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Abstract

Hexagonal boron-nitride (h-BN) has a wide band gap (ca. 6 eV) that makes
it suitable to be used as an insulator but also as a semi-conductor. Research in
the past 10 years has shown that h-BN is not only a photoluminescent material
but it can emit a single photon. This property may make it suitable for quantum
computing devices. Nowadays, most research on h-BN is focused on the tunability of
single photon emission. However, the exact mechanism at the crystal structure-level
behind this phenomenon is not yet known.

The main object of this work is to determine the single photon sources within the
material and to gain a better understanding of their properties. The characterisation
is done by various techniques and experimental devices, based on the atomic force
microscopy (AFM). A secondary purpose of the project is the elaboration of a recent
microscopic examination technique called photo-conductive atomic force microscopy
(PC-AFM). This technique enables probing of the electronic properties of a material
under optical excitation conditions thereby it is particularly suited for the study of
semiconductor materials.

For the h-BN, PC-AFM may allow us to understand light absorption, carrier
generation and carrier transport processes at the nanoscale, accessing the impact of
defects, device inhomogeneities and deliberately engineered nanostructures on the
local band structure. This can provide unique insights into the operation of diverse
optoelectronic devices, and the technique could even be adapted to address the

operation of electronic devices such as high electron mobility transistors.
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Kivonat

A hexagonalis bor-nitrid (h-BN) széles tiltott savjanak (kb. 6 eV) készonhetden
jo szigeteld, de félvezetoként is gyakran hasznalt anyag. Az elmult 10 év kutatédsai
azt mutatjak, hogy a h-BN amellett, hogy fotolumineszcens tulajdonsagokat mutat,
megfelel6 koriilmények kozott akar egyetlen foton kibocsatasara is képes. Ezen tu-
lajdonségénak koszonhetSen alkalmas lehet kvantumszamitégépekbe. Eppen ezért,
napjainkban a legtobb h-BN témaju kutatds az egyetlen foton kibocsatas han-
golasara iranyul. Ugyanakkor a jelenség pontos kristalyszerkezeti mechanizmusa még
nem ismert.

Ennek a munkanak a célja az egyfotonforrasok lokalizaldsa h-BN nanorétegekben,
valamint azok jellemzése. Az anyag vizsgalatara kiilonboz6 eszkozoket és atomi
er6 mikroszképidn (AFM) alapulé technikdkat hasznalnak. A projekt mésodlagos
célja egy viszonylag 1j mikroszkopos vizsgélati médszer, a fényelektromos atomero-
mikroszképos (PC-AFM) mdédszer rutinszerii kidolgozasa. Ez az eljards lehet6vé
teszi az anyag elektromos tulajdonsiagainak vizsgdlatat fénnyel vald gerjesztési
kortilmények kozott, igy kiillonosen alkalmas a félvezeté anyagok vizsgédlatara.

A h-BN esetében a PC-AFM lehet6vé tenné szamunkra, hogy megértsik az
anyag fényelnyelé mechanizmusét, a toltéshordozo-keltést és a hordozdk transzport
folyamatait a nanométeres skalan, feltarva a racshibak hatasat, az anyag inhomoge-
nitésat és a szandékosan moédositott nanostruktiurak lokalis hatasat a savszerkezetre.
Ezéltal egyediilallé betekintést nyerhetnénk a kiilonféle optoelektronikus eszkozok
miikodésébe. Tovabba a technikat akar elektronikus eszkozok, példaul nagy elekt-

ronmobilitast tranzisztorok miikodésének kezelésére is hasznalni lehet.
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1. fejezet

Bevezetés és motivacio

Napjainkban az egyik leggyorsabban fejlodé teriilet a szilardtestfizika és annak
gyakorlati felhasznalasaval a nanotechnolégia. Az intenziv kutatasok eredményeként
szamitastechnikai eszkozeink teljesitménye meredeken né, mikozben energia-
hatékonysaguk folyamatosan javul. A 21. szdzadban az energiahatékonysdg novelése
a tulélés kulcsa lehet.

A félvezeto alapi eszkozok mostanra elérték a nanométeres tartomanyt, ami 1j
mechanizmusok felfedezésére és kiaknazasara ad lehetdséget. A kétdimenzids na-
norétegek, az egydimenziés kvantumpottyok és a kvantumforrasok mind szerves
részét képezik a 21. szdzadi félvezetd eszkozoknek. Az 1972-ben kifejlesztett gallium-
nitrid (GaN) alapi kék LED (Light Emitting Diode - fénykibocsaté diéda) ma mér
széles korben hasznélt és nagyban hozza jarul az energiaigényiink csokkentéséhez
.

A GaN vizsgalatara alakult meg a Cambridge Centre for Gallium Nitride ku-
tatéesoport a Cambridge-i Egyetemen. A kezdetben gallium-nitridre (GaN) specia-
lizalédott csoport ma mar szélesebb korben vizsgal kiilonféle gallium, illetve nitrid
szerkezeteket. A kutatasok célja egyfell a mar ismert anyagokbdl 1j, hatékonyabb
struktirak épitése, masfel6l 1j félvezetd anyagok, mint példaul gallium(III)-oxid,
vagy bér-nitrid (BN), vizsgdlata és azok tulajdonsdgainak kiaknazédsa. A cél minden
fejlesztés esetében a hatasfok novelése és az eloallitasi koltség csokkentése.

A BN egyik fontos tulajdonsiga az egyetlen fotonkibocsatdsi és kimu-

tatdasi képessége. Ezen tulajdonsiganak koszonhetéen alkalmas lehet kvantum-



szamitogépek épitéelemének [2]. A kvantumszamitégépek elterjedése forradal-
masithatja a szamitastechnikat egyrészt az alkotoelemek lényegesen kisebb le-
hetséges mérettartomanyanak, mésrészt az informacioé tovabbitas biztonsagosabba
tételének koszonhetden.

Munkammal a kutatécsoport egy 1j projektjének elinditasaban vettem részt,
aminek soran BN mintak karakterizdcidjat végeztem. Az anyag ponthibainak lo-
kalizalasaval és azok tulajdonsagainak feltérképezésével mélyebb betekintést nyer-
hetiink az egyetlen fotonkibocsatas feltételeibe és esetlegesen annak mechaniz-
musaba. A jelenség alaposabb megértése a késébbiekben lehetévé teheti 1) eszkozok
tervezését.

