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Zarojelentés

A palydzatban a nanoméretti multirétegekben lejatszodd szilardtest reakciok illetve diffGzios
folyamatok néhany fontos alapkérdésével foglalkoztunk. Igy a diffazids egyitthatd erds
koncentraciofliggésébdl szarmazo diffaziés nem-linearitdsokkal, nanoskalja diffuzidval, a
diffuzids keveredés és a spinodalis bomlas kdélcsonhatasaval.

A munkatervnek megfeleléen az erés koncentraciofliggést mutato diffGzios egydtthatoval, éles és
elmosott hatéarfelllettel rendelkez6 egykristdly Mo-V és amorf Si-Ge multirétegek vizsgaltunk. A
legujabb elméleti kutatdsok, szamitdgépes szimulaciok megmutattdk, hogy egymaéasban
korlatlanul old6do, erés koncentraciofliggs diffuzids egydtthatéval rendelkezé anyagokbol
készult, kémiailag elmosott hatarfelliletek nanoskalan kiélesednek. A magyarazat abban rejlik,
hogy ezekben az esetekben az atomaramok nemcsak a koncentracié gradienstl, hanem a
diffazios egydtthaton keresztill magatol a koncentraciotdl is flggnek. A jelenség kisérleti
kimutatadsara nanométeres, egykristaly éles és kémiailag elmosott hatarfeluletekkel rendelkez6
Mo-V multirétegeket allitottunk el6 magnetronos porlasztassal.

1. &bra Magnetronos porlaszto éles es kémiailag elmosott hatarfeltlettel rendelkez6
multirétegek eléallitasara

Kutatasaink soran elészor kidolgoztuk az éles és elmosott hatérfelulettel rendelkezé nanométeres
multirétegek reprodukalhaté moddon torténd elodallitdsanak technikajat (1.abra). A kémiailag
elmosott hatarfellletekkel rendelkez6 multirétegeket egy kap alaku, az oldalan szabalyozhat6
nyiléssal rendelkezé arnyékold segitségével készitettiik. Az arnyékolot a porlasztd rendszer
alaplapjahoz képest 60°-0s szogbe beéllitott magnetronok kozé helyeztiik és forgésat léptetd
motorral szabalyoztuk. Ez az elrendezés lehet6vé tette, hogy egyidében, rovid ideig mindkét
porlaszto forrasbol atomok jussanak a MgO hordozéra. A kupos arnyékolo oldalan levé nyilast
szabalyozva 6 nm periddusvastagsaggal rendelkez6 éles (elmosottsag mértéke ~0.3 nm) és
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kémiailag elmosott (elmosottsdg mértéke ~1.2 nm) egykristdly Mo/V multirétegeket
porlasztottunk. A hokezelések hatasara a rétegekben lejatszodo diffuzids folyamatokat rontgen-
diffrakcioval és szinkrotron sugérzéssal vizsgaltuk. A Mo-V esetében a rontgen diffrakcios
mérések eredményei egyeértelmiien alatdmasztottak, hogy az egyébként tokéletesen keveredd
rendszerben hékezelés hataséara, a difflzios egyltthatd erés koncentraciofiiggese miatt elészor
szétvalas, elesedés torténik a hatarfellleten.
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2. abra Mo-V multiréteg szimulalt és szinkrotron sugarzassal mért nagyszogt rontgen
diffrakcios spektruma a hatarfeluletek elesedese soran

A nagyszoga diffrakcios spektrumok elemzése megmutatta, hogy az elmosott hatarfelulet
vastagsdga hokezelesek hatdsara felére-harmadara csokkent. Az elért eredményeinket a Science
folydiratban publikaltuk.

Hasonlo meréseket végeztiink az amorf Si-Ge rendszerben is. Ebben az esetben, az amorf fazis
miatt, csak alacsonyszogii rontgen diffrakcios spektrumokat kapunk, amelyekbél a keémiai
elmosottsag valtozésa egyértelmien nem értékelheté ki. Az amorf, éles és kémiailag elmosott
hatarfeluletekkel rendelkezé6 Si-Ge multiretegeket vizsgaltuk szekunder neutralis rész
tomegspektrométeres (SNMS) mélységi profilanalizissel is (mélységi feloldas ~1nm). A
profilanalizis eredményei sem adtak megbizhatoan értékelheté eredmény a kémiai elmosottsag
mértékenek valtozasara. Az élesedés okozta koncentricidprofil véaltozds gyakorlatilag
megegyezett az SNMS mélységi felbontasaval.

