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Kivonat

Egyes fémek és félfémek esetében az elektronok altal képzett Fermi folyadék egy kritikus
hémérséklet alatt instabilld valik. Egy ilyen instabilitdas a toltéssiirtiség-hullam (TSH),
amely egy 1j periodikus kvantum &allapota a Fermi folyadéknak és leginkabb egy vagy
kétdimenzios elektron rendszerekben jelenik meg. Napjainkban egyre nagyobb jelentosége
van az ilyen alacsony dimenzids elektron rendszereknek, gy az alapkutatasban, mint
az alkalmazasok terén. Ilyen alacsony dimenziés rendszereknek szamitanak a réteges
szerkezetll anyagok, amelyek egyszerii exfoliaciés modszerekkel konnyen vékonyithatok.

Ezaltal kisérletileg elérhetévé valt, az akar egy elemi cella vastag rétegek vizsgalata.

Egy ilyen réteges szerkezet(i anyag a Tantal-diszulfid (TaS,), amelyr6él mar régéta
ismert, hogy az 1T allotrépja szobahomérsékleten is TSH allapotban van. Mivel a leg-
tobb réteges anyag erds elvaltozast mutat a fizikai tulajdonsdgaiban, ha egy elemi cella
vastagsagban vizsgaljuk, érdemes kovetni a TaS, TSH allapotanak a valtozasait a kris-
talyok vastagsaganak fiiggvényében. Azonban a néhany rétegii TaSs-re jellemzé a relativ
gyors oxidacio, igy ez er6sen megneheziti a kisérleteket. Dolgozatomban erre a probléma-
ra kerestem vélaszt azéltal, hogy vakuum (107 mbar) kériilmények kozott exfolidltam
TaS, kristalyokat. Az exfolidcios kisérletek eredményeit, optikai mikroszkopos, atomerd
mikroszkdépos, valamint nagyvakuumban pasztazéd alagutmikroszképos vizsgalatok segit-

ségével kovettem.



1. BEVEZETO

1. Bevezeto

A grafén 2004-es felfedezése felélénkitette a kutatok érdeklodését a kétdimenzids anya-
gok irant, nem véletleniil, hiszen ezeknek az anyagoknak gyokeresen mas tulajdonsagaik
lehetnek, mint a haromdimenzids, kristalyos valtozatuknak. Azonban nem csak az egy
atom vagy elemi cella vastag anyagoknak valtoznak meg a fizikai tulajdonsigai, hiszen
mar évtizedek 6ta ismeriink olyan jelenségeket és allapotokat, amelyek féleg tin. alacsony
dimenzidés anyagi szerkezetekben, példaul réteges szerkezt kristalyokban fordulnak el6 és
amelyek ujra a kutatasok témajava valhatnak. Egy ilyen allapot a toltéssiirtiség-hullam
(TSH) allapot, amely a szupravezetéshez hasonléan a fémes kristdlyokban levé Fermi-
folyadék alacsony hémérsékleten jelentkezo instabilitdsanak periodikus megnyilvanulasa.
Az elmult néhany évtized kutatdsa soran djra elGtérbe keriilt ennek a fizikai allapotnak a
tanulmanyozasa, hiszen a kétdimenzios anyagokat el6allitani képes eljarasok fejlodésével
a TSH allapot kiilonboz6 valtozatait szamos anyagban megfigyelhetjiikk akar egy- vagy
néhanyréteg vastagsagi mintakban. Utébbi azért is fontos, mert a néhény elemi cella
vastag rétegek fizikai mérete és kornyezettel vald kolesonhatasa, vagy tovabbi vékonyita-
sa hatdssal bir a kristaly fizikai tulajdonsigaira és igy a TSH allapotra. Igy tgymond

finom-hangolni lehet a rendszer elektronszerkezetét [1].

1.1. A toltéssuriliség-hullamok

Alacsony hémérsékleteken, egy dimenzios fémek illetve félfémek Fermi szintjéhez kozeli
elektronok allapotai nem stabilak [2]. Az instabilitds oka az, hogy egy ilyen egyszert,
egydimenziés esetben a toltéshordozdknak energetikailag kedvezobb egy térben periodi-
kus toltéssiiriiség fiiggvény szerint elrendezédniiik. Ez az 4j periodicitds megnoveli az

elemi cella méretét.
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1. &dbra. Peierls-atalakulas egydimenziés fémben: a) elektron-
fonon kolcsonhatasok figyelmen kiviil hagyaséaval leirhaté elren-
dezés; b) Peierls-instabilitds miatt 1étrejott periédusduplézas (di-

merizal6das).

Az 1. abran lathaté modon elektron-elektron és elektron-fonon kolesonhatésoktol el-
tekintve a vizsgalt anyag egy egydimenzids racsban a racsallandéval rendelkezik. A toltés-
stirliség is ezt az alap periodicitast koveti. Ekkor az elektron allapotok a Fermi-szintig be
vannak toltve. Ha viszont figyelembe vessziik az elektron-fonon kélesonhatésokat, energe-
tikailag kedvezobb lehet egy dupla periédusu racs-elrendezés kialakulasa. Az elektronok
energiaja csokken a savfelszakadas kovetkeztében, és amennyiben ez az energia-csokkenés
abszolit értékben nagyobb, mint a racsot felépité ionok elmozditdsahoz (tehat a récs
deformdlasahoz) sziikséges energia, akkor egyértelmiien ez az allapot fog megvalésulni,
tehat a szupravezetéssel ellentétben, egy szigetelo allapot alakul ki a savfelszakadéds mi-
att. Ezt a fajta deformaciét Peierls-torzuldsnak nevezziik, amely leginkabb egydimenzids
vagy kvazi egydimenziés fémekben és félfémekben jatszodik le, alacsony homérsékleten.
Figyelembe kell venni ugyanis, hogy magasabb homérsékleteken a termikus gerjesztése az
elektronoknak csokkenti az atrendez6dés kovetkeztében létrejott energianyereséget, ezért

csak egy kritikus hémérséklet alatt (anyagtdl fiiggéen) létezik stabil TSH éllapot.
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Az egydimenziés anyagokon (polimerek, stb.) tulmenéen témbi fémekben ill. félfé-
mekben a TSH allapot kialakulasat elsegiti ha az anyag kristélyszerkezete anizotrop.
Réteges szerkezetli fémek és félfémek képeznek egy ilyen anyagcsalddot. Ilyen anyagok-
ban viszonylag laza kotéssel kapcsolodnak egymashoz a kristalysikok, vagyis az atomi
sikok kozotti kémiai kotés legalabb egy nagysagrenddel gyengébb mint a sikon beliil (pl:
grafit). fgy az elektronok sokkal nagyobb valszinfiséggel fognak a kristdly sikokkal par-
huzamosan elmozdulni, mint hogy rd merdleges irdanyban mozogjanak [4]. Ez megteremt
egy kvazi kétdimenzids elrendezést erésen anizotrép elektronszerkezettel. Az igy kialakult
a kvazi két-dimenziés Fermi feliillet még nem elegendo feltétel a TSH kialakulasara. TSH
olyan réteges anyagokban jelenik meg, ahol a kristaly sikokon beliil is erdsen anizotrép
a toltéshordozok mozgasa. Ezen esetben kialakulhat olyan "kvazi 1D" Fermi feliilet ami

nagyon hajlamos a TSH instabilitasra, a fent targyalt egyszeri, kvalitativ model szerint.