A munkam célja a h-BN racsszerkezetében kialakulé ponthibdk felkutatasa volt,
mivel ezek a feleldsek az egyetlen foton emissziéért [3]. A karakterizacié soran
kiillonb6z6 h-BN mintdkat vizsgdltam atomerd-mikroszképon (Atomic Force Mic-
roscopy — AFM) alapul6 mérési technikdkkal. A ponthibdk elektromos viselkedése
feltételezhetéen eltér a szabdlyos kristalyracsétol, igy elektromos mérésekkel kimu-
tathatok. Atomi felbontdsi mérésekhez AFM-mel nagyon stabil, lehetéleg alacsony
hémérsékleti koriilményekre van sziikség. Egy masik megoldéds lehet az AFM-mel
feltérképezett néhany nanométeres helyek alaposabb vizsgalata egy masik eljarassal,
példdul transzmisszids elektronmikroszképpal (Transmission Electron Microscopy —
TEM).

A projekt része egy 1j eljaras, un. fény-elektromos atomero-mikroszkopos eljaras
(Photo-conductive Atomic Force Microscopy - PC-AFM) rutinszerii kidolgozasa a
vizsgalt h-BN és ahhoz hasonlé mintédkra. Ez a technika lehetové teszi az anyag
elektronikus tulajdonsagainak vizsgdlatat optikai gerjesztés mellett, igy kiilonosen
alkalmas félvezeto anyagok vizsgalatéra.

A kiilonb6z6o hordozora helyezett mintak kiilonbozo mérési eljarasokat tet-
tek lehetové. fgy munkam soran sikeriilt megfigyelnem a h-BN nanoréteg ve-
zetOképességének inhomogenitasat, valamint a vezetéképesség fénnyel vald gerjeszt-
hetoségét is. Egyelére nem sikeriilt olyan hordozét talalni, ami minden kritériumot
maradéktalanul kielégitett volna, ezért a fényérzékenység feltérképezése tovabbi

vizsgalatokat igényel. A ponthibak lokalizdcidjara csak ezt kovetden nyilik méd.



Dolgozatomban el6szor rovid attekintést adok a BN szerkezetérol, alapveto tulaj-
donségairol és a h-BN nanoréteg eldallitasanak fobb tipusairdl. Ezt kovetden ismerte-
tem a munkam soran hasznalt atomer6 mikroszképian alapuld vizsgalati eljarasokat.
A vizsgéalt mintak Osszefoglaldsa utan bemutatom a mérési eredményeket és Ossze-
foglalom a dolgozatomat. Mivel a teljes munkat angol kornyezetben végeztem, sok
esetben nehézséghe titkoztem a kifejezések magyarra forditasanal. A félreértések el-
kertiilése végett idegen eredetli kifejezések esetén zardjelben megadom azok angol

megfelel6jét is.



2. fejezet
Hexagonalis bor-nitrid (h-BN)

A bér-nitrid (BN) egy bérbdl és nitrogénbél 1:1 sztochiometriai ardnyban 4ll6
vegyiilet. A BN négy létez6 formaban ismert: amorf BN (a-BN), a gyéméntéhoz ha-
sonlé kobos BN (c-BN), a londsdaleite-hoz hasonlé wurtzite BN (w-BN), valamint
két réteges szerkezetiit BN sp2 kovalens kotéssel. Utdbbiak koziil az egyik a hexa-
gonalis BN (h-BN), amiben a h-grafit strukturdjaval megegyezoen az egymast kovetd
rétegek AA’ konfigurdciéban épiilnek fel. A mésik, a rombos BN (r-BN), amiben a
rétegek az r-grafit strukturdjanak megfeleléen ABC rendben kovetik egymast [4]. A
felsorolt BN tipusok a 2.1} dbrén lathatdk.

Dimenziéjuk alapjan a BN nanostruktiurak négy osztalyat kiilonboztethetjiik
meg: nulla-dimenziés nanorészecskék (0D), egydimenziés nanocsévek és nanoszala-
gok (1D), kétdimenzids nanorétegek (2D) és haromdimenziés nanoporézus BN (3D),
ahogy az a[2.2] dbrén is lathaté. Ez a tanulmany kizarélag a hexagondlis bér-nitrid
(h-BN) nanorétegekkel foglalkozik.

A h-grafitra hasonlité strukturdja miatt a h-BN-re fehér grafitként (white-
graphite) is szokds hivatkozni. Még ha rénézésre nagyon hasonlénak tiinik is,
kristalyszerkezete lényegesen eltér a grafittél a heteroatomok eltéro kotési tipusa
miatt. A bér- és nitrogénatomok sp2-kotéssel kapcsolédnak Gssze egy kétdimenzios
rétegben, ahol a két kiilonboz6 tipusi atom valtakozva méhsejt-racsba rendezodik.
Az igy kialakult rétegeket masodrendii van der Waals kotések tartjak egymason. A
h-grafittdl eltéroen a h-BN esetén az egyes rétegek atomja kozvetleniil egymas alatt,

illetve felett helyezkednek el, a bor és a nitrogén atomok felvaltva. Tovabba, a h-BN
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2.2. dbra. A bor-nitrid (BN) kiilonb6z6 dimenzidji nanométeres szerkezeti
modellje: fullerén (0D), nanocsé és nanoszalag (1D) és nanoréteg (2D) [5].

elektronszerkezete is lényegesen eltérd a h-grafitétél a nitrogén atomok nagy elekt-
ronegativitasanak koszonhetoen. Ebbol kovetkezoen az anyag optikai, elektromos és
kémiai tulajdonsdgai is lényegesen eltérnek a h-grafitétdl [6].

Kiilonleges fizikai és kémiai tulajdonsagai miatt a h-BN-t szamos tertileten nagy
érdeklédés ovezi. Kozel 6 eV-os indirekt tiltott savjanak koészonhetéen jé elektro-
mos szigeteld, ugyanakkor kivalé hovezeto, alacsony stiriisége nagy keménységgel és
kémiai inertséggel tarsul. Tovabba tiszta kristalyos formajaban tokéletesen atlatszo

a lathatd tartomanyban és az UV tartomany egy részében [6-8].



