OTKA F68852 zardjelentés

A palyézat id6tartama sordn az eredeti munkatervben szerepelt hdrom tdgabb témakor koziil két téma-
val foglalkoztam (kétfali sz€n nanocsovek és a kuban-fullerén kokristaly elméleti vizsgélata), de ezeken
kiviil szamos egyéb, menet kozben kialakult kutatdsi témdban is részt vettem. Az eredeti munkaterv har-
madik témakore (bor-nitrid nanocsdvek vizsgdlata) azért maradt ki mert szervesen tdmaszkodott volna
kisérleti kollégak munkdjdra, 4m a széban forgé mérések végiil nem késziiltek el. Helyette tobb egyéb,
az elsd két témakorhoz szervesen kapcsolddé kutatast végeztem el. A féléves hosszabbitdsra benyujtott
munkatervben foglalt kutatdst (bambusz-szert hibahelyek vizsgdlata szén nanocsovekben) a terveknek
megfelel6en elvégeztem. A kutatds f6bb eredményeit az aldbbiakban foglalom Gssze.

7

e Striiségfunkciondl-elméleti szamoldsokkal megmutattuk, hogy kétfali szén nanocsovek belsd és
kiilso rétege kozott 0.001 elektron per szénatom nagysagrend toltésatvitel 1€p fel, melynek sordn
a bels6 cs6 mindig negativan toltott. Szamolasainkat mérések is igazoltak, ahogyan azt a cikkben
is hivatkozzuk. Megmutattuk tovdbbd, hogy sokfalii nanocsdvekben hasonl6 jellegli toltésatvitel
vdarhatd, illetve hogy extrém alacsony belsd 4tmérd esetén eltérések varhatok az dtlagos viselkedéstol.

(Zolyomi et al, Phys. Rev. B 77, 245403 (2008))

s

e Striiségfunkciondl-elméleti szamoldsokkal megmutattuk, hogy ferrocén molekuldkkal t61tott szén
nanocsovekben a ferrocén és a nanocsé fal kozott is fellép toltésatvitel, oly moédon hogy a nanocsé
enyhén negativan toltott. A szdmolds egy nagysagrenddel alulbecsli a mért adatokat, ezen probléma
felolddsa céljabol tovabbi szamoldsokat terveziink végezni. (Shiozawa et al, Phys. Rev. B 77,
153402 (2008))

e A szén nanocsovek helikdlis szimmetridjat kihaszndlva kidolgoztunk egy egyszer( eljarast a fonon-
diszperzidk elsd elvi szintii (stiriségfunkcionél-elméleti mdédszerekkel torténd) kiszdmitasara. Végsd
célunk egy szisztematikus adatbdzis elkészitése mely 1.1 nm atmérd alatt az Osszes félvezetod
nanocsd fonondiszperzidjat tartalmazza. El6zetes eredményeinket lekozoltiik (Koltai et al, pss(b)
245, 2137 (2008)), a teljes adatbazist pedig az €v soran tervezziik publikdlni. Ehhez a témakorhoz
kapcsolédéan végeztiink egyéb szamoldsokat is 13C izotépdisitott nanocsovek rezgési médusaira
vonatkozéan. Egyrészt megmutattuk hogy az izotépok véletlenszeri térbeli eloszldsdval magya-
rdzhaték bizonyos vonalkiszélesedések a Raman spektrumban (Zo6lyomi et al, pss(b) 244, 4257
(2007)), masrészt megmutattuk hogy a kétfali csovek belsd rétegeitdl eredd6 Raman spektrum az
ugynevezett D* sav esetén gorbiileti effektusok okozta frekvencialdgyulds miatt mutat kicsit eltérd
viselkedést alacsony Raman gerjesztésnél mint a kiilsé rétegek jaruléka (Kiirti et al, pss(b) 244,
4261 (2007); F. Simon et al, Phys. Rev. B 81, 125434 (2010)).

s 2

e Siriiségfunkciondl-elméleti szamoldsokkal megmutattuk, hogy fullerén-kuban kokristdlyokban a
kuban jelenléte a fullerénsdvok Osszehizdddsahoz vezet az elektron-savszerkezetben, ily médon
megnovelve mind a tiltott sdv szélességét, mind az allapotsiiriséget a vezetési és a vegyérték
savban. Megmutattuk tovabbd, hogy kédliummal dépolt fullerén-kubdnban gyakorlatilag a teljes
atadott toltés a fullerénekre keriil, igy elméletileg van remény arra hogy megfeleld interkaldlas utjan
esetleg szupravezetd anyagott lehessen 1étrehozni a fullerén-kubanbdl a K3Cgp mintajara (Z6lyomi

et al, Phys. Rev. B 78, 115405 (2008)).

s

e Egyfalu szén nanocsovek elektron-allapotsiirliségére végeztiink kiterjedt szdmoldsokat. Eredményein-
ket felhasznaltuk elektrokémiai mérések értelmezéséhez (L. Kavan et al, J. Phys. Chem. C 112,
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14179 (2008)), valamint annak megerdsitésére hogy a fémes nanocsdveknek Luttinger folyadék
viselkedésiik és alacsony elektron-allapotstirtiségiik miatt nincs kimutathaté ESR jeliik (B. Déra et
al, Phys. Rev. Lett. 101, 106408 (2008)).