Az ilyen kvazi egydimenziés elektronszerkezettel rendelkezé anyagok Fermi-feltietének
jelentds tulajdonsaga az illeszked6 Fermi-feliiletek, ami azt jelenti, hogy a feltiletnek 1étez-
nek parhuzamos feliiletelemei, amelyeknek szdmos olyan pontparja van, amely egy adott
hosszisagu és iranyu g vektorral 6sszekothetd. Masképpen megfogalmazva, egy megfele-
16 g vektorral eltolva a Fermi-feliillet egy megfelel6 tartomanyat, az fedésbe hozhatd az
atellenes oldali tartomannyal. Egydimenziés modelliinkben a Fermi-feliilet két pontbdl
all, +kp hullamszamvektorral, amely feliiletrol igy mar belathato, hogy rendelkezik az il-
leszkedé tulajdonsaggal, az egyik pont fedésbe hozhat6 a masik ponttal egy eltolassal. A
legtobb szilardtest, amelyben megfigyeltek mar TSH allapotot, a Fermi-feliiletiik hason-
16képpen rendelkezik az illeszked6 (nesting) tulajdonsaggal, ami alapvetd fontossdgi. Az
ilyen Fermi-feliilettel rendelkez6 anyagoknak az elektronszerkezete a fent targyalt kvazi
egydimenziés rendszert koveti. Ez azt is jelenti, hogy a kvazi egydimenzids elrendezés
kitiintetett iranyaban levé szomszédos atomokhoz tartozé hullamfiiggvények atfedése 1é-
nyegesen nagyobb, mint az arra meréleges irdnyokban [3], az igy kialakult rendszer pedig
a TSH allapot kialakulasat elésegiti. Azonban fontos kiemelni, hogy nem magyarazha-
t6 minden rendszerben a TSH kialakuldsa a Fermi-feliilet illeszkedés jelenlétével, tehat
a TSH allapot jelenléte és a Fermi-feliilet illeszkedés fennallasa kozott nincs egyértelmii
osszeftiggés [6][7]. A TSH allapot kialakuldsanak dltalanos mechanizmusa jelenleg is aktiv

kutatasi teriilet.
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1.2. Az atmenetifém-dikalkogenidek

A bevezetében emlitett alacsony dimenzids, réteges szerkezeti anyagok kozé sorolhatjuk
az atmenetifém-dikalkogenideket (AFD), amelyek valoban nem véletleniil keriiltek Gjra a
tudomanyos élet kitiintetett figyelmébe. Tobbféle TSH allapotok mellett megfigyelhetiink
benniik félvezetést vagy szupravezetést is [8], valamint igen igéretes lehetGségeket rejtenek
az alkalmazdsi tertiletei is, éppen ezért az elmult években szamos kutatas foglalkozott az
alkalmazasi lehetoségekkel fotovoltaikus eszkozokben, energia- és memoriatarolasban és
szamtalan egyéb tertileten [1]. Tovabbi érdekes és kedvezd tulajdonsidguk az AFD-nek,
hogy ezeket az anyagokat kénnyedén tudjuk exfolidlni [9], és igy a kristaly méretét val-
toztatni (akar egy elemi cella vastagsagura csokkenteni), aminek kovetkeztében lehetéség
nyilik a rajuk jellemz6 fizikai tulajdonsdgokat a rendszer fizikai méretének fiiggvényében

vizsgélni.

1.2.1. Az dtmenetifém-dikalkogenidek szerkezete

Az AFD-ck altaldnos képlete M X,, ahol M egy &tmeneti fém atomot jelol (Mo, V, Ta,
sth.), X pedig egy kalkogenid atomot (S, Se, Te). Az AFD-ek alkotta kristalyok egyes
rétegei egy kozépsd atmeneti fémbol alkotta réteghdl és két, ezt kozrefogd kalkogenid
rétegbdl épiilnek fel. A szendvicsszertien felépitett molekulasikok egymashoz laza Van der
Waals-kotéssel kapcsolodnak, mig a sikbeli molekuldk kézott erds kovalens kotés 1étesiil.
Az egy rétegen beliili atomok is tobbféleképpen helyezkedhetnek el egymashoz képest,
valamint a Van der Waals-kotéssel osszekapcsold rétegek is kiilonbozoképpen lehetnek

pozicionalva, az allotrép médosulat fiiggvényében.

Ez a felépités a TaSsy, TaSey, VS, stb. esetében egy olyan anizotrép elektronszer-
kezetet idéz el6, amiben a fentebb targyalt Peierls-atalakulas végbe mehet, a megfelel6
koriilmények kozott, tovabba az atomi rétegek kozotti, viszonylag gyenge koélesonhatds

lehetGvé teszi az exfolidciot.
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1.3. A tantal-diszulfid

Jelen dolgozat targya az 1T-TaSy, amely egy tantal és két kén atombol all6 dtmenetifém-
dikalkogenid. A TaS, két leggyakoribb allotrép médosulata az 1T és a 2H, de 3R, 4H és
6R moédosulatok is léteznek [10]. Az 1T és 2H fazisok kozotti killonbség a tantal és a kén

atomok egymadshoz viszonyitott elhelyezkedésébdl szarmazik (2. dbra).

2H-TaS: 1T-TaS2

2. dbra. A TaS, 1T és 2H allapota [11].

A TaSs-re is jellemz6 az illeszkedé Fermi-feliilet (3. dbra), a rekonstrudlt feliilet
szamos, eltolassal egymassal fedésbe hozhato feliilet tartomanyt tartalmaz. Tehét, az
anyagra jellemzo6 a kvazi egydimenzios elektronszerkezet, amely valészintisiti egy kritikus

homérséklet alatti TSH allapotot.
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3. abra. Fermi-feliilet leképezés eredménye ARPES (szogfelbontasos fotoemisszios spekt-
roszképia) méréssel 1T-TaS, esetében nyers adatokkal (a), rdcsvektorok irdnyaban vett
norméalas utan (b) illetve toltésstlirtiség-fiiggvény szimuldcié hozzaadasaval, a Brillouin-

zona feltiintetésével (c) [6].
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1.3.1. TSH allapotok a TaS,-ben

A TaS, kiemelten fontos tulajdonsaga, hogy szobahdémérsékleten is megfigyelheté benne
TSH allapot, ami mind a jelenség kutatasat, mind a késébbi alkalmazisat megkonnyi-
ti. A tombi TaS,-ben megfigyelheté kommenzurabilis, kdzel kommenzurabilis és inkom-
menzurabilis TSH allapot is, ami - ahogy majd latni fogjuk - nem csak a mar emlitett
hémérséklettdl, de a rétegvastagsigtol is fugg [12]. Altaldnossdgban megfigyelhetd, hogy
alacsony homérsékleten a nem torzult raccsal kommenzurabilis TSH allapot jelenik meg
(KTSH), magasabb hémérsékleten ez atalakul kozel kommenzurabilissa (K-KTSH), még
magasabb homérsékleten inkommenzurabilissa (IKTSH), egy maximélis hdmérséklet utan
pedig megsziinik a TSH &llapot jelenléte (4. dbra). Kristdlyban melegités esetén 220 K
hémérsékletig a kommenzurabilis TSH &allapot - ami 13 Ta atomot tartalmazé, David-

csillag alakii halmazokba rendezodott szerkezetet mutat - a jellemzo.

) »>

Alacsony hémeérseklet Magas hdmérséklet

KTSH K-KTSH IKTSH

4. abra. TSH allapotok hémérsékletfiiggése. Tombi szerkezet esetén, normél koriilmények
kozott az atalakuldsok kritikus hémérsékletei melegités esetében 220 K (KTSH «— K-
KTSH) és 350 K (K-KTSH < IKTSH) [13].
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220 K koriil a David-csillagszerti halmazok egy nagyobb hatszogracsba rendezédnek,
ezt nevezzik kozel kommenzurabilis TSH allapotnak, amely kortlbelil 350 K-ig stabil,
tehat szobahdmérsékleten is ez a K-KTSH &llapot fog megvalésulni, ami 350 K-nél me-

legebb hémérsékleteken atalakul inkommenzurédbilis TSH allapotta [13].

