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1. fejezet

Bevezetés

A volfram huzalok gyartasanak valamint a volfram szerkezetvizsgalatnak Magyarorsza-
gon nagy hagyomanya van, azonban a kalium, szilicium, aluminium séival adalékolt, am
végiil nagytisztasagu ipari volfram huzalok szerkezetének kialakulasa, valamint a nano-
szerkezetnek a huzal makroszkopikus tulajdonsagaira gyakorolt hatasa mégis mind a mai
napig tartogat megvalaszolatlan kérdéseket. A mikroszkopia fejlddése sok kérdésre adott
valaszt e huzalok szerkezete ¢s a tulajdonsagai kozotti osszefiiggés kérdéskorében, mégis
maradtak olyan valasz nélkiili kérdések, amelyeket nem lehet csupan a torési feliiletek és
mechanikai tulajdonsagok vizsgalataval megvalaszolni. A kisszogili neutronszoras (SANS)
olyan modszer, amely hatékonyan hasznalhat6 ezen kérdések némelyikének megvalaszo-
lasara.

Az izz6szalgyartas teriiletén nagyszamu szabadalommal talalkozunk, de ezek csaknem
mindegyikének célja a huzalok mindségének javitasa, a gyartasi folyamat pontositasa és
egyszerisitése - helyenként kivitelezhetdsége - a koltségek csokkentése mellett. Természe-
tesen a volframkutatas teriiletén a szerkezet és tulajdonsagok kozti 6sszefliggésre vonat-
koz6 publikaciok is napvilagot lattak, mégis a huzalok mindségének tokéletesedésével le-
csokkent az érdeklddés és a motivacio a szerkezeti tulajdonsagok feltarasara vonatkozdan.
Mivel ma mar tomegesen léteznek alternativ fényforrasok, a fényforras célu volframku-
tatas nincs az érdeklddés kozpontjaban. Mégis a dolgozatom témajaul a magyarorszagi
volframkutatas gazdag hagyomanyaira val6 tekintettel a volfram huzalok szerkezetének
vizsgalatat valasztottam tobb okbol kifolydlag. A budapesti kisszogii neutronszoras vizs-
galo6 berendezés versenyképességének biztositasa megkivanta olyan anyagok vizsgalatat,
amelyek altal a kétdimenzios adatkiértékelés specidlis teriiletén elére lehetett 1épni. gy

ez az igény talalkozott a volfram huzalok szerkezetének vizsgalataban megvalaszolatlan



1. fejezet Bevezetés

kérdésekre adand6 valasz igényével és a munka eredményeként a volframkutatas teriiletén
is ¢és a kisszogli neutronszoras metodikai fejlesztésében is sikeriilt elorelépést felmutatni.
A dolgozatban tehat ezen teriileteken elért eredményeimet mutatom be.

A bevezetés utani masodik fejezet a volfram szinterelésével, majd a huzalok gyartasi
folyamataval foglalkozik. A harmadik fejezet a SANS modszer alapjait mutatja be, a
negyedik fejezet a SANS modszer adaptalasat a volfram huzalok vizsgalatahoz, az 6todik
fejezet pedig a huzalok gyakorlati mérését az adatfeldolgozas 1épéseivel egyiitt. A hatodik
fejezet a kovetkeztetések levonasaval és az eredmények diszkussziojaval foglalkozik.

A dolgozat eredményeinek elsd csoportja a berendezés metodikai fejlesztéseit mutatja
be: egy nyalabosztd kollimator megtervezését, megépitését és vizsgalatat; a kalibracios
modszer fejlesztését, amely konkrétan a Jacrot képlet sajat, berendezés-specifikus képlet-
tel valo helyettesitése; az tin. kétdimenzios (2D) adatfeldolgozasi modszer fejlesztését, 2D
illesztési eljaras elonyeinek bizonyitasat és egy 2D feldolgoz6 szoftver fejlesztéséhez valo
hozzajarulast. A masodik csoport a volfram huzalok vizsgalataban elért eredményeket
mutatja be: a szalhuzas és hokezelés fazisaibol vett mintak vizsgalata a 2D adatfeldolgo-
z4s segitségével, a huzal makroszkopikus tulajdonsagaiban jelentds szerepet jatszo kalium
buborékok morfologiai valtozasanak nyomon kovetése valamint a kalium viselkedése a
buborékok belsejében, magas homérsékleteken. Mindkét eredménycsoport tartogat olyan
ujdonsagokat, amelyek meglepetésként szolgalnak az eddigi jol bevalt modszerekkel il-

letve feltételezésekkel szemben.



2. fejezet

Volfram huzalok gyartasanak

porkohaszati alaplépései

2.1. Volfram

A volfram eredeti svéd elnevezése: tungsten, jelentése: nehéz k6. A tiszta fémet eloszor
két spanyol vegyész izolalta, az Elhujar testvérek, 1723-ban.

A dolgozat témaja a vilagitas céljara gyartott volfram huzal tanulmanyozasa, amely
néhany ppm mennyiségben kaliumot tartalmaz. Ez buborékok formajaban van jelen a
volframban.

A volframnak és a huzalok fontos adalékanyaganak, a kaliumnak néhany fizikai tulaj-
donsaga latm nyomason és szobahomérsékleten [22]: W olvadaspontja: 3695K-a leg-
magasabb a fémek soraban. W sfirtisége: py = 19250kg/m?, K olvadaspontja: 336K,
K forraspontja: 1305K, K siirlisége: px = 856kg/m>. A volfram korrézioval, savakkal
szembeni ellenallo képessége kivalo.

Az izzo6lampak spiraljaihoz hasznalt volfram huzalok el6allitasa Magyarorszagon az
Egyesiilt Izzolampa Rt., azaz a Tungsram nevéhez kotodik. A volfram fém izzoszalként
valo alkalmazasa 1903 és 1906 kozotti idoszakban kezd6dott és Just Sandor és Hanaman
Ferenc nevéhez fiizodik.

Kezdetben gaz fazisbol valo kivalasztassal, késobb a szént6l mentes volframot tartal-
maz6 massza extrudalasaval, redukcidjaval és azt kovetd szinterelésével készitették elo az
izzo6szalak eldallitasahoz sziikséges alapanyagot. Ezt tekinthetjilk a magyarorszagi fény-
forras célu volframkutatés és fejlesztés kezdetének.

Az elsé volfram drothuzasra valamint a spiralis izzoszélra és gaztoltésre vonatkozo
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szabadalmak Coolidge ¢s Langmuir nevéhez fiizédnek. Ezek vilagviszonylatban is annyira
meghatarozéak voltak, hogy kihatdan irdnyt szabtak a fényforras célii volfram kutatasi
¢és fejlesztési tevékenységnek. Coolidge szabadalma nem tartalmazta az adalékanyagok
sziikségességének leirasat. Az adalékanyag nélkiili volfram szalak torékennyé valtak a
hasznalat hdmérsékletén.

A gaztoltésti volfram izzoészal alkalmazasaval késziild lampak gyartasanak hazai fej-
lesztési, bevezetési kisérleteit 1913-ban (Langmuir szabadalma) kezdték az Egyesiilt 1z-
z6ban. A huzott volfram drotbol spiral formajura tekercselt izzoszal megjelenése indi-
totta el igazan azt az egyre fokozodo kutatasi, fejlesztési igényt, amely az egyre magasabb
homérsékleten lizemeld, a magas miikodési homérsékleten egyre jobb melegszilardsagot
biztosito, specialis 6tvozésh volfram fémfajtak eldallitasa irant megnyilvanult.

Pacz Aladar nevéhez flizédik a 218-as jeltl, alaktarto, in. NS (non-sag) volfram hu-
zalra vonatkozo szabadalom (1918). Ez a Coolidge modszerre épiil6 gyartasi eljaras, azzal
a jelent0s kilonbséggel, hogy kiinduld anyagként K-, Na- és Si-al dopolt volfram oxidot
javasolt. Ezt hidrogén atmoszféraban redukalta, sajtolta, rudakka szinterelte. Az ada-
I¢kanyagok még a szemcsendvekedés kezdeti szakaszaban, 1800/ -es hémérséklet koriil
elparologtak, de Pacz Aladar szerint jelentdsen befolyasoltak a szinterelt rudak milyensé-
gét, kiilondsen érzékennyé téve a volfram szemcsék novekedési folyamatat az ezt kovetd
hoékezelés alatt. A sok esetben 0,05%-nal kevesebb adalékanyagot tartalmazé volfram
radban durva, nagy méretli szemesék alakultak ki, ami a volfram spiral alaktarto tulajdon-
sagat jelent6sen javitotta. Ekkor még nem tudtak, hogy az adalékanyagok egy része csak
1800/ folott parolog el, igy a radban maradva éppen ezek az adalékanyagok jatszanak
meghatarozé szerepet abban, hogy a volfrdm huzal nem lesz lagy, mégsem torik el.

1924-ben Tarjan Imre és Tury Pal kidolgozta a Na, K, Si adalékos tin. UC volframot,
azonban a dupla spiralu izzélampagyartas az NS tulajdonsagok tovabbi javitasat igényelte.
Ennek az igénynek a hatdsara sziiletett meg az UC volframra alapozva 1931-ben Tury Pal
¢és Millner Tivadar GK volfram szabadalma, amely a Na, K, Si adalékok mellett az Al
adalék alkalmazasat is eléirta. A GK volfram olyan nagy kristalyos, alaktartd szerkezetet
biztositott, amely tulajdonsagaiban feliilmulta az eddigiekét. [46]

A GK (kiilfoldon AKS) volfram automatizalt gyartasa késobb a fejlesztések soroza-
tat kivanta meg. El kellett tavolitani a folosleges adalékanyagot és szennyezddést, a
szalhuzas ¢és spiralozas soran hosszu és nem torékeny volframra volt sziikség, ezért az

adalékanyagok egyenletes eloszlasa, a redukciéo mértéke, a hokezelés mértéke, a sajtolas
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koriilményei olyan tényezoket jelentettek, amelyek mindegyikére kiilon figyelmet kellett
forditani. Mindezen tényez6k folyamatos fejlesztése mellett nem volt vilagos a volfram
mikroszerkezetének, textirajanak, a mikroporusok illetve buborékok jelenlétének fontos-
saga. Késobb, a SEM (Scanning Electron Microscopy - pasztazo elektronmikroszkopia),
TEM (Transmission Electron Microscopy - transzmisszios elektronmikroszkopia) illetve
mechanikai tesztelési modszerek hasznalataval vilagossa valt, hogy 1ényeges Osszefiiggés
van a maradék adalékanyagok jol meghatarozott mikroszerkezetbe valo rendez6désének
¢és a szalmindségnek. [56]

Az izz0lampa célu volframkutatas teriiletén a hatvanas évek végétol Gjabb nagy felada-
tot hozott a halogén lampak gyartasa. A normal izzélampaknal magasabb hdmérsékleten
tizemeltetett halogénlampa spiraljaihoz egyrészt még jobb NS tulajdonsaggal rendelkez6
huzalok sziikségeltettek, masrészt a halogén korfolyamatot mar néhany ezredszazalék kon-
centracioban is zavartak egyes olyan nyomelemek, mint pl. a Fe, amely a normal izz6lam-
paspiralok miikodését nem befolyasolta. gy elétérbe keriilt a GK volfram mikropérus
(buborék) rendszereinek fontossaga, ezen beliil pedig a K szerepének fontossaga [46].

Yamazaki és munkatarsai mar 1978-ban kozoltek egy, a kalium és a tobbi adalékanyag
szerepét tanulmanyozo cikket. Az Al-, K-, Si-al dopolt szalak nagy szakitoszilardsaggal
rendelkeznek, ezek szerkezete elnyult szemesékbol all, amelyek kialakulasa a megfeleld

adalékanyagok buboréksorokba vald elrendezddésének a kovetkezménye.

2.2. A volframgyartas alaplépései

A volfram az egyike a legmagasabb olvadasponta fémeknek, ezért az olvadékbol vald on-
tés nehezen kivitelezhetd, ezenkiviil az 6ntott volfram torékeny lesz. A szinterelt volfram
por, aminek a siirlisége kisebb, mint az 6ntétt volfram siirliségének 90%-a, szobahdmér-
sékleten vagy olvadaspont alatti hdmérsékleten mechanikailag alakithato, kevésbé toré-
keny. Az alaktartd, NS volfram gyartas alaplépéseit a 2.1 abra mutatja be.

A volfram por tisztasagi foka egyike volt a kdzponti kérdéseknek, amelyek a huzalgyar-
tas torténetében nagy jelentdséggel birtak. A nyersanyagbol szarmazd szennyezodések
jelenléte novelte a megmunkalhatosagot, ezért céliranyosan gyartottak olyan huzalokat,
amelyek tartalmaztak kis mennyiségben szennyez6é anyagot. Késobb azonban kideriilt,
hogy az olyan szennyezdk, mint a F'e, Sn, C'o a halogén lampak esetében a hasznalat ho-
mérsékletén elparologtak, igy nagymértékben csokkentették az élettartamot. A szennye-

z6k nélkiili volfram por eldallitasa specialis kemencékben volt lehetséges, azonban az ada-
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Iékanyag nélkiili volframszal alaktarto tulajdonsaga rendkiviil rossz volt. Ezért bizonyos
anyagok hozzaadasa, a gyartas egy késobbi szakaszaban, nélkiilozhetetlenné valt, az ada-
1ékanyagokbol kialakulé buboréksorok jelenléte meghatarozo tényezd lett a huzal ¢lettar-
tamanak novelésében.

A dopolasra leginkabb alkalmas volfram vegyiilet az un. kék oxid (W,04;), de a volf-
ram sav (HoWO,) adott koriilmények kozott szintén hasznalhato.

A volfram savhoz valamint az ammonium paravolframatbol (APT) keletkezo kék oxid-
hoz kevesebb, mint 1% K50, Si,O és Al,O3 oldatot adagolnak. Az adalékanyagot és a
volfram szilard vegyiileteit elegyitik, majd szaritjak. A szemcsék nagy feliileti aktivitasa
miatt az adalékanyagok megko6todnek a szemcesék felilletén. Az adalékanyag altalaban sa-
vas oldat, ezért vigyazni kell arra, hogy a sav ne oldjon ki fémet az edények anyagabol
¢és ezzel ne szennyezze az alapanyagot. Ezutan a dopolt volfram savat illetve kék oxidot
néhany oran keresztiil
600K - 650K -en tartjak, hogy a sziikséges kémiai reakciok ne az ezutan kovetkezo reduk-
cios szakaszban jatszodjanak le, ahol nehéz lenne dket kontrollalni.

A dopolt alapanyagot a redukcids kalyhaban Gigynevezett csonakokban usztatjak, szem-
ben a hidrogén arammal. A kalyhanak pontos hdmérsékleti és idd programja van, az ettdl
valé legkisebb eltérés is jelentos mértékben befolyasolja a kozbeesd szakaszok fazisainak
(az adalékanyagot tartalmaz6 fazist is beleértve) szemcsendvekedését. Az id6 és homér-
sékleti tényezokon kiviil fontos az Gsztatas sebessége, a hidrogénaram sebessége, az oxid-
agy mélysége. A dopolt oxidot két 1épésben redukaljak, a redukcié idétartama harom-hat
ora. A redukcié végén a port megszitaljak, hogy eltavolitsak beldle az agglomeralodott
részecskéket. A dopolt alapanyag redukcidja gyorsabban végbemegy, mint a nem dopolte.

A volfram por szemcsemérete fiigg a redukcio koriilményeit6l, a kozbeesd redukcios
termékek mindségétdl. A kék oxid redukcidja nagyobb fémpor szemceséket eredményez,
mint a volfrdmsav redukcidja. Az NS volfram el6allitasara alkalmas por szemcsemérete a
redukcios szakaszban 2um - 5um. Az els6 redukeids szakaszban a kalium tartalom a 2.1
tablazatban bemutatottak szerint alakul.

Az elsé redukcios szakaszban nagy mennyiségli folosleges adalékanyagot adnak az
oxidhoz, hogy biztositsak a kivant mennyiségli és milyenségii masodik fazis kialakula-
sat, azonban a késobbi 1épések soran a szemcsékbe be nem épiilt adalékanyag feleslegessé
valik, amit el kell tavolitani. Ezért a redukcio utan fluor tartalmu folyadékkal - altalaban

HEF, ami nem befolyasolja az NS tulajdonsagokat - mosséak a volfram port, amely eltavo-



2. fejezet Volfréam huzalok gyértasanak porkohdszati alaplépései

VOLFRAM ERC ‘

Vegyi feldolgozas

Lecsapas Kristalyositas

Lebontas

Y

\

Dép?lés
Kifiités

Redukcio Els6 redukcios szakasz
Barna oxid
Homogenizalas

Masodik redu*(ciés szakasz

|

Ke\ferés

=/ \

as

\

Finomitott fém por ‘

Sajtolas, szirItcrclés
Szinterelt rad
Hengerelés, szalhtizas
Hokezelés
Szalhtizas
Spiralizalas

H(’Skeﬁelés

‘ SPIRAL - VEGTERMEK

2.1. abra. A volframgyartas alaplépései
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Redukcio homérséklete | K tartalom
< 850K - a redukcio idétartama nem befolyasolja
~ 950K - nagy K tartalom
> 1050K - a redukcio idétartama nem befolyasolja

2.1. tablazat. A redukcio koriilményei és a kalium tartalom kozti osszefiiggés az els6 redukcios szakaszban

oA | ok | s

Nyers anyag 200 ppm | 2300 ppm | 3600 ppm

Redukalt termék | 122 ppm | 2200 ppm | 2190 ppm

Mosott por 20ppm | 140 ppm | 240 ppm

2.2. tablazat. Adalékanyagok mennyiségének valtozasa a redukcios szakaszban

litja a folosleges Si, K és Al egy részét (1d. 2.2 tablazatban), valamint a szemcsék feliiletén
levé szennyez6déseket. Ezutan még egy vizes mosas, dekantalas és 400K alatti vakuu-
mos szaritas kovetkezik. A mosas alatt a szemcsék mérete 1um - 3um méretre csokken.
Az el nem tavolitott adalékanyag elobb kendanyagként szolgal, majd a sajtolas illetve a
szinterelés soran eltavozik.

A mosas utan sziikség van egy masodik redukciora, amelyet a sajtolas és szinterelés
egyes lépéseivel kell 6sszhangba hozni.

A kovetkez0 1épésben a fém port hidraulikus sajtoban préselik. A nyers darab siiriisége
dltalaban 9, 5¢g/cm? - 10,5g/cm?, ami az elméleti stirtiségnek kb. fele. A kész darabokat
eldszinterelik. Az eldszinterelés hidrogén atmoszféraban, 1400/ - 1600 -en, kendanyag
nélkiil, relativ alacsony nyomason megy végbe, kb. 30 percet vesz igénybe. A szintere-
1ést szaraz hidrogénatmoszféraban végzik, egy vizhiitésii harang bura alatt, amelynek a
homérsékletét pontosan kontrollaljak.

A szinterelésnek kétféle szerepe van: siirliség novelés és szennyezodések eltavolitasa.
Azonban az egyik folyamatot eldsegit6 tényezok a masikat hatraltatjdk. A siiriség no-
velésével ugyanis az addig nyilt porusok zarédnak és a folosleges adalékanyag illetve
szennyez6dés nem tud tdvozni. A szennyezddések eltavolitasa tehat csak a teljes strti-
s6dés bekovetkezte eldtt lehetséges, a szennyez6 anyagok forraspontja f616tti hdmérsékle-
ten [29]. Ugyanigy az adalékanyagok - Al, K, Si - akkor képeznek mikroporusokat, ha a
szinterelés hdmérsékletén gaz fazisba keriilnek. Ezen gaz fazist adalékanyagok térfogata

jelentos, igy a szinterelt rud siiriiségének csokkenéséhez jarul hozza.

Elkeriilendd két extrém eset: az elméleti stiriség elérésére torekedve elégtelen mennyi-

12
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2.3. abra. Az elektromos ellenallas, siirliség és meg-

2.2. abra. Szinterelési id6 - homérséklet gorbe munkélhatosig kizott dsszefiigaés
ségli adalékanyagot visznek be, vagy az ellenkezdje, amikor tul nagy mennyiségben visz-
nek be adalékanyagot, ami a szemcsékben akkumulalodva ezek ,,robbanasat”, széttorését
okozza.

A 2.2 abran egy tipikus szinterelési séma lathatd, amelynek eredményeként a préselt
W-rtid relativ stirlisége a kezdeti mintegy 60% koriili értékrol 95% folé emelkedik, majd a
tovébbi alakitasi miiveletek (hengerlés, kovacsolas, drothuzas) soran éri el a végsd, 99%-ot
meghalado értéket.

A 17g/em? stirliséglire (elméleti stirtiség: 19, 25g/cm?®) szinterelt volfrdm radnak jo
alaktarto tulajdonsagai vannak, ugyanakkor megmunkalhatd. Az e f6l6tti vagy alatti stirii-
ség értékeknél elromlik vagy a megmunkalhatdsag vagy az NS tulajdonsagok nem lesznek
kielégitoek. A 2.3 abra az elektromos ellenallas valtozasat mutatja be a rad stiriiségének
fliggvényében. A 17,0 — 17, 6g/cm? kozdtti stirliségek kb. 8%-os porustérfogatot jelen-
tenek. A radban maradé adalékanyag csak gazfazish lehet, ugyanis a 0, 1% szilard illetve
folyadékfazisu adalékanyag nem képezhetne ekkora térfogatot. A hdmérsékletet 2450 K -re
emelve a szilicium 10ppm alattira csokken, mig az aluminium koncentraci6é 10ppm alattira
csokkenése 2750 K -es hokezelés soran valosul meg. A kalium mennyisége gyakorlatilag
nem csokken.

A szinterelés sordna a sirliség novekedése mellett a szemcseszerkezet is megvaltozik,
és a magas homérsékleten zajlo reakciok eredményeként 1étrejon a tovabbiakban megha-
tarozo szerepet jatszo, K-tartalmii buborékok halozata.

A szalhtzas 2 — 4 mm radatméronél kezdodik, altalaban 1300 K -en, majd csokkentik
a homérsékletet, a kendanyagok eltadvozasanak megakadalyozasa érdekében. A huzasi
sebesség kezdetben 5 m /s, majd ahogy az atmérdcsokkenés miatt csokken a hdmérséklet,

fokozatosan novelik a sebességet. A maximum huzasi sebesség 200 m/s. A hasznalt

13
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kendanyag viz-grafit szuszpenzio.

A csorl6é atmérd kezdetben nagy (1,2m), ugyanis a szalakat nem lehet meghajlitani,
ebben a szakaszban még torékenyek. Az lmm szalatmérot elérve 0, 3m atmérdjii csor-
l6re térnek at. Ebben a szakaszban is fontos a homérséklet illetve a ho transzfer a szal
hosszaban, ezért a szalat itt is csak bm/min sebességgel huzzak. Ha tal nagy a hiizas
homérséklete, akkor a kendanyag eléri a forrdspontjat és a grafit eltavozik a szal feliileté-
rol. Ahhoz, hogy a vékonyra huzott szal keménysége ne érjen el egy felso hatart, amelyen
mar nem lehet megmunkalni, a szalakat ismét hokezelik. A végso szalatmérotol fiiggden,
amely 120m koriili, allitjak be a mechanikai megmunkalas, hokezelés, szalhtizas egymast

koveto 1épéseit.

2.3. Adalékanyagok a volfram szilban

A kalium jelenléte, mint azt még késobb is latni fogjuk (Id. 2.4 alfejezetet) sarkalatos
pont a megfeleld mindségli €s élettartami, NS volfram szalak eldallitasaban; igy a kalium
adagolas jelentdsége kiilonos figyelmet kap a gyartas soran. A kaliumfelvételt befolyasolo
tényezok egyike a tobbi adalékanyag jelenléte. Mori [50] megallapitotta, hogy az Al,Os
mennyiségének novelése noveli a redukcios szakaszban a kaliumfelvételt, amely a porusok
méretének és szamanak novekedéséhez vezet, vagyis a porusok stirtisége noévekedni, a rad
stirisége pedig csokkenni fog.

Elektronmikroszkopos felvételeket lathatunk a 2.4, 2.5 abrakon, amely a nem dopolt és
dopolt szinterelt rad torési feliileteit mutatjak.

