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Szakdolgozat kiirasa

Az egyfala szén nanocsovek (SWCNT-k) optikai tulajdonsagainak vizsgé-
lata mind az alkalmazéisok, mind az alapkutatasok szempontjabol egy fon-
tos és izgalmas kutatési teriilet. Az optikai gerjesztéseikrdl kideriilt, hogy az
SWCNT-k geometriajatol (pontosabban az un. kiralitasvektortol) nagymeér-
tékben fiiggnek, ami a mintak karakterizaldsat megkonnyiti, de egyben na-
gyobb technikai el6késziiletet, nagyfelbontést fotolumineszcencias méréseket
igényel. A laborunkban intenziv fejlesztések és miiszerbeszerzések torténnek,
amely munkaba kisérletez6 alkati, kitartd és preciz munkavégzést hallgatot
varunk. A jelentkezd feladatai: 1) a laborunkban nemrégiben iizembe helye-
zett fotolumineszcens spektrométer kezelése, az optikai elrendezés javitasa és
karakterizalasa, 2) a szintén 1j festék-1ézer és titan-zafir lézerekkel térténd foto-
lumineszcens térképek mérése SWCNT mintdkon a h6mérséklet fiiggvényében
és 3) az eredmények értelmezése.
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1. fejezet

Bevezetd, motivacio

A szén nanocsovek vizsgalata, kiilonleges tulajdonsagaik miatt, a szilard-
testfizika egyik intenziven kutatott teriilete. Sok lehet&ség rejlik ezekben az
anyagokban kiilonb6z§ alkalmazasokhoz, hiszen szakitoszilardsaguk, flexibili-
tasuk és hévezetésiik is paratlan. Azonban hasznositdsukhoz elGszor sziikség
van a megfelel§ alapkutatasokra, hogy pontosan megismerjiik a szén nanocso-
vek viselkedését és meghatarozzuk szerkezetiiket.

Felfedezésiiket ITijima nevéhez kotik, aki 1991-es cikkében publikilta ezzel
kapcsolatos kutatasait [1]. Valojaban ennél sokkal korabbrol is szarmaznak
tanulmanyok a témaban, de lijima publikacidja iranyitotta a kutatok figyelmét
erre a teriiletre.

Nanocséveken beliil tobbféle konstrukciot kiilonboztetiink meg, tgymint
tobbfalt szén nanocsé6 (MWCNT, Multi-wall carbon nanotubes) vagy egyfala
szén nanocsé (SWCNT, Single-wall carbon nanotubes), amik szerkezetiikkbol
fakadoan eltérs viselkedést is mutatnak. Jelen dolgozatban csak az egyfali
szén nanocsovek vizsgalatarol lesz szo, amikre a tovabbiakban az egyszertiség
kedvéért nanocsovekként torténik utalés.

Tulajdonsagaik feltérképezéséhez az optikai spektroszkopia egy megfeleld
eszkoz, amellyel a nanocsévek optikai atmeneteit tudjuk elemezni. Fotolu-
mineszcens spektroszkopia sordn adott hullamhosszisagi fénnyel gerjesztiink
egy szén nanocsd mintat, majd vizsgaljuk emisszios spektrumat, amin jelleg-
zetes csicsokat taldlunk. A csicsokat a mintankban 1év6 tébbféle szén nano-
csG Osszessége adja, mindegyik csiicshoz egy adott méreti nanocsé tartozik.
Ezek az tgynevezett kiralitascsicsok, amiknek tulajdonsigai a nanocsévek
hetGen Weisman munkéssdganak [2]. A h&mérsékletfiiggésiiket viszont még
nem tanulmanyoztak.

Méréseim célja egy adott mintaban a nanocsovek kiralitascsiicsainak foto-
lumineszcens spektroszkopiai meghatarozasa, azonositasa 77 K-en, a nitrogén
normal 1égkori nyoméson mérhets forrdspontjan.

A szakdolgozatomat megel6zGen késziilt el a kutatohelyen egy sajat fej-
lesztésti spektrométer, ami egy kereskedelemben kaphatod spektrogratbol, de-



tektorokbol és hangolhato lézerek rendszerébdl all. A munkadm soran ennek
mikodésével kellett megismerkednem illetve par részletében fejlesztenem, igy
lehet6vé téve toObb minta szimultan mérését.

Az adatok kiértékelése a fotolumineszcens mérések utan hosszadalmas mii-
velet, az ehhez sziikséges id6 6sszemérhetd magaval a méréssel is. Eppen ezért
egyik feladatom volt a kiértékelések automatizalasa, olyan program irasa, ami-
vel az adatok konnyen rendezhetGek és gyorsan feldolgozhatoak.

Az itt ismertetett kutatas egy tagabb témakorhoz, a szén nanocsovek agy-
nevezett optikailag detektalt magneses rezonancia (ODMR) vizsgalatéahoz tar-
tozik. Az eredményeim teszik lehetévé az ODMR spektrumok jobb értelmezé-
sét, illetve a technika jovébeli fejlesztését is.



2. fejezet

Elmélet: hattér

2.1. Szén nanocsovek

2.1.1. A nanocsovek geometriaja

A szén nanocsévek kvazi-egydimenzios szerkezetiik miatt kiilonleges me-
chanikai, elektromos és kémiai tulajdonsagokkal rendelkeznek. Ennek a szer-
kezetnek az oka egyik legegyedibb tulajdonsaguk, ami a hossz és az atmérd
nagy - akar milliés nagysagrendii - aranya.

Legegyszertibben a nanocsoveket egy hengerré tekert grafitsikként lehet el-
képzelni, aminek leirasdhoz els6ként definidlnunk kell a grafén kiralitas- vagy
Hamada-vektorat [8]. Itt a; és ap a grafén primitiv racsvektorait jeloli.

Com =n-a;+m-ap 0<n<m nméeZ (2.1)

Képzeljiink el tehat egy grafit sikot, amibgl kivagunk a kiralitasvektorra
merdlegesen egy téglalapot, majd ezt feltekerjiik tgy, hogy a végpontok egy-
beessenek.

A kiralitasvektort a tovabbiakban a nanocsévek jellemzésére, csoportosité-
sara fogjuk hasznalni, ugyanis minden szén nanocs6hoz hozzarendelhetiink a
racsvektoraibol képzett (n, m) szampart, amivel azonosithatjuk Gket. Léteznek
szabalyos szerkezetd nanocsovek, mint a cikk-cakk nanocsd, ahol n=m, illetve
m=0 esetben karosszék nanocsorél beszéliink (2.1 abra). A tobbi, nem speci-
alis nanocsovet kiralisnak nevezziik, mivel ezek nem rendelkeznek tiikorsikkal,
ezért mindig van egy jobb- és balkezes modosulatuk [4].

Az (n,m) szampéar egyértelmiien megadja az adott nanocsé atmérdjét is az
alabbi képlet segitségével. Az ap—=0,2461 nm a szén-szén kotés hosszat jeloli:

- apVn?+m?+n-m (2.2)

™

Nem tudunk olyan mintat létrehozni, amiben csak egy adott kiralitasi szén
nanocsG van jelen, hanem a kiralitasok altal meghatarozott atmérék Gauss-
eloszlast fognak mutatni a novesztett mintdkban [4]. Persze ez az eloszlas nem

8



2.1. SZEN NANOCSOVEK 9

folytonos, mivel az (n,m) szampar és igy az atmérd is csak diszkrét értékeket
vehet fel.

A kozottiik felleps van der Waals-er6k kovetkeztében nem maradnak a
vizsgalt nanocsovek kiilonalloak, hanem kotegekbe ("bundle”) rendezédnek
(2.2 abra).
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2.1. 4bra. Szén nanocsévek geometridjinak szemléltetése eqy grafén sikon. Ki-
emelve a cikk-cakk (piros vonal) és karosszék (kék vonal) elrendezéseket. [3|
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2.2. abra. Kditegekbe rendezddés egy valodi mintdban. |5]
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2.1.2. A nanocsovek elektronikus szerkezete

Elektronikus szerkezetiik is a grafénbol szarmaztathato, aminek savszerke-
zetét a 2.3 abra mutatja be. A grafén egy nulla tiltott savval rendelkez fél-fém,
aminek vezetési és vegyérték savja a Brillouin-zona K pontjaban érintkezik!.

A nanocsovek kvazi-egydimenzios szerkezete megkotést ad a lehetséges al-
lapotokra. A k-tér azon irdnyaban, ami a tengelyre meréleges iranynak felel
meg a valos térben, diszkrét allapotokat talalunk, mivel a hullamfiiggvény
egyértékiisége miatt nem valtozhat |C| eltolas hatasara, igy egy periodikus
hatarfeltételt adva a megvaldsulhaté k hullaimszamokra.

et =1 (2.3)

Ez alapjan a lehetséges k értékek csak a C Hamada-vektor irdnyara me-
réleges egyenesek lehetnek (2.4 &dbra). Hogyha a k megengedett halmazéba
beleesik a grafén Brillouin-zéonajanak K pontja, akkor a vezetési és vegyérték-
sav érinti egymést és fémes nanocsovet kapunk.

wf2)

2.3. abra. Grafén sdvszerkezete. |17]

A kiralitasvektor ismeretében egy egyszerid szabalyt alkalmazva meghaté-
rozhatd, hogy az adott nanocsé milyen vezetési tulajdonsiggal rendelkezik.
Vagyis az (n,m) kiralitdst szén nanocsé fémes, ha n — m oszthato 3-mal és
félvezets (vagy szigetels) ellenkezd esetben. Ez egyben azt is jelenti, hogy egy
valodi mintadban a fémes és félvezets nanocsévek ardnya koriilbeliil 1:2, és ezek
véletlenszertien vannak jelen a mar emlitett koteges elrendezGdésben.

IMivel a grafén két inekvivalens bazis atomot tartalmaz, ezért szigorian véve két ilyen
pont, K és K’ is van a Brillouin-zénaban.
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W4 M
(5,5) (7,1)

(8,0)

n-m=3p . Fémes
n-ms=3p : Félvezetd

2.4. abra. Grafén Brillouin-zondja a nanocsévekben megengedett dllapotok be-
jelolésével. 7]

2.5. abra. Fémes és félvezetd nanocsd diszperzids reldcidja €s dllapotsiirisége.
Vegyiik észre, hogy a fémes nanocsévekben eqy kicsi, de véges dllapotsiriiséget
taldlunk a Fermi energidndl (kozépsd vizszintes vonal), mig félvezetd nanocso-
veknél tiltott sdvot lathatunk.