Az éles és elmosott hatarfellettel rendelkezé multirétegekben zajlo difflzios folyamatok



kinetikjanak vizsgalatat Kiterjesztettiik az eredeti munkatervben nem szerepl6, de a magneses
tulajdonsagok szempontjabol fontos, egykristdly Cu-Ni rendszerre is. Ennél a rendszernél a
fentiekben felsorolt technikak mellett ellendllas mérést is alkalmaztunk. Az eredményekrol,
Velencében a IVC-16 konferencian szamoltunk be.

A Cu mikroelektronikai alkalmazasokban betoltott fontos szerepe miatt, nemzetkozi
egylttmikodési ajanlatra, kutatasokat végeztiink a munkatervben eredetileg nem szerepl6 Ta-Cu
rendszerben. Ebben az esetben, szorosan kapcsolodoan jelen OTKA pélyazat téméjahoz, a tantal
rézen at tortené difflzidjanak vizsgalata tortént. A merésekbél Hwang- Baluffi modszer
segitsegével meghataroztuk a Ta szemcsehatar diffaziojanak aktivalasi energiajat. A Kkutatasi
eredmények a Thin Solid Film folyoiratban jelentek meg.

A munkatervben leirtakkal 6sszhangban foglalkoztunk NiTi alakmemoria és Ni,MnGa
ferromagneses alakmemoria vékonyfilmek magnetronos porlasztassal torténé eléallitasaval. A
NiTi mintakat 6tvozet targetbol keszitettilk. A Ni és Ti koncentraciok pontos beéllitasat a targetre
helyezett Ni, Ti lemezekkel vegeztik el. A filmkészités sordn hordozoként Si egykristalyt, NaCl
réteggel ellatott Uveglapot és kvarc kapillarist hasznaltunk. A porlasztassal eléallitott retegek
vastagsdga 1-3 mikron tartoményban volt. A NiTi filmeket a Si hordozorol letéptik, a NaCl
réteggel ellatott Gvegekrdl leusztattuk. Az elkeszitett minték a legtébb esetben nagyon ridegek,
torékenyek voltak, amit a bennlk levé kismértekii oxigén szennyezes okozott. A nehézsegek
ellenére 0.5-1 cm’es filmdarabokon, hémérséklet véltoztatds hatasara sikeriilt martenzit-
ausztenit atalakulashoz tartozo alakvaltoztatast reprodukélhatéan kimutatni. Az elért eredmények
diplomamunka keretében keriltek felhasznélasra.

A NiMnGa porlasztott filmek szerkezete amorf vagy nanokristalyos volt és igy nem mutatott
alakmemoria effektust. Az elkészitett rétegeket a hordozokrol nem tudtuk levélasztani. A
kisérleteink soran szerettiik volna a martenzites atalakulashoz tartozé ellenéllas-hiszterézis hurkot
kimérni. Az emlitettek miatt kvarc kapillarisra porlasztottuk a Ni,MnGa filmet. A kvarcszalakra
porlasztassal felvitt rétegeken a kivant, L2; kristalyszerkezet kialakitasara 1073 K-en, 10 oraig
tartd hokezeléseket hajtottunk végre. A hoékezelések nagytisztasdgl He géazban torténtek. A
hékezelt mintdkon négypontos ellenallasmérest végeztiink. A 3. bra alapjan a lathato, hogy a
martenzites atalakulashoz tartozo ellenallas hurok tobbszori lehiités és melegités utan alakult ki,
ami a kristalyszerkezet tokéletlenségére utal. Ugyanez magyarazza az ellenallasgorbék
,,28J0SSagat” is.
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3. dbra A Ni,MnGa film ( vastagsag 3.5 mikron) ellenallasanak valtozésa a homérséklettel



A martenzites atalakulashoz tartozo ellenallas hurok megjelenését a porlasztas utani hékezelések
valtoztatasaval befolyésolni tudtuk. Az eredményeket diplomamunkaban hasznositottuk.