Ezen tulajdonsdgainak koszonhetoen a h-BN szamos tertileten jol alkalmazhato.
Tobbek kozott elektromosan szigetelo hovezetének, hidrofob bevonatnak, oxidaciét
gatlé kendanyagnak, optoelektronikai eszkozokben és kompozitokban is hasznaljak.
Az iparban széles korben alkalmazzak szilard allapotu kendanyagnak, szigetelének
és kozmetikumokban is megtalalhaté [6].

A h-BN nanorétegek szokdsos gyartasi technikdi a felilrol lefelé torténo
réteglevalasztas (pl. a ragasztoszalaggal vald levalasztas avagy scotch tape method)
vagy az alulrol felfelé torténo novesztési modszereken alapulnak. A h-BN-ben a na-
norétegek kozott fellépd kolesonhatés jelentésen nagyobb mint a grafitban, ezért a h-
BN-en nehezebb a méar meglévé rétegek egymastol torténd elvalasztasa. A nyirderén
alapul6 nyiré keverés (shear mixing) és a golydésmalom (ball milling) eljarasok job-
ban alkalmazhatok, mint a grafén réteglevalasztasahoz is hasznalt scotch tape eljaras
[9].

Elterjedt réteglevélasztasi eljaras még a folyadékban torténé szétvalasztas (li-
quid exfoliation), ahol ultrahangos vibrécié és az erésen polaros oldészer hatdsara
felbomlanak a rétegek kozotti van der Waals kétések és igy azok szétvélnak [10].
Tovébbi eljardsok az olvadt hidroxidokkal torténd réteglevalasztas [11], illetve az
egyes rétegek elektronsugdrral torténd lemardsa [12].

A sokféle eljaras mutatja, hogy a kristdlyos h-BN-r6l torténo réteglevalasztas
nehézkes mivelet, egyelore nincs univerzalis megoldasa a problémanak. Ennek kovet-
keztében a h-BN nanorétegek vizsgalata is akadalyokba titkozik. A méréseket tobb-
nyire h-BN nanopelyheken végzik, melyek vastagsdga néhany atomi rétegtol akar
100 nm-ig is terjedhet. Ennek kovetkeztében a 2D-s szerkezetre jellemz6 tulaj-
donsdgok mar nem, vagy csak torzitva figyelhetok meg.

Eppen ezért inkébb kozvetleniil a hordozéra névesztik a kivént vékonyréteget,
amin aztan elvégezhetok a mérések. Ez elméletileg a rétegvastagsag sokkal pon-
tosabb szabalyozasat teszi lehetévé. Az ilyen modszereket nevezziik alulrél felfelé
torténd novesztésnek. A h-BN esetén két kategoriaba oszthatjuk az ilyen eljarasokat
attol fiiggden, hogy a folyamat fiigg-e a hasznélt hordozé anyagatol. A hordozofiiggd
eljardsok a kémiai vékonyréteg levélasztason (Chemical Vapor Deposition — CVD)

alapulnak, ahol a hordozd egy bizonyos, az adott eljaras pontos menetétol fiiggd



anyag, pl. Ni, Pd, Ru, Pt stb. A hordozénak alkalmas anyagok listaja bévitheto
mikrohullamu CVD, vagy katalitikus CVD alkalmazasaval, de szdmuk még igy is
limitalt 6 [13].

A hordozofiiggetlen réteglevalasztas soran két vagy tobb vegyiilet kémiai re-
akcidja soran jon létre a h-BN, ami aztan tetszoleges feliiletre képes lerakodni.
Az els§ eredmények bérsav és karbamid reakcidjaként sziilettek [14], de azéta més

modszerekkel is sikertilt h-BN vékonyréteget eléallitani [15; [16].



3. fejezet

Vizsgalati mdodszerek

A mintdk vizsgadlatdhoz egy Bruker Corporation atomerd-mikroszképot
hasznaltam kiilonb6z6 miikodési médokban a mintdk topografidjanak és elektromos

tulajdonsagainak feltérképezésére.

3.1. Atomer6-mikroszkép (Atomic Force Micros-

copy - AFM)

Az atomer6-mikroszkép (AFM) egy pésztazé mikroszképos (Scanning Probe
Microscopy — SPM) eljaras topografiai képalkotdsra a mikro- és nanométeres tar-
tomanyban. Egy megfeleloen hegyes tiit a minta f6lott mozgatva informéciét kapha-
tunk annak bizonyos fizikai tulajdonsagairél, melyek alapjan leképezhet6 példaul a
minta felszine. Az AFM legnagyobb elénye, hogy mind vezet6, mind szigetelé mintak
vizsgalatara alkalmas.

A mikroszkép lelke a kantilever, ami egy laprugora szerelt hegyes tii. Az ato-
mi hegyes tiit a mintdhoz kozelitve koztiik el6szor az indukalt dipdlus-dipdlus
kolesonhatasbol szarmazo, nagy hatotavolsdagi, vonzo van der Waals erd jelenik meg.
Tovabb kozelitve a tlit a minta felé a rovidebb hatétavolsagu, kémiai kotésekbol
szarmazd coulomb kolcsonhatds kezd dominalni, mely el0szor vonzd, a mintahoz
még kozelebb érve pedig taszitd hatast fejt ki a tlire. A ti és a minta kozt ébredo

eré nagysaga és iranya a [3.1} dbran lathato.
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3.1. dbra. A tii és a minta kozt fellép6 potencidl fejlédése a tii-minta tavolsag
figgvényében [17]

A fellép6 erck hatasara a tit tarté kantilever elhajlik, aminek mértékét egy
lézersugarral detektdlni tudjuk, igy a ti-minta eréhatds nagysaga meghatarozhato.
Az eszkoz sematikus mitkodési rajza a[3.2] dbrdn lathato.
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3.2. &dbra. Atomerd-mikroszkép képalkotdsanak véazlatos rajza annak
legfébb alkotérészeivel [1§].