Ismerve a diszperzios relaciojukat, a szén nanocsévek allapotstirtsége,
vagyis az egységnyi nagysagu energia tartomanyban 1év6 allapotok szdma meg-
hatarozhato. Ez definici6 szerint:

p(E): _22513 Ei(k)) = QVddZ/ddkéE Ei(k)) (2.4)

Itt d a dimenziot jeloli. Az allapotsiirtség (DOS: Density of states) ez alap-
jan egy dimenzioban az energia hullaimszam szerinti derivaltjanak reciprokéaval
aranyos.

DOS = p(E) ~ (%) B (2.5)



2.1. SZEN NANOCSOVEK 12

A 2.5 abra egy fémes és egy félvezet6 nanocsd energidjanak hullaimszam-
fiiggését tiinteti fel szorosan kotott elektron kozelitésben ("tight-binding")?.
Ezen lathato, hogy a diszperzids relacioban a linedris tartoméanyok mellett
parabolikus viselkedést is talalunk, amikhez a fiiggvénynek lokalis szélsGér-
tékei tartoznak, vagyis ezeken a pontokon a derivaltja nulla értéket vesz fel.
Ebbd6l az kdvetkezik, hogy az allapotsiirtisége itt divergalni fog, igy jellegze-
tes csicsokat okoz a Fermi-energiara szimmetrikusan. Ezeket Van Hove-
szingularitasoknak nevezziik |3].

m (10’10) E s (11,9)
En | 33
© 01 “ 01
- -
2 L
8 i 8
A = Lk
S
0.0 0.0 T T T
-2 -1 0 1 2 -2 -1 0 1 2
Energia (eV) Energia (eV)

2.6. dbra. A (10,10) fémes és a (11,9) félvezetd egyfali szén nanocsiévek dl-
lapotsiirisége a Fermi feliilet kozelében a szorosan kitott elektron kozelitésben
szamitva. Van Howve-szingularitdsokat taldlunk az dllapotsiriiségben a Fermi-
energidra szimmetrikusan. Az dbra az ET, és E3, optikai dtmeneteket mutatja
példaként. A piros és tires teriiletek a betdltdtt és betéltetlen dllapotokat jelzik.

20]

A Van Hove-szingularitdsoknak az egyfalt szén nanocsévek optikai vizs-
galatanal jelentGs szerepe van. Ez abbol adodik, hogy csak a Fermi energiara
szimmetrikus Van Hove-szingularitas parok kozott torténhet optikai gerjesztés,
az optikai atmenetek kivilasztasi szabdlyai miatt.

Szorosan kotott elektron kozelitésben szamolva meg tudunk adni egy koze-
1it6 értéket fémes (m) és félvezets (s) nanocsovek i-edik optikai dtmenetéhez
tartozo energiajara [9):

. 0,85 [eVnm)]
B . o0 1OV 2.6
W d [nm] (2:6)
. 2,55 [eVnm]
PP~ ——e— 2.7
e d [nm] (2.7)

Tehat egy adott Atmenet energidja fligg egyrészt a vizsgalt nanocsé geo-

« e,

gerjesztés.

2Egyik legegyszertibb modell, ahol az atomokhoz k&tott elektronok hullamfiiggvényeibsl
indulunk ki a szdmitasok sorén, a tobbi iont perturbéicidként vessziik figyelembe.
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2.2. Fotolumineszcencia

2.2.1. Fényemisszi6 jelensége

A kovetkezs alfejezet [16] alapjan késziilt.
Egy molekuldban fotonabszorpcio kovetkeztében tobbféle folyamat mehet
végbe. A gerjesztés utani legerjesztédéseket a 2.7 abra mutatja be.

T " —
L —— .
I g Absrorpcio 105 g
S:_ 1 I Vibréciés relaxicié és belsd konverzié 10/1s
: . Fluoreszcencia 10 s
BH N 0 Foszforeszcencia =07 s
= 5
- o B Y
E Si e | Si | 3
= ¥ v Iy ¥V =0 . 0 T 0
- ; N
; =y =
SD 1 SO . ] SO 'y F : ‘f
Lo LRI AP (A AL
w4 o
[
.E
L
E .

Abszorpcio Fluoreszcencia Foszforeszcencia

2.7. dbra. Jablonski-diagram. Az dbran szaggatott vonal jeldli a vibrdcios re-
laxzdcickat és a belsd konverziot. [24]

Fényelnyelés esetén a molekula egy gerjesztett dllapotba keriil, aminek az
energiaja fiigg az abszorbealt foton energiajatol, hullamhosszatol. Legtébbszor
egy olyan vibracios szintre, ami a kdrnyezetével nincs termikus egyensilyban.
Azonban a termikus relaxacié gyorsan, pikoszekundumok alatt bekdévetkezik,
aminek kovetkeztében a molekula egy alacsonyabb vibracios szintre keriil, a
termikus energianak megfelelGen. Ezt a folyamatot vibraciés relaxaciénak
nevezziik.

Az elektron spinallapota nem fog megvaltozni az abszorpcié hatésara,
vagyis ha az Sy alapallapotban szinglett volt, akkor ezt megdrzi a gerjesztett
S, allapotaban is 3.

Fiiggetleniil attol, hogy a gerjesztés melyik allapotba tortént, a molekula
az Sp elektronallapot legalsé vibraciés szintjére keriil, vagyis a legalacsonyabb

3Szinglett allapotnak azt nevezziik, ha a molekula vagy atom elektronjainak eredd spinje
S=0. Triplett allapot esetén ez az érték S=1. A szinglett allapot csak egyféleképp, a triplett
haromféleképp valdsulhat meg, innen szarmazik az elnevezésiik.
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gerjesztett allapotba, ahonnan az emisszi6 torténik az alapallapot valamelyik
vibracios szintjére (Kasha-szabdly).

A gerjesztett allapot tobbféle médon sztinhet meg. Fluoreszcencidnak
nevezziik, ha az Sy alapallapot egyik vibracios allapotaba val6 visszalépés egy
lépésben torténik, és azt foton kibocsatasa kiséri. Belsé konverzidérol akkor
beszélhetiink, ha a gerjesztésbdl szarmazo energia teljesen hévé alakul. Rend-
szerek kozti atmenetnek ("intersystem crossing”) hivjuk azt a folyamatot,
amikor szinglett allapotbol triplett allapotot kapunk, vagyis az elektron spin-
allapota atfordul. Ha ebbdl a triplett allapotbol torténik az alapallapotba vald
visszalépés, akkor a legerjesztédést foszforeszcencidnak nevezziik. Ez az at-
menet tiltott, mivel sziikséges hozza a spin atfordulasa, ebbsl adodoan sokkal
nagyobb élettartama van, mint a fluoreszcencianak.

A két folyamatot - fluoreszcenciat és foszforeszcenciat - dsszefoglaloan lu-
mineszcencidnak nevezziik.

2.2.2. Fotolumineszcencia szén nanocsovekben

Specialisan a szén nanocsovekben torténd fotolumineszcencia tobbfélekép-
pen megvalosulhat. FEzek a kiilonb6z6 folyamatok az optikai spektroszkopiai
vizsgalatok soran mind el6fordulhatnak, attél fligg6en, hogy épp melyik tud
jobban érvényesiilni. Fontos azonban megemliteni, hogy megvalosulasukhoz
egyedi szén nanocstveket kell vizsgalnunk. A kotegekbe rendez6dés miatt
ugyanis el6fordulhat, hogy egy félvezeté nanocsének fémes szomszédja van,
ezért nem figyelhetiink meg fotolumineszcens jelet, mivel itt az optikai energia
nem radiativan is le tud gerjeszt6dni.

2.8. abra. Ndtrium-dodecil-szulfat (SDS) molekuldk individualizdlnak egy szén
nanocsévet. Az dbrdn a nanocsd siotétkékkel, az SDS molekula poldros és apo-
laros része pirossal és tirkizkékkel van jeldlve. A viz molekuldk sziirkével lettek
dbrazolva. [12]
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A nanocsdvek individualizalasa szurfaktansok* segitségével torténik, olyan
modon, ahogy a 2.8 dbran lathato, vagyis a vizben oldott hosszii molekulak
beburkoljdk a nanocséveket egy micellat képezve. Par nanocsé még igy is
osszetapadhat, de ezzel az eljarassal meg tudjuk akadalyozni a nagyobb kotegek
kialakulasat [12].

A nanocséveken megvalésulhato fotolumineszcens folyamatok koziil a leg-
egyszertibb esetében a nanocsd abszorbedl egy fotont, ezzel gerjesztve egy kva-
zirészecskét (lasd 2.2.3 alfejezet). Ez a Kasha-szabély értelmében a lehetd
legalacsonyabb energiaji allapotba mozdul el, ahol megtorténik az emisszio.
A legalacsonyabb energiadllapot egy Van Hove-szingularitas lesz, ami egy adott
kiralitast nanocsénél jol meghatarozott, vagyis egy nanocsé mindig ugyanazon
a hullaimhosszon fog fotont emittalni. Ezt a folyamatot a 2.9 abra szemlélteti.
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2.9. abra. Fotolumineszcencia egyfalii szén nanocsoveken. Itt az Fay energidji
optikai dtmenetet gerjesztjiik és az E11 energidnak megfeleld foton emittdldsa
torténik. A két folyamat kézott mind a vezetési savba gerjesztett elektron, mind
a vegyértéksavban lévd lyuk nem radiativan relazdl, amit szaggatolt vonalak
jelolnek. 2]

A fotolumineszcens spektroszkopia sordn tobb gerjesztési hullaimhosszon
vizsgaljuk a nanocstvek emisszios spektrumat. Egy ilyen mérést mutat be
a 2.10 abra. Ezen a fotolumineszcens térképen tobb csicsot talalunk, amik

4Feliileti fesziiltség csokkentd hatassal rendelkezd molekulak, egy polaros és egy apoliros
résszel.
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2.10. abra. Fotolumineszcens térkép ("PL map") egyfali szén nanocséveken.|2|

mind egy-egy adott kiralitdsd nanocs6hoz tartoznak. Itt az el6bbiek értel-
mében az emisszios hullamhossz egyértelmtien definialt. Erre a tulajdonsagra
vezethet$ vissza az dbran megjelend fiiggtleges csikok eredete, vagyis az a ta-
pasztalat, hogy egy emisszios hullimhosszhoz tébb gerjesztési hullamhossz is
tartozhat. Ugyanis el6fordul, hogy nem pont a 2. optikai &tmenetéhez tartozo
energiaval gerjesztjiik a nanocsovet, ekkor a tébbletenergiat a nanocsé rezgései
viszik el egy fonon kibocsitasa soran. A 2.11 abra ennek a folyamatnak egy
sematikus rajza.