Strtségfunkciondl-elméleti szamolasokkal megmutattuk, hogy a 4d és 5d dtmeneti fémek sorozata-
inak kozepén a feliileti relaxdcidban fellépé anomalis viselkedés elektronszerkezeti okokra veze-
thetd vissza (Zoélyomi et al, Phys. Rev. B 78, 195414 (2008)), valamint kiszdmoltuk ezen fémek
feliileti stressz értékeit a szorosan zart feliiletekre (V. Z6lyomi et al, J. Phys.: Condens. Matter 21,
095007 (2009)).

Készitettiink egy attekint6 jellegli publikaciot (konyvfejezet) az elmult években nanocsévekre vonat-
kozéan végzett elsd elvi fononszamoldsokrol, részben sajat eredményeinkrdl is. (V. Z6lyomi et al,
DFT Calculations on Fullerenes and Carbon Nanotubes, pp. 297-332, eds. V. A. Basiuk and S.
Irle, Research Signpost (2008))

Kisérleti kollégakkal egyiittmiikodésben megvizsgaltuk egyfald szén nanocsdvekbe helyezett fullerén
molekuldk Raman spektrumat elektrokémiai kornyezetben. A mérések szerint a fullerének pinch
modus frekvencidja a mintara kapcsolt fesziiltséggel valtozik. Striiségfunkciondl-elméleti sza-
moldsaink szerint a mérésben tapasztalt frekvenciaeltol6das konzisztens egy kis mennyiségi toltésa-
tadassal a nanocs0 és a fullerének kozott, azaz a kiils6 forrasbol szarmazo, a nanocsoére keriilt toltés
egy kis része atugrik a fullerénekre (M. Kalbac et al, J. Phys. Chem. C 114, 2505, (2010))

A szoros illeszkedésii kozelitésben megvizsgaltuk a kétfali szén nanocsdvekbdl felépithetd ugy-
nevezett kvantum pumpdékat. Ez a szerkezet egy elektréddkhoz rogzitett belsd cs6bdl és a koriilotte
mechanikai dton forgatott kiilsé cs6bdl all. A két fal kozti kdlcsonhatds kovetkeztében a forgatds
hatdsara a belsd cs6ben dram indukdlodik, ezaltal a kvantum pumpa nanoskaldju szélerdmiiként
funkciondl. Megmutattuk, hogy megfeleld kiralitdsui csovek esetén egy ilyen nanocsé pumpakbol
felépitett 1 wm? méretd tomb 1 pA-nyi dramot tud termelni, ami béven elég NEMS késziilékek
mikodtetéséhez (L. Oroszlany et al, ACS Nano 4, 7363; V. Zdélyomi et al, pss(b) 246, 2650 (2009)).

Stiriségfunkciondl-elméleti szamoldsokkal kiszdmoltuk, hogy a 4d és 5d atmeneti fémek a nagy
lefedettségi hataresetben mekkora kotési energidval kotddnek grafén feliiletére. Mivel azt taldltuk
hogy a Hf kiilonosen kedvezd médon kot a grafénhez, megvizsgéltuk a grafén és a HfFO, Hf-gazdag
feliilete kozotti kotést is. A szdmoldsok szerint ez is kedvezd; ennek jelentdsége abban rejlik hogy
a kozelmultban meriilt fel annak lehetdsége hogy a Si alapui elektronikdban a jelenleg hasznalt
hordozéfeliiletet HfO,-re cseréljék, és a grafénnek ezen anyaghoz valé kedvezd kotése azt jelenti
hogy grafén alapu nanoelektronikai eszk6zoket bele lehetne épiteni a Si alapd technol6gidba (V.
Zd6lyomi et al, J. Phys. Chem. C 114, 18548 (2010)).

Stiriségfunkciondl-elméleti szamoldsokkal megmutattuk, hogy kirélis szén nanocsdvek jobbos és
balos véltozatainak Osszekapcsoldddsa egy stabil, bambusz-biityokre emlékeztetd hibahelyet ered-
ményez a nanocsdben. Ezen “bambusz hiba” egyedi csicsokat hoz 1étre a nanocsd allapotsiirtiségé-
ben a lokalizaci6 kovetkeztében. A szoros illeszkedésti kozelitésben megmutattuk hogy a Landauer-
Biittiker elmélet szerint vdrhat6 elektrontranszportban jellegzetes, ujjlenyomatszerd jelalakok tin-
nek fel, vagyis a nanobambusz hibdk elvileg kimutathatéak a vezet6képesség mérésén keresztiil.
A bambusz hiba jelent6sége abban rejlik hogy a miattuk felbukkané hibasavok potencidlisan ma-
gyarazatot adhatnak a kétfald nanocsovek belsd falainak ismert anomdlis NMR relaxdcidjdra (V.
Z6lyomi et al, Phys. Rev. B 82, 195423 (2010); J. Koltai et al, pss(b) 246, 2671 (2009)).



Osszességében az elvégzett kutatds kozelebb hozott minket a szén nanoszerkezetek, kiilonosen a
nanocsovek alapvetd fizikai tulajdonsdgainak jobb megértéséhez. Egyes kutatdsi eredményeket (a nanocsd
alapu kvantum pumpdra végzett szamoldsokat, valamint a grafénre kotott atmeneti fémek kotési energidit)
varhatéan a jovOben az alkalmazott kutatdk jol tudjak majd hasznositani.