A kiilonbozo feltételek betartasa és az optimalis gyartasi koriilmények kialakitasa sok-
szor igazi miivészetet igényel a gyartd részérdl, kiilondsen néhany tipusu (pl. 220V,
40W -on tizemeld, 20pm vastagsagll) szal esetében. A vékony szalak fajlagos feliilete
nagy, ezért ha a feliilet sériil, akkor nagyobb a lehetésége annak, hogy a szemcsék ha-
tarfeliiletén, a szalhtizas, szinterelés soran szennyezddések jussanak be a szal belsejébe,
amelyek karositanak a mar kialakult textarat, buboréksorokat.

Yamazaki és munkatarsai azt talaltak, hogy a volfram szal kalium tartalmanak novelé-
sével a buboréksorok szama is monoton névekedést mutat, ugyanakkor az atkristalyosodas
utan tobb lesz az elnyult, atkristalyosodott szemcse [75]. Mori szerint a kaliumtartalom
novekedésével illetve a buboréksorok szamanak novekedésével, novekszik a szal szaki-
toszilardsaga. Az NS (alaktarto) tulajdonsagokat jellemz6 kuszas egy 0, 39mm atmérdji

szal esetében 40ppm kaliumtartalomnal éri el a minimumot. A kalium tartalom az atkris-
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2.4. abra. Nem dopolt, szinterelt volfram rud t6- 2.5. abra. Dopolt, szinterelt volfram rad torési

rési feliiletének elektronmikroszkopos képe [2] feliiletének elektronmikroszkopos képe [2]

talyosodas homérsékletét is befolyasolja: a kalium mennyiség novekedésével az atkrista-
lyosodas homérséklete nd.

A 2150K -es hokezelés utani szinterelést mechanikai megmunkalas koveti. A rudakat
hengerelik, majd szalakat hiiznak beldle; a radban maradt kalium buborékok elnyulnak, a
szal tengelyével parhuzamosan elhelyezkedd, hosszu ellipszoidokat, henger alakt buboré-
kokat alkotnak. Ha ezeknek az elnyult buborékoknak a méretaranya (hossz/atméro) eléri a
8, 89 kritikus értéket, akkor az elnyult kalium buborékok instabilla valnak, felszakadoznak
(2.6 abra), majd egy kovetkezd hokezelési Iépésben gombokké alakulnak [49]. Ezeket a
buboréksorokat alkoté kalium gdombdok iranyitjak a szemcsehatar vandorlasat, megenge-
dik a gyors szemcsendvekedést a szal hosszanti irdnyaban, de meggatoljak a szemcsék
novekedését a szal atmérdje mentén [2]. Az igy kialakult mikroszerkezet adja a volfram
szal nagy szakitoszilardsagat. A kaliummal dopolt volfram tehat az 6tvozetek olyan spe-
cialis tipusa, amelyben a kaliummal telt porus, az un. kalium buborék, adja az 6tvozet
szilardsagat. Ez a szilardsag annak kdszonhetd, hogy a kalium nagymértékben oldhatatlan
a volframban és a kalium diffuzidjanak mértéke nem nagy, tehat nem agglomeralodik, igy
elkeriilhetd a nagy porusok kialakulasa.

A 2.6 abran is lathatjuk, hogy a buborékok deformaltsaga ebben a hokezelési szakasz-
ban (2100K koril) kiilonb6z6: néhany hosszi, elnytlt buborékot latunk, amelyek meg-
tartottak eredeti alakjukat és tobb apro, kevésbé elnyult illetve gomb alaku buborékot. A
buborékok deformalhatosaga méretfiiggd. A gyartas soran a mechanikai miveletek vala-
mint a hokezelés csokkentik a buborékok atlagméretét. Ennek az atlagméretnek a pontos
beallitasa fontos, ugyanis van egy optimalis mérettartomany, amely stabilizalja a rendszert.
Ez alatt a mérettartomany alatt a buborékok til mobilisek lesznek, folotte pedig kavitacios

gocpontokként viselkednek.
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2.6. abra. Elnyult és gomb alakt kalium buborékok egy 2mm atmérdji dopolt, hokezelt volfram szalban [2]

Mivel a TEM illetve a SEM modszerek csak egy polirozott torési feliiletrdl képesek in-
formaciot szolgaltatni, ezért a kisszogii neutronszoras eredményeit felhasznalva az egész
térfogatra vonatkoz6 tovabbi kovetkeztetéseket vonhatunk le a kalium buborékok viselke-
désével kapcsolatban (5. fejezet).

Moon ¢és Koo megallapitasa szerint [49] a huzas és hengerlés Iépéseiben a nagy szin-
terelési - szemesék kozott 16vo - porusok elnyalnak. A radatmérd 60%-al vald csokken-
tése 0, Lum — 0, 4pum méretli porusokat eredményez, a 2500 KK -es hokezelés pedig kozeliti
egymashoz ezeket a cs6szerli, hossza porusokat. Miutéan az atmérdt 87%-al csokkentették,
a szemesék kozotti hosszi porusok atmérdje tovabb csokken, mignem eltiinnek. Ezzel
ellentétben a buborékok szemcseméret alatti mérettel rendelkeznek, leginkabb kaliumot
tartalmaznak és a radatmérd csokkenésével nem tavoznak el. Ezek a zart porusok ill. bu-
borékok befolyasoljak a szemcsék kialakulasat. A kialakulé mikrostrukturat a buborékok
hokezelés elotti allapota valamint a hokezelés homérséklete hatarozza meg.

A szinterelés utan tehat az adalékanyagok koziil mar csak a kalium van jelen. A ka-
lium mennyisége és a hokezelés utani buborék siiriség valamint a szemcsék elnytltsaga
kozotti osszefliggést a 2.7 abra mutatja be. A magas kaliumtartalom megkonnyiti a nagy,
elnyult atkristalyosodott szemesék kialakulasat, a mechanikai megmunkalas el6idézi az
elnyulast, és a szal hosszanak irdnyaba orientalja a szemcséket, a buboréksorok pedig
megakadalyozzak a szal keresztmetszeti iranyaban val6 szemcsendvekedést. Alacsonyabb
kaliumtartalomnal - 30 ppm alatt - nem alakul ki elég sok buboréksor, igy az atkristalyoso-
dott szemesék rovidebbek lesznek. Nagy kaliumtartalom esetén - 90 ppm folétt - viszont
megnd a buboréksorok stirlisége, ami megfojtja a nagy szemcsék kialakulasat, magasabb

homérsékleten pedig a szemcesehatarok menti buborékok kialakulasahoz vezet [4, 9].
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2.7. dbra. A kaliumtartalom hatdsa a buboréksorok siirliségére és a szemcsék elnyultsagara (drotatmérd:

391mm, szinterelés: 3450 K -en, 6t percig) [56]

Yamazaki és tarsai [75] Osszefliggést allapitottak meg az atkristalyosodott szemcsék
elnytltsagi aranya illetve a a buboréksorok hossza k6zott. Ha a buboréksor hossza nd,
a szemcse méretaranya ezzel egyenes aranyban novekszik, a 2, 5um folotti hosszisaggal
rendelkezd buboréksorok mar elég hossziak ahhoz, hogy megfelel6en elnyult szemcséket
eredményezzenek.

Az egyik legfontosabb kovetelmény, amelynek a volfram huzalnak meg kell felelnie a
szalak megereszkedéssel szembeni ellenallosaga. A tobbi mindségi hibaval ellentétben (pl.
hasadas, torékenység, tiregesedés), ha az alaktarto tulajdonsagban bekovetkezett hiba oka
az utolso hokezelés elégtelen volta, akkor egy utdlagos hokezeléssel ezt ki lehet javitani.
Ha nem ez az oka a szalak megereszkedésének, akkor a hiba eredhet a dépolas, redukcio

stb. alatt bekovetkezd mechanikai vagy vegyi karosodasbol.

2.4. Kalium buborékok

2.4.1. A kalium szerepe

A hetvenes évek elején kozvetlen kisérleti modszerekkel kimutattak, hogy a volfram hu-
zalok kival¢ alaktart6 tulajdonsaga kizardlag kalium buborékok jelenlétének koszonheto.
Ez, az elemi kaliumbol all6 buborék, a volframban nem oldod6 masodik fazisként van je-
len, amelyek tulajdonsagait a megmunkalasi folyamatok hatarozzak meg. Mar az 6tvenes
évek végén megjelent irodalomban taldlunk utalasokat a buborékok jelentdségére [52].
Az els6 kozvetlen méréseket transzmisszios elektronmikroszkoppal végezték a hatvanas

évek végén [34, 74, 10, 14]. Késobb kiilonféle technikakat alkalmazva tanulmanyoztak a
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kalium buborékok szerepét, viselkedését és hatasat a volfram szalakra igy nagyon hamar
vilagossa valt, hogy megfeleld mindségli volfram huzal gyartasahoz sziikséges a megfe-
lelden kialakitott buboréksorok jelenléte. Ennek kivitelezése rendkiviil nagy pontossagot
igényel a gyartas minden szakaszaban; a mechanikai megmunkalasi homérsékletek, a hu-
zal atmérok, a hokezelés 1épései és hokezelési idok, a kiilonbozd 1épések sorrendjének
betartasa stb. csak az eldirasok szerint torténhet; a leheto legkisebb hiba is a mindség
karara mehet. Ha példaul a hokezelés a mechanikai megmunkalas egy korai szakaszaban
kovetkezik be, akkor az elnyult mikroporusok buboréksorokka valo atalakulasa nem valé-
sul meg. Ellenkezd esetben, ha a megmunkalas végs6 szakaszaban hokezelik a szalakat,
akkor ennek eredményképpen olyan szerkezet alakul ki, amelyben a buborékok nagyon
tavol lesznek egymastol és nem lesznek tobbé alkalmasak arra, hogy a szemcsehatarok
mozgasat meggatoljak [49].

A szinterelt volfram rtdban a kalium buborékok atlagos mérete 0, 1;1m, mig a volf-
ram huzalban 0, 01pm. Ebben a mérettartomanyban, 2800/ koriili hdmérsékleten a ter-
modinamikai egyensuly bealltahoz viszonylag rovid id6 elegendd. A egyensulyi allapot
bealltaig folyamatosan valtozik a buborékok mérete. A diffizids folyamatok elosegitik a
buborékban a kalium gaz és a feliileti fesziiltségbdl szarmazd nyomas kiegyenlitodését.

Adott hdmérsékleten a buborék méretét a buborék kalium tartalma hatarozza meg. Egy-
szerli szamitasok alapjan a kalium buborékbeli stirliségére a 2.8 abran lathaté gorbéket
kapjuk. Azt lathatjuk, hogy a kalium stiriisége valtozik a buborék méretével. Ha figye-
lembe vessziik, hogy a kalium még magas homérsékleteken sem viselkedik idealis gazként
és a kritikus ponti értékeket (p. = 0,22g/cm?, P, = 16 M Pa) figyelembe vessziik, akkor
az egyensulyi sugar . = 0, 29um-nek adodik, ami azt jelenti, hogy a kalium az ennél
kisebb buboré¢kokban csaknem folyadékként viselkedik.

Mivel a buborék egyensulyi stirtisége fligg a buborék méretétdl, a térfogat, amelyet egy
adott mennyiségii kalium elfoglal, a kalium volfrimban valo eloszlasatdl is fog fiiggeni.
A buborékok térfogathanyadanak (porozitas) fiiggését a kalium fazis eloszlasatol a volf-
ramban a 2.9 abran lathatjuk. Adott kaliumtartalomnal, kisméretii buborékok esetén ez a
porozitas jelentéktelen mértékiire csokken. Valtozatlan kaliumtartalom és novekvo bubo-
stirisége - els6 kozelitésben - eléri a folyadék fazis stiriiségét.

Ezt a limitet feltehetoen a szalhtzas alatt elérik, ugyanis ez joval a kalium kritikus

hémérséklete alatt megy végbe. Ekkor a 10019/ ¢ kalium tartalom 0, 001% porozitasnak
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2.8, dbra. A kélium ogyensély sirliségénck fig- 2.9. abra. A kélium egyensilyi térfogataranyd-
aése a buborék térfogattdl és a hémérsékletts] nak fliggése a buborckmérettdl (3300/-en)
felel meg. A kalium buborékokkal ellentétben egy iires porus soha nem éri el az egyensulyi
allapotot, ugyanis nincs belsé nyomas ami a buborék feliileti fesziiltségét kompenzalna.
Ezért a késobbi, magashomérsékletii hokezelés alatt az iires porusok eltiinnek, a kaliummal
telt pérusok viszont a szemcsékben maradnak a szal egész élettartama alatt. [56]

A még nem szinterelt rudakban még nincs K-tartalmu buborék. Vannak benne a re-
dukciod soran a dopold anyagokbol képzodo vegyiiletek, elsdsorban kiilonb6zo szilikatok,
amelyek egyéni kémiai stabilitasuktol fiiggd homérsékleteken bonmlanak el és veszitik
el diffuzié vagy direkt parolgas révén Al és Si tartalmukat. Csak azok a szilikat fazi-
sok maradnak benne a fém anyagban, amelyekre a W O3 redukcidja soran az illékony
W-komponensek randvekszenek s azt egy W-héjjal vonjak be. Ez a rész alkotja a dopolas-
ban hatékony adalék-koncentraciot. A dopvegyiiletek és a technologiailag eldirt préselési
nyomas iires porusrendszerei felelosek a préselt por kb 60%-os siirliség-értékéért.

A dopolt és szinterelt volfram rudak maradék porozitasat tehat csak kalium buborékok
képezik, amelyek valtozatlanok maradnak a szinterelés egész folyamataban [S1]. Ezek
mérete 0, 1pm koriili [2]. A nemdopolt rad nem tartalmaz kisméretii porusokat. SEM
felvételekbol meg lehetett allapitani, hogy a legszembetiindbb kiilonbség a dopolt és a
nem dopolt rad kozott éppen a poérusok méreteloszlasaban van. Az adalékolt volfram
nagymennyiségii apro porust tartalmaz, ez a kis mérettartomany azonban a nem adalé-
kolt volfram esetén hianyzik a méreteloszlas gorbébdl [2]. A dopolt rid kalium tartalma:
50pg/g — 100pg/ g, ez a mennyiség hatdrozza meg a rad elméleti siirliségéhez képesti sii-
riséget. A kalium jelenléte, amint mar az elézdekben is lattuk nemcsak a stiriiséget, de a

mikroszerkezetet is meghatarozza.
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2.4.2. Kalium buborékok fejlodésének mechanizmusa

A zart, kaliummal telt buborékok térfogata a ridra alkalmazott nyomas hatasara csokken
egy adott értékig, majd a kalium kicsapddik a buborék falara. Ett6l kezdve a kalium bu-
borékok Ossztérfogata a radban, szobahdmérsékleten allandé marad, és azzal a térfogattal
lesz egyenld, amelyet az dsszenyomott, folyadék formajaban jelenlevd kalium elfoglal. A
szalhuzas soran azonban a gdmb alaku buborékok elnytlnak, és a huzas mértékétol va-
lamint az eredeti buborék mérett6l fliggden kiilonbozo elnytltsagi arannyal rendelkezd
buborékok alakulnak ki.

A kevésbé elnyult buborékok hokezelés hatasara ujbol gombokké alakulnak, a hossza
buborékok azonban instabilla valnak, és felszakadoznak. A folyamatot a feliileti energia
csokkenés vezérli.

A buborékok kialakulasanak kinetikajat valamint a szinterelés és szalhtizas folyaman
végbemend valtozasok mechanizmusat Moon és Koo [49] tanulmanyoztak. Megallapitot-
tak, hogy a 10-nél kisebb elnyultsagi arannyal rendelkezd buborékok hékezelés hatasara
gombosodnek, a 10-et meghalado ardny esetén 1300K alatti hokezelés sordn a hosszu, ti
alaku buborékok térfogata megnd, magasabb homérsékleten (1900K) felszakadoznak és
helyiikon gomb alaka buborékokbol all6 buboréksor alakul ki [49]. A nagyon kis atmérore
huzott szalak esetében a nagymértékii mechanikai deformalodas miatt tovabbi magasho-
mérsékletii hdkezelésre van sziikség, ami az elnyult buborékok felszakadozasat segiti elo.
Ez egy jellemzo buborékszerkezet kialakulasahoz vezet. Az elnyult buborékok felszaka-
dozas utan sorokba rendezddnek az eredeti elnyult buborék helyén. Moon ¢és Koo elmélete
szerint a buborékok teljes gdbmbosodése 2800/ -ig végbemegy [49]. Az elméletet nem
tamasztjak ala mérések.

Az egy sorban levd buborékok szama (V) fiigg az eldzetes megmunkalastol, a htizas

mértékétdl és meg lehet becsiilni a szalatmérdk aranyabol (2.1 egyenlet).

D.\?
N=0,2 - 2.1
0 8<Du> @D

ahol a D, és D, a szalatmérok a huzas el6tt és utan.

Mikroszkopos felvételekbdl megbecsiilték a gombok kozéppontjai kozti tavolsagot is,
és azt talaltak, hogy ez az érték 2, 43-szor nagyobb, mint a buborékok atméréje. Ebbol arra
kovetkeztettek, hogy a buborékok kialakuldsanak kinetikajat a volfram feliileti diffuzioja
vezérli.

Késobb a buborékok kialakuldsanak folyamatat tobben is vizsgaltak [76, 41]. Azt

20



2. fejezet Volfréam huzalok gyértasanak porkohdszati alaplépései

talaltak, hogy az elnyult buborékok felszakadozasa relative alacsony homérsékleten el-
kezdddik (1100 — 1200K) és a buborék hosszaban beflizodések, nyakak alakulnak ki.
1800K — 1900 -en befejezddik a buborékok felszakadozéasa és mindenik hosszil, csd
alaku buborékot egy buboréksor helyettesit. Ezek a buboréksorok késleltetik majd az at-
kristalyosodas homérsékletén a szemcsehatarok keresztmetszet menti vandorlasat, igy a
szal hosszaban elnyult szemcsék alakulhatnak ki.

Az irodalomban talalunk Osszefiiggéseket a buboréksorok tulajdonsagai és a kalium
mennyisége kozott. Ezek az eredmények sokszor egymasnak ellentmondoak. Egyesek
szerint a buboréksorok szama és a szemcsék elnyultsaga nd, ahogy a kaliumtartalom ko-
zelit a 90ug/g értékhez [76], masok szerint a relative magas kaliumtartalom esetén is
alakulhat ki kedvezotlen elrendez6dés [68]. Scherer és munkatarsai [68] kimutattak, hogy
az elementaris kaliumon kiviil a volfram szalban a kalium mas elemekkel asszocialédott
formaban is jelen van, ami azt vonja maga utan, hogy az eredeti kalium mennyiségb6l nem
kovetkeztethetiink egyértelmiien a buboréksorok milyenségére. A szerzok tobbsége egyet-
ért azzal, hogy az 50pg/ g alatti kalium mennyiséget tartalmazo szalak alaktarto jellemzoi
szerkezet alakul ki a szalban, az a kalium eloszlasatol fugg. A buborékszerkezet viszont
a szemcsenovekedést befolyasolo tényezok legfontosabbika [56]. Ha a buboréksorok ro-
videbbek és a buborékok siirtisége nagyobb, akkor a szemcsék elnyultsaga is kisebb lesz.
A szal hosszaban elnyult szemcsék kialakuldsat elsdsorban a 2, 5pum f616tti hosszasaga
buboréksorok favorizaljak [76]. Schade kisérletileg bizonyitotta, hogy a miikodés kozbeni
- masodlagos - atkristalyosodas hdmérséklete forditottan ardnyos az atlag buborékatméro-
vel, amely viszont csokken a szalatmérd csokkenésével [69].

Egy 0, 39mm atmérdji huzalban a buborékok atmérdje tipikusan 10 nm koriili, a bu-
boréksorban pedig altalaban kevesebb, mint 50 buborék van. Innen levonhato a kovetkez-
tetés, hogy a kisérletileg megfigyelhetd buborékméretek és buboréksorok csakis a 0, 5pm
alatti porusokbdl szarmazhatnak, tehat a buboréksorok keletkezése a szintereletlen ridban
jelenlevo apro, zart porusokbol lehetséges. Mi tobb, ha 6sszehasonlitjuk a dopolt €s nem-
dopolt volfram rudak stiriiségét, a kettd kozti kiilonbség gyakorlatilag nulla, bizonyitva,
hogy az 50/1g9/g — 10019/ g kalium altal képezett porusok semmi esetre sem keverhetdk
Ossze a szinterelt rad nyilt porusaival. Mégis ez a kalium az, ami meghatarozo befolyassal
van a szalak tulajdonséagaira.

Kisszogii neutronszorasra (SANS - Small Angle Neutron Scattering) alapuld késobbi
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Moon ¢és Koo elmélete (1971) [49] SANS mérések (2000) [28]

Rl A~d’

Buborék TERFOGAT allando Bubor¢k atlag HOSSZ allando
Buborék TERFOGAT csokken

Bubor¢k és szal elnyultsag azonos | Szal/buborék atmérd arany allando

Gyors elnyulas Lassu elnytlas

2.3. tablazat. SANS mérések sszehasonlitasa a Moon és Koo elmélettel

kutatasok kimutattak, hogy a kalium buborékok térfogata nem marad allando a szalhuzas
soran valamint a buborékok elnyulasanak sebessége is kisebb a Moon és Koo altal leirtnal
[49]. Harmat és tarsai [28] K, Al, Si-1 dopolt volfram szalakat vizsgaltak. A mintakat a
szalhuzas és szinterelés kiilonbozo fazisaibol vették. A SANS mérésekbdl azt a kovetkez-
tetést vontak le, hogy a buborékok térfogata Moon és Koo megallapitasaval ellentétben
csokken a szalhtizas soran. Azt javasoljak, hogy helyesebb azt allitani, hogy a szalhtzas
soran az elnyult buborékok atlagos hossza lesz az, ami nem valtozik. Moon és Koo szerint
a buborékok elnyulasanak mértéke azonos a szal elnyulasanak mértékével (2.3 tablazat).
Majd amikor eléri a kritikus elnyultsagi hanyadot, akkor felszakadozik, és a hokezelés
soran gombosodik. A SANS mérések azonban kimutattak, hogy az elnyult buborékokon
kiviil a mechanikai megmunkalas soran kisebb méretii, gomb alakt buborékok is jelen
vannak, amelyek az ellipszoidokénal kisebb mértékben nyulnak el a szalhuzas soran. Az 1
¢és 1-nél enyhén nagyobb elnyultsaggal rendelkezd buborékok a 3000 K -es hokezelésig je-
len vannak a szalban. Csak az elnyult buborékokat figyelembe véve megallapitottak, hogy
a buborékok elnytltsaga (A) csaknem linearisan nd a szalatméro (d) csokkenésével (—1-es

kitevo, a Moon és Koo altal megjosolt —3-as kitevohoz képest).
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3. fejezet

A Kisszogili neutronszoras modszere

3.1. Neutronszoras

A neutronnak az atommaggal valé kolcsonhatasa gyenge, ezért athatoloképessége nagy,
ugyanakkor nem elhanyagolhaté mértékil, igy a feliiletvizsgalaton tal lehetévé valik a
minta teljes térfogatanak vizsgalata anyaganak sériilése nélkiil.

A neutronszoras tehat roncsolasmentes vizsgalati modszer. Ez, az archeologiai, mi-
kincs stb. mintak vizsgalatan til, nagy elényt jelent olyan vizsgalatoknal, ahol sziikség
van ugyanazon mintanak kiilonb6z6 koriilmények kozott, esetleg kiilonféle modszerekkel

valo mérésére.

3.2. Rugalmas neutronszoras

Mivel a neutron és mag kolcsonhatasat a kisszogii neutronszoras szempontjabol értelmez-
ziik, ezért eltekintiink az olyan folyamatoktol, ahol a kdlcsonhatds soran a neutron energi-
aja megvaltozik (rugalmatlan szoras) és csak azon kolcsonhatasokkal foglalkozunk, ame-
lyek energiavaltozas nélkiil mennek végbe (rugalmas neutronszoras).

A neutronok mintan val6 szorodasat vizsgalva a vizsgalando anyag szerkezetérdl nye-
riink informaciot.

Mivel Gigy a neutronra, mint az atommagra fennall a részecske és hullamtermészet, ezért
a koztiik 1évo kolesonhatas leirasa is e kettds természet figyelembevételével lehetséges.

Ha a bejovo és szort hullamok hullamszamvektorait rendre ko-val illetve k-val jeloljik
(3.1 abra), akkor a () szorasvektor abszolut értékét a 3.1 egyenlet adja meg, ahol 6 a szorasi

szog fele, A a neutronok hullamhossza.
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3.1. abra. Neutron és mag kolcsonhatasa

47
|G| =% — k| = T‘smf) 3.1

T 271
7 =2 (3.2)

A bejovo neutron hullamszamvektoranak abszolut értéke nem valtozik a szoras soran.