—gmmm————
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2.11. abra. Fotolumineszcencia fonon kibocsdtdsa mellett.
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2.12. Abra. Raman-szordsbol szarmazo vonal a fotolumineszcens térképeken. Itt
a gerjesztési és emisszios koordindtdk hulldimhosszak helyett energidiban vannak
kifejezve.[14]

Ha a foton nem elnyelddik a molekulan, hanem rugalmatlanul szorédik
rajta, mikozben polarizalja az elektronfelh6t, akkor Raman-folyamatrol beszé-
liink®. Egy fotolumineszcens mérés kiozben is megjelenhetnek az ebbdl szar-
maz6 jelalakok, hiszen ezt a szort fényt is képesek vagyunk detektalni.

Szén nanocsoveknél jellegzetes Raman-szorasbol szarmazo rezonanciacsi-
csokat taldlunk bizonyos energiaknél, amik egy fotolumineszcens térképen kii-
16nb6z8 meredekségli vonalakként fognak megjelenni. Ha egy ilyen Raman-
vonal athalad egy kiralitdscsticson, vagyis ha a rezonanciabol szarmaz6 energia
megegyezik az Fy; optikai &tmenethez tartoz6 energiaval, akkor a tapasztalat
szerint az itt meérhetd jel feler6sodik [14]. A 2.12 abra az ezzel kapcsolatos
mérési eredményeket mutatja be.

A szén nanocsovek egy valédi mintaban kotegekbe rendezddnek és mivel
teljesen izolalni nehéz Gket, a mérések soran még egy folyamatot tapasztalha-
tunk. Az Osszetapadas miatt ugyanis elég kozel keriilnek ahhoz a nanocsévek,
hogy ha adott energiaval gerjesztjiik az egyiket, akkor az tobbletenergidjat at-
adhassa egy masik nanocsének és a legerjeszt6dés itt johessen létre [13]. Ezt
mutatja be a 2.13 abra.

Emiatt a mérés soran megjelenhetnek olyan cstcsok a fotolumineszcens
térképen, amikhez nem tartozik szén nanocsS. Ezeknek a gerjesztési hullam-
hosszét az egyik szén nanocsé Fsy optikai &tmenete hatarozza meg, az emisszios
hullamhosszat pedig a masik nanocs6 FE;; optikai &tmenete definidlja.

5 A foton rugalmasan is képes szérddni a molekuldkon, ekkor Rayleigh-szorasrol beszéliink.
Ennek a jelnek a detektalasat sziirSk segitségével akadéalyozzuk meg.
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2.13. dbra. Egy szén nanocsd dtadja tébbletenergidjdt eqgy mdsiknak. A gerjesz-
tés az elsd, az emisszio pedig a mdsodik nanocsovin fog torténni, amennyiben
eqy kitegben dssze vannak tapaduva.

2.2.3. Excitonok

Szén nanocsovek optikai gerjesztése soran nem fiiggetlen részecskéket, ha-
nem erdsen kolcsonhato elektron-lyuk péarokat vizsgalunk. Ezek keltéséhez
véges energiaval gerjesztiink egy elektront a vegyérték savbol a vezetési savba.
Az igy keletkezett ellentétes toltést részecskék kozott vonzo Coulomb-erd hat,
ami félvezet6kben és szigetel6kben hosszi hatotavolsagu, erés kolcsonhatas-
ként jelenik meg. Ennek hatasara kotott allapot alakul ki az elektron és lyuk
kozott, amit excitonnak neveziink [19].

2.14. dbra. 1s-exciton burkold hullaimfiggvényének strisége a (6,5) SWCNT-n,
aminek atmérdje 0,8 nm. A siriség az elektron és lyuk megtaldldsi valdszini-
ségét fejezi ki, a bejeldlt tavolsdg az exciton félszélességét jeloli. [11]
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Az eddigiek soran egyelektron hullamfiiggvényeket vizsgaltunk, amikor az
allapotok az egész szilardtestben kiterjedtek. Az excitonok esetén masfajta
viselkedést tapasztalunk, hiszen ennek hullamfiiggvénye térben lokalizalt, bar
az elektron-lyuk par elmozdulasa megengedett.

A kvazi-egydimenzios szerkezet miatt alakulhat ki ez a kétott allapot. Eb-
ben az esetben ugyanis nincs lehetGsége az elektron-lyuk parnak egymastol
eltavolodnia gy, ahogyan ez egy kristalynal megtorténhet. Egyméshoz kotve
mozognak addig, amig nem rekombinalédnak. Ezt szemlélteti a 2.14 abra, ahol
lathato, hogy az elektron hullamfiiggvénye a lyuk koriil lokalizalt.

Is 2
£ Sav él

v

Energia
2.15. abra. SWCNT dllapotsirisége exciton jelenlétében.

Elektron-lyuk kélcsonhatas miatt a kialakulo excitonoknal hidrogénatom-
szer(, ugynevezett Rydberg-sorozatot alkotd allapotokat tapasztalunk [11].
A 2.15 dbran az 1s és 2p allapot energidja van feltiintetve a szén nanocsd
egyelektronra vett sdvszerkezetéhez tartozo DOS mellett. Fgy ilyen allapot és
a savel kozotti energiakiilonbség az exciton kotési energiaja, amely akar 1leV
nagysagu is lehet.

A fotolumineszcens mérések soran a szén nanocsé mintankban adott hul-
lamhosszisagi fénnyel gerjesztiink egy ilyen elektron-lyuk pért, ami ezt kove-
tGen a legalacsonyabb energiaji megengedett allapotra mozdul el. Itt rekom-
binalodni fog és emittal egy fotont az adott allapotnak megfelel6 energiaval
(2.9 abra). A fotolumineszcens spektroszkopidban ezt a kibocsatott fotont
vizsgaljuk.

A 2.6 abran feltiintetett kétféle vezetési tulajdonsidggal rendelkezs szén na-
nocsd allapotstriiségének tanulmanyozasaval észrevehetd, hogy a fotoluminesz-
cens mérések csak félvezetd nanocsévek esetén fognak mérhets jelet adni. Mi-
vel fémes nanocséveknél a vegyérték és vezetési sav Osszeér, igy a gerjesztett
kvazirészecske a nulla energidnak megfelels allapotba fog elmozdulni és nem
torténik fotonkibocsatéas.



3. fejezet

Mérési elrendezés

3.1. Sajat fejlesztésti spektrométer

A dolgozat elkészitéséhez sziikséges méréseket a laborban Osszeéllitott, sa-
jat fejlesztést spektrométeren végeztiik. A berendezést Negyedi Milan fejlesz-
tette az MSc szakdolgozata alatt. En a spektrométer tesztelésében illetve egy
nagyobb atépitésében - amire koltozés miatt volt sziikség - vettem részt. A
munkam sorén készitettiik azt a kisebb fejlesztést is, ami lehet&vé teszi, hogy a
spektrométerrel szimultan mérhessiink két mintan, szobahémérsékleten illetve
77 K-en, cseppfolyo6s nitrogénben.

A kereskedelmi forgalomban kaphato spektrométereknek is megvannak az
elényei, de a tovabbi kutatasokhoz szamunkra ez az Osszeéllitas az ideélis.

3.1. dbra. Sajdt fejlesztést fotolumineszcens spektrométer.

20
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3.2. abra. A spektrométer blokkdbrdja. Itt M a tikréket, P a 90°-o0s priz-
mat, M* pedig azt a specidlis tikrot jeloli, amivel a két minta kézott tudunk
vdlasztani.

3.1.1. Fényforras

A fotolumineszcens (tovabbiakban PL) mérésekhez monokromatikus fény-
forrasra van sziikségiink, amihez a lézerek ideélis valasztasnak bizonyulnak.
Pumpalt hangolhato 1ézerekkel dolgozunk, amiknél a populécié inverziot egy
masik 1ézer hozza létre, jelen esetben egy kétszerezett frekvenciaji, 532 nm-en
miik6ds Nd:YAG szilardtest lézer (Coherent Verdi 5G).

A vizsgaland6 hullamhossz tartoméany lefedéséhez két 1ézerrel kellett méré-
seket végezniink. A lathato, 560 és 700 nm kozotti teriilethez egy festéklézert
hasznaltunk !, majd a 700 nm folétti részekhez egy Ti:Sapp szilardtest lézert.
(Radiant Dyes GmbH)

A lézerek hullamhosszanak kivalasztasat mindkét esetben az optikai rezo-
natorba helyezett Lyot-sziird (6.2 fiiggelék) biztositja.

I Felhasznalt festékek a kovetkezok: Rodamin 6G, Piridin, Rodamin 101
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3.1.2. Optikai elrendezés
GyftijtSoptika

A hangolhaté lézerbdl kilép6 fényt elséként tiikrok segitségével egy kis de-
rékszogi prizméra (P) vezetjiik, aminek feladata, hogy a spektrométer tenge-
lyével parhuzamossa tegye a mintara esé fényt. Igy egy 180°-os geometriaju
elrendezést kapunk.

Ezt kovetGen egy lencse segitségével torténik a fokuszalds, majd ugyanezzel
az elemmel az emittalt fény Osszegytijtése, kollimaldsa is. A felhasznélt lencse
egy akromatikus dublett (Thorlabs "AC254-030-B", f/# = 1,2), amivel a kro-
matikus aberraciot, vagyis a torésmutato hullaimhossz fiiggését kiiszobolhetjiik
ki, ami a mérendd hullamhossz tartomanyon mar jelentGssé valhat. Végeze-
tiil egy Gjabb lencse fokuszalja a kollimalt nyaldbot a spektrométer bemeneti
nyilasara. Ez a lencse a spektrograf f-szamahoz? illeszkedik, ami ennél a spekt-
rométernél f/# = 4,1. Ez az érték szabja meg tehat a spektrografon kiviili
elemek tavolsagat.