1.3.2. TSH allapotok rétegvastagsag-fiiggése

Az alabb bemutatott példa jol szemlélteti, hogy a rétegvastagsag is szerepet jatszik a
TSH éllapotok atalakulasaban. A kristaly vastagsagat csokkentve csokkenthetd a KTSH-
KKTSH atmenet homérséklete, sot, a 40 nm-nél vékonyabb TaS, rétegek megdrzik K-
KTSH éllapotukat, és igy alacsony ellenallasukat 0 K-ig lehtitve (5. ébra), vagyis egy-
fajta tulhitott K-KTSH éllapotot lehet eléidézni, a megfelel$ hiitési sebesség mellett (1
K/perc) [12].

0 100 200 300 0 100 200 300
T(K) T(K)

5. dbra. Az ellenéllas hémérsékletfiiggése, kiillonbozo rétegvastagsigi kristdlyokra [12].

1.4. Mérési modszerek

Dolgozatomban Osszefoglalom a pasztazé alagitmikroszképpal (Scanning tunneling mic-
roscope, STM), atomeré-mikroszképpal (Atomic force microscope, AFM) illetve optikai
mikroszképpal végzett méréseim eredményét az aranyra exfolialt 1T-TaSs mintakon. Eh-
hez roviden bemutatom ebben a fejezetben a két legfontosabb, altalam hasznélt mérési

eljarast, modszert, valamint az ezekhez igénybe vett eszkozoket, az atomeré-mikroszkopot
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(Atomic Force Microscope, AFM) és a pasztazé alagitmikroszképot (Scanning tunneling

microscope, STM).

1.4.1. Az AFM rovid bemutatasa

Az atomer6-mikroszkopia lényege az adott minta feliiletérdl vald - elsésorban topogra-
fiai - informaciészerzés. Ez az informécidgyiijtés a feliilet, és a mikroszkép tlije kozotti
kolesonhatasbol szarmazd eré mérésén alapul. A mikroszkop tijét a felszinhez kozelit-
ve, egyre jobban mérhetévé valik a tii és a minta felszine k6zotti vonzé jellegi Van der
Waals-kolesonhatas. Tovabb kozelitve a tiit a Van der Waals-kolesonhatasbol szarmazo
erchatas novekedik, am egy bizonyos hatartavolsagon beliill dominanssa valnak a tavol-

sagban joval rovidebb uton lecsengd, am erdsebb, taszito jellegli kolesonhatasok, mint

~

A tartdkar rogzitett vége Fotoszenzor

\ tartokar .
AFM tu

/

példaul a Coulomb-kolesonhatas.

Mozgathatd mintatartd Minta

b

6. abra. Az AFM vazlatos felépitése. A fébb elemek a piezoelektromos minta-

mozgatoegység, a lézerforras, a fotodidda és az ahhoz tartozé vezérlo elektronika, valamit

a tartokar és a végén a ti.

Az AFM t1 egy rugalmas tartokar végén helyezkedik el, igy a t{i a mintaval valé kol-
csonhatasok miatt kialakult er6hatdsok miatt elmozdulaskor tulajdonképpen meghajlitja
ezt a tartokart. Amennyiben ismerjiikk a tartokar rugoallandéjat, az elhajlas mértékét
mérve kovetkeztethetiink a tit ért erére. Az elhajlas mértéke nagy pontossagu opti-
kai rendszerrel mérheto, ami a gyakorlatban egy, a tartokar végére iranyitott 1ézernyalab

visszaver6dott komponensét méré fotodetektorral valdésul meg [7. dbra]. A visszaver6dott

c sz

10
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vetkeztetheto a tartokar elhajlasa, amibdl az AFM tire haté erd és az ahhoz tartozd

tli-minta tavolsag kiszamolhato.

Mért jel

7. dbra. A tartokar meghajldsanak mérése vazlatosan bemutatva [14].

Tobbféle mérési mod szerint is vizsgalhatéak a mintdk. Szobahomérsékleten, normal
koérilmények kozott az tn. kopogtaté-modot (tapping mode) érdemes hasznélni a leg-
tobb esetben. A tapping mode hasznalataval a tartékar rezonanciafrekvenciajahoz kozeli
frekvenciaval oszcillaltatjuk a tartékart a minta felett gy, hogy az AFM t a felilethez
is hozzaérjen egy rezgési periddus soran. Pasztdzva a tlit a minta felilletén, mikozben a
rezgési amplitadot allandé értéken tartja a vezérlo elektronika, feltérképezheto a minta
feliileti topografidja. Tovabbi médok a kozvetlen- illetve kozvetett érintkezési-mdd (con-
tact és non-contact mode). El6bbi esetében a tartékar elhajlasat, és igy a rd hat6 erét
allando értéken tartjuk, igy végigpasztazva a feliiletet az AFM tii lekoveti a feliilet topog-
rafiai valtozasait. Utobbi esetben a tartokart a letapogaté-médhoz hasonléan a feliilet
felett oszcillaltatjuk, am nem érintkeztetjiik a tiit a minta feliiletével. Ekkor, ha a ti a
mintdhoz elég kozel keriil, a ra haté erchatasok miatt megvaltozik a rezonanciafrekvencia-
ja, amely a rezgés amplitudojanak megvaltozasaval jar, amelybdl mar kovetkeztethetiink

a ti-minta kozotti er6hatas nagysagara és igy a koztiik levé tavolsagra is.

1.4.2. Az STM rovid bemutatasa

Dolgozatom szemponjabdl a legfontosabb mérési metddus a pasztazod alagutmikroszkopia
volt, ugyanis ezzel vizsgaltam az exfolialt TaS, mintak TSH allapotait vakuumkamrabeli

péasztazo alagutmikroszkop (STM) segitségével.
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1. BEVEZETO 1.4. Mérési modszerek

Az STM miikodése az alaguteffektuson alapszik. Az AFM-hez hasonléan (valéjaban az
STM-et talaltak fel és hasznaltak el6bb, igy inkabb az AFM hasonlit sok szempontbdl az
STM-hez) itt is egy hegyes fém tiit (Platina-Iridium vagy Volfram altaldban) hasznalunk
a vizsgalt minta felilletérol valé informéciészerzéshez. Amennyiben a piezoelektromos
mozgatdegység segitségével a tii-minta tavolsagot csokkentjilkk szubnanométeres (~ 5A)
nagysagrendig, bar a ti és a minta kozott még mindig vakuum taldlhato, a kettd kozé
kapcsolt elektromos tér hatasara a feliilet és a ti atomilag hegyes vége kozott aram kezd
folyni az alaguteffektusnak koszonhetéen. Ez az dram nA nagysagrendi, lényegében a ti

mintahoz legkoézelebbi atomjan keresztiil folyik.

€Vbias

I / P(E) - pn(E — eVias) - e *dE (1)
0

A (1) egyenlet kifejezi az alagitaram fiiggését a ti (p(E) és a minta (ps(FE)) élla-
potstiriisége és az energia fiiggvényében. Ahogyan a [9.4bra] is mutatja, az alagitaram a
tii-minta tavolsdggal (z) exponencidlisan csokken. A kapcsolt fesziiltség (Viias) a rendszer
Fermi-energidit egymashoz képest eltolja, ami azért fontos, mert e nélkiil a két elektro-
mosan vezeto kozott nem folyhatna konstans aram, mivel a kozelités utani kezdeti toltés-
hordoz6 aramlas kiils6 fesziiltség hianyaban kiegyenliti a rendszer Ep energiait, igy tehat
vezetO fémek esetében az elektronok altal legmagasabban betoltott allapotokhoz tartozd

energiaértékek megegyeznének.

|_ wisszacsatolas

pasztazo egyseg

8. dbra. Az STM felépitésének vazlatos abrazoldsa [15].