3.2.1. Szoérasi hossz és szorasi hataskeresztmetszet

Tekintsiink egy monokromatikus sikhullamot, amely egy szorocentrumokat tartalmazo
mintdra esik. Az elemi szorasi események kovetkeztében minden széroécentrumbol, amely
esetlinkben egy-egy atommag, gombhullamok indulnak ki. Ezen gombhullamok interfe-
renciaja hozza létre a szorasképet, a szerkezeti informacié hordozojat. Mivel egy atommag
és egy neutron kdlcsénhatdsa révid tava kdlesdnhatds (termikus neutronoknal 10~5m),
igy érvényes ra az elsdrendli Born kozelités, a tobbi magasabb rendi kozelités a tobbszo-
ros szorodast irja le. Ezért a neutron és atommag kozotti kolesonhatasi potencialt (Fermi

pszeudopotencial - V' (r)) a 3.3 egyenlet adja meg.

V(r) = 25 (r) (3.3)

A (r) a neutron helyzete a maghoz képest, b pedig az ugynevezett szorashossz. A
szorashossz komplex mennyiség: b = V' + ib”, a valos rész a szorddast, az képzetes rész
pedig a abszorpcidt irja le.

A szérashossz négyzete (b*) megadja, annak a valoszintiségét, hogy a bejévd nyalab
egy adott neutronja megtalalhato lesz a szort nyaldbban. Ezt befolyasolja az atommag
milyensége, a bejovo neutronok szama illetve a térszog. Annak a valdszinlisége, hogy
egy neutron szorodik egy magon a teljes térre: 47b?. Ezt a mennyiséget o-val jeldljiik és

szorasi hataskeresztmetszetnek nevezziik.
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A szorashosszat a neutron energidjanak fiiggvényében mérhetjiik, de a termikus és en-
nél lassubb neutronok esetében a valos rész allandé és fligg a nukleonok szamatol. Ezért
a legtobb mag esetében a szorashossz és szorasi hataskeresztmetszet is fiiggetlen a neut-
ron hullamszamvektoratol, mig az abszorpcios hataskeresztmetszet forditottan aranyos a
hullamszamvektorral (ez az un. 1/v torvény).

A szérashossz értékét femtométerben adjuk meg (1fm = 10~ 3em). A szérési hatas-
keresztmetszet mértékegysége a barn (1barn = 10~*cm?) és mivel ehhez egy geometriai
teriilet rendelhetd, ezért ,latvanyosan” a szorasi hataskeresztmetszetet (igy is meghata-
rozhatjuk, mint az atommag azon hatékony feliiletét, amelyet egy bejovo neutron ,,lat”.
Azok a neutronok, amelyek ezen hatékony feliilettel keriilnek kolcsonhatasba, szorodnak
az atommagon. A tobbi neutron vagy iranyvaltozas nélkiil athalad a magon vagy elnye-
16dik [66]. A teljes szorasi hataskeresztmetszet a koherens (c) és inkoherens (i) szorasi

hataskerestmetszetek értékével lesz egyenld (3.4).
0y =0+ 0; (3.4)

o, = 47 () (3.5)

A 3.5 egyenletben a zarojel a neutron és mag spinre vett atlagat jelolik (1d. 3.3 alfeje-
zetben). A koherens és inkoherens szorasi hataskeresztmetszeteket pedig a (3.6) és (3.7)

egyenletek definialjak.

0. = 4mb? (3.6)

o; = 4mb? 3.7)

Az egységnyi térszogre vett differencialis szorasi hataskeresztmetszet tigy hatarozhato
meg, mint az egy szekundum alatt egységnyi térszogbe szort neutronok szdmanak
(neutron/s) és a bejovd neutronfluxusnak (neutron/cm?/s) az aranya, ezért a g—g(Q)
dimenzidja: cm?, egységnyi térfogatra normalva pedig cm ™" lesz. A differencialis szo-
rasi hataskeresztmetszet és az egy detektorcellaba detektalt neutronintenzitas (1(Q) —

neutron/s) kozti osszefiiggést a 3.24 egyenlet fogja megadni [27].
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3.2.2. Szérasi amplitado

Tekintsiink két részecskét, amely egymastol r tavolsagra helyezkedik el és amelyekre egy
sikhullam esik. Mivel a két részecske kozti tavolsag elhanyagolhatoan kicsi a részecske és
a detektor kozti tavolsaghoz képest, a detektort elérd hullamok sikhullamnak tekinthetdk.

Ha két, eredetileg fazisban 1évo hullam kiilonbozo utat fut be a detektorig, akkor a két
2rwd

>\~a

hogy a faziskiilonbség az 7(k — k%)-val lesz egyenld, a hullamegyenlet pedig:

hullam faziskiilonbsége , ahol d az utkilonbség. d = x5 — z;. Konnyen belathato,

A(Q,t) = beos(wt — Qr) (3.8)

A 3.8 egyenletben b a szorasi hossz (1d. 3.2 alfejezetben).

aexp(+iz) = a(cosz + isinx)

(3.9)
aexp(—ix) = a(cosz — isinx)
Felhasznalva a fenti (3.9) egyenleteket a (3.8) a kovetkezoképpen modosul:
A(Q,t) = bexp(i(wt — Qr)) = bexp(iwt) exp(—iQr) (3.10)

A 3.10 egyenlet korfrekvenciat tartalmazo tagja csak akkor fog valtozni, ha valtozik a
neutron energiaja. Rugalmas szoras esetén azonban ez a tag elhanyagolhatd, mert a sz6-
rodott neutronokat csak az atommagok relativ helyzetének fliiggvényében vizsgaljuk és
eltekintiink a mozgasuktol. Tehat az atommagok barmelyikérdl szort hullam relativ amp-
lithdoja csak a bexp(—iQr) tagtol fog fiiggeni. A detektort elérd hullamok amplituddja

ezen amplitidok osszegével fog megegyezni:

AQ) = b, exp(—iQry) @3.11)

Az intenzitas az amplitudo négyzetével aranyos. Ha az A(()) komplex amplitado, ak-
kor az intenzitas az A és komplex konjugaltjanak - A* - szorzataval lesz egyenld, igy az
intenzitds mindig pozitiv és valos lesz (3.12 egyenlet). Sok atommagbol allo rendszer

esetén, az intenzitas az atommagok relativ helyzetétol fiigg (3.13 egyenlet).
AQ)A(Q) = £ b exp(—iQri) T, b exp(+iQr) ¢.12)

A@)A(@Q) = oy S bbj exp(~iQ(r — 7)) (3.13)
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3.3. Kisszogili neutronszoras

A kisszogli szoras elnevezés magaba foglalja a kisszogii neutronszorast (SANS - Small
Angle Neutron Scattering), rontgenszorast (SAXS - Small Angle X-ray Scattering) ¢s
fényszorast (SALS - Small Angle Light Scattering). Mindharom moddszer esetében a
neutron-, rontgen- vagy fénynyalab rugalmasan szorodik a mintan, és a detektoron rog-
zitett szorasi képet elemezve a mintaban levd szoro részecskék jellemzoire - pl. méret,
alak, orientacid - nyerhetiink informaciét. A neutrondiffrakcio specialis esetét, amely az 5
foknal kisebb szorasi szogek tartomanyat jelenti, és amely az atomi tavolsagoknal nagyobb
mérettartomanyba es6 inhomogenitasokrol nyujt informaciot, kisszogli neutronszoérasnak
nevezziik.

Ha egy neutronnyalabba egy mintat helyeziink, a neutronok kiilonb6ézoképpen fogjak
,,1atni” a minta anyagat. Nagy résziik minden valtozas nélkiil atmegy a mintan, kisebb ré-
sziik pedig kolcsonhatasba 1ép az atommaggal: vagy ugy hogy elnyel6dik vagy ugy, hogy
kiilonb6z6 szogekben szorddik. Helyzetérzékeny neutrondetektorokat hasznalva megalla-
pithato a szorodas szoge. A szorasi szog fiiggvényében felvett intenzitaseloszlasbol kovet-
keztethetiink a minta nanoszerkezetére.

A hasznalt hullamhossztartomény (3A- 24A) lehetéséget nyuijt az anyag nanoszerkeze-

tének vizsgalatara, amely 10A - 2500A (1nm - 250nm) mérettartomanyt jelent.

3.3.1. Kontraszt a kisszogii neutronszérasban

Inhomogenitasnak az adott sugarzasra vonatkozo, szoroképességet kifejezo fizikai mennyi-
ség fluktuaciojat tekintjiik. Rontgensugarzas esetén ez az elektronsiiriség-kiilonbség; és
mivel a neutronokra az atommaggal valo kolcsonhatas jellemzd, amelyet a szorasi hossz
ir le, a kisszogli neutronszorast a szorashosszak siirtiségének valtozasa okozza. A vizsgalt
anyagnak neutronszoras szempontjabol értendd azon fazisat, amely homogén szorashossz
stiriséggel rendelkezik matrixnak nevezziik. Az ebben a matrixban jelenlevo, adott tér-
részre koncentralt részecskéket, amelyek szorashossz stirisége kiilonbozik a matrixétol

sz0r6 objektumoknak nevezzik.

K = (4 — Ay) (3.14)
_ v pPNa
A=, (3.15)
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A-val jeloljiik a szorashossz-stirliséget, pT]\;A egy molekula térfogata (p - anyagsiiriiség,
N4 - Avogadro szam, M - molekulatémeg):’K pedig a kontraszt. A molekulatérfogat az
atomi térfogatoknal nagyobb, de a kisszogili szoras feloldasanal kisebb elemi térfogat; az
Osszegzés ezen elemi térfogatban levd atomok szorashosszara terjed ki. A kontraszt (3.14
egyenlet) az egységnyi molekulatérfogatra vett koherens szorashossz stirtiségek kiilonb-
sége. Az A; és A, (3.14 egyenlet) a matrix és a szord objektum szorashossz stiriiségei. A
sokszor-emlegetett kontrasztvariacios modszer, amely a neutronos mérések egyik specialis

sajatossaga, foként bioldgiai mintak esetében fontos.

3.3.2. A Kkisszogii neutronszoras alapformulaja

Az egyes atommagok szorasi amplitidoi helyett bevezetjiik az elobbiekben definialt szo-
rashossz stiriséget (3.15 egyenlet).

A szoérashossz siirliség a mintan beliil helyrél helyre valtozhat, tehat beszélhetiink an-
nak térbeli eloszlasarol. Ennek felhasznalasaval az 6sszegzett amplitudo a 3.16 integrallal
adhat6 meg, amely matematikailag a szorashossz siirtiség eloszlasanak Fourier transzfol-

maltja.

AQ) = / S(r)ep(—iQr)dV (3.16)
v
Az intenzitast ezen amplitudo abszolutérték négyzete, vagyis komplex konjugaltjaval

val6 szorzata adja meg (3.17 egyenlet).

1@ = [ [, StrSr)eap(iQe — ry))aviay; (317
A fenti kifejezés fontos tulajdonsaga, hogy az exponencialis tagban csak pontparok
relativ tavolsaga szerepel. Ez lehetoséget ad arra, hogy a kétszeres integralast matematikai
Iépések sorozataként végezzik el, azt a megszoritast téve, hogy a minta statisztikusan
izotrop és nincsen benne hosszatavu rend.
Igy a kisszogii neutronszéras alapformulajat a 3.18 egyenlet adja.

1(Q) = V/O'OQ 4712y (r) shgijr)

A 3.18 egyenletben szerepld ~(r) az Gn. korrelacids fliggvény, amely két egymastol r

dr (3.18)

tavolsagra 1évo szorashossz stiriiség fluktuacié szorzatanak atlagaként értelmezhetd.
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3.3.3. Koherens és inkoherens neutronszoras

Lattuk, hogy a szorasi hosszak illetve szorasi hataskeresztmetszetek izotoprol izotopra
valtoznak. Azonban, még ha egy azonos izotopokbol allo mintaval allunk is szemben, a
szorasi hosszak nem lesznek azonosak minden egyes magra. Ez abbol adodik, hogy az
egyes magoknak kiilénbozo lehet a spinallapotuk, a legtobb izotdp tobb spinallapottal is
rendelkezik. Ezért a szorasi hosszakat atlagolnunk kell (3.19).

b = (b) + 6b, (3.19)

A 3.19 egyenletben az i az i-edik magot jelzi, a 6b pedig jelenti az egyes magok sz6-
rashosszanak eltérését az atlagtol.
Ha az izotopeloszlas véletlenszerti, akkor a b; és b; kozott nincs korrelacio.

Ha i # j, akkor:

(bitg) = () (b5) = (0)° (3.20)

Ha i = 7, akkor:
(biby) = (b7 (321
(biby) = () + i (%) — (B)°) (3.22)

A (3.13) egyenletbe behelyettesitve kapjuk:

1Q) = )Y exp(=iQ(ri — ) + ((8?) — (1)) N
ij —_——

Inkoherens

(3.23)

Koherens

N amagok szama a rendszerben. Az elso tag a szorasi amplitudok jarulékanak 9sszegét
tartalmazza, igy interferencia effektust okoz. Ezt a tagot koherens jaruléknak hivjuk. A
masodik tag nem tiikroz korrelaciot a kiilonb6z6 magok altal kivaltott szorastérben. Ezt a
tagot inkoherens jaruléknak nevezziik.

Szerkezeti informaciot hordozé interferenciakép kialakitasara csak azok a hullamok
képesek, amelyek koherens modon szorodtak. Ennek feltétele, hogy a szorocentrumok
helye és szorashossza kozott korrelacio legyen, példaul a mintan beliil egyfajta atomti-
pus egy sziik térrészre koncentralédjon. Ekkor tartalmaz a széraskép az inhomogenitasrol

szerkezeti informaciot. Ebben az esetben a szoras szorasvektor () figgo.
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Mivel a mintaban kiilonb6z6 elemek illetve azok kiilonboz6 izotdpjai jelen lehetnek
véletlenszerii eloszlasban is, ezért ezek az izotdopszorasbol szarmazo inkoherens jarulékot
adnak. Ezen magokrol szor6do hullamok interferencidja véletlenszertien erdsitd illetve
gyengitd hatasu, ezért az egész mintara atlagolva a szorasképben egy homogén hattérszo-
rast eredményeznek. Az inkoherens szoras masik oka az, hogy a neutron és a mag kozotti
kolesonhatas erdssége a neutron és a mag spinjének egymashoz viszonyitott iranyatol is
fiigg, vagyis a szorashossz spinfiiggd. Ilyen, spin okozta nagy inkoherens szérasa van
példaul a hidrogénnek, ezért a konnyiiviz szorasa, amely sok hidrogént tartalmaz jol hasz-

nalhato a detektor cellak érzékenységének kalibralasara.

3.3.4. Neutronhattér

A kisszogli neutronos mérések esetében a nanoszerkezetre vonatkozoé informaciot a dif-
ferencialis szorasi hataskeresztmetszetbdl nyerjiikk. Ennek pontos €s abszolut értékekben
val6 kifejezése feltételezi a detektoron mért szorasi intenzitas (1(, 0)) pontos ismeretét,
amely az egységnyi térszogbe egységnyi id6 alatt koherensen szort neutronok szamat je-
lenti (3.24). Ezért nem hagyhatjuk figyelmen kiviil a nem koherensen szort vagy nem a
mintatol szarmazo, de a detektort a méréssel egyidoben elérd neutrontdbbletet. A kor-
nyez6 berendezésekt6l szarmazo instrumentalis neutronhattér illetve a kozmikus sugar-
zasbol szarmazd hattér minden méréshez egy konstans neutrontobbletet ad hozza, amely
altalaban egyenletesen oszlik el a detektoron, és amely kivonando a mért Osszintenzitas-
bol. Ehhez az instrumentalis hattérhez adodik hozza az inkoherens hattérszoras valamint

a tobbszoros szorasbol szarmazo szoras. [30, 8, 13]

3.3.5. Szoérasi intenzitas

A detektoron mért szort intenzitast (I(\, 0)) az egységnyi térszogbe egységnyi ido alatt
szort neutronok szama jelenti (3.24). Ertéke fiigg a mintara esé neutronfluxustol

(neutron/cm?s), a detektor hatdsfokatol, a besugérzott minta térfogatatol és transzmisszi-
6jatol. A transzmisszié a mintan szo6rodas nélkiil atmend és a mintara esd neutronok ara-

nyat jelenti.

I(A\.0) = I(NAQ(NTVNIE(Q) (3.24)

Iy(N) - beesd neutronfluxus
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AQ - térszog, amelyet a 26 szorasi szogtol fiiggetlennek tekintiink az 5 foknal kisebb
szogek esetében.

1(A) - detektor hatasfoka

T - minta transzmisszioja

V' - minta térfogata (V' = Ad, A - feliilet, d - vastagsag)

AQ = dzdy (3.25)
LSD

Lsp - minta detektor tavolsag
dxdy - detektor cellaméret
d
AL (Q) mikroszkopikus differencialis hataskeresztmetszet (3.26 egyenlet) tartalmazza

dQ2
a koherens szorasbol jovo hasznos informaciot:

99.(Q) = NVZK*F(Q)S(Q) + by (3.26)
N - egységnyi térfogatban levo részecskék szama
V}, - egy szoro6 részecske térfogata
K - kontraszt
F(Q) - alaki faktor
S(Q) - szerkezeti faktor
bg - neutronhattér
A mikroszkopikus hataskeresztmetszet helyett hasznalhat6 a makroszkopikus % ha-

taskeresztmetszet, ebben az esetben az egyenletek ennek megfeleléen médosulnak:

I5(@) = N9%(Q) (3:27)
do
Az F(Q)-val jelolt alaki faktort a —(Q) térbeli valtozasa adja meg (3.28 egyenlet).

dQ)
Az alaki faktor tehat a szor6 részecske alakjat irja le.

F(@ = gl [ explf(@alavy) (3.28)
0
« - alaki paraméter (hossz, sugar)
S(Q)=1+ ‘8{/\7 [ g(r) — 1rsin(Qr)dr (3.29)

Az S(Q) a differencialis szorasi hataskeresztmetszet valtozasat irja le; fligg a minta he-

lyi rendezettségétol; informaciot szolgaltat a szord objektum relativ helyzetérdl a radialis
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eloszlasi fiiggvény altal (¢(r)), amely leirja a szoré objektumok kozti kolesonhatést (3.29
egyenlet).
Abban az esetben, ha a szord objektumok kozt nincs kolcsonhatas (vagyis elég tavol

vannak egymastol), az S(Q) értéke = 1.

3.3.6. Porod kozelités

Porod [57] és tole fiiggetleniil Debye [11] kimutattak, hogy a kisszogii neutronszoras gor-
bének van olyan szakasza (nagy () értéktartomany), amelyre a szorashossz stiriiségek el-
oszlasatol fiiggetleniil jellemzo egy konstans érték, amelyet Porod invariansnak (C') neve-

ziink (3.30 egyenlet).

0 .
C= / 1(Q)Q%dQ = 27 K205 (3.30)
Jo

I(Q) - szérasi intenzitas, I - kontraszt, Oy - specifikus hatarfeliilet.

Szintén Porodnak koszonhetjiik azt az aszimptotikus térvényt, amely a nagy @) érté-
kekre (Q >> 1/sz0r6 részecske mérete) és statisztikusan izotrop mintakra érvényes. Ha
a fazisok kozti hataratmenet ¢éles, kiszamithatd az Gin. specifikus hatarfeliilet Og, amelyet
a3.31 egyenlet ad meg.

_ S Q)@

= =g~ 21" &7 3.31
OS v ™ c ( )

A fenti 0sszefliggésbol kovetkezik, hogy a nagy () értékek tartomanyaban a szoras-
gorbének van olyan szakasza, amely (Q~*-el aranyos. Ez azt jelenti, hogy az intenzitas
logaritmusat () logaritmusanak fliggvényében abrazolva —4 meredekségili egyenest kell
kapnunk. Amennyiben az intenzitas ki nem vont inkoherens hatteret is tartalmaz, cél-
szerlibb az I(Q)Q*-t a Q* fiiggvényében abrazolni, ekkor a kapott egyenes meredeksége
megadja a ki nem vont hattér értékét, a tengelymetszet pedig a Porod invarianst. Ezen
belso, specifikus hatarfeliilet meghatarozasa kiilonosen értékes olyan esetben, amikor a ré-
szecskék mérete a kisszogl tartomanyban valo tanulmanyozhatosag hataran van vagy en-
nél nagyobb (> 250nm), amikor a részecskék szabalytalan alaktak, vagy az tigynevezett
random kétfazist rendszerek esetében, ahol a két fazis véletlenszertien n6 egymasba, ko-
zottiik viszont jol meghatarozott hatarfeliilet van. Amennyiben a hatarréteg diffuz, vagyis
a szorashossz siirliség nem ugrasszertien, hanem folyamatosan valtozik a hatarréteg koze-
Iében,  hatvanykitevoje kisebb —4-nél. Eltérést tapasztalunk a Porod viselkedéstol akkor

is, ha a részecske hatarfeliilete fraktalszerii. Ekkor a hatvanykitev6 nagyobb mint —4.
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3.3.7. Guinier kozelités

A 3.18 egyenletet sorba fejtve és @ kis értéke esetén csak az elso tagot figyelembe véve, a

szOrt intenzitast a 3.32 egyenlet adja meg.

_ R 22
%Q) (3.32)
A 3.32 egyenletben az Rg a giraciés sugar [20], amely a részecskére jellemz6, defi-

1(Q) = K*V2exp(

nicidja a mechanika hasonlé mennyiségével (négyzetes kozépsugar: Rg = \/rj'z) analog,
vagyis egyenld a szorashossz siirliség kozépponttol valo atlagos négyzetes tavolsagaval.
Mivel a fenti kozelités a @ x r kis értékeinél torténd sorbafejtésbol szarmazik, gyakorlati
érvényességi hatarat () x Rg < 1 formaban lehet megadni, tehat ez a szorasgorbe elsé
szakaszara hasznalhato kozelités. A gyakorlatban a mért intenzitaseloszlas természetes lo-
garitmusat Q? fliggvényében abrazolva egyenest kell kapnunk, melynek meredekségébdl a
giracios sugar meghatarozhato. Amennyiben a részecskék egyszerii geometriai formajuak
és homogeén szorassiirtiségiliek, az atlagos négyzetes tavolsag kiszamolhato, s ily modon

egyszeri Osszefliggéseket kapunk a giracios sugar €s a geometriai méretek kozott.

3.3.8. Intenzitas anizotrop feliiletekre

A kisszogli neutronszoras mérettatomanyaban tanulmanyozandé mintakat két vagy tobb
fazisbol allo anyagokként jellemzik. Ebben a kozelitésben a szort intenzitas teljesen a
a () szorasvektor modulusza eléggé nagy, a szort intenzitastol elvarjak, hogy csak a fe-
lilletek helyi tulajdonsagaitol fiiggjon. Ekkor a @) = (47/\)sind nvekedésével a szoras
egyre inkabb a helyi hatarfeliiletektol fog fiiggeni. Ez a statisztikusan izotrop mintakra
érvényes ¢s az eldzéekben targyalt Porod kozelitéssel lehet leirni. Ennek gyakorlati je-
lentOsége abban all, hogy a kontrasztokat ismerve, esetleg kontrasztvariaciot hasznalva ki
lehet szamitani a szorasban résztvevo feliiletek méretét.

Ciccariello ¢és tarsai [5, 6, 7, 70] kimutattak, hogy abban az esetben, ha a szoras ori-
entalt objektumokrol torténik, a szords asszimptotikus szakaszaban nem lesz érvényes a
Q~*-es fliggés. A Porod koefficiensként ismert, a Q~*-es tag eldtti szorzé faktor szintén
fog fiiggeni a () iranyatol.

Az asszimptotikus tartomanyt valamint az asszimptotikus kozelitést pedig a ¢ Un.
Gauss gorbiilettdl tették fliggévé [71]. Aszimptotikus tartomanyrol beszélnek, ha teljesiil
a a 3.33 egyenldtlenség.
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Qi > 2 (3.33)

Ahol a Gauss gorbiilet eltiinik, a @ kitevojének értéke végtelen lesz; csokkend (eltiind)
Gauss gorbiiletnél pedig mindig Q~*-nél lassabban csékkend asszimptotikus szakaszt ka-
punk.

Ciccariello és tarsai [7] analitikusan levezették az ellipszoid altalanos alaki faktorat,
amely figyelembe veszi a hatarfeliiletek gorbiileti sugarat, amelyek a Q iranyatol fiiggenek.
Ez a alaki faktor nem fiigg a () szorasvektor altal meghatarozott mérettartomanytol, a kis és
nagy () értékekre tovabbi egyszertisitések alkalmazhatok az asszimptotikus, illetve a kis
@ értéktartomanyban, amelyek visszaadjak a Guinier és Porod altal leirt tartomanyokat

[6, 7].