A Ni;MnGa ferromagneses alakmemoria otvozet kilonbdz6 magneses tulajdonsaggal
rendelkezik martenzit illetve ausztenit fazisban. Ez azt jelenti, hogy a fazisatmenet soran a
magneses domének Ujrarendezédnek, ami magneses zaj megjelenéséhez vezet. A kils6 gerjesztés
nélkili zaj hasonlit a Barkhausen zajhoz, természetesen eredetében kilonbozik attol. Vizsgaltuk a
martenzit-ausztenit ~ atmenet soran keletkez6 magneses zajokat a Ni,MnGa 06tvozetben.
Méréseinkben azt talaltuk, hogy a magneses zajok Osszetétele, alakja karakterisztikus a lezajlo
fazisatmenetre. Eredményeinkrél a Material Transactions folyoiratban szamoltunk be.

A nanoskaldju diffazios folyamatok kinetikdja gyakran eltér a parabolikustol. A jelenséget
altalaban azzal magyarazzadk, hogy a hatérfellleten a diffGziot egy nalanal gyorsabb folyamat
kontrolalja (hatarfeluleti reakciokontrol). Szamos esetben ilyen folyamatot nem tudunk kimutatni,
mégis a parabolikustol eltéré kinetikat kapunk. Ezzel 6sszhangban a rovid tava diffazio leirasara
hasznat elméleti modellek is sokszor a parabolikustol valo eltérest josolnak. A parabolikustol
valé eltérés kimutatasara fotoelektron-spektroszkopiaval (XPS) vizsgaltuk a hatérfelllet
eltolodasat, hokezelés hatdsara Au(111) egykristaly és annak a fellletére porlasztott vékony
(3nm) Ni film kozott.
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4. dbra Hatarfeluleti eltolodas Au-Ni rendszerben. A szaggatott vonal a parabolikus
viselkedésnek fele meg. A folyamatos vonal a mért 0.64-es kitevonek felel meg.

A mintak készitése és késdbbi hékezelése a fotoelektron-spektroszkép vakuumterében, 107
mbar nyoméson tortent. Az Au-ra parologtatott 3 nm vastag Ni nanokristalyos volt ~ 10 nm
szemcsemeérettel. A Ni/Au hatarfelilet mozgasat 643 K-733 K kozotti hémérsekleten vizsgaltuk.
Az XPS mérések egyértelmtien bizonyitottak, hogy a hatérfellilet eltolédasa nem koveti a
parabolikus 6sszefliggést, a kitevé 0.6-0.7 kozott helyezkedik el. Ebben a kutatasban elért
eredményeinket a Phys. Rev. B. folydiratban kdzoltiik.

Vizsgalni kivantuk a hatérfellleti mozgésok kinetikajat abban az esetben is, amikor a folyamat



sordn () fazis keletkezik. A kisérleteket a munkatervben szereplé Co —amorf Si  rendszerben
végeztik. A mérésekhez 5-10 nm egyedi vastagsaggal rendelkez6 multirétegeket készitettlink,
amelyekben hokezelések hatasara az (j fazis kialakuldsat transzmisszids elektronmikroszkoppal
(TEM), SNMS-sel és ellenallasméréssel vizsgaltuk. Az 5. dbra 230  C-on hékezelt Col0nm-
Si10nm multiréteg TEM-mes felvételét mutatja. A vilagos csikok a Si rétegnek, a sotét csikok Co
rétegnek felelnek meg. A ketté hataran lathato szirke csik a nuklealédott Gj CoSi fazis. A mintak
szekunder neutrélis rész tomegspektromeéteres valamint ellenallasméréssel torténé vizsgélatabol a
keletkezett U fazis hatarfeltletének eltolodasa kozel linearisnak adddott.