A képalkotashoz a tiit kontaktusba hozzak a mintaval, majd azzal parhuzamosan,

az x —y sikban végig pasztazzak a minta feliiletét. A szkennelés alatt a ti-minta kozt



haté er6t konstans értéken tartjak egy visszacsatolé aramkor (feedback) segitségével.
A fellépé erck hatasara a kantilever elhajlik. Az elhajlas mértékét egy lézerdiodaval
és egy hozza tartozo fotodiédaval detektalni lehet. A lézernyalab a kantileverre, on-
nan pedig a fotodiédara érkezik. Ahogy a kantilever elhajlik, a lézersugar is eltolédik
a fotodetektoron, amit a mérorendszer érzékelni tud és az eltolédas mértékébdl
visszaszamolja a tii-minta kolcsonhatas nagysagat, valamint a kantilever magassagat
ugy valtoztatja, hogy az alapallapotaba térjen vissza. A tli-minta kozti kolesonhatas
tavolsagfiiggésébol pedig megkaphatjuk a minta topografidjat.

A ti laterdlis mozgatdsardl egy piezoelektromos mozgaté gondoskodik. Egy
masik piezoelektromos mozgato a tli z iranyu mozgatasat végzi a visszacsatold jelnek

megfelelden. A teljes berendezést egy szamitogép vezérli [17; [18].

3.1.1. Képalkotasi eljarasok

Az atomeré-mikroszképndl hagyomanyosan harom mérési médrél (kontakt méd,
tapping méd és nem kontakt méd), szokds beszélni, de ezek nem egymaést kizaréak.
Alapvetéen két szempont szerint csoportosithatjuk a metédusokat aszerint, hogy
a tll meg van-e rezgetve, valamint aszerint, hogy a ti-minta kolcsonhatas a |3.1]
abran lathato potencidlgorbe mely tartoméanyéan helyezkedik el. El6bbi alapjan sta-
tikus és dinamikus tizemmaodrol, utébbi alapjan pedig kontakt vagy nem kontakt

tzemmodrél beszélhetunk.

Kontakt mod

Kontakt tizemmddrél beszéliink, ha a ti érintkezésbe keriil a minta feliiletével.
Ekkor a topografia kiszamitasa a fent leirtaknak megfeleléen, a kantilever el-
hajlasanak mértékébdl torténik. Statikus lizemmodi mérés esetén szinte kizardlag
kontak modrél van szd, mivel a feliilet kozvetlen kozelében hatd vonzoerd a tiit a

minta feliiletére rantja.
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Nem kontakt moéd

A nem kontakt iizemmdd egy dinamikus mod, ahol a kantilevert valami-
vel a rezonanci-frekvenciaja alatt rezgetik meg néhany nm-es, vagy akar pm-es
amplitidéval. Amikor a tii a minta kell6 kozelségébe ér, hosszii hatotavolsagu
kolesonhatasok, mint példaul van der Waals kolcsonhatasok lépnek fel, amik
elhangoljdk a rendszer frekvenciajat. Eppen ezért nem kontakt moddban a
rezonancia-frekvencia eltolédast tartjak konstans értéken a tii-minta tavolsag meg-
hatérozasahoz. A ti és a minta felilletét normal koriilmények kozott (1égkori nyomés
és péaratartalom) egy vékony folyadék réteg boritja. Tekintettel a van der Waals
kolesonhatasok rovid hatétavolsagara, gyakran eléfordul, hogy a folyadékréteg vas-
tagabb, minthogy a ti kello tavolsagra kozelithesse meg a mintat. Eppen ezért ezt

a modot altaldban vakuumban alkalmazzék [1§].

Tapping mod

Dinamikus moédnak nevezziik, mikor a t{it tarté laprugét annak rezonancia-
frekvencajanak kozelében rezgetik néhany nm-t6l akar 200 nm amplitudéig. Ahogy
valtozik a minta és a tii tavolsaga, valtozik a koztiik haté kolcsonhatas nagysaga
is, ami a rezgés frekvencidjanak, fazisanak és amplitiddjanak eltolédasahoz vezet.
Ezek koziil akér egy is elég a haté eré nagysdganak meghatérozasahoz [17; [1§].

A tapping mod egy alfaja a Bruker Corporation &ltal kifejlesztett PeakFor-
ce Tapping mod. Ebben az esetben a gerjeszto frekvencia annyira alacsony, hogy
egy kozelités-visszahtuzas gorbe akar az id6 fliggvényében is abrazolhatd. Az igy
kapott gorbe a abrahoz hasonlé. A mérés soran a rendszer minden egyes
kozelitésnél megméri az eré bedllitott cstcs értékének (peak force) eléréséhez
sziikséges tavolsagot és igy hatdarozza meg minden egyes pontban a minta ma-
gassagat. Az erd csucsértéke nagyon pontosan szabdlyozhato és akar néhany pN
nagysagrendi is lehet. Mindez nagyon jol kontrollalhaté és nagy felbontasi mérést
tesz lehet6vé a minta minimalis megrongalasa mellett mind kemény, mind lagy anya-

gokra [19].
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eréd

kdzelités visszahlzas

- idé

3.3. abra. Az er6 dbrazolasa az ido6 fuggvényében a ti egy teljes kozelités-
tavolitds periddusa alatt peak force tapping tizemmddban.

3.2. Alagutazé atomer6-mikroszkép (Tunneling

AFM - TUNA)

Az alagutazé atomeré-mikroszkop (TUNA) vezetd mintdk vizsgalatara alkalmas.
Az eljaréas alapja az alagut effektus, azaz ha egy fém tiit egy vezeto minta feliiletéhez
kozelitink DC elofeszités mellett, akkor a tii és a minta kozt aram indukalédik,
amit mérni tudunk. A hasznalt eszkoz méréstartomanya fA-t6l nA-ig terjed, ami
lehetévé teszi a minta igen apré valtozasainak kimérését. A nagy aramok kertilendék,
mivel azok roncsolhatjak a mintat, illetve a tiit. Eppen ezért itt is alkalmazunk
visszacsatolast, ebben az esetben a tii és a minta kozt folyd dramra triggerelve.