Esetiinkben a t{it a piezoelektromos mozgatoegység mozgatja, aminek segitségével
akar 1A-nél is kisebb mértékii elmozditisokat lehet pontosan végrehajtani. A tii és a

minta kozott folyd alagitdram exponenciélis jellege miatt a t{i-minta tévolsdg A nagy-

12



1. BEVEZETO 1.4. Mérési modszerek
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9. dbra. Tipikus, tin. I(z) spektroszkopidval késziilt tavolsidg-aram
fliggvény. A mérés soran a tiit 5A-re eltavolitottam a minta feliile-
térél. Lathat, hogy alig tobb, mint 1 A tévolédés az dram tizedére

val6 csokkenésével jar.

sdgrendii megvaltozdsa az dramban egy nagysagrendii valtozast okoz [9. dbral. Ez azért
is elonyos, mert igy a minta feliilletéhez legkozelebbi tii-atom fog csak hozzajarulni az
alagutaramhoz.

Az STM képalkotd tizemmodja az AFM kozvetlen érintkezéses médjahoz hasonlo.
Ez esetben a kialakult alagutaramot alland6 értéken szeretnénk tartani, igy a minta
feliiletén pasztazva az STM tiivel a tii lekoveti a minta lokalis allapotstiriiség-valtozasait,
ami altalaban a valds topografiai szerkezetrdl kozvetett informéaciot ad. Eszrevehetd,
hogy a TSH allapotok megfigyelése esetén nem topografiai valtozasbol ered a lokalis
allapotstiriiség megvaltozasa, vagyis kozvetleniil a toltésstriiség valtozasait mérjiik.

Tovabbi jelentds tizemmoédja az STM-nek a spektroszkopia iizemmod, amellyel a lo-
kalis allapotstiriiséget mérhetjiik az elektron energiainak fiiggvényében. Ez az adott pon-
tokban valé aram-fesziiltség gorbék felvételével érheté el, amelynél a ti-minta kozotti
fesziiltséget valtoztatva rogzitjik a mért aramértékeket. Mivel a mért alagitaram a min-
ta Fermi-nivéja és a bekapcsolt fesziiltséggel aranyos energia kozotti allapotsiiriiséggel
aranyos, a felvett gorbe dbrazolja a két energia kozotti allapotsiirtiséget az energia fliggvé-
nyében. Ebbdl eredeztethetd a differencialt aram-fesziiltség fiiggvény, amely kozvetleniil

a minta fesziiltséggel ardanyos energian val6 allapotstirtiségrél ad informaciot.
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1. BEVEZETO 1.5. Mintapreparaciés modszerek

1.5. Mintapreparaciéos mdédszerek

A mintakészités célja egy olyan, STM (Scanning Tunneling Microscope) és AFM (Ato-
mic Force Microscope) kompatibilis minta létrehozasa, amely arany feliileten tartalmaz
tantal-diszulfidot, lehetéleg monorétegeket is. A MTA EK, Nanoszerkezetek Osztalyon
végzett legtijabb erre iranyuld kutatasok igen igéretesnek mutatjdk az aranyra vald exfo-
lidlds moédszerét AFD-ek esetében, ugyanis a "hagyomédnyos' Gn. scotch-szalag médsze-
rével eldallitott egy- és vékonyrétegek méreténél nagysagrendekkel nagyobb, néhany szaz
mikron 4tmérdjil egyrétegeket is el lehet allitani. Ezt az teszi lehetévé, hogy az AFD-
ek esetében az AFD kristaly legalsé, vagyis az arany feliilettel érintkezd atomi rétege
er6sebben kapcsolédik az arany felillethez, mint ahogyan a sajat szomszédos tomb-beli
rétegéhez [16]. Mindkét mikroszkép esetében maximum 5 mm oldalhossziisdgi mintat
tudunk vizsgalni, igy nagyjabdl ekkora szilicium mintatartékat vagtam ki nagy tisztasagu

szilicium lemezekbol.

Végsé mintankként arany szubsztratron levo exfolidlt TaS,-t szeretnénk el6allitani,
tehat a szilicium mintatarté lemezek feliilletére arany feliiletet kell raragasztani. Ehhez
vékony aranyréteggel bevont csillam lemezeket hasznalunk fel, melyeket el0szor is iranyi-
tott langgal (pl. egy langpisztoly segitségével) hokezelink. A hékezelés folyamata alatt
egyenletes sebességgel pasztaztam az aranyozott feliiletet, éppen annyira felhevitve azt,
hogy lathat¢ izzasba kezdjen a lemezke. Néhany perc alatt ez a technika elegendéen siméa-
va és szennyezOodésmentessé teszi a feliiletiinket. Fontos megjegyezni, hogy az arany nem
ezen oldalara fog keriilni a TaSy kristaly, ezt az oldalt a kévetkezd 1épésben a szilicium

mintatarto feliiletével szeretnénk Gsszeragasztani.
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(a) Hokezelt aranylap feliilete optikai ké- (b) Hokezelt aranylap feliilete 500 nm-es

pen 20x-os nagyitdsban, a makroméretii ablakban felvett STM képen.

szennyezOdések szdma minimalis

10. abra

Hokezelés utan a szilicium mintatarté hatoldalat bekarcoljuk, és a felilletére a mar
korabban kikevert epoxigyanta ragasztot csepegtetiink és oszlatjuk el a karcokon. Ezzel
a bekarcolassal keletkezett mélyedésekbe is bejut a ragasztéanyag, aminek kovetkeztében
kénnyebben ragad meg a feliileten az aranyréteg. A beragasztdzott mintatartokat ezutan
a hokezelt arany feliiletre rakjuk, majd 1 éran at 180 fokra elomelegitett melegitélapra
rakjuk melegedni. Ekkor az epoxi ragaszté megkot, a mintatarto teljesen raragad az
aranyozott felilletre. Az aranyozott csillam lemezrdl konnyedén lepattinthatjuk a minta-
tartot, és mivel az epoxigyanta magaval rantja az aranyréteget is, most mar a szilicium
feltiletén van egy tiszta és sima aranyrétegiink, mely aranyréteg eddig nem érintkezett
kozvetlentil kiilsé behatasokkal, igy varhatéan kevés szennyezodést tartalmaz. Tovabba
a csillam kozel atomilag sima feliiletének koszonhetGen az arany feliilete is atomilag sima

lesz, ~ 100 nm-es tartomanyban, (111) kristaly lépesoket képezve [10.(b)].

15



1. BEVEZETO 1.5. Mintapreparaciés modszerek

iikezelt aranylap

(a) TaSy kristaly [17].

i "Scotch" szalag

(¢) A mintakészités vazlatos folyamata.

(b) Exfolidlt minta optikai képe

2.5x-06s nagyitasban.

11. abra

Az igy elokészitett arany felilletre TaSy kristdlyokat exfolidlunk. Az exfolidciot eld-
készitvén TaS, kristalyokat visziink fel egy termalszalag (hé hatasara elengedd ragaszto)
feliilletére, majd ezt rdnyomjuk az arany mintankra. A szalagot tartalmazé mintat 90-95
Celsius fokra melegitjiik fel, ezaltal a termalszalag felenged, a feliileten hagyva a szalagban
ragadt kristdlyokat, ezutdn 6vatosan eltavolithatjuk. Utols6 1épésként ragasztoszalagot
helyeziink a felilletre, amivel a végsé exfoliaciot végrehajthatjuk. Ennek a lépésnek a
jelent8sége a vastag kristdlyok feliiletrél valé eltavolitdsa. Igy a TaS2 kristélyokat el-
szakitjuk a feliilettdl, viszont az AFD-ck és az arany kozotti kolesonhatés kordbban tér-
gyalt tulajdonsdgai miatt a kristalyok letépése utan szamos mono- és vékonyréteg marad
az arany feliileten. A kristalyok helyén lenyomatokat latni optikai mikroszképpal, eze-
ken a helyeken érdemes AFM/STM segitségével keresni vékonyréteg TaSo-t. A vizsgalt
anyagunk azonban igen gyorsan oxidalédik levegén normal koértilmények kézott, valamint

konnyedén megkot a feliilletén egyéb szennyez6 anyagokat is, amik rendkiviil megnehezitik
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1. BEVEZETO 1.5. Mintapreparaciés modszerek

az STM-el és AFM-el val6 vizsgalatokat. Eppen ezért vakuumban érdemes ezt az utolsé
1épést, az exfolidlast végrehajtani, majd utana is vakuum korilmények kozott szeretnénk

mérni a mintakat.