3.4. SANS berendezések

3.4.1. Felépités

Mivel ma a SANS berendezések csaknem mindegyike elérhet6 a vilag barmely pontjan
€16 kutatok szamara, ezért a berendezések épitoi és lizemeltetoi altalaban arra torekszenek,
hogy ne egyforma berendezéseket épitsenek, hanem mindenik rendelkezzen olyan speci-
alis funkcioval, amely az anyagok szerkezetének tanulmanyozasaban egyedi lehetoséget
rejt és igy hozzajarul a SANS modszer sokszintiségéhez. fgy a kiilonbozd berendezések
felépitése eltér egymastol.

A leggyakoribb az un. pin-hole SANS, amely viszonylag széles () tartomanyban nyujt
informaciot az anyag nanoszerkezetérdl. Tanulmanyozhatdok vele a kiilénboz6 halmazal-
lapoti mintak, széles homérséklettartomanyban, vakuumban, nyomas alatt, magneses tér-
ben stb., az igényeknek megfelelden, a fantaziatol és a technikai lehetdségektol fiiggden.
Itt a neutronok hullamhosszat sebességszelektor hatarozza meg, a divergenciat és a nya-
labatmérot blendékkel és kollimatorokkal alakitjak. A szort neutronokat helyzetérzékeny
detektor szamolja, a mintan athaladoé neutronokat pedig egy neutronelnyeld anyagba {it-
koztetik. Ilyenek példaul az altalam is hasznalt: Budapesten miikodé Yellow Submarine,
a Saclay-i PAXE, a Jiilichben 2007-ig miikodé KWS1 valamint a Grenobleban miik6do
D11 berendezések.

A fokuszalo SANS és a kétkristalyos SANS a pin-hole SANS-nal kisebb () értéktarto-

manyt dlel fel, a nanotartomany felsé hataran levé méretek tanulmanyozasara hasznaljak,
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amelyek gyakran a mikroszkopikus méreteket is érintik, mégsem a mikroszkopiaban nyer-
het6 eredményeket szolgaltatjak, mert az anyag egész térfogatarél nytjtanak informaciot
a minta karositasa nélkiil.

A fokuszalo SANS berendezések hullamhossz szelekciojat szintén sebességszelektor
végzi. A monokromatizalt nyalab egy kb. 1mm-es résen at jut egy homort tiikorre, amely-
ol a fokuszpontba helyezett detektor gyiijti 6ssze a neutronokat. A tiikdr mindsége meg-
hatarozé (1000A vastagsagi ®>C'u); a fokuszalo SANS elvi lehetésége mar régen ismert,
azonban a homort, j6 hatasfoku tiikkrok gyartasanak technikaja varatott magara egészen a
kozelmultig. A detektor felbontasa a bemeneti réssel azonos. A mintat kdzvetleniil a tikor
elé helyezik. Hosszi hullimhosszi neutronokat hasznalva @ = 10~* A~! szorasvektor
értéket is elérhetiink. gy helyzetérzékeny detektorral nagy, anizotropan széré mintak is
vizsgalhatok.

A legjobb feloldassal rendelkezik a kétkristalyos SANS berendezés. A {6 elemei: két,
optikai padra rogzitett, forgathato, tokéletes szilicium egykristaly, amelynek a reflektivi-
tasa 1 foknal kisebb szogekre 100%. A két kristaly forgatasaval ) = 10~°A~'-es nagy-
sagrendet is el lehet érni.

A REF-SANS reflektométer modban is tizemeld berendezés, amelyet altalaban kiilon-
boz6 feliiletek tulajdonsagainak tanulmanyozasara hasznalnak.

Az eltérések ellenére a berendezések ugyanazon az elven mitkodnek és ugyanazon ré-
szekkel rendelkeznek, sokszor csak a technikai megvaldsitas az, ami a minta mas €s mas
tulajdonsagainak tanulmanyozasara enged teret. A kovetkezokben a SANS berendezés ré-
szeit mutatom be, kiilonds figyelmet forditva a Budapesti Kutatoreaktorban miikodé Yel-

low Submarine (YS) nevii berendezésre.

Neutronforras

Az anyagkutatasi mérésekhez alkalmas intenziv neutronnyalabokat biztosito forrasokat, a
neutronnyalab id6 szerinti profilja alapjan két nagy csoportba oszthatjuk: allanddiizemii
vagy stacionarius és impulzusiizemii forrasokra. Idoben szaggatott neutron nyalabot biz-
tositd forrasok lehetnek specidlis impulzusiizemii hasadasi reaktorok (pl. IBR2, Dubna)
illetve impulzusiizemi spallacios forrasok (pl. ISIS, stb...) Folyamatos iizemii neutronfor-
rasként a sziikséges nagy intenzitast elérhetjiik folyamatos tizemii protongyorsiton alapuld,
stacionarius tizem spallacios forrasokkal, illetve kompakt zon4ju kutatéreaktorokban. Je-

lenleg a legelterjedtebb neutronforras az atomreaktor.
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2 300 K - termikus spektrum
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3.2.4bra. A hidegforras beépitésének hatasara a spektrum maximuma a nagyobb hullamhosszak felé tolodott

el (piros gorbe: termikus spektrum, kék gorbe: hideg spektrum)

A neutron és proton tomegének igen kozeli értéke miatt a neutronok az iitkdzések
soran a masodperc ezredrésze alatt elveszitik a kezdeti nagy kinetikus energiajukat. A
atomreaktorokban vagy spallacids forrasokban eléallitott M el nagysagrendbe esd ener-
giaju neutronokat tehat szobahémérsékletii, konnyt magokat (H>O, D,0) tartalmazo ko-
zegben (moderator) lassitjak. A moderatort elhagyd neutronokat termikus neutronoknak
nevezziik, ezen neutronok sebesség-eloszlasa Maxwell eloszlast mutat, atlagenergidjuk
T = 300K hémérsékleten I/ = 25meV/ energidnak és 1,8 A hulldmhossznak felel meg.

A kisszogli neutronszorashoz hasznalt un. hideg neutronok eléallitasara héliummal
hitott cseppfolyos hidrogén hidegforrast hasznalnak, amelyet a reaktor aktiv zonajanak
kozelében (pl. a reflektorban) helyeznek el. A hidegforras fo alkotd eleme a folyékony
hidrogénnel vagy deutériummal t5lt6tt specialis cella. A 20K - 30K -re hiitott hidrogén
hémérsékletén a neutronok a hidrogén magokkal iitk6zve leadjak energiajuk egy részét
a hidrogén energiajara lassulnak, a hidegforrast elhagy6 neutronok Maxwell-Boltzmann
spektruménak maximuma pedig a magasabb (3A- 4A) hulldmhosszak felé tolodik el (3.2
abra). Ett6l a hidegmoderatortol vezetik ki a kisszogli neutronszorasra (és mas neutronos

vizsgalati modszerekre) optimalisan alkalmazhaté hidegneutron nyalabokat.

Neutronvezeté rendszer

A neutronvezetd rendszer feladata a neutronokat a lehetd legkisebb veszteséggel a minta-
hoz eljuttatni. A neutronok optikai tulajdonsagait kihasznalva, a neutronvezetd egy specia-
lis, altalaban bort tartalmaz6 tiveg, amelyet olyan bevonattal latnak el, amelyre a neutronok

teljes visszaverddésére vonatkozo kritikus szog () a lehetd legnagyobb. A kritikus szog
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értéke elsésorban a bevonat anyagi mindségétol, masodsorban a hullamhossztol fugg.
Ha a Ni bevonat helyett Ni/T' bevonatot hasznalnak (t6bbszaz réteg), akkor jelentds

mértékben megnovelhetd a neutronatvitel hatékonysaga.

Sebességszelektor

A sebességszelektor a nyalab utjaban kialakitott helikalis csatorna, amelyet forgatva a for-
gasi sebességtol fiiggden kiilonbozo sebességli (hullamhosszh) neutronokat enged at. A
gyakorlatban nem egy, hanem sok (pl. 100) csatornat hoznak létre oly modon, hogy alu-
minium tarcsdkon ablakokat vagnak, €s a tarcsakat egy tengelyre rogzitik egymashoz ké-
pest kissé elforgatva. Az ablakok kozotti fémet neutronelnyeld anyaggal, pl. gyantaba
szuszpendalt gadolinium-oxiddal vonjak be. A geometriai méretekt6l és a csatornaknak a
neutronnyalabbal bezart sz6gétol fliggden az atengedett neutronnyalab hullamhosszelosz-
lasanak félértékszélessége 12% — 30% kozott valtoztathatd [59].

A szelektor fordulatszama és a hullamhossz kozti Osszefliggés megallapitasara tobb
modszer létezik.

Ilyen példaul a repiilési id6 (TOF) médszer, amely a neutronok részecske természetén
alapul. Megmérve az adott Gt megtételéhez sziikséges idot, kiszamithatjuk a sebességet,

amibdl pedig a deBroglie 0sszefliggés alapjan megkapjuk a hullamhosszat (3.34 egyenlet).

ht,,
mad,
my, = 1,6749286 x 10~27kg a neutron tdmege, és h = 6,625 x 10734.Js a Planck 4l-

An =

(3.34)

landé. A d,, a neutronok altal megtett ut, ¢,, pedig a repiilési id6.

A ,,SIBE” modszer egy standarddal valo hullamhossz kalibraciot jelent, a ,,SIBE” a sil-
verbehenate vagy eziistbehenat roviditése, amely egy hossza szénlancu szerves vegyiilet:
[CH;3(CH,)20COOAg]. A SIBE port kalium-behenat és eziist-nitrat reakciojaval allitjak
eld, lapka-szerii kristalyokat nyerve. Rontgendiffrakcios mérésekbol a SIBE racsallando-
jara a dop; = 58,380(3)A értéket kaptdk [26]. A doo; nagy értéke lehetdvé teszi, hogy a
SANS méréstartomanyaban észleljiik az elsd két vagy 3 diffrakcios csticsot és nagy pon-
tossaggal meghatérozzuk a mintéra jutd neutronok hullamhosszat. A dgo; = 58, 380(3)A
racstavolsag Q = 0, 1076A~! szorasvektornak felel meg. A detektoron kapott diffrakcios
cstcs helyzetébdl kiszamithato a hullamhossz.

A hullamhossz kalibracio gyakorlati megvaldsitasarol a 4. fejezetben lesz sz6.
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Kollimacios rendszer

A neutronvezetbol kilépd neutronok kivant atmérojii és divergencidji nyalabba formala-
sat a kollimacios rendszer végzi. A legegyszeriibb kollimator egy vakuumozott repiilési
cs0, amelynek a hosszusaga a berendezés méreteitdl fiigg. A repiilési csé (kollimator) fe-
liletét sugarvédelmi szempontok valamint a nagy divergenciju neutronok kiszlirése miatt
neutronelnyel$ anyaggal vonjak be. A cso elején és végén cserélhetd, kiilonb6zo méretii
blendék helyezkednek el, amelyek a nyalab atmér6jét hatarozzak meg. A blendék alakja
lehet kor vagy négyzet alaku, ugyanis a blende alakja nem befolyasolja a mintara esd
intenzitast és divergenciat [67]. A kollimator belsejében pedig egymastol meghatarozott
tavolsagra gyiriiket helyeznek el (kadmiumot, bort, lititumot stb. tartalmazé anyagbol),
amelyek a divergens neutronok falrol valo visszaszérodasat akadalyozzak meg. A kol-
limator feladata tehat parhuzamos, adott atmér6jii nyalab kialakitasa. A gyakorlatban a
nagymértékben parhuzamositott nyalab nagy intenzitasveszteséget okoz. Ezért attol fug-
gden, hogy mi a mérés célja hasznalhatunk rovidebb vagy hosszabb kollimatorokat. Egyes
berendezések esetében a kollimator hossza valtoztathatd, a rovidebb kollimatort egy meg-
feleld hosszusagu neutronvezetd szakasszal egészitik ki. A rovidebb kollimacios hossz
rosszabb felbontast, de nagyobb intenzitast eredményez, a hosszabb forditva. A megfeleld
optimum az, ha a kollimacios hossz és a minta-detektor tavolsag megegyezik [43, 47].

A repiilési cso elején helyezkedik el a monitor szamlalo, amely altalaban egy alacsony
hatasfoku (kb. 0, 1%) hasadési kamra. Egyes berendezéseknél egy méasodik monitorszam-
lalot is alkalmaznak a minta elé vagy a neutronvezetd rendszer elejére helyezve azt. A
monitor szamlalo jele aranyos a neutronfluxussal, €s a kisérletek soran mindig erre nor-
maljuk a mért betitésszamot. Ezaltal a reaktorban a kiégés miatt, vagy a szabalyozo6 rudak
mozgatasa miatt bekovetkez6 fluxusvaltozasokat lehet kompenzalni.

Mivel a mintara esd végsé neutronfluxust és a nyalab divergencidjat a kollimator ha-
tarozza meg, ezért az irodalomban talalunk olyan probalkozasokat, amelyek a kollimator
rendszer fejlesztését célozzak meg. Ezek altalaban elméleti szamitasok vagy szimulacios
kisérletek. Ilyen példaul a méhsejt alaku kollimator tervezete [54], amelyet termikus ne-
utronokra terveztek és teszteltek, majd 6sszehasonlitottak a Monte Carlo szimulaciokbol
kapott eredményekkel, vagy a hét darab fokuszald csatornabodl allo kollimator, amelyet
szintén teszteltek [21]. Falcao és tarsai terveztek egy tobbcsatornas, valtoztathatd hosszu-
sagh kollimatort, amelyeket egymastol neutronabszorbens anyagbol késziilt szalakkal va-

lasztottak el [12]. Monte Carlo szimulacioval kimutattak, hogy ha a kollimacios tavolsag
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elegendden hossza (esetiikben min. 4m), akkor a nyalabok k6zotti keveredés teljesen ki-
zérhat6. Seeger és tarsai kiszamoltdk, hogy nagy (legaldbb 20 x 20mm? ), homogén min-
tak esetében a detektor ugyanazon pontjaba fokuszalo nyalab szogfelbontasa ugyanakkora

lesz, mint egy nyalab esetén [67].

Neutrondetektorok

A termikus neutronok semlegessége ¢s kis energiaja magreakciok lejatszodasat feltételezi.
A magreakcio soran keletkezett ionizald vagy sugarzo részecskék detektalhatok. A neut-
ronok detektalasaban leggyakrabban hasznélt magreakciok: n(*He, p)3H, n(**B, «)"Li,
n(®Li,a)*H.

A monitorszamlaloként hasznalt ionizacios kamrak He vagy BF; gazzal mikodnek,
nem helyzetérzékenyek, altalaban a bejovo intenzitds monitorozasara, fluxusingadozas
korrekciokra hasznaljak. A helyzetérzékeny detektorok proporcionalis szamlalok vagy
szcintillacios detektorok. A gaztérben egy katodsik helyezkedik el, valamint anddszalak
vannak kifeszitve a detektor méretétdl, a kivant felbontastol fiiggé mennyiségben. A be-
jOvo neutron altal keltett elektronok erésités révén aramot indukalnak, amely zajmentes
¢és aranyos a bejovo neutronok szamaval. A szal mentén a neutronok detektalasi helyét az
elektronika hatarozza meg a toltéselosztas modszerével. Ezen detektorok elénye, hogy a
bejovo neutronok helyét is meghatarozzak, igy anizotrop szoras vizsgalatara is alkalmasak.
A szcintillacios detektorok esetében a primer kolesonhatasi folyamatban fényimpulzusok
keletkeznek, amelyeket elektronsokszorozo segitségével elektromos impulzusokka alaki-
tunk ¢és felerésitiink. Detektalasi alapfolyamatként a neutronok altal keltett magreakciokat
felhasznalva (pl. Li vagy B tartalmu vegyiiletet szilard vagy folyékony szcintillatorba ke-

verve) a detektalasi hatasfok a 100%-ot is megkozelitheti.

Adatrogzités

Az adatok rogzitése altalaban helyileg fejlesztett mérdprogrammal torténik, a detektortol, a
detektor elektronikatol valamint a berendezés kiilonboz6 részeinek automatikus mozgatasi
opcioitol fiiggben. Ezért a kiilonbozd berendezéseken mért adathalmazokat kiilonbozd
formatumokban kapjuk, amiknek a kezelése legtobbszor iddigényes. Van néhany olyan
szoftver, amelyet kifejezetten SANS adatok kezelésére fejlesztettek, ilyen példaul a PXY,

amely csaknem az 0sszes eurdpai SANS berendezés adatformatumat tudja kezelni.
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3.3. abra. Yellow Submarine 3.4. abra. Budapesti Kutatoreaktor

Yellow Submarine

A kovetkezOkben az altalam hasznalt SANS berendezéseket mutatom be, részletesen ki-
térve a Yellow Submarine, Budapest Kutatoreaktorban tizemel6 berendezésre, amelynek
metodikai fejlesztése része a kutatbmunkamnak.

A Yellow Submarine (YS) nevil kisszogli szorasvizsgalo berendezés jelen osszeallita-
saban 2000 6ta miikodik, a Budapesti Kutatoreaktor 10-es csatorndjaba beépitett hidegfor-
ras spektrométereként. Hossza 33m: 22m neutronvezeto, 4, 7m kollimacios hossz, 5, 6m
minta-detektor tavolsag.

A Yellow Submarine neutronforrasa a Budapesti Kutatéreaktor, amely 10M W teljesit-
ményt, VVR tipust (vizhiitéses, vizzel moderalt) kompakt zonéju reaktor (1d. 3.4. abrat).

A szorasi kisérletekhez sziikséges neutronnyalabot a Be-reflektorba épitett hidegforras-
bol vezetik ki, amely a neutronspektrumot a 4A-6s hulldmhossz felé tolja el (1d. 3.28 abrat,
4.3 alfejezetet). A hidegforras 6 eleme a fél liter hidrogént tartalmazé specialis kamra,
amelyet héliummal hiitenek 22K -re. A reaktor 10-es csatornaja, amely a hidegforrast tar-
talmazza, vizszintes, tangencialis csatorna; a hidegforrast elhagy6 neutronokat harom, va-
kuumkamréaban elhelyezett, neutronvezetdn vezetik ki a reaktorbol, amelyek mindegyike
figgetleniil miik6do nyalabzarral zarhato le [62, 63].

A mérésekhez egy M DR — 410 — 420 tipusu, a helyben fejlesztett soktarcsas mecha-
nikus sebességszelektort hasznalnak, amelynek fordulatszama 700rpm — 7000rpm tar-
tomanyban folyamatosan valtoztathato. A szelektor tengelyének a nyalab iranyahoz viszo-
nyitott elforgatasaval (a hélixszdg véltoztatasaval) a hullamhosszfelbontas (AN /X) 12% —
22% kozt valtoztathato.

A szelektort elhagyd neutronok neutronvezetokon jutnak a berendezésekhez. A neut-
ronvezetok 1, 5m-es szakaszokbol allo bor tartalmu szupertikrok, amelyek a kilépd ne-

utronok nagy részét elnyelik, ezzel jelentdésen csokkentve a hatteret. A fluxuscsokkenés
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3.5. abra. A KFKI kutatoreaktornal tizemel6 kisszogli szorasvizsgalo berendezés vazlata

minimalizalasa érdekében a neutronvezetd tikrok feliilete nikkel és titan rétegekbdl allo
bevonattal van ellatva, amely nagymértékben noveli a reflektivitast. A reaktor aktiv zona-
jabol jovo direkt gamma, illetve gyorsneutron-hattér csokkentése érdekében a neutronve-
zetd kismértékben hajlitott (1050m-es gorbiileti sugarral) oly modon, hogy a be- és kilépd
feliilet nincs egymassal atfedésben. fgy az aktiv zonabol kilépd gyors neutronok nem érik
el a detektort.

A neutronok megfeleld divergencidjanak kialakitasara egy 4, 7m hosszl repiilési csd
szolgal. A neutronvezetd és a kollimator kozt egy * He gazzal t61tott monitorszamlalo ta-
lalhato, amely el6tt egy tavkapcsoloval ellatott nyalabzar van. Ezt koveti egy 4m hosszu,
vakuumozhat6 aluminium cs6, amelynek belseje bor-karbiddal van bevonva és a megfe-
leld tavolsagokban szintén bor-karbidot tartalmazo gytiriik helyezkednek el. Ezt a stabil
hosszusagu csot egésziti ki egy teleszkopszertien mozgathaté masodik, szintén vakuumoz-
hat cs6, amelynek maximalis hossza 0, 7m. A 4m hosszasagt kollimator neutronvezetore
cserélheto, igy kisebb felbontassal nagyobb intenzitas érhet6 el. A harmadik opcid egy fo-
kuszal6 nyalabosztos kollimator, amely a detektorra fokuszal. Ennek részletes leirasat 1d.
a 4. fejezetben.

A kollimator mindkét végén valtoztathatd méretii blendék talalhatok. A minta el6tti
blendék a minta méretétol fliggden tipikusan 8mm, 10mm, 12mm, 16mm atmérdjiek, de
tetszés szerinti, koztes méretli illetve nem kor alaka blendék is hasznalhatoak.

A mintatartd, amelybe kiivettadba helyezett folyadékmintakat vagy megfeleld méretli
szilard mintakat helyezhetiink, hat minta-pozicioval rendelkezik, mozgatasa automatizalt,

programozhato. A mintak hdmérséklete 5°C' és 90°C kozott valtoztathato. Nagyobb min-
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tak esetén a mintatart6t ki lehet emelni és a mintat egy megfeleld allvannyal egyiitt a
nyalabba helyezni. A mintakornyezethez tartozik egy elektromagnes (1, 27").

A Yellow Submarine berendezésen a neutronok térbeli eloszlasat egy francia gyartma-
nyt (LETI, Grenoble) kétdimenzios helyzetérzékeny detektor méri. A detektor gaztoltésii
proporcionalis kamra, melynek neutronérzékeny gazkomponense BFjs. A detektor pixe-
leinek mérete 10mm x 10mm, 64 x 64 pixellel rendelkezik. A detektor egy 5m hosszi
vakuumozott tartalyban talalhatd. A minta-detektor tavolsagot 1, 3m és 5, 5m kozott val-
toztathatjuk, lehetdvé téve a szorasiszog-tartomany valtoztatasat.

A detektortol jovo kodolt jelek feldolgozasat, vagyis az adatgyiijtést, a monitorszamlalo
jeleinek fogadasat, illetve a minta, a nyalabelnyel6 (beam-stop) és a detektor mozgatasat
egy mikroprocesszoros elektronikai rendszer végzi. Ez IEEE488-as kartyan keresztiil kap-
csolodik egy személyi szamitogéphez. A szamitogépen futd6 Windows alapti PA-EXE ¢és
PA-EDI, Saclayban (Franciaorszag) fejlesztett mérdprogram teszi lehetové a mérés indi-
tasat, mérés kozben folyamatosan lekérdezi az elektronikat és megjelenit tobb, a mérés
lefolyasat mutato adatot, illetve a kétdimenzios szorasképet. A mérés befejezése utan me-

revlemezre rogziti az eredményt.

3.4.2. Néhany berendezés dsszehasonlitisa

A 3.1 tablazat 6sszehasonlitja azokat a SANS berendezéseket, amelyeken a dolgozatban
szerepld mérések torténtek (a berendezések jellemzoi a dolgozatban szerepld mérések ido-

pontjara érvényesek).