Mivel szimultan két mintan is végeztiink méréseket, ezért a prizma utan
egy tiikor (M*) keriil, amivel a masodik mintat is meg tudjuk vilagitani, illetve
a rola érkezd fényt ennek segitségével juttatjuk a spektrométerbe. A maso-
dik minta el6tt szintén egy akromatikus dublettet hasznalunk fokuszalasra és
féenygytjtésre. A tiikor kénnyen kivehetd, igy ezzel a modszerrel gyorsan le-
het azonos koriilmények kozott két mintat is vizsgélni anélkiil, hogy az optikai
elemeket djra allitanank.

Kriosztat

A feladat elvégzéséhez 77 K-en kellett méréseket végezni, ezért a két min-
tankbol az egyiket folyékony nitrogén segitségével erre a hémérsékletre hiitot-
tiik le.

Ehhez a szén nanocsé mintat tartalmazé kvarccsévet egy kriosztatba he-
lyeztiik, amit megtoltottiink a forrasban 16v6 nitrogénnel. Ez a folyamat azon-
ban buborékképzddéssel jar, ami gondot okozhat az emittalt jel detektalasé-
ban, zajossa valik téle a mérés. Ahhoz, hogy a minta el6tt elhaladé buboré-
kokat kikiiszoboljiik, a kvarccsovet vakuumzsir segitségével a kriosztat falahoz
tapasztottuk. Ez az elrendezés a dupla iiveg miatt neheziti a fokuszalast és a
detektalt jel erGsségén is ront egy keveset.

Interferenciasziir6

A zavar6 jelek kisziirésére a bementi nyflas elé egy hullaimhosszban fe-
lillateresztS interferenciaszlirét helyeztiink (Thorlabs "FEL900" és Thorlabs
"FELH0800"). Ez sziikséges egyrészt a lézer fénye miatt, aminek hullam-
hossza 800 nm felett mér beleesik az altalunk mért tartomanyba. Masrészt

2 A fokusztavolsag és az 4tmérd hanyadosa.
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3.3. Abra. A méréshez haszndlt kriosztdt.

fontos a sztir§ hasznalata a mintarol szor6do Rayleigh-fény miatt, ami a mole-
kulakkal rugalmasan {itk6z6 fotonokbol szarmazik. A spektrométerbe bejutva
és ott szorddva széles tartoményon ad zavard jelet, illetve a racsrél masod-
rendben is visszaverddik és igy egy kiugro csicsot ad a gerjesztési hullaimhossz
kétszeresénél is.

Az altalunk hasznalt sziir6k OD6 elnyomassal rendelkeznek, tehéat a sziir6
tartomanyban 6 nagysagrenddel csokkentik a beérkezs jelet. A fényt atengedd
tartoméanyban viszont a transzmissziojuk koriilbeliil 90 %-o0s, tehat a vesztesé-
giik nem jelentds.

3.1.3. Spektrograf

A sz1ir6 utén egy egycsatornas Jobin Yvon iHR320 spektrométer kivetkezik
(f/# = 4,1). Ennek feladata, hogy a beérkezs fényt hullamhossz szerint
szétbontva képezze le a kimeneti nyilasra, jelen esetben egy hagyomanyos,
Czerny-Turner Osszeallitassal.

Az els6 konkav tiikor fokuszpontjaban talalhat6é a bemeneti nyilas, igy a
tiikorrsl egy kollimalt nyalab halad tovabb a sik diffrakcios racsra. Ez az elem
szétbontja hullaimhossz szerint a fényt, de az tovabbra is kollimaltan érkezik a
masodik konkav tiikérre, aminek fokuszpontjaban taladlhato a kimeneti nyflas.

Egycsatornas spektrométert hasznaltunk, tehat a diffrakcios racs forgaté-
saval valtoztattuk a detektorra esd hullamhosszt. A detektalas megoldhato
diodasor hasznélataval is, ekkor hullaimhossz szerint szétteritett fény érkezik a
detektorra és nem sziikséges a racs forgatasa (3.4 dbra).
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3.4. abra. Czerny-Turner konfigurdcio|28]|

3.1.4. Detektor

Egy InGaAs fotodiédat hasznélunk a fotolumineszcens jel detektalaséra.

A félvezets fotodiddak miikodése fotovoltaikus elven torténik. Két kii-
16nb6z6 anyagbol p-n atmenetet hozunk létre, aminek hatasara azok kémiai
potenciéljai kiegyenlitGdnek, hogy az egyensily megmaradhasson. Ehhez az
ellentétes toltéshordozok diffuzioja sziikséges, vagyis az n-tartoményba lyukak,
a p-tartomanyba elektronok vandorolnak. Igy azonban csokken az atmenetnél
a toltéshordozok koncentracidja, egy kiiiritett réteg alakul ki, ami potencialkii-
lonbséghez vezet. Foton detektalasakor egy toltéshordozo par alakul ki a p-n
atmenetben, amik a létrejott potencialkiilonbség hatasara atkeriilnek a masik
rétegbe (elektronok az n-rétegbe, lyukak a p-be mozdulnak), ezért megvaltozik
az atmenet karakterisztikaja.

Ez még nem lenne elegendd a jel detektalasahoz, megfelels elektronikanak
is a rendelkezésiinkre kell allnia. A fotodiédakban a 3.5 kapcsolési rajzon fel-
tiintetett miveleti erdsitét talalunk, ami a foton elnyelésébdl szarmazéd dramot
fesziiltséggé képes konvertédlni.

Ennek a megvalositasdhoz a miveleti erésitével parhuzamosan van kotve
egy visszacsatolo ellenallas, aminek nagysagat ismerjiik. A keltett aram csak
ennek az elemnek az iranyaba képes folyni, mivel a miveleti erésité nagysag-
rendekkel nagyobb ellenallassal rendelkezik. Az Ohm-torvényt felhasznalva a
mért, fesziiltség ismeretében kiszamithatjuk a foton hatasara létrejott aramot.
Ez a kapcsolas egyben fel is erGsiti a mérendd jelet.

A fotodiddék f6bb tulajdonsagait az érzékels anyag megvalasztasa haté-
rozza meg, ettdl fiigg, hogy milyen hullamhossz tartomanyban hasznalhato az
adott dioda. A méréshez valasztott detektor (indium-gallium-arzenid) a kozeli
infravords tartomanyban érzékeny.
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3.5. dbra. A fotodidda és az dram-fesziltség konvertdlo dramkér sematiku-
san.[25]

3.2. Osszehasonlitas egy konvencionalis spektro-
méterrel

3.2.1. Jobin Yvon FluoroLog spektrométer

A kereskedelmi forgalomban kaphaté spektrométerek hasznalata bizonyos
szempontbol kényelmesebb, mint egy 1j rendszer Osszeallitasa. Ezek a spekt-
rométerek nem igényelnek tovabbi épitést és bedllitist, de mégis részenként
lehet Gsszevalogatni, hogy a nekiink leginkdbb megfelel§ tulajdonsagokkal bird
berendezést hasznalhassuk.

Osszességében egy felhasznalobarat, teljesen automatizalt elrendezésrsl be-
szélhetiink, aminek miikodtetése konnyen megtanulhato, de nem is fejleszthe-
tiink vagy véltoztathatunk rajta nekiink tetszGen.

Itt azt a valtozatot mutatom be, amin tovabbi méréseket végeztem a Bé-
csi Egyetemen, tehat a HORIBA Ltd. altal gyartott Jobin Yvon Fluorolog
spektrométer 3.8 abran bemutatott sszeallitasat [26].

Ebben az elrendezésben a fényforras egy 450 W-os Xenon lampa. Mivel mo-
nokromatikus fényre van sziikség a PL mérésekhez, ezért a lampéat egy tigyneve-
zett szubtraktiv dupla racsos monokromator kéveti, aminek feladata a gerjeszts
fény felbontasa. A szubtraktiv dupla racsos monokromator lényege, hogy két
egymassal ellentétes diszperzioban 1évG racsot tartalmaz Czerny-Turner kon-
figuracioban. Ezek kozott egy rés talalhato, ami csak a kivant hullaimhosszat
engedi 4t. Azonban a teljes monokrométor utdn sem lesz a fénynek hullam-
hossz szerint diszperzidja, mivel a két racs egymassal ellentétesen miikodik.
Ezzel a konfiguricioval a mintara esé fény intenzitisa csékken a dupla racs
miatt.

A spektrométer kovetkezd egysége a fénygytijté optikat és a mintatartot
foglalja magaba, ahogy a 3.6 és a 3.7 dbrakon lathato [26|. A folyékony min-
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mintatarto

3.6. dbra. Mintatarto és gydjtdoptika. 3.7. dbra. Fényit dbrazoldsa.

tankat egy kiivettaban helyezhetjiik el egy erre kialakitott tartoban az elem
kozepén. A fokuszalas konkav tiikrokkel torténik.

Ezt kdvetGen a fény a korabban ismertetett Jobin Yvon iHR320, Czerny-
Turner elrendezésii spektrografba jut (3.4 abra).

Detektornak InGaAs fotodidodasort hasznalunk, tehat ebben az esetben
tobbcsatornas spektrométerrél beszélhetiink. Ekkor az 6sszes mérendé hul-
lamhossz detektalasa egy idGben torténik, mivel szétteritett fény érkezik a
diodasorra.
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3.2.2. QOsszehasonlitas
Gerjeszt6 fény

Legelss szembetiing kiilonbség a kétféle fejlesztés kozott a fényforras meg-
valasztasa. Amig az altalunk hasznalt spektrométer lézerfényt hasznal, addig
a konvencionalis valtozatba Xenon lampa van beépitve.

Lézerrel 100 mW nagységrendd fény jut a mintara. A lézerfény intenzitisa
fiigg a hullamhosszatol és a pumpa lézer teljesitményétdl is, ezért ez csak egy
kozelits érték®. Ezzel szemben a Xenon lampaval alig 1mW-os gerjesztést
tudunk elérni, amennyiben 1 nm-es gerjesztési ablakot valasztunk ki. Ebben az
is kozrejatszik, hogy a dupla racsos monokromatoron veszit az intenzitasabol.
Felbontésban nincs kiilénbség, mindkét esetben 1nm pontossaggal vagyunk
képesek meghatarozni a gerjeszté fény hullamhosszat.