A vakuumbeli exfolidcidhoz el6készitettink egy alufélia kosarat, aminek a feladata
az, hogy belerakjuk az exfolidlds utan a mar nem kell6 eszkozoket, és igy biztonsagosan
kivehetjiik majd a minta méroberendezésbe vald behelyezése utan a vakuumkamrabol.
Egy horog alaku, 2-3 cm hosszusagu rézpalcara ratekertiink egy ragasztoszalagot, de egy
kortilbeliill 1 cm-es szalagrészt szabadon hagytunk, amit aztdn ranyomtunk a mintara.
Ezek utan helyeztiik be az aluminium kosarat és a mintankat a vakuumkamra preparacios
terébe, ahol a megfelel nagy vikuumi nyomaés kialakitasa utan exfolidltunk, a rézpélcat
a ragasztoszalaggal egyiitt a kosarba helyeztiik, a mintatartobol a mintankat kivettiik,

majd behelyeztitkk az STM mintatartéjaba, ami igy mérésre készen allt.
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2. EREDMENYEK

2. Eredmények

Munkam soran tobb mintat is készitettem, igy tobb, kiillonféle moédon elkésziilt mintat
is megvizsgalhattam. Az elsé néhany mintat levegén exfolidltam, igy egyszerlien meg
tudtam vizsgalni optikai mikroszkoppal illetve szobahémérsékleten végzett AFM mérés
segitségével. Ezek tanulsaga szerint valoban lehetséges az altalam alkalmazott minta-
preparacios technikaval el6készitett mintakon nagy feliileten 1étrehozni egy- és vékonyré-
teg TaSo-t, melyek optikai mikroszképpal vizsgalva halvany lenyomatokként latszédnak
[12.(a), (b)]. A mintakészitési eljards magaban hordozza a hiba lehetéségét, az exfolid-
cié nemcsak a TaS, kristalyokat, de helyenként az aranyfeliiletet is feltépi, valdszintileg
a tokéletlen mintatarté ragasztasnak koszonhetéen [13.(b)], de altaldban igy is sikertlt
szamos lenyomatot megfigyelnem a mintdkon. Ezeket a lenyomatszeri teriileteket vizs-

galtam meg AFM segitségével.

2.1. AFM vizsgalatok légkori nyomason

A levegon valo AFM vizsgalatoknak tobb elonye is van. Az altalunk hasznalt mikrosz-
kép jéval nagyobb teriileten, in. ablakban képes képet rogziteni (/100 pm-es ablakban,
szemben az STM ~10 pm-es ablakdval), amit felhasznélva gyorsabban kaphatunk egy
altalanos képet a vizsgalt minta feliiletérol, hiszen egy relativan nagy feliiletet tudunk
egy képben megvizsgalni. Ez azért fontos, mert igy megbecsiilhetjiik a mintdk altalanos

szennyezettségi szintjét, valamint a minta topografia jellemzoirol is informaciét kapunk.

A [13.(c), (d)] abran lathatéak szobahémérsékleten, normal nyoméson készilt AFM
képek a [13.(b)] dbran lathaté lenyomatrdl. A sététebb tertiletek a mélyebb, a vildgo-
sabb teriiletek a magasabb teriileteket jelolik. A skalakrol leolvashatd, hogy néhany tiz
nanométer a legmélyebb és a legmagasabb pontja a felvett képeknek, tehat az exfolidlt
minta elegendden sima az AFM és STM vizsgélatok szempontjabél. A [13.(c)] abra tar-
talmazza a levegon vald exfolidcio két legfontosabb probléméajat. Lathato, hogy a TaSs
egy szabalytalan, "bolyhos" szerkezetet mutat, aminek a kivalté oka a TaS, gyors oxida-
cibja levegén[20][5]. Ez a jelenség rendkiviil megnehezitené a TSH édllapotok vizsgalatét
STM-ben, ugyanis a legfelso, oxidalodo réteg fizikai tulajdonsagainak kiilénbsége a TSH
allapotok megfigyelhetGségére is kihatdssal vannak. Szintén észrevehetd a [13.(c)] abrén,
hogy szamos, néhany-, esetleg néhany tiz nanométeres szennyezodés talalhatd a feliile-
ten, ami egyértelmiien elkeriilend6 a mi esetiinkben, az ilyen apré szennyezddések nem
csak megnehezitik a megfeleléen mérhet6 felillet megtalaldsat, de a mikroszkép tiijére is

rarakodhat egy, az ilyen szennyezddésekbol lemorzsolodo darab.
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2. EREDMENYEK 2.1. AFM vizsgalatok légkori nyoméson

(a) Optikai felvétel az exfolidacié utan 1ét- (b) Optikai felvételen lathatéak az exfolia-
rejott lenyomatokrol, 20x-os felbontasban. ci6 okozta hibak (sotét, kor alaku részek),

kozottiik lenyomatok (sarga nyilak).

=
,
{

(c) A (b) abran lathaté lenyomatrél 3 pm-es  (d) A (b) dbran lathat6 lenyomatrdl 15 pm-es
AFM kép. A fehér vonaltél balra TaSs, jobb-  AFM kép. A hékezelés altal 1étrejott lyukak,
ra az arany feliilet lathat6. JOl észrevehetéek  illetve a kristalyok mellett lathatd, mar oxidé-
az oxidacid jelei, valamint a mikroszennyez6-  16d6 TaSs rétegek is jol kivehet&ek.

dések (kék nyilak).

12. 4bra
Tovébbi érdekes kévetkeztetés vonhaté le a [13.(d)] dbrabdl, ami egy meglehetésen
nagy, 15 pum-es ablakban késziilt felvételt dbrazol. A képen lathaté néhény "vastagabb',

20-25 nm-es kristaly, melyek a méretitkh6z hasonlitva szabalyosan szakadtak el a tombi

kristalytol. Mellettiik azonban felfedezhet6 a [13.(c)] Abrén is lathat6 rendezetlen forma-
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2. EREDMENYEK 2.2. STM mérések vakuumban

ju, oxidalodo réteg, ami azt jelenti, hogy a vizsgalt lenyomatban néhany tiz nanométer
vastag kristalyok is maradtak a nagy kiterjedésii mono- vagy vékonyrétegen. Megfigyel-
hetoek tovabba 1-2 um atméroji lyukak is, melyek az aranylap hokezelése folyaman

alakulnak ki, idedalis esetben ezek szama és mérete minimalizalhatoé.