3.4.3. Adatkiértékelés

A kiilonb6z6 mikroszkopos modszerekkel ellentétben a kisszogii neutronszoras nem en-
gedi meg az anyagba valo ,,direkt” bepillantast. Ahhoz, hogy ,,belelassunk” az anyag na-
noméretli tartomanyaiba, a SANS-al szerzett informaci6 atalakitasra szorul. Ez matema-
tikai 1épések sorozatat igényli. A detektoron észlelt intenzitas és a valos szerkezet kozotti
Osszefliggést a SANS alapformulaja adja meg, amely a reciproktérbeli intenzitaseloszlast a
szorashosszstiriiség autokorrelacios fliggvényével irja le. Ez az észlelt intenzitas fiiggetlen
tomanyokban val6 viselkedéséhez kapcsolodik. Az észlelt beiitések szama a detektoron
tehat a szorasvektor fiiggvénye (Id. 3.24. egyenletet). Ahhoz, hogy a nanoszerkezetet

d
jellemzo informacidhoz jussunk, sziikségiink van a é(@) mikroszkopikus differencialis
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berendezés YS PAXE KWS1 D11 KWS3 (USANS)
helyszin Budapest Saclay Jiilich Grenoble Jiilich
reaktor 10MW 14MW 23MW 5TMW 23MW
hidegforras hidegforras hidegforras hidegforras hidegforras
monokro- sebesség sebesség sebesség sebesség sebesség
mator szelektor szelektor szelektor szelektor szelektor
AA 3—-24 4—-26 4,5-15 4,5 —40 12,7
AN/ X%) 12 -30 5—15 10 19 9
QA! 0,002 —-0,5 | 0,002—-0,5 | 0,001 -0,2 | 0,0003—1 | 0,0001— 0,002
fluxus 5A-6n 4A-6n TA-6n legjobb
aminta helyén 2 x 105+ felbontésnal
neutron/em?s 5 x 107 5 x 107 2 x 107 108 1,8 x 10*
minta-detektor 1,3-5,6 0,8—-5,0 1-20 1,2 - 36 10
tavolsag m
detektor BF;3 BF3 SLi 3He PSD
detektor felillet | 64 x 64cm? | 64 x 64cm? | 60 x 60cm? | 64 x 64cm? ® =8cm
pixel méret 10 x 10mm? | 10 x 10mm? | 5x 5mm? | 10 x 10mm? | 1,5 x 1,5mm?

3.1. tablazat. Néhany SANS berendezés dsszehasonlitasa

hataskeresztmetszet ismeretére, amely tartalmazza a szor6 részecskék alaki fiiggvényének
reciprok térre vett Fourier transzformaltjat. Ez (1d. 3.27. egyenletet) az intenzitas (/), a
mintara es6 fluxus (1), a térszog (AS2), a detektor hatasfoka (7)), a minta transzmisszidja
¢és a minta nyalabban 1évo térfogatanak ismeretében kaphatd meg a mért adatokbol.

Aszerint, hogy a mintardl azonos térszogben szorédo neutronok hanyada kiilonbozik-e
a detektor kiilonbozé pixeleiben, megkiilonboztetiink izotropan és anizotropan szoré min-
takat. A kiilonbség az adatkiértékelést illetden abban 4ll, hogy mig az izotropan szord
mintak un. egydimenzios adatkiértékelést igényelnek, az anizotropan szoér6 mintak ese-
tében az egydimenzios kiértékelés altal fontos informaciokat veszitiink el. Ezen dolgo-
zat bemutatja a kétdimenzids adatkiértékelési modszer eredményességét. A kétdimenzids
adatkiértékelésrol és illesztési modszerrdl a 4. fejezetben lesz sz6.

Az adatkiértékelés elso 1épése tehat a szoras izotrop vagy anizotrop voltanak megal-
lapitasa. Izotrop esetben az azonos térszogekhez - illetve azonos () értékhez - tartozo
betitésszamokat atlagoljuk. Ezt radialis felosszegzésnek nevezziik, és ennek eredménye-
képpen egy intenzitas - szorasvektor fliggvényt kapunk. Anizotrop esetben a beiitéssza-

mokkal, mint a pixelek szamatol fliggd nagysagu matrixokkal dolgozunk. Az ezutani
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lépések mindkét esetben azonosak.

A detektoron kapott betitésszamokat a bejové fluxus idobeni véltozasat monitorozod
ionizacids kamra altal mért beiitésszamokkal normaljuk, amely nem jelenti a bejovo fluxus
abszolut értékét, azonban a mérések egymashoz képesti helyes intenzitasszintjét biztositja.
A AQ értéke (3.25 egyenlet) a detektor cellaméretének és a minta-detektor tavolsaganak
ismeretében konnyen kiszamithato. A minta térfogatat a mintavastagsag és a nyalabatméro
(ha négyzet alaku a nyalab, akkor ennek feliilete) hatarozza meg.

A kovetkezd 1épés a minta transzmisszidjanak és térfogatanak figyelembevétele. A
minta transzmissziojat megmeérjiik, a minta nyaldbban 1év6 térfogatat pedig a minta vas-
tagsagabol illetve a nyalabot formal6 blende atmérdjébol kiszamitjuk.

A transzmissziot a 3.35 kifejezés adja meg; a mintan atmend és a minta nélkiil mért

intenzitast azonos koriilmények kozott mérjik.

T = Lminta (339)

nyalab

A mintara jutd neutronok elnyelddésének mértékét (7,) a 3.36 egyenlet adja.

Ty = exp Xi(—pud) = exp Xi(—n;0,d) (3:36)

1 - linearis gyengiilési egyiitthato (1 = no), amely 20 < 5 fok szorasi szogek esetén al-
landdnak tekinthetd. n; - részecskesiiriiség (egységnyi térfogatban levo részecskék szama)
(ni = Napi/M;), o, - dssz szérasi hataskeresztmetszet (oy = 0. + 0; + 0,), Na - Avo-
gadro szam, d - mintavastagsag, i - a mintaban 1évo kiilonb6z6 6sszetevokre vonatkozik.

Az elnyel6dés tehat anyagmindség és mintavastagsag fliggd, ezért nagyon fontos a min-
tavastagsag helyes kivalasztasa. Tul vékony minta esetében alacsony a szord részecskék
koncentracidja, ezért el6fordulhat, hogy belathat6 idon beiil nem nyeriink értékelhetd szo-
rasgorbét; tul vastag minta esetében pedig fellép a tobbszords szoras (1d. 3.3 alfejezetet).

Az elnyelddott neutronokon kiviil lesz még olyan neutron, amely 5 foknal nagyobb
szogben szorodik vagy visszaszorodik. Az dsszes tobbinek aranyat, ami a mintan valto-
zatlanul atmegy, a T’ transzmisszio adja meg.

Fontos figyelembe venni a neutronhatteret, amely a nem a mintarol szorodott, de a de-
tektort a méréssel egyidoben elérd neutronokat jelenti. A nyalabfiiggetlen hattér mérésére
kadmium lemezt, litium lemezt vagy bort tartalmazé anyagot hasznalunk, amelyet a minta
helyére helyezve, elnyeletjiik a nyalabbol szarmazé neutronokat és a mintaval azonos el-

rendezésben mérjiik a nem a nyalabbodl szarmazo neutronokat, amelyet azutan minden
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meérésbol levonunk.
lenti. Ezt a mintatartorol szarmazé szoéras részeként kezeljitk. Altalaban ez egy minta
nélkiili mérést jelent.

Mivel a hattér iddegységenkénti kis beiitésszamot jelent a detektoron, ezért ezek a mé-
rések idoigényesek, am gyengén szord mintaknal nagymértékben befolyasolhatjak az ered-
ményt. A rendelkezésre allo id6, a mérés célja, a vart eredmény ismeretében donthet a mé-
rést végzo kutato a hattérmérések elvégzése mellett vagy elhanyagolhatonak tekinti azokat
vagy egy résziiket, esetleg valamilyen kozelitést hasznal.

Egy masik fontos tényezo a detektor cellak érzékenysége. Ennek a figyelembevétele
nagyon egyszeriien megvalosithatd. Egy homogénen szor6 mintaval kalibraljuk a detektor
cellakat. Ez legtobb esetben viz vagy mas hidrogént tartalmazo minta (pl. plexi), amelynek
nincs vagy elhanyagolhatdan kicsi koherens szorasa van.

Ha kvantitativ informaciot akarunk nyerni akkor sziikség van az tn. abszolut kalibra-
ciora.

Az adatkiértékelés ezutan a modellillesztéssel folytatodik, amelyhez kiilonbozo egy és

kétdimenzios illesztoprogramokat hasznalnak.

3.4.4. Abszolit kalibracio

Az 1970-es évektol kezdddden a kisszogli neutronszoras szamos alkalmazasra tett szert,
igy a kisszOgli neutronszoras-vizsgald berendezések szama is megndtt. Vilagossa valt,
hogy nemcsak a hibalehet6ségek kizarasa miatt, hanem az adatkiértékelés egységesitése ¢s
attekinthetosége szempontjabol is sziikség van a mérési eredmények abszolut értékekben
valo feltiintetésére [73, 25].

Az abszolut kalibracio kivitelezésének nehézségeit foként a sziikséges pontos méré-
sek idoigényessége jelenti, valamint az a tény, hogy az egyes berendezések esetében nem

mindig kovetheto egy altalanos séma.
do

A 3.24 egyenletbol kiindulva a 0
¢

(Q)-ra kapjuk:

d I(\, 0

a0 ) = _ Ie) (3.37)
dQ Io(N)AQn(NTV

do
dQ
detektor hatasfok, a transzmisszi6 (77) és mintatérfogat (V) ismeretében szamithato ki.

A —(Q) a bejovd (A, 0) és szorodott intenzitas és In(N\, 0), a térszog AQ, az n(\)
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Mivel a 3.37 egyenletben a mintatérfogat és transzmisszié értéke mérés Gtjan meg-
hatarozhato, a detektor cellaméret és minta-detektor tdvolsag ismert, ezért az egységnyi
térfogatra normalt differencidlis szoréasi hataskeresztmetszet abszolut értékekben (cm =)

valo kifejezése a kovetkez6 konstans mérésére redukalodik:

Ky =n(\)I(\) (3.38)

Azon tényezok tehat, amelyeket figyelembe kell venniink a kalibraci6 soran egy kons-
tans értékkel toljak el az intenzitasi gorbét, anélkiil, hogy ennek karakterén valtoztatnanak.
Az igy nyert, nem abszolut értékekben feltiintetett intenzitasgdrbékbol kvalitativ informa-
cio nyerheto, amely legtobb esetben a kisszogili szoras célja, igy az idoigényes és tévedésre
alkalmat ado kalibracios 1épések nem mindegyike valik sziikségessé.

A mintara esd intenzitas vagy bejovd neutronfluxus (I5())) és a detektor hatasfokanak
(n(\)) meghatarozasara tobb modszert 1étezik. Ilyenek a kovetkezd bekezdésekben tar-
gyaland6 direkt neutronfluxus-mérés, vanadiummal, vizzel vagy mas standardokkal valo

kalibracio.

A detektor hatasfokanak mérése

Ha ismerjiik a bejovo fluxus értékét, megmérhetjiik a detektor altal egységnyi id6 alatt
észlelt betitések szamat, amelybdl kiszamithat6 a detektor hatasfoka adott hullamhossz
értéknél. A hatasfok pontos meghatarozasa torténhet egy mar kalibralt detektorral is, ezzel
hasonlitjuk &ssze az ismeretlen hatdsfoku detektor altal mért értékeket.

A hatasfok a gaz neutronelnyeld tulajdonsagaitol, a keletkezett toltések szalsikokra
kiildésének sikerességétol, valamint a jeltovabbitas és feldolgozas hatékonysagatol fiigg.
Nehézséget okoz az idoegységenkénti nagy beiitésszam, a lassu gazregeneralodas, vala-
mint az elektronika holtideje, amely az egyidejii tobbszords események elvetését eredmé-
nyezi. Ekkor a detektor telitodik - a pixelenkénti telitési arany nagyon magas is lehet:
pl. 108 beiités/pere, a teljes feliilet viszont mar 109 beiités/perc-nél jelentdsen telitddik
Altaliban megfelelden kalibralt nyalabgyengitdt hasznalnak, bar ennek kiilonboz6 hullam-

hosszakra adott kiilonboz06 valasza szintén bonyolultta teszi a kiértékelést.
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A neutronfluxus direkt mérése

I\, V) =no (3.39)

Az n (n/cm?) a neutronstiriség: a ¢ idépontban egységnyi térfogatban 16v8, E,, ener-
neutronok sebessége. A fluxus tehat jelenti az egységnyi id6 alatt, egységnyi feliileten
athalad6 neutronok szamat.

A mintara es6 neutronfluxus (/) direkt mérése neutrondetektorral torténik. Ehhez is-
merniink kell a detektor hullamhossz szerinti hatasfokat. Ez az eljaras eléggé nehézkes.
A 3He detektorok réntgensugérzasra érzékenyek, a bejové fluxust a minta helyén kell
ismerni, de a berendezések geometriai felépitése miatt ez nehezen kivitelezhet6. A moni-
torszamlalok legtobbszor ionizacios kamrak, amelyek nem helyzetérzékenyek, ezért ezt a
modszert nem hasznaljak a gyakorlatban.

A termikus neutronfluxus meghatarozasanal leggyakrabban alkalmazott eljaras az un.
indikatorfolias modszer. Erre alkalmas anyag az aranyfolia (Yellow Submarine SANS
berendezésen mért neutronfluxus értékeit 1d. a 4. fejezetben), ugyanis: a természetben
el6forduld arany 100%-ban Au— 197, amelynek neutron abszorpcids hataskeresztmetszete
nagy (98, 7barn), 1/v abszorbeald, ami azt jelenti, hogy alacsony energiaknal a neutron
befogasi hataskeresztmetszet 1/v-vel aranyosan nd, kémiailag stabil, a bomlasi séméja
nem tul bonyolult, 99%-ban 0,961 MeV 3 részecske keletkezik, amelyet egy 0, 411MeV
gamma foton kovet (3.40).

%87A'IL +n _)%88 Au + Vprompt Hégs Hg + [j7 (340)
A prompt v sugarzast mérve meg tudjuk mondani, hogy hany darab neutron érte el az
arany foliat egységnyi id6 alatt egységnyi feliileten.
Vanadiummal valé kalibracio

A vanadium a gyakorlatban elhanyagolhatdan kicsi koherens szorasi hataskeresztmetszet-
tel rendelkezik, a makroszkopikus differencialis hataskeresztmetszet fiiggetlen a @ értéké-

t6l, tehat homogénen szord lesz [16].
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Ha feltételezziik, hogy a mintan csak egyszeres szorodas kovetkezik be, akkor a szorasi

intenzitas a kovetkezo lesz:

d
I(\,0) = n(A)IO()\)AAQ/ eXI)(*NO'Tl)N% exp[—Nor(d —1)]dl (3.41)
J ,

N az egységnyi térfogatban 1év6 atomok szama; o = o, + o, ahol o, az abszorpcids
hataskeresztmetszet és o, a szOrasi hatiskeresztmetszet.

A 3.41 egyenletbol kapjuk:

1(Q) = n(A)IO(A)AdAQN%exp(71\“'0Td) (3.42)

amely egyenértékii a 3.24 egyenlettel. Tehat:

d>
Q)
A 3.43 egyenlet a T' transzmisszio értéken keresztiil figyelembe veszi az abszorbealo-

T (3.43)

1(Q) = n(\)Io(\)AdAQ

dott neutronok hanyadat.

Tobbszords szoras esetén, amely minden véges vastagsagu minta esetén fennall (kis
vastagsagoknal elhanyagoljuk), a koherens tobbszords szorast ki lehet szamitani és figye-
lembe venni. Abban az esetben, ha a koherens szoras értéke kicsi (1cm-nél vékonyabb V'
minta), a tobbszords szoras nem befolyasolja az 1(Q)-t [65].

A tobbszoros inkoherens szoras becslésére tobb modszer 1étezik [13] (1d. 3.3 alfejeze-
tet), ezek mindegyike altalaban nehézkes és iddigényes, ezért a vanadium esetén ezt azzal
az egyszerl kozelitéssel veszik figyelembe, amely feltételezi, hogy a tobbszor szorodott
részecskék eloszlasa a detektoron egyenletes. Igy elég csak az abszorpcio hatasaval sza-
molni.

Mivel tehat a vanadium esetében a koherens szoras elhanyagolhat6 az inkoherens szo-

rashoz képest, ezért:

% b
<m>z;anadmm - E (344)

igy a dy vastagsdga vanadium mintara:

’

)y
I(Q)vanadium = [OAQanVf (345)
™
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A vanadium egységnyi feliiletre vett abszorpcids hatdskeresztmetszete 1A-6n 0,204
em ™!, és egyenesen aranyos a hullamhosszal. Az egységnyi feliiletre vett inkoherens sz6-

rasi hataskeresztmetszet Z; = 0,367 cm™L. Ezért a 3.45 a kovetkezdképpen alakul:

1(Q)vanadium = ToAQn (exp(—0,204Ady)) 0, 0292 (3.46)

A vanadium egykristaly hatranya, hogy iddvel hidrogén abszorbealodhat a minta felii-
letén, igy a feliileti inhomogenitasok valtozasa miatt akar 20% is lehet a szorasbeli kiilonb-
ség. Ezért ha a minta feliiletén megjelenik egy elszinez6dott réteg, akkor hidrogénfluoridos
maratas alkalmazasa, majd 1000°C' koriili hdmérsékleten valé hokezelés sziikséges.

A Yellow Submarine berendezésre mért vanadiumos kalibracidt, amelyre a mintar6l

jOvO szorast normaljuk a 4. fejezetben ismertetem.

Vizzel valo kalibracio

Bar a vanadium latszolag tokéletes standard minta, mégis van egy olyan hatranya, amely
arra 0szt6nzi a kutatokat, hogy mas modszerekhez forduljanak. A vanadium inkoherens
szorasi hataskeresztmetszete kicsi, vagyis un. gyengén szordé mintaként tartjuk szamon.
Ezért minden egyes hullamhosszon valé mérés hosszti mérési idot igényel. Ezért altala-
ban masodlagos standardokat hasznalunk, amit el6zéleg vanadiummal vagy mas, ismert
differencialis hataskeresztmetszettel rendelkez6 mintéval kalibralunk.

Ilyen, gyakran hasznalt masodlagos standard, a viz. A viz azonos korilmények kozott
mért szorasat a vanadiuméhoz hasonlitva megkapjuk a viz differencialis szorasi hataske-
resztmetszetét. Az 1mm vastagsagu kiivettaba 1év6 viz mérésére a vanadiuméhoz képest
sokkal rovidebb id6 sziikséges, a benne levod hidrogén nagy szorasi hataskeresztmetszete
miatt.

A viz 8ssz szorasi hataskeresztmetszete egy nagysagrenddel nagyobb a vanadiuménal:
Otra0 = 8bbarn, o, = bbarn; az abszorbcid elhanyagolhat6 az inkoherens szorashoz ké-
pest, mig a vanadiumnal a kett6 6sszemérhetd. Hatranya, hogy egy 2 mm vastagsagi min-
tanal mar kb. 30% a tobbszords szoras hanyada. Mivel a viz inkoherens szorasat nagymér-
tékben befolyasolja a rugalmatlan szoras illetve a detektor kiilonb6zé hullamhosszakon
kiilon el kell végezni. A viz elényeihez tartozik, hogy homogénen szor, ezért a detektor

cellak érzékenységének kalibralasara is hasznalhato.
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Az irodalomban megadott vanadiumra és hidrogénre vonatkozoé inkoherens és kohe-
rens szOrasi hataskeresztmetszetek meghatarozasanal elhanyagoljak a rugalmatlan szorast.
A viz abszolut kalibraciora valo hasznalata esetén a protonoktol szarmazo nagy inkoherens
szorashoz képest el lehet hanyagolni a koherens szorast és az abszorbciot (o; = o;). Fi-
gyelembe kell venni viszont a rugalmatlan szorast, amely pontosan az inkoherens szorasra
gyakorol hatast, azéltal, hogy a kiilénboz6 hullamhosszakon mas lesz az energiavaltozas,
ami a szorodas soran 1ép fel, igy mas lesz a detektor valasza is. Az inelasztikus szorasnak
koszonhetden a viz szérasa nem teljesen izotrop. Ennek figyelembe vételére tobb mérés
¢és kozelités is tortént. Az inkoherens szoras szogfiiggésének figyelembevételére Jacrot

1976-ban egy empirikus képletet dolgozott ki [31].

Q) = nIUAAQl;—Tg (3.47)
™

1
9=z exp(—0,6v/\)
A g egy hullamhosszfliggd faktor, amely figyelembe veszi a viz szérdsanak anizotrop

(3.48)

voltat, amely a rugalmatlan szoras hullamhosszfiiggése miatt a 20 = 0° iranyba erésebb.
Itt tehat a rugalmatlan szoras és anizotropia miatt a viz szérasa nem irhat6 le a valodi
hataskeresztmetszettel.

A Jacrot és tarsai altal kidolgozott képlet empirikus volta miatt nem hasznalhaté min-
den berendezésre. Mivel azonban nem nagy az eltérés a kiilonb6zd SANS berendezések
felépitése kozott az az altalanos gyakorlat, hogy ezen empirikus képletet hasznaljak a kii-
16nb6z6 kutatokdzpontok. Igy a kiilonbozé hullamhosszakon és minta-detektor tavolsago-
kon mért értékek eltérésének magyarazata sokszor fejtorést okoz. A Budapesten mitk6do
Yellow Submarine berendezésre érvényes empirikus, &m helyes képlet kidolgozasa egyike
a kutatomunkam eredményeinek. Ennek részletes ismertetését 1d. a 4. fejezetben.

Hayashi és tarsai 6sszehasonlitottak a vanadiummal, vizzel, elérekalibralt aluminium
mintaval és polisztirol oldattal végzett abszolut kalibracios modszereket. Kiilonb6zo vas-
tagsagu vanadium mintara végeztek méréseket, majd kiszamoltak a Ky = n(\)Io(A) ér-
tékeket. Ugyanigy elvégezték a vizzel valo kalibraciot, a Jacrot altal megadott empirikus
képletet véve alapul [31], majd az elérekalibralt aluminium mintaval, polisztirollal is el-
végezték ugyanezt. A kiilonbozé modszerekkel segitségével megallapitott Ky értékek
+7%-on beliil azonosak voltak. Kivételt képez a viz, amelynél az empirikus uton megal-

lapitott Jacrot faktor miatt a &'y értéke nagyobb volt [25].

50



3. fejezet A kisszOgli neutronszéras modszere

3.4.5. Modellillesztés

A 3.26 és a 3.28 egyenletek leirjak a detektoron mért intenzitas, a makroszkopikus diffe-
rencialis hataskeresztmetszet és az alaki faktor és szerkezeti faktor kapcsolatat. Ha a szoro
részecskék kozt nincs korrelacio, ami a volfram szalak esetében fennall, akkor a szerkezeti
tényez0 értéke 1. Ekkor a modellillesztés tulajdonképpen egy helyes alaki faktor megtala-
lasat és a mért adatok a modell paramétereinek valtoztatasaval valo kozelitését jelentik.

A modellillesztés torténhet egy vagy két dimenzidban. Az egydimenzios illesztéshez a
Microcal Origin 6.0 és a Wavemetrics Igor Pro szoftvereket, mig a két dimenzios illeszté-
sekhez a Wavemetrics Igor Pro-t és a PXY [55] szoftvereket hasznaltam. A PXY szoftver
tesztelésében és fejlesztésében magam is résztvettem. A jelen dolgozat a kétdimenzios
illesztésre fokuszal, ezért errdl részletesebben lesz szo.

A PXY szoftver 2D SANS modellillesztésre szolgal, csaknem minden eurépai SANS
berendezés adatformatumat tudja kezelni. A komplex, detektoron kapott képek megértését
el6segitd un. sziirdk hasznalatat teszi lehetévé, a 2D kép logaritmikus valtozata is elér-
hetd. A klasszikus modellfiiggvényeken kiviil egy sorozat, mas illesztoprogramok altal
nem beépitett, am fontos alaki faktor is elérhetd, amelyeknek kombinacidja is hasznalhato
illesztésre.

A kiilonb6z6 hullamhosszakon és/vagy minta-detektor tdvolsagokon mért 2D éabrak
egylittes reprezentacidja is lehetséges, amelynek beépitésére a volfram szalak tanulma-
nyozasa miatt keriilt sor. Lehetdség van a méreteloszlas illesztésre, a felbontas figyelem-
bevételére, a kiilonb6zo paraméterek egyiittes fittelésére. Nagy matrixok illesztése esetén
felgyorsithatok az eldkészitd 1épések a szomszédos cellak csoportositasa révén.

A fittelési modszer az in. minimum keresési modszer, amelynek a ismert alakjat a 3.49

egyenlet adja.

, 1 N(Iﬁ‘/;P>2
X_prl.:l Al

1; az i-edik pixel intenzitdsa, /N a pixelek szdma, p a szabad paraméterek szama, P

(3.49)

a paramétercsoport, Y; az i-edik pixelben az illesztett intenzitas és Al; az i-edik pixel

intenzitdsdnak hibaja. Ha az I; valtozo a normal eloszlasi torvényt koveti, akkor a x2 = 1.
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A SANS modszer metodikai fejlesztései

Ebben a fejezetben a SANS modszer volfram huzalok tanulmanyozhatosagahoz valo adap-

talasat mutatom be, amely egyben a SANS modszer fejlesztéséhez is hozzajarult.