Két effektuson keresztiil érdemes Osszevetni ezeket a fényforrasokat. KEls-
szor is kiilonbség kozottiik, hogy amig a lézerek monokromatikusak, addig
a Xenon lampa nagy hullimhossz tartomanyon keresztiil sugaroz, igy a fény
felbontasa utan jelentfsen veszit intenzitasabol. Ennek a tulajdonsagnak a
jellemzésére a spektralis teljesitmény strtségiiket ("power spectral den-
sity") érdemes megvizsgalni, ami az egységnyi hullamhosszon kibocsatott tel-
jesitményt adja meg.

dP

PSD = — 1
S ) (3.1)

Ebben az definicioban a kisugarzott teljesitményt jeloli dP és a spektralis
szélességet dA.

A lézerek esetében a spektralis szélesség 1nm, ezért ha 100mW tel-
jesitménnyel szamolunk, akkor a spektralis teljesitmény stirtiseg PSD =
100mWnm~!. A Xenon lampa esetében csak becslést tudunk adni erre az ér-
tékre. Ennél a fényforrasnal ivkisiilés okozza a fénykibocsatast, de olyan nagy
nyomason megy a folyamat végbe, hogy kozelithetjiik egy feketetest sugarza-
saval. Egy kozel 4000 K hémérsékletti test altal kibocsatott fény spektralis
szélessége koriilbeliil 800 nm [23]. A 450 W teljesitménybdl jelentGs mennyiség
azonban nem a fény kibocsatasara, hanem hére forditodik, igy csak mintegy
10% lesz szamunkra ebbél relevans. Igy ha feltessziik, hogy a monokromato-
ron nem torténik veszteség, 45 W optikai teljesitményt vehetiink szamitasba.
Tehat a Xenon lampa spektralis stirtisége ezek alapjan PSD = 4.5mWnm™L.
Ez a becslés nagysagrendileg megegyezik a minta el6tt mérhets értékkel, ami
PSD* = 1mWnm™'. Igy elmondhatjuk, hogy a lézer spektralis stiriisége adott
hullamhosszon két nagysigrenddel jobb, mint a Xenon lampéaé.

A koévetkez6 kiilonbség, amit figyelembe kell venniink, az a fényforrasok ira-
nyitottsagat jellemzi. Ehhez tartozé tulajdonsaguk az egységnyi feliilet &ltal
egységnyi térszogben kisugarzott teljesitmény, amit fényességnek ("bright-
ness") neveziink:

3 A kordbban felsorolt lézerekkel akar 1 W erdsségii fényt is képesek vagyunk létrehozni.
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dP
B = cos9dSdS? (3:2)

Itt dP a kisugarzott teljesitményt, ¥ a feliilet normélisa és a sugar iranya
altal bezart szoget, Q) a térszoget, dS pedig az egységnyi feliiletet jel6li[22].

Lézereknél a fény iranyitott és idedlis esetben a nyalab dtmér6je \ nagysa-
gaig vihets le. Ebben az esetében a fenti képlet leegyszertisodik, a kisugarzott
teljesitménybdl és a lézerfény hullamhosszabol meghatarozhato:

P
B = ’v (3.3)
Egy 100mW teljesitményt kibocsato hangolhat6 lézer, aminek a hullam-
hossza 560 és 870nm kozott valtoztathato, ezek alapjan B = 1,3...3,2 -
101 Wsr—tm=2 fényességti. Egy 450 W teljesitményd Xenon lampa viszont
nagyobb térszogben sugaroz, éppen ezért ebben az esetben fontos a megfe-
lels gytijtGoptika még a monokromator el6tt. A konvencionélis elrendezésben
ezt nagy tiikrokkel oldottak meg, ami a teljes térszog koriilbelil 1/10-ed ré-
szébdl gytjti a fényt. Egy ilyen lampaban cm-es méreti ivkisiilés keletkezik,
ezzel a kibocsatas feliiletére dS = 10~°m?2-rel kozelithetjiik. Igy Osszessegé-
ben egy durva becslés utdn azt mondhatjuk, hogy a Xenon lampa fényessége
B =4-10Wsr—‘m=2.
Vagyis hidba a kisebb teljesitmény, a lézer fényessége is nagysagrendekkel
nagyobb a lampa fényességénél.

Gytjtboptika

A fénygytjtés szempontjabol minél kisebb f-szamu gyijtoptikara van sziik-
ségiink, mivel ezzel tudjuk biztositani, hogy a fotonok gytjtése nagy térszog-
ben torténjen. A 3.6 abran lathato beallitas f/#—4 értéket eredményez, mig
az altalunk alkalmazott 180°-0s elrendezésben ez az érték megfelelGen kicsi,
koriilbeliil a konvencionélis spektrométerben tapasztalhaté harmada. Mivel az
f-szam térszoget jellemez, ezért a jel/zaj ardny megallapitasanal négyzetesen
kell figyelembe venni.

Kiilonbséget talalunk a spektrograf el6tt taldlhato sziir6ben is. Az altalunk
fejlesztett spektrométerbe egy feliilatereszts, OD6 elnyoméssal rendelkezé in-
terferenciasziirg keriilt. A konvencionalis spektrométerben 1évs beépitett sztiré
pontos optikai paramétereit nem ismerjiik, de a vele készitett spektrumokbol
egyértelmien latszik, hogy rosszabb a sziirGképessége, mivel a gerjeszts fény
bejut a spektrografba. Képek a 4.2 fejezetben talalhatoak.

Mérés és detektor

A konvencionalis spektrométer egyik el6nye, hogy automatizalt, igy a hul-
lamhossz valtdsdhoz nem sziikséges az operatornak allitani a miiszert, ellentét-
ben a lézer hangolédsaval. Ez persze felgyorsitja a mérés menetét.
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A detektalas mindkét elrendezésben egy InGaAs fotodioda feladata, de
mégis lényeges kiilonbség van kozottiik. A sajat spektrométeriink 1 pixellel
végez mérést, ellentétben a tobbcsatornas konvencionalissal, ami egy didda-
sorral, 1024 pixelen egyszerre mér.

Ezt kétféleképpen értelmezhetjiik, de minkét esetben ugyanarra a konklu-
ziora jutunk. Tekinthetjiik egyrészt ugy ezt a kiilonbséget, hogy ha ugyan-
annyi ideig tart mindkét elrendezésnél a mérés, akkor amig az egycsatornés
detektor végighalad az Gsszes mérend6 hullamhosszon, az alatt a fotodiddasor
minden pixelét éri az emittalt fény, igy tobb fotont tud gytjteni azonos id6
alatt. Masrészt vizsgalhatjuk gy is, hogy fotodiddasor esetén kevesebb idé
sziikséges ugyanahhoz a jel/zaj viszony eléréséhez.

A fotonok detektéalasara Poisson-folyamatot tételeziink fel, aminél a szo6-
rasnégyzet megegyezik a varhato értékkel. Az utébbi itt maga a jel, a szoras
pedig a zajjal egyezik meg. Ezért a jel/zaj arany a mérés idejének gyokével
aranyos, hiszen ha t-szeresére né a mérés ideje, akkor a varhato értéke is t-vel
szorzodik, a szoras viszont csak v/t-szerese lesz az eredetinek.

Tehat a fentiek alapjan a fotodiddasor hasznéalata /1024 = 32 szorzoval
jobb jel/zaj aranyt eredményez. Persze ezt az értéket mas tényezdk is befolyé-
soljak, amiket a tényleges ardnyhoz figyelembe kell venni.

A PL mérések soran egy olyan spektrométerre van sziikségiink, ami a lehetd
legnagyobb jel/zaj aranyt képes produkalni. A 3.1 tablazatban ezt az értéket
befolyasol6 tényezék és hatasuk lett Osszegytijtve. A konvencionalis spekt-
rométer jel/zaj aranyat vettiik egységnyinek és ehhez viszonyitottuk a masik
értéket. Ezek alapjan elmondhato, hogy az altalunk fejlesztett spektrométerrel
végzett mérések kevésbé zajosak, a célnak inkdbb megfelelnek. Ez készonhets
féként a fénygyijtés optimalizalasanak, illetve a fényforras megfelel6 megva-
lasztéasanak, hiszen lézerfény hasznalataval nagyobb gerjesztést tudunk elérni.

Konvencionalis Sajat fejlesztést
spektrométer spektrométer

Gerjesztés ~ 1mW ~ 100 mW
Felbontés 1nm 1nm
Fénygytjtés (f/#) 4 1,2
Pixelek szama 1024 db 1db
Mérési id6 140s/spektrum  120s/spektrum
Jel/Zaj 1 40

3.1. tablazat. A két spektrométer kozitti kiilonbségek szamokban kifejezve.

A mérhet6 PL spektrumok és térképek Osszehasonlitasaval a 4.2 fejezet
foglalkozik. A kisérletbdl kapott adatok jo egyezésben vannak az itt szaimitott
értékekkel.



4. fejezet

Eredmények és értelmezésiik

4.1. Leézeres fotolumineszcens térkép

4.1.1. Egyedi spektrumok
Mintak

A szén nanocsovek vizsgalata szuszpenzio formajaban, kvarccsovekben tor-
tént.

Ehhez els6 lépésként 2 tomegszazalékos natrium-deoxichalat (DOC) feliileti
fesziiltség csokkentd vizes oldatba kevertiik el az egyfalt szén nanocsé mintan-
kat (HiPco) ', majd ezt egy oran keresztiil szonikéltuk, hogy a nanocsdvek
nagyobb kotegekbe rendezédését megakadalyozzuk. A DOC is az tjra Ossze-
allast hivatott meggatolni azzal, hogy az egyedi nanocsoveket beburkolja.

KovetkezG 1épésként egy oran keresztiil 200.000 g gyorsulassal ultracent-
rifugaltuk a szuszpenziot. Ekkor a nagyobb témegli nanocsovek leiilepedtek
a kiivetta aljaban, igy a szonikdlas utdn megmaradt nagyobb kétegeket is ki
tudtuk sztirni.

Végezetiil a szuszpenzioban fennmaradt mintat 6vatosan leontottiik a letile-
pedett fazisrol (dekantaltuk) és egy 4 mm kiils6 atmérdji kvarcesGbe toltottiik.

PL mérés szobahfmeérsékleten

Els6ként a Lyot-sziir6 forgatédsaval 1 nm-es pontossiggal kivalasztottuk a
mérendS hullamhosszt Avantes AvaSpec 2048 spektrométerrel®, amit a fény
utjaba helyeztiink.