Az atomer6-mikroszkopos vizsgalatok konklizidja egyértelmiien az, hogy a TaS, és
hozza hasonléan erésen oxidalodo anyagok mintainak el6édllitdsa és vizsgdlata vikuum
kortlmények kozott érdemes, igy megelozvén a szennyezddések feliletre rakodasat és
lelassitvan az oxidaciot. Fontos azonban megjegyezni, hogy a levegén exfolidlt mintak is
alkalmasak nem csak AFM, de STM-mel val6 mérésre is, am a vikuumkamraban vald

elhelyezés ebben az esetben is sziikséges, tekintettel a TaSs gyors (néhdny nap utdn mér

« sz

2.2. STM mérések vakuumban

Az elokészitett mintak TSH allapotait STM-mel vizsgaltam meg, vakuum koriilmé-
hasznalt vakuumkamra preparacios kamrajaban tortént. Az aktudlisan exfolidlt mintat
a vakuumkamra ablakan keresztiil lathattuk, ami azért fontos, mert szemmel is nagyja-
bol megbecsiilhetd, hogy mely teriileteken érdemes TaSo-t keresni, és mely teriileteken
lathat6 esetleg valamilyen hiba, amit nem érdemes vizsgalni [13. dbra]. Az STM tiije
és a minta felszine kozé fesziiltséget kapcsolva, a tit kozelitvén a mintahoz alagutaram
fog folyni a ketto kozott. Ha ezt az aramot allando értéken tartjuk, a feliilet felett pasz-
tazva a ti lekoveti a felszin valtozasait. Fontos megjegyezni, hogy ezzel az eljarassal a
minta felszinének elektronszerkezetérol és az elektromos toltéssiirtiségének helyfiiggésérol

kapunk informaciét - pontosan ezért tudunk STM méréssel TSH allapotokat megfigyelni.
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2. EREDMENYEK 2.2. STM mérések vakuumban

(a) A mintan talalhaté kék szinli scotch- (b) Exfolidci6 utan az aranyfeliilet lesza-
szalag alatt szabad szemmel is észrevehetd kadhat a mintar6l (nyil), 4m a megfele-
kristalyok talalhatdak. 16 tdmpontok alapjan beazonosithatéak a

kristalydarabok exfolidciot megeléz6 pozi-

cibi.

13. abra

2.2.1. A minta feltérképezése

TSH allapotok megfigyeléséhez legaldbb néhany tiz nanométeres kiterjedésii, atomilag
sima feliiletet szeretnénk talalni. Ahogy azt mar lattuk korabban az AFM-mel késziilt
felvételeken, a minték feliiletei elegendéen simanak tintek, igy jo eséllyel kereshetiink
rajta atomilag sima teriiletek is. Ennek megfeleléen az STM tiijét olyan teriiletekre
raktuk le, amelyen vékonyréteg TaSs-t nagy valdszintiséggel talalhatunk. Levegdén vald
exfolidcié esetén ilyenek az optikai mikroszképpal megfigyelt lenyomatok, vakuumexfo-
lidcié esetében pedig olyan teriiletek, ahol az exfoliacio elott kristalyokat figyelhettiink
meg, am az exfoliaciot kovetéen mar nem latszédtak a megfigyelt kristalyok. Ezt kove-
toen feltérképezziik minta felilletét néhany pm-es képek felvételével, majd az elegendéen
simanak tiind teriiletekre ranagyitunk, fokozatosan csokkentett ablak méretekkel felvett
képek segitségével. Amennyiben nagy kiterjedésen, atomi szinten sima a felvett teriilet és
elegendden stabil a tii - vagyis a termikus drift minimélis, valamint szennyezodés sem ke-
rilt ra - néhany szaz nanométeres képen méar kiveheto a szobahémérsékleten is jelenlévo,

KTSH allapotra jellemz6 elrendezés [14. abral.
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14. dbra. Az (a) és (b) dbra is STM-el felvett, 200 illetve 300 nm-es ablakban készitett
felvételeket mutat. Ehhez hasonld sima teriileteken jé eséllyel figyelheté meg a TSH
allapot. Mérési paraméterek: I = 300pA, Upas = 100mV | pésztazéasi sebesség vgean =
200nm/s.

A [14.(a), (b)] dbrdn bemutatott teriiletekhez hasonld tertileteket érdemes tovabb
vizsgalni. A [14.(a)] képen jol lathatéak az elemi cella vastagsagaval (5,9 A [17]) 6sszeha-
sonlithaté 1épesdk, de 50-100 nm?2-es, Osszefiiggd, sima feliletek mar elég nagy méretiiek
megfeleld mindségii mérések elvégzéséhez. Nem ritka a néhany szdz nm? kiterjedésii sima
felillet a mintdkon [14.(b)], melyeken magétol értetédben nagyobb kiterjedésben vizsgal-

hatjuk a TSH allapotok megnyilvanulasait.

2.2.2. A TSH szerkezet

100 nm-nél kisebb ablakban felvett képen mar egyértelmi a TSH szerkezet jelenléte
[15.(a)]. Eszrevehetd, hogy béar a TSH &llapot periodicitésa szépen latszik, a K-KTSH
szuperracsra jellemz6o doménszerkezet nem sejlik fel. Ennek {6 oka az STM leképezési
tokéletlenségeiben keresend6. Még nagyobb felbontas, stabilabb STM tii esetén, mar jol
lathaté a K-KTSH szerkezet [15.(b), (d)], ami a TaS, esetében a stabil TSH allapot szo-
bahémérséklet esetében. Bar szerkezetileg a kiilonb6zé méréstechnikai hibak (a termikus
zaj okozta "elcstuszas", un. drift, vagy a t{i szennyezettsége) miatt nem latjuk "toké-
letesnek" a hatszog-racsot [15.(c)], &m a f6bb tulajdonsidgait, mint a hatszogracs-szer
elrendezése, valamint a hatar-domének Kagome-racsszerti szerkezete [18][19] a felvételek
tokéletlenségének ellenére is megfigyelhetévé valt. Szémos hasonld kép felvételével megal-

lapithatoé volt, hogy a K-KTSH szerkezet csticsaihoz a topogréafiai felvételeken nagyjabol
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2. EREDMENYEK 2.2. STM mérések vakuumban

20-30 pm-el nagyobb magassag tartozik, tovabbé atlagosan 7,24 nm, vagyis 72,4A té-
volsdgra vannak egymastél [15.(d)], ami 6sszhangban van a szakirodalomban fellelhetd
K-KTSH csticsokra vonatkozé értékekkel (= 73A) [18][6].

0nm 10 20 30 40 50 60 70

180

140

120

100

15. dbra. (a) - A TSH allapot szerkezete 80x80 nm-es képen. (b) - A K-KTSH szerkezet
20 nm-es ablakban felvett STM képen, a K-KTSH csticsai szembettinéek. (c) - 2D-s
Fourier-sztirés utan lathaté K-KTSH szerkezet, sargaval jelolve néhany KTSH csiics a
jobb lathatosag kedvéért, pirossal jelolve a hatar-domének Kagome-réacs szerli szerkezete.
(d) - A (b) dbran lathat6 K-KTSH szerkezet 2D-s Fourier-sziirés utén.

Mérési paraméterek: I = T00pA, Upias = 10mV, péasztazasi sebesség vsean = 30nm/s.

Elegend6 nagyitasi (~10-20 nm?-es) képeken mér élesen elkiilonithetéek a KTSH 4l-
lapot csticsai, valamint megfeleléen stabil mérési kortilmények kozott a KTSH éallapot
mellett a tényleges atomi szerkezetet is latni lehet a topografiai felvételeken [16.(a),(b)].

A KTSH csticsok atlagos tavolsaga a felvett képeken végzett mérések utdn d = 1,2 nm
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2. EREDMENYEK 2.2. STM mérések vakuumban

= 12A-nek adédott, amit ha oOsszevetiink a szakirodalomban fellelheto, d., ~ 1,211
nm = 12, 11A értékkel [18][19], megallapithat6, hogy az elméletekkel és a mér korabban
elvégzett mérésekkel 6sszhangban van az altalunk vizsgalt mintakon taldlhaté KTSH alla-
pot térbeli szerkezete. Az elméleti érték ebben az esetben az atomi racs racsalland6jabol
szarmaztathatd. A szendvicsszeriien bedgyazott Ta atomok az elemi cella vastag rétegben
egy a = 3,36A ricsilland6ji haromszogracsban helyezkednek el. Megallapithatd, hogy
a KTSH allapot kialakuldsa, és az ezzel egytttjaré (pontosabban az ezt kivalt6) atomi
szintll atrendez6dés (ahol a 13 Ta atombdl 4ll6 David-csilla struktiara 12 "kils6" Ta atom-
ja kis mértékben a kézépsé Ta atom felé mozdul el) dsszességében egy v/13a periédusi
szuperstrukturat hoz létre, vagyis a KTSH allapotnak ez a periodicitdasa. Esetiinkben
tehat az elméleti értéke a KTSH periédusnak d = /13 - 3,36A = 12,11A. Az &ltalunk
szamolt érték esetében a statisztikai hiban til az STM nem megfelel6 kalibracidja, vala-
mint a mar emlitett okok miatt jelenlévo termikus zaj is tovabbi hibat adhatott a mérési
értékeknek.
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(a) ElegendGen stabil kérnyezetben a tény- (b) Az (a) dbran lathato felvétel képjavitd
leges atomi felbontds is lathatova valik. szlirések elvégzése utan.
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(c) David-csillag alakt halmazokban tomo- (d) KTSH szerkezet 7x7 nm-es ablakban.
riilnek a Ta atomok a TSH éllapotban ((b)
abra).