4.1. Nyaldboszté kollimator

SANS berendezések részeként a sebességszelektor és a kollimator ,,sziir6ként” szolgal-
nak. Feladatuk, hogy csak a megfeleld sebességii és divergenciaju neutronokat engedjék
a mintara jutni. Mindkét ,,sz{ir6” csokkenti a neutronintenzitast. Az altalam kifejlesztett
optikai eszkoz kollimatorként szolgél, nyalabosztd kollimator rendszernek neveztem.

A Yellow Submarine spektrométer kollimacios rendszerébe ezt a specialisan kialakitott
kollimatort épitettem be. A klasszikus felépitésben a 4m hosszusagu kollimatort egy szin-
tén 4m hosszu neutronvezetdre lehetett cserélni, szamitogéppel vezérelhetd mozgatorend-
szer segitségével. Ennek a rendszernek a harmadik opcidjaként épitettem be a nyalabosztod
kollimatort (1d. 4.1 abrat).

A nyalaboszt6 kollimator hossza 4m. Aluminiumbdl késziilt vakuumozhato csé, amely-
nek belso falat bor-karbiddal vontam be. A bor-karbiddal valé bevonasra kiilonb6zo tech-
nikdkat alkalmaztam, dsszehasonlitottam az eredményeket, majd a leginkabb abszorbeald
feliiletii bevonatot készitettem el (”1” minta). A nyalabok &sszekeveredésének megaka-
dalyozasara az Al cso belsejébe két darab 2m hosszasaga, 1mm vastag, borkarbiddal
bevont Al profilt helyeztem el. A kollimator neutronvezetd fel6li végéhez egy kadmi-
umbol késziilt négy-ablakos blendét helyeztem. Az ablakok mérete 16mm x 16mm volt,
az ablakok kozti tavolsag pedig 8mm. A csé mintatartd fel6li végére hasonlo kialakitast

négy-ablakos blendét helyeztem a kovetkezd méretekkel: 8mm x 8mm ablak, ablakok
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4.1. dbra. A 3 opcios kollimator rendszer a mozgaté mechanikéval egyiitt

kozotti tavolsag: 4mm. A kollimator vézlata a 4.2 abran lathato.

A kollimatorba bejuto neutronok tehat négy darab, 8mm x 8mm keresztmetszetii nya-
labra oszlanak, amelyek mindegyike akkora intenzitassal rendelkezik, mint egy darab
ugyanekkora nyalab. A nyaldbok mérete a minta helyén 8mm x 8mm. A nyaldbok
konvergencia szoge 0,073 fok. Mivel az optimalis elrendezés a kollimacios hosszat a
minta-detektor tavolsaggal teszi egyenloveé, ezért a minta-detektor tavolsagot is 4, 7m-nek
valasztottam. A blendék kialakitasa, pontosabban a négy ablak mérete és a koztiik 1évo
tavolsag a kollimator cs6 két végén a neutronnyalab fokuszasasat eredményezte (1d. a 4.2
abrat). A detektor a nyalabok fokuszpontjaban volt. Mivel a detektor pixeleinek mérete
Imm x 1mm, a detektort elérd, ily modon fokuszalt nyalab fokuszpontjanak elkenddése
elhanyagolhat6 a pixelmérethez képest [21].

Azonos elrendezésben 6sszehasonlitottam a klasszikus és a nyalaboszto kollimatorok
hatasat, minta nélkiili ,,direkt” nyalabot mérve. A 4.3 abra egy ilyen mérést mutat be a két
esetre. A mért intenzitasokat kétdimenzioban Gauss gorbével illesztettem. A 4.1 tablazat
a detektor kozepére vett Osszegzett intenzitas értékeit valamint a Gauss gorbe félértékszé-
lességeit mutatjak kiilonboz6 hullamhosszakon nyalaboszto kollimatorral illetve anélkil.

A 4.4 abra egy valos mérést mutat be volfram szalakon, kalibracié nélkiil.

4.2. Nyalabprofil

A 22me-es neutronvezetdbol kilépd nyalab profiljat Kodak filmmel fényképeztem le, nya-
labgyengitovel, 1 — 2 s-os expozicios idokkel, Li konvertert hasznalva. A 4.5 dbra egy
4,91A-6s nyalabprofilt mutat. A neutronvezetd gorbiilt jellege miatt a beldle kilépd nya-

lab nem lesz homogén [48].
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kereszt alaku bor-karbidos
nyalabosztod

bemeneti
blende

kimeneti blende

detektor

4.2. abra. Nyalaboszt6 kollimator vazlata

‘ A(A) | beiitésszam | FWHM (em) || A (A) | beiitésszam | FWHM (cm) ‘
‘ ny.o. nélkiil ny.o.-val ‘
3,43 40296 2,56 3,43 269694 3,62
4,91 61582 2,58 4,91 277807 3,57
9,76 4699 2,15 12,20 22854 4,42

4.1. tablazat. Direkt nyalab mérések nyalabosztoval (ny.o.) és anélkiil. A beiitésszam jelenti a detektor
kozépsé pixeleinek Osszbetiitésszamat azonos idokre kalibralva, az FWHM pedig az illesztett Gauss feliilet

atlagos félértékszélessége.

4 -Kasszikus kollimatorral
o - nyalabosztoval

2000 - illesztett Gauss fiiggvény 1400
= ] 1200
> 1500 R —e— klasszikus kollimatorral
< & . —=— nyalabosztéval
£ = 800 \
§ 1000 £ \
P [ 8 e 5
@ [ al 3
2 %0 1N 8 400 5,
2 ] 3 u,
o) .,
T e R
o Scsatsemacansssacsssscsesassiss
15 20 25 30 35 40 45 50 55 !
detektor cella méret (cm) 002 003 004 005 o‘us 007 008 009
q(A)

4.3. abra. A direkt nyalab mérések 2D illesztésbol ka-

4.4. abra. Volfram szalak mérése azonos koriil-
pott radialisan felosszegzett grafikonja nyalabosztoval

mények kozott nyalabosztoval és anélkiil
és anélkiil, 4, 91A-6n
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4. fejezet A SANS modszer metodikai fejlesztései

4.5. abra. A 22m hosszl neutronvezet$ végén fényképezett nyalabprofil
4.3. Hullamhossz kalibracio

Amint a 3.4 alfejezetben ismertettem a hullamhossz kivalasztasa sebességszelektorral tor-
ténik. A szelektortarcsak fordulatszama 700 és 7000 fordulat/perc kozott valtoztathato és
a fordulatszamtol fiiggéen mas és mas sebességli neutronok érik el a mintat majd a detek-
tort. Ahhoz, hogy megallapitsam az Gsszefliggést a fordulatszam és a hullamhossz kozott
két modszert hasznaltam: repiilési id0 modszert (TOF - time of flight) és eziistbehenat

(SIBE -silver-behenate) standarddal valo kalibraciot.

4.3.1. Repiilési id6 modszer - TOF

A folyamatos nyalabbol neutronszaggatoval (chopper) allitunk el6 neutron csomagokat,
amelyeket a 2D detektoron detektalunk az elektronika egy specialis opcidjanak segitségé-
vel.

Amikor a chopper-ablak nyitott helyzetben van, akkor start jelet kiild az elektronika
felé, ami elkezdi szamolni a detektorfeliilet kijelolt feliiletére adott idotartam alatt beérke-
zett neutronokat. A szamolas idétartamat az csatorna szammal és szélességgel allithatjuk
be. A YS berendezés detektor elektronikaja képes a repiilési id6 mérésére, azonban a de-
tektor nem TOF mérés céljabol késziilt, igy a késleltetési idok nincsenek jol definidlva.
gy mas modszert kellett keresni a pontos kalibraciohoz.

Ezért a mintatart6 helyére egy masodik,  H e gazzal t5ltott, helyben fejlesztett detektort
helyeztem. A detektorban a neutronelnyeld ®He gaz nyomésa 3, 5bar, a C'F) kisiilés-
kiolté nyomasa 1, 5bar. A 180mm x 180mm érzékeny feliilet 256 x 256 pixelre van
osztva 0, 7mm x 0, 7mm pixelmérettel. A gazoszlop vastagsaga: 30mm.

A mérési elrendezés (4.6 abra) a kovetkezd volt: a choppert a neutronvezet6 és a kol-

limator kozé helyeztem, a chopper-jelet a detektor elektronikahoz csatlakoztattam. A mé-
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Vezérl6 elektronika g

Neutronvezetd Kollimator (5225 mm)
0 I [ —— ] Yellow Submarine
Chopper 2D helyzetérzékeny

detektor

4.6. abra. TOF mérési elrendezés vazlata

réseket kiilonbozo szelektor-fordulatszamokon végeztem el. A chopper és a detektor kozti
tavolsag meghatarozasanal figyelembe vettem a detektorban levd gaz vastagsagat és azt
a mélységet, amelynél a legvalosziniibb az elnyelddés. Az igy szamolt chopper-detektor
tavolsag maximalis értéke 5225mm volt, de 4220mm chopper-detektor tavolsagnal is el-
végeztem a méréseket. Ez utobbi esetben a teleszkop-szerlien mozgathaté kollimatort ki-
iktattam a rendszerb6l. A nyalabatmérd a legtobb esetben 12mm volt, a szelektor nélkiili
méréseknél 1mme-es blendét hasznaltam az intenzitas csokkentésére.

A 4.7 abran a repulési id6-beiitésszam skalan felrajzolt szelektor nélkiili spektrumot
mutatja a fekete szint, fels6 gorbe. A mérést 1mm-es blendével, szelektor nélkiil, 3ms-os
csatorna szé¢lességgel és 2000 csatornaval végeztem. A chopper-detektor tdvolsag 5225mm
volt. A TOF mérésre gyartott elektronika késleltetési idejét egy berillium sziir6vel mértem
meg. A Be azzal a tulajdonsaggal rendelkezik, hogy rugalmatlan és inkoherens szoras ese-
tén a 3, 95A-nél nagyobb hullamhosszakat atengedi, a kisebbeket viszont kiszérja. A Be
szlir6t 100K -re hiitve csokken a rugalmatlan szoras, igy 120-szoros kiszorasi arany érhetd
el, de hiités nélkiil is 12-szeres ez az arany. A Be levagasi éle a 4.7 abran lathat6. Ugyan-
csak sziirdként hasznalhaté a vas, aminek a levagési éle 3, 10A-nél van (Id. 4.7 abrat).
Ebbol kiszamithato a késleltetési ido.

A sebességszelektort visszahelyezve a neutronnyalab utjaba, a kiillonboz6 szelektor for-
dulatszamokon megmértem a neutronok altal a chopper és detektor kozott megtett uthoz
szlikséges 1dot. Kiilonbozo nyalabatmérot és kolonbozo repiilési uthosszakat hasznaltam
a mérések helyességének ellendrzése céljabol. Ezutan a 3D adathalmazokat (z, y, t) az
Wavemetrics Igor Pro szoftverben irt rovid programokkal atalakitottam, figyelembe véve

a késleltetési idOket, a csatornaszélességeket, repiilési uthosszat. Igy minden egyes hul-
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4.7. bra. Berillium és vas sziirok alkalmazasa i i

4.8. abra. Hullamhossz spektrumok szelektor
a hullamhossz kalibracioban. A fekete gorbe a

nélkiil és szelektorral

szelektor nélkiili teljes spektrum a minta helyén

lamhosszra egy gorbét kaptam, amelyet Gauss fiiggvénnyel illesztettem (4.1 egyenlet).
A Gauss gorbe félértékszélessége o megadja a TOF mérés felbontasat, amelybol a 4.2
egyenlet szerint ki kell vonni a chopperablak-felbontast (ocopper), ahhoz, hogy a AX/A
hullamhosszfelbontast megkapjuk.

_ 1 (x — ) 2
vt ey |- (4.1)

EA 0 o207~ o) (42)

Mivel a chopper-ablak nem egy végteleniil vékony rés, hanem véges mérettel rendelke-
zik (10mmx25mm téglalap, amely elé egy kor alaku rést helyeziink), ezért a hullamhossz-
felbontast a neutronnyaléb-felbontas és a chopper-ablak felbontas konvoliciojabol kapjuk
meg. A chopper-ablak felbontast a keresztmetszet idoszerinti Fourier transzformaltjara
illesztett Gauss gorbébol kaphatjuk meg egzaktul, de egyszeriien meghatarozhatjuk a két

kiilonbo6zé (d; és dy) chopper-detektor tavolsagnal végzett mérésbol is (4.3 egyenlet).

9 _ it
a3 &2
O chopper = ———— 4.3
hopp i i (4.3)
i di

A kiilonbozo fordulatszamokra szamitott hullamhossz értékek és hullamhossz felbontas
a 4.2 tablazatban lathatok.
A 4.8 dbra néhany fordulatszamon mért gérbét mutat a szelektor nélkiil mért spektrum-

mal egyiitt.
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fordulat/perc | 7000 | 6000 | 5000 | 4000 | 3000 | 2500 | 2000 | 1500 | 1000
A (A) 327 | 3,74 | 443 | 548 | 7,22 | 8,66 | 10,83 | 14,44 | 21,66
AN/A 0,16 | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,18 | 0,19 | 0,19 | 0,20

4.2. tablazat. TOF modszerrel mért hullamhossz és hullamhossz felbontas értékek

Ha a szelektor tengelyét a neutronnyalab tengelyéhez képest néhany fokkal elforgatjuk,
akkor a neutronok altal ,,latott” szabadon atjarhato6 rés méretét noveljiik illetve csokkentjilk
a forgatas iranyanak megfelelden, ezaltal befolyasolhatjuk az atengedett nyalab félérték-
szélességét. Az adott fordulatszamhoz tartozo atengedett hullamhossz megvaltozik, hiszen
a tarcsak rései altal kijelolt utvonal is megvaltozik a forgatassal.

Ezért minden esetben, amikor a szelektort kiemeljiik a neutronnyalab itjabol, a vissza-
épités utan ismét el kell végezni a hullamhossz kalibraciot. A TOF moddszer egzaktul
alkalmazhat6 egy allando forrasbol érkez6, monokromatizalt nyalab hullamhossz kalib-
racidjahoz, azonban a berendezést minden egyes méréshez at kell épiteni, még akkor is
ha a mérést sajat detektorral végezziik (2 detektorpozicidban valdé mérés kiilonbségébol
meghatarozott hullimhossz [58]).

Ezért egy egyszerlibb modszert is hasznaltam hullamhossz kalibraciora, amelyet 6ssze-

hasonlitottam a TOF modszerbdl kapott eredményekkel. Ez az un. ,,SIBE” modszer.

4.3.2. Eziistbehenat - SIBE - standarddal valo kalibracio

Amint a 3.4 alfejezetben bemutattam az eziistbehenat tulajdonsagai lehetdvé teszik, hogy
azt hullamhossz kalibraciora hasznaljuk a kisszogli neutronszorasban. A megfelelden
megvalasztott minta-detektor tavolsagnal a SIBE cstcsa gytiriiként lathaté a 2D detek-
toron (4.9 abra).

Ezen 2D intenzitas térkép Gauss fliiggvénnyel valo illesztésébol megkaptam a gytrli
helyzetét, amibdl egyszerii algebrai modszerrel, ismerve a minta-detektor tavolsagot, elo-
szOr a szorasi szoget, majd a Qs pp-t ismerve, a hullamhosszakat is kiszamitottam. A 4.9
abran egy 4500rpm-es mérés lathatd; a kontr vonalak a 2D illesztés eredményei (Wave-
metrics Igor Pro). Egyes esetekben a SIBE masodik diffrakcios csucsa is lathatd. Az igy
kapott értékek a 4.3 tablazatban talalhatok. A méréseket a Y'S sajat detektoraval, 1300mm
minta-detektor tavolsagon, 4, 7m kollimacios hosszal, 12mm nyaldbatmérdvel, az eldzo-
ekben bemutatott TOF méréssel azonos szelektorpozicioban mértem.

A TOF ¢és a SIBE mérések dsszehasonlitasa a 4.11 abran lathato.
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4.9. dbra. A 4500 fordulat/perc-en, 4.10. abra. 1300mm  detektortavolsagon és

1300mm-en mert SIBE az illesztett Gauss 6500 fordulat/perc-en mért, radialisan felosszegzett

modellel SIBE diffrakcios csticsok

| fordulat/perc | 7000 | 6000 | 5000 | 4000 [ 3000 | 2500 | 2000 | 1500 | 1000 |
M) | 338 | 386 | 461 | 5.67 | 751 | 899 | 1122 ] 1496 | 2244 |

4.3. tablazat. SIBE standarddal mért hullimhossz értékek

4.3.3. A helyes hullimhossz a szelektor fordulatszimanak fiiggvényében

A hullamhossz ¢és a szelektor fordulatszama kozotti 0sszefliggés hagyomanyosan a 4.4

egyenlet szerinti, ahol a C' egy konstans érték, w pedig a szelektor sebessége.

c
Ao = = (4.4)
w
C
veag @ (4.5)
w
25+
201 \ —=—TOF
\ —e— SIBE
< 154
o
B 101
§
s ] \'\*\.,

1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
szelektor fordulatszam (rot/min)

4.11. abra. A TOF ¢s a SIBE mérésekbdl kapott eredmények 6sszehasonlitasa A hibak 3%-on beliil vannak
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Azonban ez az 6sszefliggés csak akkor lenne érvényes, ha a szelektorba juté neutron-
nyalab teljesen monokromatikus lenne. Akkor a mintat eléré neutronok hulldmhossza nem
fliggene a termikus - vagy hideg - nyalab spektrumatol, a szelektor transzmisszios karak-
terisztikajatol és a neutronvezeto tulajdonsagaitol. A nyalab véges mérete és divergencigja
azonban a 4.4 egyenlettol valo eltérést eredményez (4.5 egyenlet) [40]. Az egyszerlisége
miatt a 4.4 egyenlet a leginkabb hasznalt a gyakorlatban, azonban ez jelentds hibat okoz a
hullamhossz meghatarozasaban.

A neutronok hullamhosszeloszlasa tehat a nyalabban a szelektor utan a szelektor transz-
misszios fliggvényének és a bejovo nyalab hullamhossz eloszlasanak szorzata (4.6 egyen-
let) [72, 15]. A ® avalos, szelektor altal transzmittalt hullamhossz eloszlas, ami a @ ciextor
szelektor transzmisszios fliggvényének és a P00, bejovo nyalab hullimhossz eloszlasa-
nak szorzata. A minta helyén a \.;; hullamhossz tehat eltolodik egy A értékkel a szelektor

altal meghatarozott 4.4 egyenlethez képest.

¢ = (Pszelek‘tor * ébejovo (46)

A hullamhossz eltolodast analitikusan le lehet vezetni, ha a szelektorablak transzmisszi-
on beliil, ami egy haromszog eloszlas, a bejévo neutronok hullamhosszeloszlasat egy egye-
nessel kozelitjiikk. Ekkor a mintat elérd A értékére a 4.7 egyenletet kapjuk [1]. A 4.4

egyenletben is szerepld C-t a bejovo spektrum maximum helyén kell meghatarozni.

AN,
a
A C  mo? 4.7)
Aeff =X+ ———20 -2
1= T8 00) R

A 4.12 abran a mért és szamolt \(-tol valo eltérés lathato.

A szelektor fordulatszama és a hullamhossz kozotti helyes 0sszefliggés felallitasa ér-
dekében, ami a YS-ra érvényes, a szelektor fordulatszamanak reciprokjat abrazoltam a
SIBE mérésbol kapott hullamhossz fiiggvényében (4.13 abra), amelyet egy egyenes ir le.
Az igy kapott Osszefiiggést pedig a 4.5 egyenlet irja le, ahol az A = 0, 13008 + 0, 02778,
C' = 22262 + 57, az w pedig a szelektor fordulatszama fordulat/perc-ben kifejezve. A
fenti konstansokat a szelektorfordulatszam és hullamhossz értékek kozti 6sszefliiggés meg-

hatarozasara hasznaltam.
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4.12. dbra. Kisérletileg mért és szamolt \o-t6l 4.13. abra. A szelektor fordulatszamanak recip-
valé eltérés roka SIBE mérésbol kapott hullamhossz fliggvé-
nyében

4.4. A berendezés felbontasa

A berendezés dsszfelbontasa a hullamhosszfelbontastol, a detektorfelbontastol és a kolli-

maciotol fiigg (4.8 egyenlet) [18, 19].

[A20)]1or = {IARO + (A bsp + [A20) Fon} (4-8)

A kiilonboz6 - Y'S berendezésen tipikusan hasznalt - minta-detektor tavolsagokra, kolli-

macios hosszakra és blendeméretekre kiszamoltam a berendezés osszfelbontasat a detektor

kozéppontjatdl vett tavolsagok fiiggvényében, amely hasznos informacidt szolgaltatott a
meérési elrendezés optimalis kialakitasahoz.

A [A(260)]3 a hullamhossz felbontésbol szarmazé tag. A [A(20)]%¢p, a detektor geo-

metriajabol szarmazo felbontas. A [A(20)]3,, a nyalab kollimalasabol szarmazo felbontast

veszi figyelembe.

4.5. Abszolat kalibracio a YS-ra

Az abszolut kalibracio altalam valasztott modszere a vizzel val6 kalibracio. Ez feltételezi
a viz, mint masodlagos standard ismert differencialis szorasi hataskeresztmetszetii elsod-
a 3.4 alfejezetben ismertetett elonyok miatt.

Az alabbiakban ismertetett adatok a Yellow Submarine SANS berendezés LETI BF3
gazzal miikodo detektorara érvényesek, 1mm vastagsagl viz mintara, szobahdmérsékleten

(T = 298K). A kalibraciot 3, 55A - 8,07A tartoményban végeztem vanddium elsédleges
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hullamhossz/ 3,55 4,13 4,91 6,08 8,07
mintak A A A A A
Toiz 0,57 0,55 0,52 0,49 0,45
Thuvetta 0,95 0,95 0,95 0,94 0,96
Tvanadium 0,72 0,70 0,67 0,62 0,55
© omeginm (cm™) | 0.204 | 0,724 | 1,000 | 1,240 | 1,650
i (em™) 1 0367 | 0,367 | 0367 | 0,367 | 0,367
(%)‘ 0,647 | 0,718 | 0,770 | 0,814 | 0,886

4.4. tablazat. A viz (dyi. = 1mm), kiivetta és vanadium (dyanadium = 3rmm) mért transzmisszié értékei
valamint a vanadium abszorpcios és inkoherens szorasi hataskeresztmetszet értékei. (*) egységnyi térfo-
gatra vett értékek. A tablazat utolsé sora tartalmazza a vizre kapott makrosztopikus differencialis szorasi

hataskeresztmetszet értékeket.

standardot hasznalva. A kapott eredmények Osszhangban vannak a Grenobleban 1999
¢és 2007 kozott a D11 nevii berendezésen tizemeld Hes gazas CERCA detektoron kapott
eredményekkel.

Mintak:

- viz: desztillalt konnytiviz, lmm vastag kvarc kiivettaban, d,;, = lmm.

- vanadium: 3mm vastag tiszta vanadium korong, amelynek feliiletét elégséges volt a
mérés eldtt mechanikai moédon megtisztitani. Ez elhanyagolhaté mértékben csokkentette
a mintavastagsagot.

A mintakat a YS mintatartdjaba helyezve, 1, 3m minta-detektor tavolsagon és 12mm -
es blendeatmérdvel a kovetkezd mintakat mértem: viz, kiivetta, vanadium, kdrnyezeti hat-
tér, sajat hattér. A mintak mindenikét a kovetkezé hullimhosszakon mértem meg: 3, 554,
4,13A, 4,914, 6,084, 8, 07A.

A mérések mindegyikét radialisan felosszegeztem. Az adatkiértékelés 1D-ben tortént.

A 3.24 egyenletbdl levezetheté a vanadiumra és vizre mért intenzitasok kifejezése,
amelyeket egymdssal elosztva és figyelembe véve, hogy (13,5)v = (13,p)vizs Av = Agy =

Aviz = Aguws T, = 1, 4.9 egyenlethez jutunk..