A leirtak alapjan az modszer nagyon hasonlit a péasztazé alagutmikroszkopra
(Scanning Tunneling Microscope — STM), ahol a vizsgélt minta topografidjat az
alagutaram valtozasdbdl szamoljuk. Itt azonban a topografia meghatarozasa a min-
ta vezetoképességétol fiiggetlentil torténik. fgy feltérképezhetové valik a minta ve-
zetOképességének térbeli valtozasa.

A TUNA eljarast hagyomanyosan kontakt médban hasznaljédk, de lehetoség van
azt peak force tapping médban is alkalmazni. fgy a minta kevésbé karosodik, tovabba

nagyobb felbontashoz juthatunk.
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3.3. Fényelektromos atomer6-mikroszkép (Photo-

conductive AFM — PC-AFM)

Egy anyag vezetoképességérol, pontosabban annak fénnyel valé gerjeszt-
het6ségérol a TUNA-nal még pontosabb képet kaphatunk a fényelektromos atomer6-
mikroszkép (PC-AFM) alkalmazdsdval. Ebben az esetben az alap AFM 0sszeallitas a

DC elofeszitésen feliil kiegésziil még egy fényforrassal, ami a minta alatt helyezkedik

Iézerdio’daﬁ

kantilever

el, ahogy az a|3.4] dbran lathato.

fotodetektor

minta

fényforras .j

3.4. dbra. Fényelektromos atomerd-mikroszkép (PC-AFM) sematikus rajza.

A fényforras pozicigja, annak intenzitéasa, illetve szlirok alkalmazéasaval a spekt-
ruma precizen beallithaté. Ha egy adott teriiletet pasztazunk sotétben, majd
hattérvilagitassal, informaciét kaphatunk a minta fényérzékeny tertleteirol.

Az eljards hatranya a vizsgdlt mintaval szemben tamasztott szigori kove-
telmények. Mivel a vezetOképesség valtozasra vagyunk kivancsiak, a mintdnak ve-
zetének vagy félvezetonek kell lennie. Tovabba a hétsé megvilagitas érvényesiilése
végett a mintanak elég vékonynak kell lennie, hogy a gerjesztés hatdsa mérheto és

lokalizalhaté legyen.
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4. fejezet
Vizsgalt mintak

A kapott mintdk a Cambridge-i Egyetem FElectrical Engineering osztdlyan
késziiltek kémiai vékonyréteg levélasztassal (CVD).

Munkam célja 2D h-BN mintak vizsgalata és azokban az egyetlen fotonemissziora
utalé ponthibak lokalizélasa. Mivel 2D mintardl van szé, ezt nem lehet onmagaban
vizsgalni, mindenképpen sziikség van egy hordozoéra, ami igy elOsegiti a mérést,
ugyanakkor sok esetben meg is neheziti azt.

Eloszor is megfelelen sima, lehetdleg atomi simasagi hordozora van sziikséglink,
hiszen a vizsgalni kivant h-BN réteg is ilyen. Ellenkez6 esetben a hordozé to-
pografidgjat mérnénk ki, ami a vezetéképesség-méréseket is torzithatja. Tovabba
figyelembe kell venniink a h-BN nagy savszélességét (kozel 6 eV), aminek kovet-
keztében az anyag szigeteloként viselkedik. Elektromos mérések megvalésitasahoz
mindenképpen vezeté hordozéra van sziikség. Megfelel6 elofeszités és kell6en vékony
h-BN réteg mellett az elektronok képesek alagutazéassal a mintabdl kilépni. Ha a h-
BN réteghez hatulrdl egy vezeto réteg kapcsolddik kozvetlentil, akkor az igy kiszaba-
dult elektronok keltette aram mérhetové valik. Végiil, a fotoelektromos mérésekhez
mindenképpen a lathatoé tartomanyban fényatereszté hordozé sziikséges, csak igy
tudjuk alkalmazni a PC-AFM mérési technikdt. Osszességében tehdt egy megfe-
lel6en sima (nm-es tartomany), vezetd és a lathaté tartoményban &tlétszé hordozét
kell taldlnunk, amire novesztheto vagy atviheté h-BN vékonyréteg.

A vizsgdlt mintak részben eleget tettek a fent meghatarozott kritériumoknak.

Sajnos azonban nem sikeriilt olyan hordozot taldlni, ami a sziikséges feltételek
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mindegyikét kielégitette volna. Egy potencidlisan alkalmas anyag a TiO, de a
munkam idétartama alatt nem sikeriilt ilyen mintat szereznem. Tovabbé érdemes
lehet a h-BN vékonyréteget zafirra helyezett grafén rétegre tiltetve is vizsgélni.
A [A1] tablazat osszefoglalja a hordozénak hasznélt anyagokat azok elényeivel és

hatranyaival egytitt.

Név Elony Hatrany
Pt Sima feltilet atlatszatlan
Vezet6 h-BN teraszos, gytrott rajta

Meglévo novesztési eljaras

SiOq Sima feliilet atlatszatlan

h-BN gytirott rajta

Zafir (Al,O3) Sima feliilet Nem vezetd
Atlatszo

4.1. tablazat. A mérések sordn hordozénak haszndlt anyagok és azok
elonyei, illetve hitranyai az adott eljarasban.

A h-BN vékonyrétegek levalasztasa minden esetben Pt hordozora tortént kémiai
réteglevalasztassal (CVD), majd sziikség esetén masik hordozora lettek athelyezve
széraz eljardssal (dry-transfer) [20]. A [1.2] tdbldzat Gsszefoglalja a vizsgdlt mintdk

régtegnovesztési homérsékletét és a végso hordozd anyagat.

Megnevezés | Novesztési hémérséklet | Hordozd anyaga
h-BN1 mérsékelt (1200 °C) Pt
h-BN2 magas (1250 °C) Pt
h-BN3 alacsony (1100 °C) Si04
h-BN4 alacsony (1100 °C) Zafir
h-BN5 (a, b) alacsony (1100 °C) Zafir

4.2. tablazat. A vizsgalt mintak megnevezése, a rétegndvesztési hémérséklet
és a hordozé anyaganak megnevezése.