IKereskedelmi forrasbol szarmazé szén nanocsd mintat hasznaltunk a kovetkezd parameé-
terekkel. Forras: Carbon Nanotechnologies Inc. Houston, USA. Elkészitési modszer: HiPco
(High-Pressure CO conversion). Atmeérsk eloszlasanak kozépértéke és szorésa: dpeqn=1nm,
o =0,12.

2Az eszkdz 0,1 nm-es felbontassal rendelkezik.

30
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4.1. dbra. Az SWCONT minta fotolumineszcens spektruma 730 nm hulldmhosszi
110mW teljesitményi gerjesztd fény esetén.

A nanocsovek egyedi emisszios spektruman jol elkiiloniils, jellegzetes csi-
csokat latunk, amit a 4.1 abra is szemléltet. Ezek a cstcsok az adott mintaban
1év6 sokféle szén nanocsé kiralitasara jellemzdek.

4.1.2. PL térkép szobahémérsékleten

A spektrumokat a gerjesztés 3 nm-enkénti valtoztatasédval mértiik, egy mik-
rocsavar segitségével forgatva a lézerben 1év6 Lyot-sziir6t és igy véltoztatva a
lézerfény hullamhosszat.

Ezzel egyiitt a lézerfény teljesitménye is valtozott, ezért a nyers adato-
kat els6ként normaltuk 100 mW teljesitményre, majd levontunk egy konstans
alapvonalat. Ehhez egy MATLAB-ban irt kiértékelg programot (6.1 fiigge-
lek) hasznaltunk, igy gyorsitva azokat a miiveleteket, amiknek végrehajtasa az
Osszes spektrumon egyébként hosszadalmas lenne. Végezetiil az dbrazolashoz
szintén a program hasznalataval 6sszefiiztiik az Osszes adatsort.

A készitett PL térkép harom dimenziéban abrazolja a mért spektrumokat,
az emisszios és gerjesztési hullamhosszak felelnek meg az x és y koordinataknak,
z irdnyban pedig a detektor fesziiltségét jelenitjiik meg. Ennek egy térbeli
abrazolasat mutatja a 4.2 abra.
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4.2. dbra. A szobahdmérsékleten mért fotolumineszcens spektrumok eqy rész-
lete.

A 4.3 abran lathatdé PL térképén fel vannak tiintetve a nanocsévek kira-
litasait jellemz§ (n,m) szamparok, amiknek helye irodalmi adatokbol ismert
[2]. Az 4bran jol elkiiloniil csticsokat latunk, valtozo jelerdsséggel. Eszre
lehet venni azonban, hogy nem minden (n,m) parhoz tudunk hozzarendelni
kiralitascsicsot. Ennek a hatterében tébb dolog is allhat.

Elgszor is tudjuk a cikk-cakk nanocsévekr6l, amiknél m = 0, vagy azokrol
amik kozelitenek hozza (példaul a (9,1) nanocsd), hogy nincs fotoluminesz-
cens jeliik. Hogy mi van ennek hatterében, jelenleg nem ismert [10]. Masrészt
a mérendS minta Osszetételét is figyelembe kell venni. Mivel a nanocsovek
atmérd szerinti eloszlasa Gauss-fiiggvénnyel kozelithets, ezért a nagyobb &at-
meérdvel rendelkezd nanocsévekbdl eleve kevés van, illetve az altalunk hasznalt
HiPco-ban egy bizonyos méret felett nincsenek jelen, ami a minta elGallitasa-
nak modszerére vezethetd vissza.

Azokat a szén nanocsoveket, amikre a 2n +m egyenlet ugyanazt az értéket
adja, egy csaladba ("family") soroljuk [6]. Ezek a nanocsévek hasonlo optikai
viselkedést mutatnak és ahogy a 4.3 abran is lathatjuk, az egy csalddba tartozo
csicsok egymashoz kozeli gerjesztési és emisszios helyen, igynevezett dgakon
("branch") helyezkednek el.

750 nm feletti gerjesztéseknél a szobahémeérsékleten mért PL térképen egy
fiiggleges egyenes mentén elhelyezked6 pontokat vehetiink észre. Ezt nagy
valoszintiséggel az interpolald program hibaja miatt lathatjuk, mivel a spekt-
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4.3. abra. SWCNT minta szobahdmérsékleten mért PL térképe a kiralitdscsi-
csok feltiintetésével.

rumokat 3 nm-es ugrésokkal vettiik fel, ezért a program kiilénallé pontoknak
tekinthet egy egyenes vonalat.

4.1.3. PL térkép 77 K-en

A hémérsékletfiiggés vizsgalatdhoz 77 K-re lehtitott szén nanocsé mintéval
is elkészitettiik a PL térképet. A spektrumok felvétele szimultan tortént a
szobahémeérsékleti mintaval, igy ugyanazokat a feltételeket tudtuk biztositani
a két PL térkép elkészitéséhez.

Fontos, hogy végig ezen a hdmérsékleten maradjon a mintank, hogy a kira-
litascsicsok ne mozduljanak el, hamis képet adva ezzel a minta szerkezetérdl.
Mivel folyamatosan nagy intenzitasi lézerfénynek tettiik ki a szén nanocsove-
ket, felmeriilhet a kérdés, hogy képes-e ez a fény felmelegiteni a mintankat.
Ehhez ellenérzé méréseket készitettiink, hogy biztosak lehessiink benne, nem
valtozik a spektrum nagy teljesitményt fény esetén sem. A 4.4 abran ezek a
spektrumok latszanak, amiket 622 nm hulldmhossz, 130 és 260 mW teljesitmé-
ny( gerjesztd fény esetén vettiink fel. Lathato, hogy nem tortént a jelalakban
valtozas.

Mivel a mérések sordn ennél kisebb teljesitményt lézerfénnyel dolgozunk,
biztosak lehetiink benne, hogy a 1ézer nem fiti fel a mintankat.
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4.4. abra. SWONT manta 130 és 260mW teljesitményid, 622nm-es gerjesztd
fénnyel mért spektrumai. A jelalakban nincs vdltozds.

A 77K-en mért PL térkép a 4.5 dbran lathato, amin fel vannak tiintetve a
szobahdmeérséklethez tartozo kiralitdscsticsok. Homérséklettdl fiiggetleniil meg
kell maradnia az 0sszes csticsnak a PL térképen, hiszen a vizsgalt minta nem
valtozott. Kiilonbséget csak a cstuicsok helyén és intenzitasan fogunk tapasz-
talni, ha mas-més hémérsékletre htitjiik a nanocsoéveket.

Ami elsének felttinik a 77 K hémérsékleten késziilt PL térképen, hogy tgy
tinik minta a csicsok nagy része eltiint volna, vagy legaldbbis drasztikusan
csOkkent volna a jeliik erGssége. Valojaban a (7,6) kiralitast cstics nétt meg
jelentGsen a szobahémérsékletd méréshez képest, igy a kisebb csiicsok nem
tiinnek ki olyan mértékben, mint az el6z6 esetben. Ha jobban megnézziik
a 4.5 képet, észrevehetjiik, hogy ezt a csucsot atszeli egy vékony egyenes. Ez
a Raman-szoérasbol ado vonal, ami felerdsiti a spektrum ezen szakaszat. A
szobah&meérsékleti PL térképen is megtalalhatd ez a vonal, de azon a hémér-
sékleten nem halad 4t a (7,6) kiralitast nanocsd gerjesztési csicsan. Ebbdl is
lathatjuk, hogy a csticsok a hémérséklettdl fiiggGen mashol helyezkednek el.

Kisebb intenzitastu csucsokat taldlunk a PL térképeken két nanocsé met-
szetében, vagyis azokon a pontokon, amikhez az egyik nanocsd gerjesztési hul-
lamhossza és egy masik nanocsé emisszios hullamhossza tartozik. A 4.5 dbran
két ilyen csicsot is latunk Bi-gyel és Bs-vel megjelolve. A 4.1 tablazatban
ezekhez a csiicsokhoz tartozo gerjesztési és emisszios hullamhosszak vannak
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4.5. dbra. SWCNT minta 77 K-en mért PL térképe a szobahdmérsékleten mér-
hetd kiralitdscsicsok feltiintetésével.

Osszegytjtve, illetve itt fel van tiintetve az is, hogy melyik két nanocsé vett
részt az adott csics létrejottében.

Jelolés (n,m) Xeze | Aem

a térképen (nm) | (nm)
B (7,6) [ (9,4) | 733 | 1141

Bs (7,5) | (8,1) | 652 | 1066

4.1. tablazat

A 4.3 és a 4.5 4dbrékon is lathatjuk a fononok szerepére visszavezethets,
a 2.2.2 alfejezetben mar targyalt fiigg6leges csikokat. Ezen kiviil a 77 K-en mért
PL térképen egy kis intenzitasi ferde savot taldlhatunk, aminek eredetét nem
ismerjiik. Lehetséges, hogy ez is a Raman-szoérasbol adodo rezonanciat jelez,
azonban nem tudtuk egyértelmiien egy ismert Raman-mo6dushoz rendelni.

4.1.4. Kiralitascsticsok azonositasa

A szobahémérsékleten és 77 K-en mért PL térképek vizsgalataval azonosi-
tani tudjuk az azokon 1évé kiralitdscsicsokat. A 4.2 tablazatban a nagyobb
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csicsok adatai vannak Osszegytjtve, megadva a szamitasokbol adodo, irodalmi
értékét a szobahdmérsékleten vart gerjesztési (Aeyc) €s emisszios (Aep,) hullam-
hosszaknak.

A téblazatban a A\ a 77 K-en mért hullamhossz értékébdl kivont szobahé-
mérséklet adatot jeloli.

