technikaval
megallapitottuk, hogy a szupravezeté Sn, Pb és In kontaktusok nem, vagy gyengén hatnak kdleson hidrogén
molekulakkal, viszont a niobium, tantal és aluminium kontaktusok erds koélcsonhatast mutatnak. A
mintatartd fejlesztése és megfeleld zajsziirési technikak alkalmazasa utdn a mérdrendszer alkalmassa valt
nagyfelbontasu subgap gorbék felvételére, melyek az elméleti gorbékkel pontosan illeszthetdk, és igy a
transzmisszios egyiitthatok nagy pontossaggal meghatarozhatok.

4. abra: Szupravezeto molekularis kontaktusok
vizsgalata subgap ~modszerrel. (a) Nagyobb
fesziiltséegeknél molekularis kontaktusok inelasztikus
gerjesztéseire  jellemzé  negadiv  differencidlis
vezetoképesség csucsot latunk. (b) A szupravezeto
gap tartomdanydban a differencialis vezetéképesség
a gap tort értékeinél éles csucsokat mutat. (c) A
fesziiltség — aram karakterisztika illesztésébdl a
nyitott csatornak szama, és az egyes csatornak
transzmisszi6i pontosan meghatdrozhaték. Igy egy
szupravezeto molekularis kontaktus I-V gorbéjébol
mind az elasztikus transzmisszios egyiitthatok, mind
az inelasztikus gerjesztések meghatarozhatok [4].
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A palyazatban elért eredmények alapjan a mérOrendszert a kozeljovében tovabbfejlesztjiik tovabbi
molekuléris gazok (O,, CO, H,0, ...) vizsgalatdra, a késobbiekben pedig komplex szerves molekulak
tanulmanyozasat célozzuk meg. Mivel a hidrogénnél nagyobb molekuldk géznyomasa folyékony hélium
hémérsékleten mar elhanyagolhato, ezért a molekuldk adagolasahoz a levezetd kapillaris cs6 lokalis flitésére,
illetve egyéb specialis adagolasi modszerek kidolgozasara van sziikség. A palyazat sordn fejlesztett subgap
mérési modszer lehetdvé teszi a molekularis kontaktusok elasztikus transzmisszios tulajdonsagainak teljes
feltérképezését, pont-kontaktus spektroszkopiaval pedig a molekularis kontaktus inelasztikus gerjesztéseit
vizsgalhatjuk. E két modszer kombinalasa kivalod eszkozt biztosit komplexebb molekularis kontaktusok
viselkedésének részletes megértéséhez.

I1. Heterekontaktusok létrehozasara alkalmas precizios mérérendszer fejlesztése

A mechanikusan szabalyozhatd toré kontaktusokkal szerzett tapasztalatok alapjan egy nagystabilitast,
heterokontaktusok létrehozdsara alkalmas mérorendszert fejlesztettiink, mellyel egy tii finoman
hozzaérinthetd a vizsgalt mintafelillethez (5. abra). Ennél az elrendezésnél lényegesen nehezebb a
mechanikai stabilitast garantalni, hiszen a tengely illetve piezo mozgatd elmozduldsa kozvetleniil jelentkezik
az elektrodak tavolsagaban, mig egy mechanikusan szabalyozhato6 toré kontaktusnal akar 1:100-as leosztas is
elérhet6. A mérdrendszer segitségével 30-50 pm-es stabilitas érhetd el, és rutinszertien létrehozhatok
nanométeres atmérdjlii fémes kontaktusok a minta és a t{i kozott. A tor6kontaktusoknal fejlesztett zajsziirési
technikak segitségével a kontaktus nemlinearis jelenségei 80uV-os felbontassal tanulmanyozhatok.



5. &bra: Heterokontaktusok létrehozdsara
alkalmas merofej-betét elve (felsé dbra),
e S— és a mérofej-beteét fenyképe (also abra). A
betét egy levakuumozhato, folyékony
\_i- i i! hélium taroldohoz illesztett mintatartohoz
— N — csatlakozik, a tengely egy szamitogéppel
piezo | vezérelt léptetomotorral forgathato. A
kérnyezeti rezgések levalasztasara a
rendszer rugalmas gumikiteleken log.
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A mérérendszer segitségével lehet6ség nyilik magneses szerkezetek spin-polarizacidjanak lokalis,
nanométeres skalaju mérésére. A méréshez egy szupravezet6 tiit finoman hozzaérintiink a vizsgalt mintdhoz.
A szupravezetd — ferromagnes kontaktusban végbemend Andreev visszaverddések miatt a fesziiltség — aram
karakterisztika er6sen nemlinearis, illesztésébdl a lokalis spin-polarizacio pontosan meghatarozhato [12]. A
mérdrendszer kiemelkedd stabilitasanak kdszonhetden méréseinket extrém kicsi, par atom atmér6ji
kontaktusokon végeztiik. Atomi méretskalaji kontaktusok alkalmazasa egyrészt lehetové teszi a spin-
polarizacié lokalis mérését nanométeres skalan, masrészt garantalja a kontaktus ballisztikus viselkedését.
Nagyobb atméréji kontaktusokon végzett méréseink megmutattak, hogy a kontaktus diffuziv viselkedése
miatt a fesziiltség - aram karakterisztikdk elkentté valnak, illetve nagy hatarfeliileti szords esetén az
elektronok tobbszords koherens visszaverddése miatt zérus fesziiltség kornyékén egy éles koherencia csucs
jelentkezik a differencialis vezetOképességben (6. abra) [6]. A difftziv - ballisztikus hatardtmenetet vizsgalo
méréseink megmutattak, hogy a spin-polarizacié megbizhaté mérése csak nanométeres skalaji, garantaltan
ballisztikus kontaktusok segitségével lehetséges, igy a mérdrendszer kiemelkedd stabilitisa a moddszer
alkalmazhatosaganak elengedhetetlen feltétele. A mérdrendszert sikeresen alkalmaztuk a TS049881 OTKA
tudomanyos iskola palyazat keretében kutatott magneses félvezetdk lokalis spin-polarizacidjanak
vizsgalatara [5].
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A heterokontaktusok létrehozasara alkalmas mérérendszer fejlesztésének koszonhetdéen egy 1j,
nanoszerkezetek spin-polarizacidjat vizsgald kutatdsi teriilet indult laboratéoriumunkban. Tovabbi
terveinkben szerepel a tii preciziés 3 dimenziés mozgatasanak megoldasa és egy Andreev spektroszkopiai
mikroszkop fejlesztése, mellyel lehetdség nyilik nanoszerkezetek lokalis spinpolarizacidjanak térbeli
feltérképezésére nanométeres felbontassal.
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