A 1] 4bran lathaté az egyes mintdk fényképe. Ahogy az a képeken lathatd, a szi-
getel6 hordozdra helyezett h-BN rétegek feliiletére eziist paszta keriilt az elektromos

kontaktus biztositésara.
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(b) h-BN2

(c) h-BN3 (d) h-BN4

(e) h-BN5 a and b

4.1. dbra. A vizsgdlt h-BN mintdk platindn ndvesztve (a) 1250 °C-on,
(b) 1200 °C-on, (c) 1100 °C-on, majd SiO2 hordozéra athelyezve, (d) — (e)
1100 °C-on majd zafir hordozéra athelyezve.
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5. fejezet
Meérési eredmények

A kész mintdkat el6zbleg pasztazé elektronmikroszképpal (Scanning Electron
Microscopy — SEM) ellenérizték mm-es tartomanyban. Ezért elsé 1épésként meg kel-
lett bizonyosodnom réla, hogy azok alkalmasak a tervezett néhany 100 nm-es tar-
tomanyban valo mérések elvégzésére. Vagyis Osszefiiggé h-BN vékonyréteg boritja-
e a felsziniiket. Ehhez peak force tapping modban vizsgaltam azok feltletét. A
vékonyréteg mindésége erésen hordozofiiggének bizonyult. A legsimabb h-BN réteget
zafir hordozon talaltam.

A topografiai méréseket kovetéen TUNA mérésekre tértem at peak force tapping
és kontakt médban a mintdk vezetOképességének és azok esetleges mintazatanak
feltérképezéséhez. A cél magas vezetoképességli foltok detektdlasa volt, ami a
kristalyracs ponthibdira utalhat.

Végil tesztméréseket végeztem a mintak fénnyel valé gerjesztésére és annak
hatdsdara a vezetOképességre. Fontos megjegyezni, hogy ez nem a [3.3] részben leirt
PC-AFM eljarassal tortént, mivel az adott mintakkal az nem volt megvalésithato.

Ehelyett a megvildgitas a mintara feliilrél, a ti iranyabdl érkezett.

5.1. Topografia

A topografidk minden esetben az AFM peak force tizemmoddjaban késziiltek a

nagy felbontds érdekében.
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5.1.1. Platina hordozdén

Ahogy az az[5.3] abran is lathatd, a h-BN vékonyréteg teraszos mintazatot mutat
a platina feltiletén. A réteg érdessége kb. 2,5 nm, tehat az nem homogén és vastagsdga
is nagyobb, mint ahogy azt vartuk.

Az dbra két line scan-t mutat az [5.3al 4bran ldthatd 1-es és 2-es vonalnak
megfelel6en. Meglepé mdédon azt latjuk, hogy a platindra novesztett h-BN réteg a
hordozéhoz képest alacsonyabban helyezkedik el. Ennek oka egyelére nem tisztazott,
de Osszefiiggésben éllhat a réteg teraszos szerkezetével. Lehetséges, hogy a platina

hordozé struktiraja megvaltozik a raépiilé h-BN hatasara és ez okozza az utobbin

lathaté gytirodéseket.

3.2nm
3.0

25

— Profile1
— Profile2

2.0

1.5

1.0

¥ [mm]
Lo b b

0.5

LI I I B
0.00 0.05 0.10 015 0.20

0.0 x ()

i

(a) Topografia (b) Line scan-ek

5.1. dbra. (a) Platindra novesztett h-BN (h-BNI minta) topografiai képe
és (b) line scan-ek az (a) dbran lathat6 1-es és 2-es vonalak mentén.

A maésik, magasabb hémérsékleten késziilt platina alapi minta (h-BN2) felszine
is hasonléan teraszos szerkezetet mutatott (5.2 dbra). Viszont mig a h-BNI mintdn
jol lathaté a rétegnovekedés mechanizmusabdl adédé héromszog alakid magok
Osszenoveése, ezen a mintan nagyobb tartoméanyon 6sszefliggd, folytonos h-BN réteget
talaltam, ami nagy valdsziniiséggel a novesztés egyéb paramétereitdl fligg, nem a
homérséklettol. Ezek alapjan elmondhato, hogy a két novesztési eljaras gyakorlati-
lag ugyanahhoz az eredményhez vezet. Ezért a késobbiekben a platina alapi mintak

kozil mar csak a h-BN2 mintara vonatkozo adatokat kozlok.
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3.0 nm

2.5

2.0

5.2. dbra. Magas hémérsékleten (1250 °C) novesztett h-BN vékonyréteg
topogréfidja platina hordozén (h-BN2 minta).

5.1.2. SiO5 hordozoén

A SiO5 hordozora tiltetett h-BN réteg erosen felgytir6dott, a minta egyenetlensége
a platindn tapasztalténak mintegy hdromszorosa. Osszefiiggd h-BN réteg helyett
csak tobbé-kevésbé Osszendtt haromszogeket lathatunk. Ezek alapjan a minta nem
alkalmas vékonyréteg vizsgalatra. Tovabba a hordozé se nem vezeto, se nem atlatszo,
igy a tervezett elektromos és fotoelektromos mérésekhez nem hasznalhaté. Ezért

tovabbi méréseket nem végeztem rajta.

6.5 nm 6.5 nm
6.0 6.0
55 55
50 5.0
45 45
4.0 4.0
3.5 3.5
3.0 3.0
25 25
2.0 2.0
1.5 1.5
10 1.0
- L 0.0 0.0
(a) Topografia egy 20 pum-es ablakban (b) Topografia egy 3 pm-es ablakban

5.3. abra. SiOy hordozéra helyezett h-BN minta (h-BN3 minta) topografidja
(a) 20 um-es, (b) 3 pm-es ablakban.
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5.1.3. Zafir hordozén

A zafirra helyezett h-BN rétegrol késziilt AFM felvételek a minta sarkaban, il-
letve kozepén az abran lathatok.

6.0 nm
55
5.0
4.5
4.0
35
3.0
25
2.0
1.5
1.0

0.0

(a) Topografia a minta sarkdban (b) Topografia a minta kdzepén

5.4. dbra. Zafirra helyezett h-BN réteg (h-BN5/a minta) topogréfiai képe
a minta (a) sarkaban, illetve (b) kozepén 3 pm-es ablakban.