Nincs olyan cstcs, ami helyben maradt volna a hémérsékletviltozas elle-
nére, legaldbb egy koordinatdja mindegyiknek valtozott. A nanocsévek csa-
ladja is fel van tiintetve az adatok kézott, amibdl lathatjuk, hogy a gerjesztési
és az emisszios hullamhosszak elmozdulasanak iranya az egy csaladba tartozo
nanocsoveknél mindig azonos volt.

csalad | Irodalmi értékek 300K TTK
(n7m) 2n+m Aexc Aem Ae.’l}c Aem Aemc )‘em AACmC A)\em
(nm) (nm) (nm) | (nm) | (nm) | (nm) | (nm) | (nm)
(8,3) 19 660,52 | 940,31 673 966 676 941 3 -25
(7,5) 19 639,30 | 1011,88 | 649 | 1039 | 652 | 1022 3 -17
(7,6) 20 640,75 | 1107,13 | 652 | 1135 | 649 | 1141 -3 6
(84) | 20 | 582,34 | 1100,01 | 594 | 1127 | 586 | 1144 | -8 17
(10,2) 22 731,20 | 1040,66 | 742 | 1071 | 751 1027 9 -44
(9,4) 22 716,09 | 108747 | 727 | 1118 | 733 | 1082 6 -36
(8,6) 22 710,79 | 1159.,24 | 724 | 1190 | 724 | 1166 0 -24
(8,7) 23 720,57 | 124990 | 736 | 1282 | 730 | 1284 -6 2
(9,5) 23 664,36 | 122797 | 673 | 1258 | 664 | 1271 -9 13

4.2. tablazat. Az SWCNT PL adatainak 6sszehasonlitasa. Az utolso két oszlop
tartalmazza a gerjesztési és emisszids hullaimhosszak eltolasat 300K és 77K
k6zott.

4.2. A két spektrométerrel készitett térképek
osszevetése

A 4.6 abran egy, a konvencionalis spektrométerrel 650 nm-en felvett PL
spektrumot lathatunk. A kovetkezs, 4.7 dbran pedig ugyanezen a hullam-
hosszon, de a sajat spektrométeriinkkel mért spektrum talalhato. Ezek a ké-
pek még nem normaltak a teljesitmény szerint és hattér sem keriilt levonasra
semelyik képnél sem.

Lathatjuk, hogy a két spektrumon taladlhatd csicsok relativ ardnyai, he-
lye és szerkezete igen hasonlé. Ez mutatja, hogy a két spektrométer valoban
azonos szén nanocsé kiralitasokat meért.

Tovabb vizsgalva az abrakat felttinik, hogy a Bécsben mért PL spektru-
mon sokkal rosszabb a jel/zaj arany. A spektrumokbol meg tudjuk hatarozni
a pontos adatokat, amire a konvenciondlis spektrométer esetén 20, mig Buda-
pesten mérve a 650 nm gerjesztési PL spektrumot 1000 értéket kapunk. Tehat
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a sajat fejlesztési spektrométer 50-szer jobb jel/zaj aranyt tud biztositani. Ez
az érték nagysagrendileg megegyezik a korabban szamolt arannyal.

Ezen kiviil 6sszehasonlitva a Budapesten mért jellel, a 4.6 Abran nagy hat-
teret tapasztalunk, ami rarakodik a spektrumra. A 4.7 abran bemutatott
spektrumon tapasztalt hattér elenyészd.
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4.6. abra. A Bécsi Eqyetem konvenciondlis spektrométerével mért PL spektrum.
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4.7. dbra. A sajdt fejlesztési spektrométerrel mért PL spektrum.
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Mindkét elrendezéssel készitettiink PL térképet is, amik a 4.8 és 4.9 abran
talalhatoak. Itt mar norméalt adatokkal dolgoztunk és az alapvonal is levonéasra
kertilt.
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4.8. abra. A Bécsi Egyetem konvenciondlis spektrométerével mért PL térkép.
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4.9. dbra. A sajdt fejlesztést spektrométerrel mért lézeres PL térkép.

A rosszabb jel/zaj arany a konvencionalis esetben a 4.8 abréan lathato elmo-
sodottsagot eredményezi. A nagy hatteret nehezebb kezelni, igy a PL térkép
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bizonyos részein nem kénnyt megvizsgalni minden részletet, nagyobb héattér
levonasa esetén viszont mar eltiinnek szdmunkra fontos jelek.

Ezen az 4bran is megtalalhatunk minden kiralitas cstcsot, amit a 4.9 Abran
is, de kétségkiviil ez utobbi képen jobban elkiiloniilnek a szamunkra relevans
részletek.

Fontos kiilénbség, hogy a Bécsben mért PL térképen lathatunk egy plusz
vonalat, aminek minden pontjanak emissziés hullimhossza a gerjesztési hul-
lamhossz kétszeresével valtozik. Ebbél tudhatjuk, hogy ez a spektrografba
bejuté 1ézerfény masodharmonikusa. Ugyanezen a képen 700 nm feletti gerjesz-
téseknél egy elmosodott, viszonylag nagy jelet tapasztalunk. Ez a Rayleigh-
szorasbol adodik.

Mind a lézerfény, mind a Rayleigh-fotonok bejutasa a spektrografba a
rosszabb minGségd szlir6 miatt lehetséges.



5. fejezet

Osszefoglalas

A dolgozatban attekintettiik a szén nanocsévek optikai tulajdonsagainak
legfontosabb ismereteit, a nanocsoveken mérhets fotolumineszcencia okait és
fizikai tulajdonsigait.

Karakterizaltuk a sajat fejlesztésii spektrométeriinket, amit Gsszevetetet-
tiink a Bécsi Egyetem talalhaté berendezéssel, egy kereskedelemben kaphato,
feketetest sugarzéval miikods spektrométerrel. Megallapitottuk, hogy a sajat
fejlesztési berendezés jobb jel/zaj arany mellett miikodik, bar kezelése idGige-
nyesebb.

Fotolumineszcens méréseket végeztiink 77 K-en és szobahémérsékleten. A
méréseink soran azonositottuk a szén nanocsévek kiralitascstucsait 77 K-en a
szobahdmeérsékletii adatok dsszevetésével. Osszefiiggéseket allapitottunk meg
a hémérsékletfiiggs eltolodésokra a hullimhosszak tekintetében.

Automatizaltuk a mért adatok kiértékelését, ezzel jelentGsen meggyorsitva
ezt a folyamatot.

Az eredmények jo kiindulasi alapot szolgéltatnak a jovébeli ODMR, méré-
seinkhez.
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6. fejezet

Fuggelék

6.1. Meéréskiértékels program

A meérés automatizalt kiértékeléséhez hasznalt MATLAB-ban irt program.

Els6ként megnyit egy txt dokumentumot, amiben a beolvasand6 adatok
nevei talalhatoak. A felsorolt neveken egy ciklus segitségével fut végig.

id =fopen('filename.txt’);
i=0;

while feof(id) ==
i=1i+1;
FileName = fscanf(id, %s’,1);

A dokumentum nevében fel van tiintetve a lézerfény teljesitménye és a
gerjesztési hullaimhossz, amit itt kiolvas a program.

p = regexp(FileName, "\ d{1,3}m|wW]’, 'match’);

p—p {1};
p=str2num(p(1l:end-2));

w = regexp(FileName, ’\ d{1,3}nm’, 'match’);
w=w{l};
w=str2num(w(l:end-2));

A gerjesztési hullamhosszakat egy oszlopvektorban soroljuk fel. Ebbdl
meghatarozzuk a gerjesztési energidkat.

WaveLength(i,1)=w;
ExcEnergy(i)=1240.5/WaveLength(i);

41
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Temp = importdata([FileName,  .txt’]);

Az adatok beolvasasa utan, azok teljesitmény szerinti normaéalasa, majd
méatrixba rendezése kévetkezik. Itt lehet még beéllitani, hogy melyik hullam-
hossznal akarunk korrekciot (lambda) és hogy mennyit (k).

lambda=600;
k=1;
if w=lambda
Intensity(:,i)=(100/p)*Temp(:,2)*k;
else
Intensity(:,i)=(100/p)*Temp(:,2);
end;
end;

fclose(id);
[s,0]=size(Intensity);

for i=1:s
EmEnergy(i,1)=1240.5/Temp(i,1);
end;

Alapvonal levonasa.

for i=1:0
alap=0;
for  k=650:700
alap=alap-+Intensity(k,i);
end;
alap=alap/51;
for j=1:s
Intensity (j,i)=Intensity(j,i)-alap;
end;
end;

Map xyz: Felftizve az adatok a térképhez. Els6 oszlopba az emittalt
hullamhosszak, a masodikba a gerjesztési hullamhosszak, a harmadikba pedig
a normélt, alapvonal nélkiili mért adatok keriilnek.

n=1;
for i=1:0
m=n-+(s-1);

Map_ xyz(n:m,2)=WaveLength(i);



6.1. MERESKIERTEKELO PROGRAM 43

Map_xyz(n:m,1)=Temp(:,1);
Map xyz(n:m,3)=Intensity(:,i)*1;
n=n-+s;

end;

Map_exc: Ugy rendezziik a matrixot, hogy az azonos gerjesztési hullam-
hosszhoz tartoz6 adatok vannak egy oszlopban.
Map em: El6z6 transzponéltja, itt azonos sorban vannak.

for i=1:0
Map _exc(:,i)=Intensity(:,i);
end

Map em=Map exc’;
Kivalaszthatjuk igy az adatokat, hogy csak minden j-ediket olvassuk be.

1=6;
m=floor(s/j);

k=1;

for i=1:m
Map exc2(i,:)=Map _exc(k,:);
k=k+6;

end;

[x,y]|=size(Map _xyz);
x=floor(x/6);
k=1;
fori=1:x
Map xyz2(i,:)=Map_xyz(k,:);
k=k-+6;
end;

Felftizhetjiik tgy is az adatokat a térképhez, hogy els6ként a gerjesztési és
emittalt hullamhosszakbol kiszamoljuk a hozzajuk tartozé energiat.

n—1;
for i=1:0
m=n+(s-1);

Map xyz_eV(n:m,2)=ExcEnergy(i);
Map xyz_eV(n:m,l)=EmEnergy(:,1);
Map_ xyz eV(n:m,3)=Intensity(:,i);
n=n-+s;
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end;

Ebben az esetben is megtehetjiik azt, hogy csak minden j-edik adatot
vesziink.

[x,y]|=size(Map xyz_ eV);

J=6;

x=floor(x/j);

k—1;

for i=1:x
Map xyz2_ eV(i,:)=Map_xyz_eV(k,:);
k=k+6;

end;
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6.2. Lyot-szilir6 miikodése

A hangolhatd lézereink fontos része a rezonatorban elhelyezkeds Lyot-
sziir6'. Ez az optikai elem gondoskodik arrol, hogy a lézer megfelels hul-
lamhosszat kivalaszthassuk.