Im',z —kh Ik:m,' — kh

dx dx dyi-Tin  dyi T
- = — vz~ vz vz uv 4.
<dQ>m‘,z (dQ>v Iy —kh _ L — kh @9
dvTv dv

A 4.9 jelolései: V' - vanadium, sh - sajat nyalabbol jovo hattér, kh - kornyezeti hattér,

viz - viz, kuv - kiivetta.
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4. fejezet A SANS modszer metodikai fejlesztései

110 —=— Jacrot faktor 0.90
105 —@—mérés —s— mérési pontok
1.00 illesztés =~
095 0.85. -
_% o090 — o
S oss /./ /////. = 080
A oso] w e 3 o715
= L "
0.75 / T
070 . T o
0.65 ./
3 i 5 o 7 3 065
(A 3 4 5 6 7 8
»(A)
4.14. abra. A Jacrot altal meghatarozott kép-
letbdl szamolt és a YS berendezésen valo mé- 4.15. abra. A viz YS berendezésen mért diffe-
résbdl kapott differencialis hataskeresztmetsze- rencidlis hataskeresztmetszet értékeire illesztett

tek Gsszehasonlitasa vizre figgvény

Ha a fenti mérési 6sszeallitasra alkalmazzuk a Jacrot altal meghatarozott formulat (3.47,
3.48 egyenletek), akkor a kiiléonbozd hullimhosszakra a 4.14 abran lathato differencialis
hataskeresztmetszeteket kapjuk. Az dbran feltiintettem a kiilonb6z6 hulliamhosszakon al-

talam mért értékeket is.

dQ

A Yellow Submarine SANS berendezésen a vizre mért differencialis hataskeresztmet-

(@) - =Cx (B = exp(-AxVN)) (4.10)

szetet egy hullamhossztdl fiiggd exponencialis fliggvénnyel kozelitettem (4.10 egyenlet),
amelynek a grafikus abrazoldsa a 4.15 abran lathaté. A hulldmhosszat A-ben helyettesitjiik
be.

A fliggvény jelentdsen eltér a Jacrot altal meghatarozottol. A fiiggvényben szerepld
konstansok értékei a kovetkezok: C' = 4, 11550 £ 2,80491, B = 0,23509 + 0, 17357,
A =1,36303 £ 0, 44826.

Az altalam meghatarozott egyenlet a YS berendezésre érvényes, minden mas berende-

zésen végzett mérést vagy a sajat standard mintajukkal kalibraltam vagy pedig a YS-on
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5. fejezet

Volfram huzalok vizsgalata

Ebben a fejezetben bemutatom a volfram huzalokon végzett vizsgalataim eredményeit.
A volfram huzalok kisszogii neutronszorassal valé vizsgalata sordn kapott eredménye-
ket harom csoportra osztottam: kalium buborékok feliiletének meghatarozasa kiilonbozo
modszerekkel, kalium buborékok méretének meghatarozasa 2D modellillesztéssel, és a
kiilonb6zo berendezéseken mért adatokat egyesitve, széles szorasvektor tartomanyon vald
mérések vizsgalatabol a buborékok alakjanak vizsgalata a szalhtizas és hokezelés soran.

Ebben a fejezetben ezeknek a részletes targyalasaval foglalkozom.

5.1. Tanulméanyozott mintak

A mintakat szobahdmérsékleten vald mérés céljabol aluminium keretbe helyeztem, tobb
réteget egymasra téve (5.1 dbra). Az Al elhanyagolhaté mértékben aktivalodik, kis szorasi
hataskeresztmetszettel rendelkezik, ezért gyakran hasznaljak neutronos kisérletekben.

A kalyhas (magashémérsékleti - 1300K) méréshez a mintatart6 titanbol késziilt, amely
birja a magas hdmérsékletet (0.p. 1940K) és neutron abszorpcios tulajdonsagai is megfe-

leloek.

5.1. ébra. Aluminium mintatarté a 0, 5rm atmérdjii volfram huzalokkal
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

A sorozat  Atmérd Jellemzo Effektiv vastagsag
1. W585C 6mm rad, lekdszoriilt, 1mm
hidegen megmunkalt
2. W585T 6mm rad, lekoszoriilt, hokezelt 1mm
3. w3cC1 3mm rud, lekoszoriilt, 2mm

hidegen megmunkalt

4. w2c2 2mm  huzal, hidegen megmunkalt 1,6mm
S. wic2 1mm huzal, hidegen megmunkalt 1,6mm
6. wWo6C3 0,6mm  huzal, hidegen megmunkalt 1, 4mm
7. w4cc 0,4mm  huzal, hidegen megmunkalt 1,6mm
8. WATVAL 0,4mm huzal, kozbiilsé hokezelt 1, 6mm
9. W39A 0,4mm huzal, kihokezelt 1,9mm
Bsorozat  Atméré Jellemzé Effektiv vastagsag
10. W —un 0,5mm nem hokezelt 1,18mm
11. W —-970 0,5mm 970K 1,18mm
12 W —1420 0,5mm 1420K 1,18mm
13, W —1720 0,5mm 1720K 1,18mm
14. W —2120 0,5mm 2120K 1, 18mm
15. W —2470 0,5mm 2470K 1,18mm
16. W —2670 0,5mm 2670K 1,18mm

5.1. tablazat. Tanulmanyozott mintak

A mintak két helyrél szarmaznak (5.1 tablazat):
A. a szalhuzas folyamatabol vett mintak a GE Lighting - t6l

B. a hokezelés fazisaibol vett mintak az Osram Gmbh - tdl

e

5.2. Kalium buborékok hatarfeliileti jellemzdi

A kisszogli neutronszoras altalanos gyakorlata az izotropan szordé mintaknal hasznalatos
radialis felosszegzés, majd a minta szerkezetétdl és a () tartomanytol fiiggden 1D modellel
valo illesztés, illetve Guinier vagy Porod kozelités (1d. 3.3 alfejezetet).

Az altalam tanulmanyozott mintak mindegyike anizotropan szoré minta, a kalium bu-
borékok a huzassal egyidoben elnytlnak és a huzaltengely iranyaval parhuzamosan he-
lyezkednek el. Az 5.2 abra a Yellow Submarine berendezésen, nagy () értéktartomanybon

mért 2D abrakat mutatja, amelyeken els6 ranézésre is jol megfigyelhet6 a jellegzetes ani-
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

W-1420 W-1720 W-2120 W-2470

(mm?)

drétatméré

1/

W585C WS585T

nem hokezelt 970 1420 1720 2120 2470

5.2. abra. Huzas-hokezelés dsszefoglalé diagram a 0, 004A 1 - 0,030A ! szérasvektor tartomanyban (Yel-

low Submarine)
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

zotropia. Az abra Osszesitve tartalmazza a hokezelés fazisaibol és a szalhuzas folyamata-
bol vett mintak szérasképeit.

A W-K kétkomponensti rendszer kontraszt értékei fiiggenek a hdmérseklettdl és a bubo-
rékban levo nyomastol. A kalium kritikus hdmérséklete 7 = 2281 K kozel van a volfram
huzalok normal hasznalati homérsékletéhez 2400/ — 3000K; a kalium belsé nyomasa
pedig a kalium kritikus nyomasanak po = 16,2M Pa a tizszerese. Ezen a nyomason a
szilard kalium folyadékfazisba valo atmenet nélkiil jut gazfazisba. Ezen koriilményeket
figyelembe véve a kalium géz stirliségét 500kg/m3-nek becsiilhetjiik [22]. A szilard - ala-
csony hdmérsékletll - és a gaz - magas hdmérsekletii - fazisok kozott egyensulyi allapotok
jonnek létre, amelyek a kalium héj vastagsagaban kiilonboznek. A kalium szilard fazisbol
gaz fazisba vald atmenetét tehat SANS mérésekkel nyomon lehet kovetni, a szilard és a

gazfazisu kalium szorashosszstirtiségeinek (A) kiillonbozosége miatt (5.1 egyenlet).

Kw_ksotid = (Aw — Axsotia) = 2,582 x 10%¢em 2
Kw_rgas = (Aw — Agas) = 2,784 x 10'%¢m 2
Kw —vacuum = (Aw — Avgeuum) = 3,066 x 100cm =2
Kk solid—vacuum = 0,484 x 101%cm =2
Kk gas—vacuum = 0,282 x 10'%cm™=?

Kicsotia—rcgas = 0,202 x 10"0cm =2

(5.1)

A volfram, a szilard kalium és a vakuum kozotti hatarfeliiletek kisszogl szorasat vizs-
galva kovetkeztetéseket vontam le a volframban jelenlevé kalium buborékok viselkedésére

vonatkozoan.

5.2.1. Porod invariansbol szamolt specialis hatarfeliiletek

Nagy () szorasvektor tartomanyon (@) > 2) a SANS berendezés nem ,,latja” a szoro ré-
szecske egészét, azonban informaciot szolgaltat a szorasban résztvevd helyi feliiletekrol.
A sz6r6 objektumok orientaciojatol eltekintve, az anizotropan szoré mintakat izotropan
szorokként kezeltem. gy meghatiroztam a Porod invariansbél szarmazé specidlis dssz-
feliileteket Og. A Porod analizis segitségével lehetdség volt nemcsak ezen hatarfeliiletek
meghatarozasara, de a bubor¢kban levo kalium hdmérséklettel vald valtozasanak tanulma-
nyozasara. A kovetkezokben a hatarfeliiletnek valamint a buborékokban levo kalium héj
méretének Porod invariansbol valé meghatarozasat mutatom be.

Két méréssorozatot végeztem:
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

1. Yellow Submarine, Budapest: W —un, W — 970, W — 1420, W — 1720, W — 2120,
W — 2470 mintak, minta-detektor tavolsag: 5, 5m, A = 12, 2A

2. PAXE, Saclay: W — 2472 és W — 2670 mintak, minta-detektor tavolsag: 5,2m,
)\ = 8A. A PAXE berendezésen a méréseket tobb hdmérsékleten végeztem el:

W — 2470: 10004, 800K, 600/, 350K

W —2670: 1000K, 900K, 800k, 310K

A nagy @ értéktartomany a YS és a PAXE berendezések esetében a mérhetd teljes @
tartoményt jelenti: 0, 002A~1 - 0, 5A~1.

A mérések mindegyikét viz standardot hasznalva kalibraltam, igy a megadott intenzi-
tasértékek cm ! mértékegységben értenddk. Az abszolut kalibracio feltétele annak, hogy
informaciot nyerjiink a hatarfeliiletekrol. Elsé 1épésben tehat elvégeztem az abszolit ka-
libraciot, radialisan feldsszegeztem az intenzitasértékeket (adott szorasi szoghoz tartozo
intenzitasértékek meghatarozasa), majd az adatokat az 1Q* = f(Q*) gorbén dbrazoltam.
A kapott egyenest illesztve (1d. 5.3, 5.4, 5.5 abrakat) megkaptam a Porod invarianst.

A hokezelési folyamatbol vett mintaknal (W — un, W — 970, W — 1420, W — 1720,
W — 2120, W — 2470) csak szobahdémérsékleten végeztem méréseket, igy a fenti koze-
litést hasznalva, megkaptam az Gssz szorasi feliiletet, amely megmutatja a hatarfeliiletek
alakulasat a hokezelés folyamataban. Az 5.6 abra és az 5.2 tablazat a hatarfeliiletek alaku-
lasat mutatjak ezen mintakra.

A PAXE SANS berendezésen, magas homérsékleten tortént mérések a buborékokban
levd kalium jellemzdinek vizsgalatara iranyultak. A buborékokban 1évo kalium szobahd-

mérsekleten a buborék belsé falara kondenzalddva van jelen héjat alkotva, a hdmérseklet

—e— W-970
o Twm )
P It e o “
e 20)  aw A= e
S =i [ S
= 15 = =
2 ; e
« 10 x
2 o5 ]
° 0.0 1.0x1072.0x1073.0x1074.0x1075.0x1076.0x10” 0 2 4 6 8 10
Q' (A% Q'x10" (A*)
53. dbra. A W —un, W =970, W — 1420, 5.4. dbra. A W — 2470 minta 1000K, 800K,
W —1720, W —2120, W —2470 mintak 600K, 350K -en mért SANS gorbéi. Porod ab-
SANS gorbéi. Porod édbrazolds. A folytonos razolas. A folytonos vonalak az illesztett egye-
vonalak az illesztett egyeneseket jelzik neseket jelzik

68



5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

emelésével ez a kalium héj elvékonyodik, ami annak az eredménye, hogy a kalium gazfa-
zisba megy at, majd a szilard héj eltlinik (5.7 abra).

A méréseket magashémérsékletii kalyhaban végeztem, a homérsékletet mindkét iranyba
valtoztatva a reverzibilitas ellendrzése miatt.

A W —2470 és W —2670 mintak 1000 K alatt végzett méréseire szintén a fenti kozelitést
alkalmaztam.

Munkahipotézisként az 1000 K folott mért mintakrol feltételeztem, hogy a buborékok-
ban jelen levo kalium teljes egészében gaz fazist (f.p. K: 1032K). Az alacsonyabb hémér-
sékletli mérések esetén a szilard kalium egy része a buborék falan talalhato szilard allapot-
ban, mig a hdmérséklettol fiiggden - magasabb homérsékleten egyre nagyobb mennyiség
- a buborék belsejében talalhatd gaz fazisban, folyadékfazisba vald atmenet nélkiil (a nyo-
masviszonyok miatt [22]).

Ha tehat a mérést a kalium forraspontja f616tti homérsékleten végeztem csak a volfram-
kalium gaz hatarfeliilettel (K3) kellett szamolnom. Igy az 1000K -en tortént méréseket a
mintak belsd feliileteinek - amin a szilard kalium héj és a buborék belsejében levo ka-
lium gaz kozotti nem €les, €s kisszogl szoras szempontjabol értendd hatarfeliiletet értem
- meghatéarozasahoz hasznaltam. Ekkor az 1(Q*-re az 5.2 egyenlet adédott:

IQ" = 2rO5 K2 + bgQ* 52)

Az adatkiértékelés kovetkezo lépésében az 10004 -es méréseket kivontam az alacso-
nyabb homérsékletli mérésekbol. Ebben az esetben feltételeztem, hogy a volfram-szilard
kalium kontrasztja és a volfram-kalium gz kontrasztja azonos (K3 ~ Kj). Az [Q*-re

0  —e—koo0®

—e— 150018
—+—HKOOB

1Q x10° (@ 'A%)
®

1/0_x10* (cm)
o

" Weun W-970 W-1420 W-1720 W-2120 W-2470
5.5. abra. A W — 2670 minta 1000K, 900K,

800K, 310K -en mért SANS gorbéi. Porod db- 5.6. abra. A hokezelés fazisaibol vett mintak

razolas. A folytonos vonalak az illesztett egye- 1/Os értékeinek valtozasa a hokezelés sorén

neseket jelzik
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

5.7. abra. A kalium héj (sotét) méretének a homérséklet emelésével valo valtozasa a volframban levo buborék

belsé falan (vazlat)

2.04
. —=—310-1000 K
—e—800-1000 K
154 —4—900-1000 K
~ 104
5 W-2670
= 05 hémérséklet killonbségek
0.0+

T T T T T T T
0.005 0.010 0.015 0.020 0.025 0.030 0.035

QA"

5.8. abra. W — 2470 nevii minta: 2470K -en el6hokezelt minta. A gorbék a kiilonboz6 homérsékleteken
mért adatok kiilonbségei: 800K — 1000/, 600K — 1000k, 350K — 1000/ Porod dbrazolas és illesztés

az 5.3 egyenletet kaptam.

IQ* = 2705 K2 (5.3)

A radialisan feldsszegzett adatokat az 1Q* = f(Q*) gdrbén dbrazoltam, majd Porod
figgvénnyel illesztettem. A W — 2470 nevii minta kiilonb6z6 homérsékleteken mért inten-
zitasainak kiilonbségei: 800K — 1000k, 600K — 1000k, 350K — 1000k és az illesztett
gorbe a az 5.8 abran lathatok. A W — 2670 jelti minta 800/, 900K ¢és 1000/ hémérsek-
leteken mért kisszogii szoras értékei kozott nem volt kiilonbség. Az Og és 1/0g értékeit
az 5.2 tablazat tartalmazza.

Az 1/Og értékeinek valtozasat a hdmérséklettel a W — 2470 és W — 2670 mintékra a
az 5.9 abra mutatja.

AW — 2470 és W — 2670 jelt eléhokezelt mintak kiilonbozé homérsékleteken és
1000 K -en mért méréseinek kiilonbségeibdl szamolt 1/Og értékeinek valtozasat a hdmér-

séklettel az 5.10 dbra mutatja.
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0.012 B
25 volfram-Kgaz hatarfeldlet
0.010

0.008 1 homersékletkiilonbségek

kalium szilard - kalium gaz hatérfeliiletek

00061 o w2470

kalium-vakuum hatarfeliletek —e— W-2670
—v—W-2470
104 —+—W-2670

0.004

1/0 _x10* (cm)

0.002

0.000

oot 300 400 500 600 700 800 900
300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 hékezelés homerséklete -1000 K
hokezelés homérséklete (K)

5.9. dbra. A W — 2470 & W — 2670 jelii eloho- 3.10. dbra. AT = 2470 & W — 2670 jelii el5-
kezelt minték 1/0s értékeinek véltozdsa a hé- hokezelt mintak kiilonbozé hémérsékleteken és
., 1000/ -en mért méréseinek kiilonbségeibol sza-

meérséklettel
molt 1/Og értékeinek valtozasa a hdmérséklettel

. —=— 310-1000 K
—— 800-1000 K
4 —4—900-1000 K
1.5
~104
3 \ \ W-2670
= 054 A\ hémérséklet kiilonbségek
0.04

0.005 0.010 0.015 0.020 0.025 0.030 0.035
Q(A")

5.11. abra. W — 2670 nevii minta: 2670k -en el6hokezelt minta. A gorbék a kiillonb6zé homérséklete-
ken mért adatok kiilonbségei: 900K — 1000K, 800K — 1000k, 310K — 1000k, a folytonos vonalak az

illesztett gomb-modellt jelentik

5.2.2. Kiértékelés 1D modellillesztéssel

Az IQ* = f(Q*) gorbék azon szakaszan, ahol az abrazolasbol nem egyenest kaptam (kis
Q), az adatkiértékelésnek méasik modjat valasztottam. fgy a W — 2670 nevii, 2670K -en
hokezelt minta esetében a mérések kiilonbségeit felosszegzés utan a gomb alaki faktora-
val illesztettem. Ebben a mintaban ugyanis a 2670/ -es hokezelés utan a mintaban levo
anizotropia csaknem teljes egészében eltiinik és az 1D illesztés elegendd a gombok mére-
tének megallapitasahoz. Az el6z6 bekezdésben targyalt modon a magasabb hdmérsékleten
kapott adatokat kivonva az alacsonyabb homérsékleten mértekbdl jo kozelitéssel, a gorbe
kis @) értékeinek tartomanyat illesztve, megkaptam a kalium héj belsé méretét.

A felosszegzett és gomb alaki faktorral illesztett gorbék az 5.11 abran lathatok. A

kapott értékeket pedig az 5.3 tablazat tartalmazza.
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

Minta Minta jellemzdje Os (em™1) 1/O0s (cm)
hokezelt mintdk | eléhdkezelés homérséklete
W —un nem hokezelt 1,2530 x 10° | 7,9809 x 10~6
W —970 970K 2,8034 x 10% | 3,5671 x 10~*
W — 1420 1420K 2,5047 x 10° | 3,9925 x 1074
W — 1720 1720K 2,6881 x 10% | 3,7201 x 10~*
W —2120 2120K 3,3162 x 10° | 3,0155 x 10™*
W — 2470 2470K 4,0541 x 10° | 2,4666 x 1074
W — 2470 mérés homérséklete
1000K 4,9303 x 10° | 2,0283 x 10~
800K 4,9344 x 10° | 2,0266 x 1074
600K 4,9774 x 10° | 2,0091 x 10~*
350K 5,0716 x 10° | 1,9718 x 10~
W — 2470 homeérsekletek kiilonbségei
800K — 1000K 8,4383 x 10° | 1,1851 x 10
600K — 1000K 8,2538 x 10° | 1,2116 x 1076
350K — 1000K 8,8771 x 10° | 1,1265 x 1076
W — 2670 mérés hdmérséklete
1000K 7,6094 x 101 | 1,3142 x 10~°
900K 8,7973 x 10* | 1,1367 x 10~°
800K 8,9722 x 10* | 1,1146 x 10~°
310K 9,4838 x 10* | 1,0544 x 107°
W —2670 homérsékletek kiilonbségei
900K — 1000K 0 0
800K — 1000K 0 0
310K — 1000K 1,4658 x 107 | 6,8222 x 1078

5.2. tablazat. Og Porod invariansbol szamolt értékei

W — 2670
hoémérsékletek kiilosnbsége | R (A)
900K — 1000K 284
800K — 1000K 284
310K — 1000K 270

5.3. tablazat. A 2670K-en elohokezelt minta kiilonbozé hémérsékleteken mért szorasainak kiillonbségei,

gomb alaki faktorral valo illesztett gérbe
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5. fejezet Volfram huzalok vizsgalata

W — 2470 W — 2670
homérsekletek kiilonbsége | R. — R; (A) homeérsekletek kiilonbsége | R, — R; (A)
310K — 1000K 171 300K — 1000K 150
600K — 1000K 56 800K — 1000K 79
800K — 1000K 48 900K — 1000K 59

5.4. tablazat. A kalium héj vastagsaga a kiillonbségek illesztési paramétereibdl. Az R. — R; hibaja £2nm

Ha figyelembe vessziik a volfram-szilard kalium és a volfram-kalium gaz kontrasztjai
kozotti kiilonbséget a kiilonbozo hdmérsékleteken mért értékek egymasbol valo kivonasa
utan, akkor egy kalium héj szorasat kapjuk, amelynek a alaki faktoraval valo illesztés
megadja a héj vastagsagat [36].

Az illesztéshez hasznalt héj-modell analitikusan levezethetd a gombhéj fiiggvényének
sugara és R?; a belsé sugar. A buborékméret polidiszperzitasat rogzitett félértékszélességii

Gauss fiiggvénnyel vettem figyelembe.

) { [Rz<sm<qRe> ~ 4R, cos(qm»] ) {R?(sin(qm 4R, cos(q&))} }

(qR.)? (qR;)3
54

Az illesztés eredményeit az 5.4 tablazat mutatja. Az R. — R; a szilard kalium héj
vastagsagat jelenti.
A meéréseket a homérséklet csokkenésének irdnyaban is elvégeztem, kizarva, hogy a

hokezelés barmilyen valtozast okozna a volfram matrixban.

5.3. Orientalt szérofeliiletek aranyainak meghatarozasa

A szalhtzas soran a buborékok elnyulnak, hosszu buborékokat képezve a huzal tengelyével
parhuzamosan, amelyek a hokezelés soran kiilonboz6 strukturalis valtozasokon mennek at.
Amint az el6z6ekben mar bemutattam, ezeket a valtozasokat nyomon lehet kovetni 1D-ben
torténd adatkiértékeléssel, elsdsorban dsszfeliiletekre nyerve informaciot. Ahhoz, hogy a
huzal tengelyének iranyaba esd és erre merdleges feliileteinek valtozasat, egy egyszerii
adatkiértékelési modszert alkalmaztam.

A szalhuzas folyamatabol vett kilenc minta buborékszerkezetének vizsgalatat a buda-

pesti YS berendezésen végeztem el. A mérés koriilményei a kovetkezok voltak: minta-
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detektor tavolsag: 5, 6m, hullamhossz: 9, 14A, hullimhossz felbontas: 18%, aluminium
mintatartoba helyezett mintak, 2 + 4 rétegben a fentebb leirt modon.

A 2D mérési térképeket elsd 1épésben a PXY szoftver segitségével a megfeleld model-
lekkel illesztettem: forgasi ellipszoid vagy gdmb alaki faktora vagy a ketté kombinacioja

(5.5 egyenlet).

I(va Qy) =Cp % F;mn,b + co * Ffl”p + bg
sinU — UcosU
Fgomb/cllip(va Qy) = T (55)

Ugomb = Rgompy /@2 + Q2
Uettip = Rettipy/(AQ2)* + Q2

Az 5.5 szamu egyenletekben az F' a gomb vagy forgasi ellipszoid alaki faktora, a Q.
és (Qy a @ szorasvektor x és y irdnyl Osszetevdje, az Ryomp €S Reusp @ gdmb sugara és
a forgasi ellipszoid rovidebb sugara, A az ellipszoid elnytltsaga, ¢; és o, a berendezés

A szalhtizas elorehaladtaval az ellipszoidok elnytltsaga megnd, majd az elvarasoknak
megfelelden gdmbdok vagy kevésbé elnyult ellipszoidok jelennek meg a szalakban. A ha-
zas folyamataban a gombok ¢és ellipszoidok aranya megvaltozik, amint az a 2D mérési
képeken ¢és illesztett modellek képein (az 5.12 abra) lathato.