Az itt lathato h-BN réteg a sarkoknal valamelyest felgylrédott abra),
a minta kozepén pedig kissé megtoredezett abra). Ennek ellenére a réteg
Osszefliggének és meglehetdsen siménak tlinik. A h-BN feliiletén szennyezodés
lathatd, ami a transzfer eljarasbdl szarmazik. Ennek eltavolitasara annihilaciét al-
kalmaznak, amit a h-BN4 minta esetében el is végeztem, de ez a h-BN réteg
rongalédasahoz vezetett. Mivel a szennyezddés nincs mindenhol jelen, ezért nem

feltétleniil okoz gondot a kés6bbi méréseknél.

5.2. Elektromos tulajdonsagok

Elektromos méréseket kizarélag a platina alapi mintakon sikeriilt végezni. Hiaba
keriilt eziist paszta a zafir hordozdji mintédkra, azokon nem sikertilt aramot mérni
TUNA iizemmoddban. Ennek egy lehetséges magyarazata, hogy nem sikertilt a vezeto
ezlist pasztahoz megfeleléen kozel pasztazni és az elofeszités nem volt elegendé ah-

hoz, hogy a meghajtas hatasara gerjesztett elektronok eljussanak a kontaktusig. Egy

20



masik magyarazat lehet, hogy minden elévigyazatossag ellenére a paszta felvitelekor
a h-BN réteg tulsdagosan megsériilt és a vizsgalt teriilet nem keriilt kontaktusba az
igy kialakitott elektrodaval.

A minta vezetoképességének feltérképezéséhez az AFM-et TUNA 0Osszedllitasban
hasznaltam mind peak force tapping, mind kontakt médban. Bar a peak force tap-
ping tizemmdd kevésbé karositja a mintat és nagyobb felbontast tesz lehetové a
topografiAban, nagy savszélességii minta felett mérve az dram mérése erdsebb ti-
minta kontaktussal konnyebben kivitelezhet6.

A peak force TUNA tlizemmddban mért topografiat és rajta szinessel az adott
terilleten mért aram nagysagat 200 mV, illetve 400 mV el6feszités mellett az [5.5]
abra mutatja. Szépen lathato, hogy a nagyobb vezetoképességii helyek a két esetben
azonosak, de nagyobb eléfeszités hatdsara nagyobb aramok folynak. Ez azt jelenti,
hogy a minta pozitiv valaszt ad a fesziiltség novekedésére, ahogy azt vartuk. Ugyan-
akkor a mért aram és a topografia kozott korrelacié figyelheté meg. Ez hatarozottan
azt sugallja, hogy az aramerdsség novekedése nem a vizsgalt minta szerkezetének

eltérése miatt kovetkezik be, hanem a tii-minta tavolsidg lecsokkenése okozza.

" (a) 200 mV ' (a) 400 mV

5.5. dbra. A h-BN réteg topogréfiai képe rajta a peak force TUNA mddban
mért aramerdsséggel (a) 200 mV és (b) 400 mV meghajté fesziiltség mellett
(h-BN2 minta).

Kontakt médban végzett TUNA mérések esetén lényegesen nagyobb, pA helyett
nA nagységrendi aramok folytak. Ez nem meglepo, hiszen ennél az eljarasnal a tii a

mintahoz lényegesen kozelebb van, az alagiutaram pedig exponencialisan novekszik a
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tavolsag csokkenésével. Eppen ezért ugyanazon a mintan sokkal tobb vezet6 tertile-
tet lathatunk, mint a peak force TUNA esetén (az abra). Itt a topografia és az
aramerosség kozti korrelacio még élesebben kititkozik a tii és a minta kozt folyama-
tosan fennallé kontaktus miatt. Ugyanakkor szépen latszik az aram valtozasa egy
teraszon beliil, ami az h-BN réteg szerkezetének inhomogenitasara, példaul pont-
hibakra utal. Annak érdekében, hogy biztosak lehessiink az inhomogenitasok ere-

detét illetéen, tovabbi vizsgalatok elvégzése sziikséges.

3.1 nm 24 nA
3.0 22
28

20
2.6

18
24

16
2.2
2.0 1
1-8 12
16 10
14 8
12 6
1.0 4
0.8 5
05 0

5.6. abra. A h-BN réteg topografiai képe rajta a kontak TUNA médban
mért dramerdsséggel 500 mV meghajté fesziiltség mellett (h-BN2 minta).

5.2.1. Fényérzékenység

Mint ahogy azt korabban emlitettem, a cél a h-BN réteg ponthibainak loka-
lizalasa, melyek a tokéletes racsétol eltérd vezetési tulajdonsaggal rendelkeznek,
tobbek kozt fénnyel gerjeszthetok. A fényérzékenység meghatarozasahoz a minta ve-
zetoképességét annak fénnyel valo gerjesztése mellett kell megmérni. Ebben a legna-
gyobb kihivas, hogy atlatszo és ezzel egy idében elektromosan vezet6 hordozoji min-
ta nem allt rendelkezésre. Ennek kovetkeztében nem volt lehet&ség a minta hatulrél
valé megvildgitasara, igy a részben bemutatott PC-AFM o0sszedllitassal vald
mérések elvégzésére sem.

Hogy mégis kapjunk egy elsodleges képet a minta fényérzékenységérol, a mik-
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roszkopnak a mintat és a tit feliilrél megvilagito, fehér fényt lampéjat hasznaltam.
Fontos figyelembe venni, hogy ennek pontos paraméterei, mint példaul a spektru-
ma nem ismert. Egyediil az intenzitdsa allithaté egy relativ skalan 0-tél 100 %-
ig. A masik nem elhanyagolhaté pontatlansag, hogy a fénynyaldb irdnya sem be-
folyasolhat6. Nem lehet tudni, hogy a beérkezo fény a mintdanak pontosan mely
részét vilagitja meg. A minta és a fényforras kozt helyezkedik el a ti, ami eleve
gatolja az aktualisan vizsgalt teriilet kozvetlen megvilagitasat, de szérodas miatt ez
a teriilet is gerjeszthetd valamelyest.