16. dbra. Mérési paraméterek: I = 900pA, Upius = 10mV | pasztazasi sebesség vsean =
25nm/s.

A TSH éllapotok és az atomi felbontés felvétele mellett spektroszképiai méréseket is
végeztem a mintdkon (Scanning tunneling spectroscopy, STS), melyek aram-fesziiltség
(1(V)) illetve az aram-fesziltség derivaltjaihoz (dI/dV (V') tartozd gorbék felvételét je-
lentette. A derivalt fiiggvény értékei kozvetleniil ardnyosak a minta lokélis allapotsii-
riiségével, ami Osszefiiggésben all az anyag vezet&képességével is. A dI/dV "V" alaki
spektruma a Fermi szint kézelében (0 V) csokkend allapotstirtiséget mutat [17.(b)]. Saj-

nos a szobahdmérsékleten végzett méréssel a Fermi szint kortl elhelyezkedd, alacsony
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toltéssiirtiségii sav szélességét nem lehet pontosan meghatarozni.
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17. dbra. (a) - A mintan felvett dram-fesziiltség (I-V) gorbe. (b) - Differencidlt aram-
fesziiltség (dI/dV) gorbe.

2.2.3. Tovabbi jelenségek

A mintdk vizsgalata soran megfigyelhettem olyan jelenségeket is, amelyek nem feltét-
leniil voltak az eredeti méréssorozatnak a targyai, azonban végil érdemesnek talaltam
roviden kifejteni a latottakat. Az egyik ilyen igen érdekes jelenség a feliiletseprés vagy
felilletkarcolas (surface etching) jelensége. Kordbban mar megfigyelték, hogy STM mé-
rés kozben lehetséges a TaS, felilletét tigymond megkarcolni, vagyis egy- vagy par réteg
elemi cella vastagsagu darabot eltavolitani a felilletbdl, fokozatosan a pasztazas soran. A
megfigyelések szerint ez a jelenség nagyobb valészintiséggel fordult el¢ olyan mintak eseté-
ben, amelyek normal nyoméason, levegdn is tarolodtak, valamint a jelenség kialakuldsanak
sebessége Osszefiiggésben van a tii-minta fesziltség nagysagaval, a kialakult, mélyebb fe-
lilletek orientécidja pedig Osszefliggésben van a pasztazas iranyaval, bar egzakt, pontos

Osszefiiggés nem ismert [20].

Méréseim soran nem volt célom a jelenség reprodukaldsa, mondhatni véletlentl figyel-
tem meg els§ alkalommal. Eppen ezért a felvételek sem idedlisak a kialakulé mélyedések
megfigyelése szempontjabol. A [18.(a), (b), (c¢)] felvételek az elsd ilyen megfigyelt feltileti
karcolast dbrazoljak. Fontos megjegyezni, hogy a [18.(c)] nagyjabdl 20 nm-el jobbfelsd
irdnyban eltolt képet abrazol. A felvételek kozott kozel 5 perc telt el, tehat a mélyedések
kialakuldsanak sebessége perces nagysagrendii.

Lathatd, hogy nagy feliiletii, atomi szinten sima feliilet jott létre végeredményiil. En-
nek a jelentosége az, hogy ez egy lehetéséget ad nem tokéletesen sima felilletek "meg-
tisztitasara', és ahogyan azt kordbbi mérések is kimutattak, a mélyedések képzodésének

iranyat, valamint sebességét befolyasolni lehet a ti-minta fesziiltség valtoztatasaval és a
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(a) A kezdeti dllapot. (b) Néhany perc elteltével a  (c) Végezetiil 50 nm atméro-
jobbfels6 oldali mélyedés ész-  jli, atomi szinten sima feliile-
revehet6en nagyobb méretii-  tet latunk.

vé valt.

18. abra. Mérési paraméterek: I = T00pA, Upins = 20mV | pasztazasi sebesség vsean =
50nm/s.

pasztézés irdnydval. Eppen ezért valéjaban ki lehet hasznalni ezt a jelenséget akkor, ha
tokéletesen sima tertiletet keresiink a feltileten, &m némileg oxidalt, és/vagy kis mértékben
szennyezett teriiletet mériink aktudlisan. Néhanyszor sikeriilt ezzel a modszerrel valéban
létrehozni atomilag sima feliileteket, a tii-minta kozé kapcsolt fesziiltség drasztikus eme-
lésével, néhany felvétel készitésével (és igy a tiivel az adott teriileten valé pasztazassal),
erre egy példat mutat be a [19.(a), (b), (c)] dbra - hozzd kell tenni, hogy az STM ti
hegyén szennyez6dés lehetett, igy nem magas minGségtiek a felvételek. Az igy létrehozott
teljesen sima feliileteken konnyedén meg lehetett megfigyelni a TSH allapotok szerkezetét,

vagyis a megfigyelt jelenséget ki lehetett hasznélni.

0.00 ym 005 010 015 0.00 ym 005 010 015

461nm

(a) Oxidaci6 jeleit tartalmazé — (b) 5 perc utdn mar nagy fe-  (c) 10 perc utan a 200 nm?-es
teriilet. lilet latszodik teljesen simé-  kép nagy része mar sima.

nak.

19. abra. Mérési paraméterek: I = 1100pA, Upis = 500mV , pasztazasi sebesség vVsean =
180nm/s.
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(c) Egy "hiba" nagyitott képen. (d) A (c) abrén lathaté zold szinii szaka-

szon valé magassagmérés eredménye: Jol
lathatéan alig emelkedik ki a hattérbdl a

cstucs helye.

20. dbra. Mérési paraméterek (a) esetében: I = 600pA, Upas = 10mV | pésztazési
sebesség Vgean = 40nm/s.

Mérési paraméterek (c) esetében: I = 800pA, Upes = 10mV | pasztazasi sebesség vsean =
20nm/s.