5. 4bra 230" C-on hékezelt Co10nm-amorfSilOnm multiréteg
TEM-mel készult felvétele

Ezen a terlleten folyd tovabbi kutatdsok soran térekedtlink arra, hogy az (j fazisok névekedési
kinetikajat befolyasolo folyamatokat szétvalasszuk és koziluk a legkevesbé kontrollalhatd
nukleaciot eliminaljuk. Ennek érdekében olyan harom retegbhdl allé rendszert allitottunk eld,
amely kozépen tartalmazta a (majdan novekvé) leheté legvékonyabb, de még folytonos
intermetallikus réteget. A Co/CoSi/Si magnetronos porlasztassal készitett rétegekben a kdzépsé
intermetallid (CoSi) vastagsaga 3 nm volt. A porlasztas sordn a szubsztrat homérsékletét
megfeleléen beallitva sikertlt kristalyos CoSi réteget eléallitanunk, elkertilve igy, hogy a
nukleécids folyamat dsszemosodjon az altalunk vizsgalni kivant fazisnovekedés kinetikajaval. A
mintak vizsgalataval lehet6ség nyilt arra, hogy figyelemmel kisérjuk a mar eredetileg meglévé (a
mintakészités soran eléallitott) hatarfeliletek mozgasat. A mintak vizsgalatahoz a transzmisszids
elektronmikroszkop mellett szekunder neutralis rész tomegspektrométert is hasznaltunk, melynek
segitségével a kialakuld koncentracié-profilok nanométeres mélységi feloldassal, igen jo
érzékenységgel voltak mérheték. A mérési eredmények Kkiértékeléséhez (j, sajat mddszert
dolgoztunk ki. Eredményeink azt mutattadk, hogy a hatérfeluleti reakcid kezdeti szakaszaban a
keletkezett intermetallikus réteg ndvekedése linearis figgvénye az idének. Ramutattunk arra is,
hogy a legUjabb elméletek szerint a kinetikat a hatarfeluleten lejatszodo reakcid mellett, a
diffuziés egyltthatok erés koncentraciofliggése is okozhatja a meglévo és a keletkezett



fazisokban. A mérések eredményeirdl egy Portugaliaban tartott konferencian szdmoltunk be.
Vizsgaltuk a diffazios jelenségeket és azok kovetkeztében fellépé atalakulasokat kilonbozé
Osszetételi (x=13-26 at %) Si;xSbx egy-, Si/Si;«Sbhy/Si harom- és Si/Si;xSbyx sokrétegi
mintakban. A legérdekesebb eredményiink az volt, hogy a haromrétegti mintakban, méar 100 bar
hidrosztatikai nyomason a kdzépsé SiSb réteg spinodalis bomlashoz hasonlé transzformacion
ment at. Az atalakulas eredményeképp a SiSb rétegben harom darab, az eredeti hatarfelllettel
parhuzamos, Sb-ben dus sdv alakult ki. A jelenséget, az eredetileg amorf SiSh réteg
nanokristalyossd valasat koveté felgyorsult diffGzioval és az Sb hatarfeluleteken torténé
szegregacidjaval magyardztuk. Az Sb amorf Si-ban toérténé diffuzidjanak tovabbi vizsgalatahoz,
elkertilendé a SiSb réteg kristalyosodasat és szétesését, az Sb koncentraciojat a haromrétegi
Si/Si1-xShy/Si rendszerekben lecsokkentettilk 5 at% ald. A mintékat, hékezelesek utan, szekunder
neutralis rész tdmegspektrométerrel vizsgaltuk. Az Sb koncentracidjanak valtozasat, 550 °C-on
tortént 10 dras hokezelés utén a 6. dbra mutatja.
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6. abra Sb koncentracidjanak valtozasa 550 ° C-on tortént 10 éras hékezelés utén.
A koncentréci6 eloszlas valtozashol, az Sb diffGzids egydtthatdjara az amorf Si-ban, 550 ° C-on
Dgy~1 102 m?/s -t kaptunk. Eredményeinkrél tobb nemzetkdzi konferencian eléadasokon és a
Vacuum folydiratban megjelent, megjelené cikkben szamoltunk be.
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