Ezzel az eljarassal peak force TUNA moddban sikeriilt korrelaciét kimutatni a
gerjeszt6 fény intenzitasa és a mintan mérheté aramerdsség kozott, vagyis az anyag
fénnyel lathatéan jol gerjeszthetd. Az abran bemutatott mérések soran ugyanazt
az 1 pm?2-es teriiletet vizsgdltam konstans 500 mV-os meghajté fesziiltség mellett.
Az abrardl kitiinik, hogy a méar 20 %-os megvilagitds mellett is vezetd tertileteken

intenzivebb fény hatdsara nagyobb dramok folynak.

3.0 nm 300 pA
25 250
20 200
15 150
1.0 100
§ & 4 0.5 50
L ; ? 108 nm
¥ | R i W ot 0.0 0
(a) 20 %-o0s megvilagitas (b) 100 %-o0s megvilagitas

5.7. &bra. A h-BN réteg topogréfiai képe rajta a peak force TUNA méddban
mért dramerésséggel 500 mV meghajté fesziltség mellett, (a) 20 %-os, (b)
100 %-os megvilagitassal (h-BN2 minta).

Ha azonban a kontakt TUNA mdédban az €l6z6hoz hasonléan késziilt, az 5.8
abran lathaté felvételeket nézziik, a fénnyel valé gerjeszthetdség méar kordntsem
egyértelmii. A megvilagitas intenzitdsanak novelése nem okoz lathaté novekedést
az aramerosséghben. Ebbol még nem vonhaté le egyértelmii kovetkeztetés az anyag

fénnyel val6 gerjeszthetéségére, ugyanis a tii ennél a mérési eljarasnal a mintahoz
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lényegesen kozelebb helyezkedik el, igy meggatolja a fény eljutasat az aktualisan
vizsgalt teriiletre. Vagyis nagy valdszintiséggel kontakt moédban a mikroszkép felso
megvilagitasa nem hasznalhaté a minta gerjesztésére. Azt mindenképpen a minta
aljarol kellene megoldani. A kontakt modu mérések tovabbi hatranya, hogy a folya-
matos kontaktus miatt a ti végig szanthatja a minta felszinét ezzel roncsolva azt.

Valamint a mérés kozben felszedett szennyezodések is nagyban befolyasoljak a mért
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5.8. abra. A h-BN réteg topografiai képe rajta a kontakt TUNA mddban
mért dramerésséggel 10 mV meghajté fesziiltség mellett, (a) 0 %-os, (b)
100 %-os megvilagitassal (h-BN2 minta).
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6. fejezet

6sszefoglalés

Munkam célja a h-BN vékonyréteg vizsgdlata volt az abban talalhato fénnyel
gerjesztheté ponthibak feltérképezésével. Ennek érdekében kiilonboz6 hordozokon
vizsgaltam a h-BN-et AFM és TUNA mérési eljarasokkal.

A vizsgalt mintdk nem mindegyike bizonyult alkalmasnak a mérések elvégzésére.
A minta novesztése és athelyezése kényes feladat, ami nem valdsithaté meg
tetszoleges hordozon. Emellett az alkalmazott mérési eljarasok vezetd és a lathatd
spektrumban attetszé hordozé anyagot irnak el6, amit munkam alatt nem sikertilt
talalni. fgy a méréseket foként Pt alapu mintakon végeztem, amik a fotoelekt-
romos méréseket csak elnagyolva teszik lehet6vé, az arra kifejlesztett PC-AFM
méréstechnikat nem.

Az arammérésekbol lathatéva valt a h-BN réteg elektronszerkezetének inho-
mogenitasa, de annak eredetére nem kaptam egyértelmi valaszt. A magasabb ve-
zetOképességlinek mért teriiletek korrelacidja a minta topografidjaval adédhat a ti-
minta kontaktus valtozasabdl (a visszacsatold dramkor ellenére a magasabb teriile-
teknél a tii kozelebb keriilhet a mintdhoz, mint a volgyekben). Ugyancsak kozre
jatszhat, hogy a vezeté hordozé réteg és a h-BN nanoréteg kozti csatolas nem
mindenhol egyforma, ez utébbi nem tokéletesen koveti le a hordozé feliiletét, ami
egyébként sem tokéletesen sik. Ugyanakkor a kontakt TUNA médban mért eredmény
alapjan a minta feliiletén kialakulo egyes teraszok vezetoképessége feltérképezheto,
az abban megjelend vezetoképesség-valtozas mar szerkezetbeli inhomogenitdasokra

utal.
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A minta feliilrél torténo megvilagitasa lehetdséget adott arra, hogy valamiféle
képet kapjunk a h-BN vékonyréteg fényérzékenységérol. Ez az eljaras csak peak force
TUNA iizemmodban adott a vartnak megfeleld, de kizardlag kvalitativ eredményt.
Ennek tobb oka is lehet, de a legvaldsziniibb a megvildgitas pontatlansaga, hiszen
a ti kitakarta a fényforrast a minta éppen vizsgalt teriiletén. Ez a kontakt mod
esetén jelentésebb, hiszen ekkor a ti a mintahoz kozelebb helyezkedik el, mint peak
force tapping moédban. Tovabbi ok lehet a ti-minta kontaktusbdl adéddéan a min-
ta feliiletének megrongalasa a mérés soran, illetve a ti altal a péasztazas kozben
felszedett szennyezodések.

A mérés legnagyobb pontatlansagat és az abbdl addédé bizonytalansagot
elsésorban a mérési Osszeallitas okozza. Az alkalmazott fényforrasnak sem a spekt-
ruma, sem intenzitdsa nem ismert. Tovabba a mintan megvilagitott teriilet sem
egyértelmii.

Ezek alapjan nem jelentheto ki egyértelmiien a ponthibdk detektaldsa, csupan ar-
ra utald jeleket sikeriilt taldlni. A mérések soran tapasztalt jelenségek megértéséhez
tovabbi vizsgalatokra van sziikség az eljards finomitdasaval. Ehhez elengedhetetlen
egy, a mérési Osszedllitdas kritériumainak megfeleld, sima, elektromosan vezetd és
a lathaté spektrumban fényatereszté anyag haszndlata a h-BN vékonyréteg hor-
dozéjaként. Erdemes lenne az anyagot TiO-on, vagy zafir hordozora helyezett grafén

rétegen vizsgalni.
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