Az optikai szirGk hullamhosszfiiggd transzmisszidval rendelkeznek. A Lyot-
sz(ir§ egy savatereszts eszkoz, vagyis egy keskeny savot enged at a hullamhossz-

tartomanybol, aminek megvalositasahoz a kett&storés jelenségét hasznélja
fel.
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6.1. Abra. Hdrom kvarc lemezt tartalmazo Lyot-szird transzmisszidoja a hul-
ldmhossz fiigguényében. A lemezek vastagsaga 5, 2,5 és 1,25 mm.|21]

Kettostoronek akkor neveziink egy anyagot, ha a rajta adthalado fény két,
egymasra merdGleges polarizaci6jd sugarara nem azonos a torésmutato. Mate-
matikailag azt mondhatjuk, hogy az anyag egy térésmutatd tenzorral rendelke-
zik, tehat a rajta athalado fényre vonatkozo torésmutatot a tenzor f6tengelyei
altal bezart szog és a bejovs fény polarizacidoja adja meg.

Merdéleges beesés esetén a kett&stord kristalyba belépd fényt felbonthatjuk
az anyag optikai tengelye altal definialt irdny alapjan két meréleges polariza-
cios irdnyra (egyik nagysaga akar nulla is lehet), melyek kiilonb6zs sebességgel
terjednek az anyagban. A sziir6bdl kiléps nyalabban ennek a két sugarnak az
interferenciajat figyeljiik meg. A kristaly elhagyasakor 0 faziskiilonbség lesz
kozottiik, ami fligg a sebességiiktsl, a kristaly hosszatol és a fény A\ hullam-
hosszatol.

Ha erdsitést szeretnénk elérni, akkor a faziskiilonbségnek 27 egész szamu
tobbszorosének kell lennie. Igy mindig meghatarozhatunk egy adott Apes ér-
téket, amire az interferalt sugaraknak maximalis intenzitasa lesz. Mivel a

INevét feltalalojarol, Bernard Lyot francia csillagiszrol kapta.
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faziskiilonbség fligg a kristaly d vastagsagatol, ezért - itt nem részletezett sza-
mitasok utan - Osszefiiggést tudunk felirni a \,,q,.-0k kozotti tavolsdgok és d
kozott, vagyis azt, hogy feleakkora d esetén kétszeresére né a \,,,-0k tavolsaga
[18].

A Lyot-sziir6ben tobb ilyen kettdstord kristaly is talalhaté egymés utan
olyan elrendezésben, hogy egy adott lemez vastagsiga mindig fele az 6t meg-
el6z6nek, kozottiik pedig polarizatorok helyezkednek el, amiknek optikai ten-
gelyiik 45°-ot zar be az eggyel korabbi polarizatoréval [18]. A Lyot-féle ssze-
allitassal, vagyis a kiilonb6z6 vastagsagu kristalyok Osszességével, kis kiszéle-
sedést, élesebb cstuicsokat tudunk létrehozni, amit a 6.2 abra is szemléltet.

P:R:P

P:R:P:2R:P

AN
A

P:R:P:2R:P:4R:P

|

P:R:P:2R:P:4R:P:8R:P

)

6.2. abra. Kiilonbozd vastagsdgi Lyot-szirdk transzmisszidja a hulldmhossz
fiigguényében. Az dbrdn fel vannak tintetve, hogy milyen elemek alkotjik a
szirdt, P jeléli a polarizatorokat, R pedig a kettdstord anyagot. R egységnyi
vastagsagnak felel meg, itt ennek tobbszorisei is megjelennek. |15]

A
|
J\

A lézereink rezonédtoraban lévé aktiv kozeg a lézer sugarahoz képest
Brewster-szdgben helyezkedik el, ezért polarizalt fényt kelt. A Lyot-sziir§ a
polarizaltsagot tovabb erdsiti, mivel ezt az elemet is Brewster-szogben helyez-
ziik el a lézer sugarahoz képest, igy az s-polarizalt? fény kiszorodik, nem lép

2 Az elektromos térerdsségvektor a feliilet normalisvektora és a beesd fény haladési iranya,
altal kifeszitett sikra (beesési sik) meréleges.
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be a kristalyba. Ezek alapjan a polarizatorokra lézerek hangolasanal nincs
sziikség, igy az altalunk hasznélt sziir6ben is hidnyoznak ezek az elemek.

A hullaAmhossz valtoztatasat a sziir6 forgatasaval érhetjiik el, amivel a be-
lép6 fény polarizacidjanak iranyat valtoztatjuk a sztir6 kristalytani iranyaihoz
képest.

6.3. &bra. A Lyot-szird
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6.3. Az interferenciasziird

A meéréshez egy feliilatereszt§ interferenciasziir6t hasznaltunk, ami egy bi-
zonyos hullaimhossz alatt a beérkez6 fény erGsségét jelentdsen lecsdkkenti, mivel
transzmisszidja ezen a tartoméanyon kozelit a nullahoz.

A sziirGk atereszts képességét a relevans tartomanyon az optikai stirtiség-
gel ("optical density") érdemes jellemezni. Ez definicio szerint a kovetkezs:

0D = logio (%) (6.1)

Ahol T a transzmissziot jelenti. Példaul egy OD6-0s elnyomas egy adott
hullamhossz tartomanyon azt jelenti, hogy a beérkezd jelet a sziir6 6 nagysag-
renddel csokkenti. Ezt kozelithetjiik gy, hogy teljesen kisziiri.

FELHO0800
100 10
. Lz O
= a0 a8 -E,
f =
3]
2 60 L =
M %)
th =]
2 Ea
E 40+ 4 @
Y Qa
: —
. . O
E 20 —— Transzmisszid z ]
o
— Opfikai sliriség -
1] T T T T L 1 = o
200 700 1200 1700 2200

Hulldmhossz (nm)

6.4. dbra. "Thorlabs FELH0800" , hullimhosszban feliildteresztd interferen-
ciaszdrd transzmisszidja és optikai sirisége. [29]

A interferenciasztir6k megértéséhez tekintsiink egy n torésmutatoja, d vas-
tagsagu dielektrikumot, amibe ©; beesési szoggel 1ép be a fénysugar (6.5 abra).
A fény egy része visszaverddik a feliiletrsl az adott anyag transzmisszidjatol és
torésmutatdjatol fliggden, de bizonyos komponense belép az anyagba és torést
szenved. Elérve a dielektrikum hatarat a megtort fénysugar szintén visszave-
r6dik, de meg is torik, kilépve a dielektrikumbol.

Torések és visszaverddések sokasdga zajlik le, aminek eredményeképp in-
terferenciat tapasztalunk. Ahhoz, hogy erésités johessen létre azt kell elérni,
hogy az interferald sugarak fazisainak kiilonbsége 27 egész szamu t&bbszordse
legyen. Geometriai megfontoldsokbol a faziskiilonbségre az aldbbi egyenletet
irhatjuk fel:

27 27

b= Ap=3

3 (n-2d-cos©y) (6.2)
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6.5. abra. Interferencia jelensége eqy d vastagsdgu, n torésmutatoju dielektri-
kumban.

Itt A,, az optikai uthossz kiilonbségét jeldli.
Merdéleges beesés esetén tovabb egyszertisodik az egyenlet, amit dtrendezve,
az er6sités feltételét a kovetkez6 modon adhatjuk meg:

2m-m = Am-n-d cZ
A
iz 2 €z (6.3)
= — -m m .
2-n

A Fabry-Pérot interferométer ezen az elven mikddik. Ez az eszkoz két
egymassal parhuzamos, kis atereszté képességgel rendelkezé feliiletbsl all. A
rajta dthalado fény a két elem kozott 1év6 utat tobbszor bejarja, azok transz-
misszios tulajdonsagaik miatt. Ebben az elrendezésben m-\/(2n) tavolsagra
talalhatoak egyméastol a feliiletek, ahol m egész szam, \ annak a fénynek a
hullamhossza, amit az interferométerrel ergsiteni szeretnénk, n pedig a kozeg
torésmutatoja.

Ha a faziskiilonbséget modositjuk, hogy 27 - m + 7 legyen, akkor az inter-
ferencia soran kioltast kapunk. Igy a 6.3 egyenlet modosul.

A

A fentiek alapjan antireflexiés réteget kapunk ha A\/(4n) vastagsigi
dielektrikumot vesziink. Itt A\ annak a fénynek a hulldimhossza, amit az anti-
reflexios réteggel gyengiteni szeretnénk.

Az interferenciasziirék kialakitasahoz vékony, eltéré torésmutatoja dielekt-
romos rétegeket helyeznek egymas mellé, amiknek vastagsaga, torésmutatdja
és sorrendje attol fiigg, hogy milyen sziir6ként szeretnénk hasznalni.

Savatereszts interferenciasziirdt kapunk a Fabry-Pérot elrendezéssel.
Itt a dielektrikumot egy-egy fémtiikor kozé helyezik.
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(HL)10

90 m ﬁ (HL)6 \
N ///YHL)S \\
o L [f/ (HL)4 W\
" / \
, // (HL)3 \_
. il |
. /I \
\

Reflektancia (%) ———»

% VAL
. ’ ‘ W[~

N HL)1

300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200

»

Hullamhossz (nm) »

6.6. Abra. Tobb interferenciaszird reflektancidja dbrdzolva a hullimhossz fiigg-
vényében. Kuilonbség kozottik a dielektrikumok szdmdaban van, amit az dbra
jelol az adott interferenciasziréhéz tartozd figgvényen. Példdul a (HL)3 sdr-
gdval jelolt gorbe 3 darab HL rendszert tartalmaz. (A = 1000nm) [27]

Az alul- és feliilateresztd interferenciasziir6k készitésénél tobb \/4
antireflexios réteget helyeznek egymés mellé. Felvaltva keriilnek a egymasra
a magas (H, "high") és alacsony (L, "low") reflektanciaval rendelkez$ anya-
gok, amik igy egy HL blokkot alkotnak. Ezeket az elemeket iiveg fogja kozre,
amire hordozoanyag keriil, erre gézolik ra a dielektrikumokat. A 6.6 abran
a reflektancia hullaimhossz fiiggését mutatja be, kiilénb6z6 szamu elemekbél
felépiils interferenciaszlirG esetén. Az &bran a A\/4 vastagsagi antireflexios
elemek A = 1000 nm hulldmhosszra lettek szdmolva.

Ezaltal egy nagyobb hullamhossz tartoményon (akar tébb 100 nm) csok-
kentik jelentGsen a transzmissziot, ezért tekinthetjiik Gket alul- vagy feliil4t-
eresztének.

Ezzel az elrendezéssel is készithetiink savsziirét, de ebben az esetben egy
A/2 vastagsagu dielektrikumot kell helyezniink a HL elemek mellé.
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