Tovabbi érdekességként tiint fel a mérések soran a KTSH allapot cstcsainak "hibaja'
[20. abra]. A leginkabb vakancidra emlékeztet jelenség azért is érdekes, mert amint azt
a bevezetoben targyaltam, a TSH allapotok a Fermi folyadék instabilitasanak periodi-
kus megnyilvanuldsa, vagyis ez feltételezi azt is, hogy ez egyfajta globdlis allapot, abban

vakancia-szerli hibat nem varunk, bar ismert, hogy racstorzulas okozhat a TSH allapotban
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térbeli elvaltozast [21]. Megprébéaltam atomi felbontésu felvételt késziteni a talalt hibak-
rol, &m ez sajnos a mérési korillmények és az ido rovidsége miatt nem sikeriilt. Idedlis
esetben ultra nagy vakuumban, néhany Kelvin-re lehtitott mintan valészintileg eredmé-
nyesebben lehetne vizsgalni ezeket a vakancia-szert "foltokat"'. A hibdkon mért dI/dV
mérések nem mutattak kiilonbséget a feliilet tobbi részéhez képest, valamint egyéb, képja-
vité eljarasokkal sem sikertilt értékelhet6 kiilonbséget kimutatni [20.(b)]. Mindazonaltal
elmondhaté, hogy ezek TSH-vakancidk rendszeresen megfigyelhetéek voltak a mintakon,
mind a levegén, mind a vakuumban exfolidltakon. Alig, vagy egyaltalan nem kimérhetd
magassaggal rendelkeznek az STM topografiai felvételein [20.(d)]. A mérési anomaéliat a
mérések szamossdga miatt nem tartom valészinlinek (a termikus elesuszast vagy driftet
is kovetni lehetett a hibakkal, azokat td&mpontként /markerként haszndlva), elképzelhetd,
hogy egy kristalybeli vakancia, vagy diszlokacio a valédi oka a jelenségnek, am minden-

képp tovabbi vizsgalatok sziikségesek ennek a megallapitasahoz.
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3. Konklazio

Dolgozatomban bemutattam az aranyszubsztratra exfolidlt TaS, minték feliileti jellegze-
tességeit optikai mikroszkép, AFM és STM segitségével. Utdbbival megfigyeltem a szoba-
hémérsékleten jelenlévo kozel-kommenzurabilis toltéssiirtiség-hullam allapotot, amelynek
altalam mért periodusa osszhangban van az irodalomban szerepld értékkel. Eloszor al-
kalmaztam az aranyra vald exfolidciot TaSy vékonyrétegek eldallitasara. Vizsgalataim
soran kimutattam, hogy vakuumban val6 exfolidcié esetén lehetséges megelozni a TaSs
felilletének az oxidacidjat. Ezaltal lehetové valik exfolidlt rétegek vizsgalata STM segit-
ségével. Az altalam hasznalt mintapreparacios eljaras nagy kiterjedésti, egy elemi cella
vastag rétegek eléallitasara alkalmas. A dolgozatomban targyalt kutatas kovetkezo 1é-
pése lehet az egyrétegli TaS, rétegek eldallitasa és azonositasa, majd ezen rétegek TSH
allapotait vizsgalni szobahomérsékleten, vagy a mintat néhany Kelvinre lehtitve. Tovabbi
lehetOség a mintapreparacios eljaras javitasara az un. gloveboxban val6 elokészités, ahol
is enyhe tilnyomason, kozel oxigénmentes kornyezetben lehet a mintakat elokésziteni, igy
még jobban csokkenteni az oxidacié hatasat, illetve lehetoség nyilik bonyolultabb hete-
rostruktirdkban alkalmazni a TaS,-t. Ahogyan azt a bevezetd is megemliti, az AFD-ek
alkalmazasi lehetGségei igen igéretesek, igy mind az ipar, mind a tudoméany szempontjabol

érdemes az AFD-eket és a TSH &llapotokat mutaté anyagokat tovabb kutatni.
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4. Koszonetnyilvanitas

Ezuton szeretném Oszinte koszonetemet kifejezni mindenkinek, aki segitett nekem a mun-
kam soran. Kiilon koszonom témavezetémnek, Nemes-Incze Péternek rendkiviil hasznos
és széleskor(l szakmai segitségét és ttmutatdsat, valamint koszonom Hoffman Akosnak,
hogy tiirelmesen segitett nekem a kezdeti 1épésekben, tovabba koészonom a Nanoszer-
kezetek Osztalynak, hogy lehetoséget adtak ezen dolgozat megsziiletésének. Rendkiviil
sokat tanultam a mérések idészaka alatt Pétertdl, Akostdl és a munkatdrsaitdl, és re-
mélem, hogy ezen dolgozatomon feliil a jovoben is lehetoségem nyilik a Nanoszerkezetek

Osztéllyal valé kozos munkéra és tanuldsra.

31



HIVATKOZASOK HIVATKOZASOK

Hivatkozasok

[1] Mongur Hossain, Zhaoyang Zhao, Wen Wen, Xinsheng Wang, Juanxia Wu, Liming
Xie. Recent Advances in Two-Dimensional Materials with Charge Density Waves:
Synthesis, Characterization and Applications Crystals, 7, 298 (2017)

[2] Griiner, G. The dynamics of charge-density waves Reviews of Modern Physics, Vol.
60, No. 4, (1988).

[3] Solyom, J. A modern szildardtestfizika alapjai I11. ELTE Eétvos Kiadé, (2003).
[4] Thorne, R. E. Charge-Density-Wave conductors Phys. Today 49, 42-47 (1996).

[5] Chamlagain, B., Cui, Q., Paudel, S., Cheng, M. M., Chen, P. Zhou, Z. Thermally
oxidized 2D TaS2 as a high-r gate dielectric for MoS2 field-effect transistors. 2D Mater.
4, 031002 (2017).

[6] M. Bovet, D. Popovié¢, F. Clerc, C. Koitzsch, U. Probst, E. Bucher, H. Berger, D.
Naumovié¢, P. Aebi, Pseudogapped Fermi surfaces of 1T-TaS2and 1T-TaSe2: A charge
densitywave effect. Phys. Rev. B. 69, 125117 (2004).

[7] M. D. Johannes and I. I. Mazin Fermi surface nesting and the origin of charge density
waves in metals Phys. Rev. B 77, 165135 (2008).

[8] Navarro-Moratalla, E. et al. Enhanced superconductivity in atomically thin TaS2. Nat.
Commun. 7, 11043 (2016).

[9] Wang, Q. H. et al. Electronics and optoelectronics of two-dimensional transition metal
dichalcogenides. Nature Nanotechnol. 7, 699-712 (2012).

[10] Dunnill, Charles W.; MacLaren, Ian; Gregory, Duncan H. Superconducting tantalum
disulfide nanotapes; growth, structure and stoichiometry. Nanoscale. 2 (1): 90-7 (2010).

[11] Feng, D. Charge density wave and superconductivity in transition metal dichalcoge-
nides, KITPC, (2007).

[12] Yoshida, M. et al. Controlling charge-density-wave states in nano-thick crystals of
1T-TaS2. Sci. Rep. 4, 7302 (2014).

[13] Yoshida, M., Suzuki, R., Zhang, Y., Nakano, M., Iwasa, Y. Memristive phase swit-
ching in two-dimensional crystals. Sci. Adv. 1, 1500606 (2015).

32



HIVATKOZASOK HIVATKOZASOK

[14] Fundamentals of Contact Mode and TappingMode Atomic Force Microscopy.,

https://www.azonano.com

[15] Voigtlander, B. Scanning Probe Microscopy. Atomic Force Microscopy and Scanning
Tunneling Microscopy NanoScience and Technology sorozat, Springer-Verlag, Berlin-
Heidelberg, (2015).

[16] Magda, G. Z. et al. Ezfoliation of large-area transition metal chalcogenide single
layers. Sci Rep. 5, 14714 (2015).

[17] http://www.hqgraphene.com/1T-TaS2-CAN1.php

[18] Spijkerman, A., de Boer, J. L., Meetsma, A., Wiegers, G. A., van Smaalen, S. X-ray
crystal-structure refinement of the nearly commensurate phase of 1T-TaS2 in (3+2)-
dimensional superspace. Phys. Rev. B 56, 13757-13767 (1997).

[19] Tsen, A. W. et al. Structure and control of charge density waves in two-dimensional
1T-TaS2. Proc. Natl Acad. Sci. USA 112, 15054-15059 (2015).

[20] Yamaguchi, W., Shiino, 0., Sugawara, H. Hasegawam T., Kitazawa, K. Surface
etching of 1T-TaS2 with the UHV-STM. Applied Surface Science 119 (1997).

[21] Hovden, R. et al. Atomic lattice disorder in charge-density-wave phases of exfoliated
dichalcogenides (1T-TaS2). Proc. Natl Acad. Sci. USA 113, 11424 (2016).

33