A modell bonyolultsaga, az illesztési paraméterek nagy szama, a széles méreteloszlas
(a Schulz-Zimm eloszlas szélességét szintén illesztettem a gomb ¢és ellipszoid sugarakra)
¢és a nagy (@ értéktartomany, amelyben jelen van a feliiletrdl jovo kontribucio, azt ered-
meényezi, hogy az illesztett paraméterek csak relative adnak kvantitativ informaciot. Ez
a gyakorlatban azt jelenti, hogy az ellipszoidok elnyultsaga (kis és nagy sugarak aranya)
valamint a gdmbok sugarainak az ellipszoidok sugaraihoz viszonyitott aranya illeszthetd
biztonsaggal. Az illesztési paraméterekbol kapott elnyultsagi aranyok (Ar, - elnyult ellip-
szoid és Ar, - kevésbé elnyult ellipszoid) az 5.5 tablazatban talalhatok.

Az izotropan szor6 mintaknal, 1D adatkiértékelésnél rutinszertien hasznaljuk a Porod
tartomanyban valo kozelitést. Anizotrop szorasi képek esetén csak kevés utalas talalhato az
irodalomban az anizotropan szor6 objektumok 2D kiértékelésének modjarol. A Ciccariello
és tarsai [6, 7] altal leirt interpretalasbol kiindulva, feltételeztem, hogy nagy () értékek
tartomanyaban a @ vektor adott iranyaban szort intenzitds aranyos az abban az iranyban
elhelyezkedod feliiletek nagysagaval.

Mivel a vizsgalatoknak ebben a fazisaban a gomb alaku és az elnyult buborékok mennyi-
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WS85C ‘WS585T W3C1 Ww2C2 wicC2 W06C3

W4CC  WATVAL  W39A

huzas iranya

5.12. dbra. A szalhuzas lépéseibol vett mintak kisszogli neutronszoras képei és a 5.5 fiiggvénnyel valo

illesztett modellek képei. Az abrak alatt a mintak jelolése van feltiintetve

minta Are Arg
W585C 1,769 -
W585T 1,299 -
w3C1 3,884 | 1,000
w202 | 5,958 | 1,000
wW1C2 9,599 | 1,000
W06C3 | 11,584 | 1,000
wacc 11,130 | 1,232
WATV AL | 7,246 | 1,228
W39A - 1,000

5.5. tablazat. Az illesztési paraméterekbdl szamitott elnyultsagi aranyok a szalhuzas fazisaibol vett mintakra
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ségének mintar6l mintara valod valtozasara voltam kivancsi, ezért a kovetkezod egyszerii
megoldast valasztottam: vékony (1 =+ 4 pixelnyi) korgytrtiket vagtam ki a 2D detektor-
matrixon. A kor kozéppontja a 0 szorasi szog volt. A kér sugaraa Q = 0, 017A" érték.

Az igy kapott intenzitasokat a szorasi szog fliggvényében abrazolva (5.14 abra) meg-
kaptam a maximum és minimum értékeket, amelyek az egyes iranyokban elhelyezkedd
feliiletekhez tartoznak. Mivel a detektoron a szor6 objektum alaki faktoranak Fourier
transzformaltjat latjuk, ezért a maximum intenzitas a forgasi ellipszoid rovid sugaranak
iranyara merdleges feliiletekrdl, a minimum intenzitas a huzal tengelyének iranyaval par-
huzamos atmérd iranyara merdleges feliiletekrdl jovO intenzitds. Ha a mintdban gémbok
vagy kevésbé elnyult ellipszoidok is vannak, akkor az ezek feliletérdl j6vo szoras hozza-
adddik az elnyult ellipszoidok feliiletérol jovo szorashoz.

Az intenzitasok minimum és maximum értékeit, a szoro ellipszoidok ¢és gdmbdk el-
nyultsagi aranyait, valamint a hatarfeliiletekr6l jovO szoras tulajdonsagait felhasznalva
egyszeril algebrai levezetés alapjan megkaptam az egyes iranyokba (horizontalis, verti-
kalis) es6 gomb és ellipszoid feliiletekrdl jovo intenzitasokat, amelyekbdl az elnyult és

kevésbé elnytlt szoro részecskék feliileteinek aranyat szamitottam ki (5.6 egyenlet).

IminA2 - [max
I = e

gv — 2 2
AR

I = I A} (5.6)
]ev = Imaz - [_qh
Ieh = Imin - [g1r

A, és A, a kétféle buborékra vonatkozé elnyultsag, 1., a huzal tengelyével parhuza-
mos, Iy, a huzal tengelyére merdleges iranyba vett szorasi intenzitds gombokre. 1., és
1., analog modon értenddk ellipszoidokra (5.13). Lin €s L0, @ minimum és maximum
intenzitisok a Q = 0,017A~" értéknél kivagott gyliriin beliil (5.14 abra). Az igy kapott
szazalékos elnytlas az 5.6 tablazatban és az 5.15 abran lathatok. Az 1. szakasz a hiizas elsé
1épését jelenti, itt a gdmbfeliiletek aranya nagyobb, majd a huzas mértékének novekedé-
sével a gdmbok elnyulnak (II. szakasz), mignem a II1. szakaszban egy teljesen kihdkezelt
mintaban bekovetkez6 gombosodést latunk.

A hokezelés fazisabol vett mintasorozat elsé mintéja a huzas befejezése utani, hokeze-
1és elotti gyartasi szakaszbol vald. A sorozat tobbi mintajat a kovetkezd hdmérsékleteken
hoékezeltek: 970K, 1420k, 1720k, 2120K és 2470K. A mérések célja az elnyultsagi

hanyad valtozasanak kovetése volt a hokezelés lépéseiben. A méréseket a Saclayban mii-
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—=—W-585C
800 —e— W-585T
——W-3C1
500 ——Ww-2c2
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3 300 —*—W-2470
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Hastgty

01— T u T T !
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313 dbra. Minta: WACC. Q = 5.14.4bra. A Q = 0,017 A~1 értéknel kivagott krgytirii
0,017A~1 értéknél kivagott korgyrii . P e,
intenzitas értékei a szorasi szog fliggvényében

minta Arg% | Are %
W585C 0 100
Wh585T 0 100
w3C1 59,15 | 40,85
w2c2 37,15 | 62,85
W1C2 19,24 | 80,76
Wo6C3 13,81 | 86,19
WA4CC | 6,24 | 93,76
WATVAL | 0,73 | 99,27
W39A 100 0

5.6. tablazat. A huzas fazisaibol vett mintak elnyulas iranyaba es6 és erre merdleges feliileteinek szazalékos
aranya. Ar. a huzal tengelyével parhuzamos feliilletek, Ar, a huzal tengelyére merdleges feliiletek aranyat

jeloli

kodo PAXE kisszogii szorasvizsgalo berendezésen végeztem. A minta-detektor tavolsagot
5, 04m-nek, a hullamhosszat 8A-nek valasztottam.

Mivel a mérések soran nem volt lehetdség hosszu kalibracios mérések elvégzésére,
ezért az intenzitasértékeket nem abszolut értékekben adom meg, a mérés céljanak szem-
pontjabol elegend6 volt a mintak transzmissziojanak valamint a detektor cellak érzékeny-
ségének figyelembevétele.

A mérések kiértékelésének elso 1épése itt is egy 2D illesztés volt. Az illesztést a PXY
szoftverrel végeztem, a hasznalt modell két alaki faktornak az 6sszege volt [20], amint
az 5.5 egyenlet mutatja.

A kélium buborékokat gémbbel vagy forgasi ellipszoiddal kozelitettem. Az 5.5 szamt
egyenlet két alaki faktorahoz hozzaadtam a c3 = P tagot, ahol a P (5.7 egyenlet) hat-
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mintak sorszama

@ gomb fellletek
(vagy kevésbé elnyult ellipszoidok)
m  ellipszoid feliletek

Mintak: 3. W3C1, 4. W2C2, 5. W1C2,
6. W06C3, 7. WACC, 8. WATVAL, 9. W39A

5.15. abra. A huzas fazisaibdl vett mintak elnyult és kevésbé elnyult buborékok feliileteinek szazalékos

aranya

vanyfiuggvény, amelynek kitevdje (p) a buborékok feliiletérdl ad informaciot. Ennek a
hozzaadasara azért volt sziikség, mert az a () tartomany, amelyen a méréseket végeztem
a kisebb buborékok méretérdl ad ugyan informaciot, de a nagy buborékoknak csak a fe-
luletét ,,latja”. A mintak anizotrop volta miatt pedig - bar éles hatarfeliilet van a volfram
és a szilard kalium kozott - a p kitevo értéke ebben a () tartomanyban kisebb 4-nél. Ez az
anizotropidnak [6, 7] valamint a szilard kalium héj belsé feliiletének koszonhetd, amely
a valosagban nem éles kalium-vakuum feliilet. A p értékei ezen mintak esetében 2 és 3
kozott valtoznak.

Mivel minden mintdban kiilonb6zo aranyban, de jelen vannak kis, kozepes €s nagy,
gomb alaki, kevésbé elnyult és elnytlt buborékok is, és ezeknek a méreteloszlasa is igen
széles lehet adott esetben, ennck a komplex rendszernek az illesztése csak egy komplex,
sok illesztési paramétert tartalmazo fiiggvénnyel lehetséges. A széles méreteloszlas szin-

tén a hatvanyfiiggvény illesztési modellhez valo hozzaadasat indokolja [53].

PQ. Q) = (@2 +@2) " (5.7)

A hokezelés elso 1épéseiben a hosszu, elnyult ellipszoidok felszakadoznak és a kisebb
méretll buborékok alakja kevésbé elnyult ellipszoidokkal kozelithetd, ezért ezekben az
esetekben a gomb alaki faktora helyett egy masodik ellipszoid alaki faktort hasznaltam. A

kétdimenzios mérési képek ¢és illesztett modellek az 5.16 abran lathatoak.
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Nem hékezelt =1720 K
T=970K T=2120K
=1420K T=2470K

5.16. abra. A hokezelés kiilonbozo 1épéseibol vett mintdk kisszogii neutronszoras képei és a 5.5 fliggvénnyel
valo illesztett modellek képei. Az abrak alatt a mintak el6zetes hokezelésének homérsékletei vannak feltiin-

tetve

Mivel a vizsgéalatoknak ebben a fazisdban is a gémb alaku és az elnyult buborékok
mennyiségének mintar6l mintara valo valtozasara voltam kivancsi, az igy kapott informa-
ci6 interpretalasara a szalhuzas fazisaibol vett mintaknal mar bemutatott modszert hasz-
naltam.

Veékony (1 + 4 pixelnyi) korgytiriiket vagtam ki a 2D detektormatrixon. A kor ké-
zéppontja a 0 szorasi szog volt. A kér sugarai a Q = 0,025A7! értékei. A gyfiriit a
Q = 0,025A" értéknél vettem fel. A kiértékelést mas () értékekre is elvégeztem, azonos
eredményeket kaptam.

A korgytriin beliili intenzitasokat a szorasi szog fliggvényében abrazoltam, és feltéte-
leztem, hogy a megfeleld intenzitasértékek megfeleld iranyokban elhelyezkedd feliiletek-
kel aranyosak (ld. 3.3 alfejezetet).

Az 5.6 egyenleteket hasznalva kiszamoltam a felilletek nagysaganak valtozasat a két
kiilonbozo tipust (elnyult és kevésbé elnyult/gombos) buborékra. A szort intenzitasok
nem abszolut értékben vannak megadva, de a mintakat azonos korilmények kozt mértem,
a kapott értékek a sorozaton beliili mintakban levé valtozasokat tikkrozik.

Az elnyultsagi aranyokat az 5.7 tablazat mutatja. Feltételeztem, hogy minden minta
kétféle, kiilonboz6 mértékben elnyult populaciot tartalmaz. Az A, a kevésbé elnyult bu-
borékok sugarainak aranya: A, = R,/r,; analog modon az elnyilt buborékokra: A, =

R./re. A R ésr a buborékok sugarai, a R és r kozott ebben az interpretacioban nincs
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minta A, Ay
nem hokezelt 9,5 1
970K 6,8 1
1420K 5,6 1,8
1720K 5,8 1,2
2120K 6,2 1,2
2470K 6,1 1

5.7. tablazat. Az elnyult (A, = R./r.) és a kevésbé elnyult buborékok sugarainak aranya (4, = Ry /r,)

minta

ellipszoid 1

ellipszoid 2

nem hékezelt
970K
1420K
1720K
2120K
2470K

98,1
92,6
66,7
42,8
35,9
40,2

1,9
7.4
33,3
57,2
64,1

59,8

5.8. tablazat. A két buborékpopulacio osszfeliiletének szazalékos valtozasa

Osszefuggés. Kiszamoltam azonban a két populaciot képviselo feliiletek szazalékos ara-

nyainak valtozasat a gyartas soran, az igy kapott értékeket az 5.8 tablazat és az 5.17 abrak

mutatjak.
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—&— ellipszoid 2 / gémb

0. I
o —e
/ °

nem hékezelt 970K 1420 K 1720 K 2120 K 2470K
mintak hokezelési homérséklete

5.17. abra. A két buborékpopulacio osszfeliiletének szazalékos valtozasa
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5.4. Kalium buborékok méreteinek meghatirozasa 2D modellillesz-

téssel, in situ hokezeléssel

A volfram huzal gyartasa soran (1d. 2.3 alfejezetet) a kalium buborékok tehat nagymértékii
valtozason mennek at. A valtozas nyomonkovetésének kiilonbozo aspektusai megkovetel-
nek kiilonbozo feltételezéseket, kozelitéseket. Mivel a nagy @) értékek tartomanyaban a
feliiletrol nyeriink informaciot, ebben a tartomanyban csak feltételezhetjiik, hogy a bubo-
rékok alakja ellipszoid vagy gomb. Ahhoz, hogy bizonyitékot szerezzek a feltételezésnek,
miszerint az elnyutlt buborékokat ellipszoidokként vagy gombként irhatjuk le, kisebb @
értékek tartomanyaban kellett méréseket végezni.

Ezek a mérések a Grenobleban talalhato D11 SANS berendezésen, a mérés idején még
Jiilichben talalhato KWS1 SANS berendezésen valamint az akkor még szintén Jiilichben
talalhatd6 USANS berendezéseken torténtek.

A D11-en mért mintak: W — un és W — 2470. Q tartomany: 0, 0015A~" - 0, 015A~".
A hasznalt minta detektor tivolsagok: Gm és 28m, hullamhossz: 10A. A méréseket ma-
gashomérsékletii kalyhaban végeztem el.

A W — un jell mintat, amely el6zetesen nem hdkezelt minta, a neutronnyalabban,
in situ hokezeltem. A hokezelés homérsékletei a kovetkezok voltak: szobahdmérséklet
(RT'), 600K, 8004, 10004, 1200K, 1400K. A hokezelés 1épéseit az 5.21 abra mutatja.
Minden egyes tjabb hokezelési 1épés utan egy alacsonyabb, a kalium forraspontja alatti
hémeérsékleten végeztem egy mérést, a reverzibilitas valamint a kalium, buborékon beliili
viselkedésének megfigyelése céljabol. A két kiilonbozo detektortavolsagon valdé mérések
2D-ben valo illesztését a PXY szoftver segitségével végeztem. Az illesztések minden
esetben 2D-ben torténtek, az illusztracio kedvéért a 2D matrixbol harom sziirét vagtam ki,
a harom gorbe a harom szlirdn beliili 6sszegzett intenzitasok illesztését mutatja minden
hémérsékletre az 5.18. Az 5.19 és 5.20 abrakon a 2D térképek (6m + 28m) valamint az
illesztett gorbék lathatok.

Az 5.9 tablazatban feltiintettem az ellipszoid alaku kalium buborékok sugarait valamint
az 1200 K -en vald mérés esetén a jelenlevd gdmbok sugarainak méretét. A hokezelés ered-
ményeképpen tehat az ellipszoidok sugarait kapjuk meg. A hokezelés elorehaladtaval az
ellipszoidok hossza csokken, a rovidebb - huzal tengelyére merdleges - sugar pedig nd,
mignem megjelennek a teljesen gombbé hdokezelt buborékok. Az illesztéseket az ellip-

szoid valamint gémb alaki faktorat hasznalva végeztem el (5.5 egyenlet). Minden esetben
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5.18. abra. Egy 2D szorasi képbdl (6m + 28m) kivagott szeletek () szerinti intenzitas értékei (pontok) a

szintén 2D illesztett modellbodl kivagott értékekkel (vonal)

T

W-un 1000 K W-un 1200 K W-un 1400

5.19. abra. A W — un nevil minta in situ hokezelése soran kapott 2D szorasképek (6m + 28m)
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W-un 1000 K W-un 1200 K W-un 1400 K

5.20. dbra. A W — un nevii minta in situ hokezelése soran kapott 2D szorasképekbol kivagott szeletek @

szerinti intenzitas értékei (pontok) a szintén 2D illesztett modellbol kivagott értékekkel (vonal)

1400
1400
1200 o 12
~ g 1200
< <
= 1000 3
pe = 1000
3 =
% 800 4
4 @
5 £ 800
2 600 £
10 I
T 40 600
20 A magashdmérsékleti
A hokezelés Iépései 9

meérések lépései

5.21. 4bra. A W — un jelli minta in situ hékeze-

5.22.4bra. A W — 2470 jelii minta magashémér-
Iésének Iépései e e P
sékletli méréseinek lépései

ezekhez a alaki faktorokhoz hozza kellett adni egy 4-es kitevdjii Porod fliggvényt (3.3
alfejezet).

A W — 2470 minta magashomérsékletii kalyhaban valéo mérési homérsékletei a kovet-
kezok voltak: 600K, 1000K, 1200K . A hokezelés 1épéseit az 5.22 abra mutatja.

A két kiilonbozé detektortavolsagon vald mérések 2D-ben vald illesztését ebben az
esetben is a PXY szoftver segitségével végeztem. A modell a feliiletet leird Porod fiigg-
vénybdl (Modell A), a gémb alaki faktorabol (Modell B) és az ellipszoid alaki faktorabol
(Modell C) allt. A modell e harom komponensét mutatja be az 5.23 abra. A 2D képek mu-
tatjak az illesztett modell komponenseinek hozzajarulasat a modellhez, a grafikonok pedig
a szog szerint felosszegzett mérési intenzitast (pontok) illetve a modell adott komponensé-

nek hozzajarulasat (folytonos vonal). Ha a modell-komponenseket ketténként dsszeadva
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W —un Ry Ry Ar | Ryomp
hémérséklet | A A A
300K 677 | 5280 | 7,80
600K 675 | 5200 | 7,70
800K 686 | 5270 | 7,67
1000K 718 | 5150 | 7,18
1200K 1070 | 7480 | 6,99 | 1220

5.9. tablazat. W — un jelii minta fittelési paraméterei. R; a forgasi ellipszoid rovid sugara, R, az ellipszoid

hosszii sugara, Ar az elnyultsagi arany, Ry, gomb sugara

W — 2470 Ry Ry Ar | Ryomp

hémérséklet | A A A
600K 3660 | 790 | 4,63 | 1280
1000K 4780 | 1070 | 4,47 | 1210
1400K 4000 | 750 | 5,33 | 1250

5.10. tablazat. W — 2470 jelti minta fittelési paraméterei. R; a forgasi ellipszoid rovid sugara, Ry az

ellipszoid hosszu sugara, Ar az elnyultsagi arany, Rgomp, gomb sugara

abrazoljuk (5.24 abra), vilagosan latszik, hogy - bar a gomb ¢és ellipszoid alaki faktorainak
6sszegei (Modell B4-C) a feliiletet leiro fliggvény nélkiil is megkdzelitik a mérési pontokat
- mindharom komponensre sziikség van a kalium buborékok rendszerének leirasahoz.

Az 5.23 é4bran lathaté modell komponensek 0sszege adja a az 5.25 abran lathato 2D
képet. A szorasvektor szerint abrazolt mérési intenzitasok (pontok) valamint a 2D-ben
illesztett modell felosszegzett gorbéje (folytonos vonal) szintén az 5.25 abran lathato.

Az 5.10 tablazat tartalmazza a volfram matrixban talalhato ellipszoidok és gdmbok mé-
reteit. Az 5.26 abran lathato, hogy a 2470/ -es el6hokezelés utan is maradnak a huzalban
elnyult kalium buborékok. Hasonlo eredményt kaptam a feliiletmeghatarozasokbol (1d. pl
5.17 abrat).

Ha az 1D adatkiértékelési modszerekhez hasonloan a magas homérsékleten kapott in-
tenzitasokat kivontam az alacsonyabb homérsékleten kapott intenzitasokbol, a kalium bu-
borékok kalium tartalmaroél nyertem informaciot. Mivel a D11 berendezés () tartomanya
tipikusan a buborékok méretére enged kovetkeztetni, ezért azt vartam, hogy ezen kiilonb-
ség gorbek illesztésébol a kalium-vakuum feliiletrdl jovo szorodas kovetkeztében a kalium
héj belso sugarat kaphatom meg. A kis kiilonbségek azonban nem tettek lehetévé 2D il-

lesztéseket, mégis a kiilonbségek 2D éabrai (5.27) bizonyitjak, hogy a kalium a buborékok
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L t s

H H §Q H : H
MODELL A MODELL B

§GQ(A_1);E; §§§3Q(A_1)§§§ §%§§Q(A4)§E

5.23.abra. W — un jelii minta, mérés homérséklete: 327K Felsd sor: Modell A: feliiletet leirod Porod fiigg-
vény, Modell B: gomb alaki faktor, Modell C: ellipszoid alaki faktor. Also sor: a szog szerint felosszegzett

mérési intenzitasok (pontok) illetve az A, B, C modell szog szerint felosszegzett gorbéi (folytonos vonal)

- -
: ‘Qx
MODELL B+C

logl .

5

§§§§Q(A_1)E§§ EEEEQ(A4)2§§ §§§§Q(A_1)

5.24. abra. W — un jelii minta, mérés homérséklete: 327K . Felsd sor: Modell A: feliiletet leir6 Porod
fliggvény, Modell B: gomb alaki faktor, Modell C: ellipszoid alaki faktor. Also sor: a szog szerint felosszeg-

zett mérési intenzitasok (pontok) illetve az A, B, C modell kombinacioinak szog szerint felosszegzett gorbéi

(folytonos vonal)
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I T
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Qx Qx
MERES MODELL A+B+C

5.25.4bra. W —un jelii minta, mérés homérséklete: 327K . Modell A: feliiletet leiré Porod fiiggvény, Modell
B: gomb alaki faktor, Modell C: ellipszoid alaki faktor. Bal oldali abra: mérési kép, kozépen: modell, jobb
oldali abra: szog szerint felosszegzett mérési intenzitasok (pontok) a végsé modell szog szerint felosszegzett

gorbéje (folytonos vonal)

7.84 -\.
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5.26. abra. A W — 2470 jelii mintaban taldlhat6 kalium buborékok elnyultsagi aranyai

falan talalhato, valtozik a vastagsaga a homérséklettel és ha kivonjuk a 4-es kitevoji Po-
rod hozzajarulast, akkor szintén anizotrop szorast kapunk, tehat az ellipszoidok belsejében
levd kalium héj belso feliiletérdl jovo szorast latjuk.

A KWSI berendezésen mért 2D abrakat az 5.28 abra mutatja. A mérés () tartomanya
0,002A! - 0,010A!, a hasznalt minta-detektor tavolsig 20m, a hullimhossz 10A. Az

igy kapott eredmények a fenti eredmények ellendrzésére szolgaltak.

5.5. Vizsgalatok dsszegzése széles () tartomanyban

Az elérhetd legkisebb () tartomannyal a jiilichi fokuszalo kisszogii berendezés rendelke-
zik. 2D detektort hasznalva a nyalabot a detektorra fokuszaljak, majd a pin-hole SANS-al

azonos, 2D intenzitaseloszlasokat kapnak. A julichi USANS berendezésen mért 2D inten-
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Wun RT-600K Wun 600K-800K ‘Wun 600K-1000K Wun 600K-1200K

5.27. abra. A W — un jelii minta magashémérsékleti szorasképeinek kiilonbségei

HOKEZELES

5.28. abra. A hokezelés fazisaibol vett mintak 2D abrai a 0, 002A~" - 0,010A~" szorasvektor tartomanyban
(KWS1)

zitasképek az 5.29 abran lathatoak. A hasznalt minta-detektor tavolsag 9, 3m, a hullam-
hossz 12, 7A volt.

Az 5.29 abran lathat6 2D szorasképek a huzas illetve hokezelés fazisaibol vett mintak
szorasképei. Vilagosan lathatd, hogy a hiizas eldrehaladtaval a képek anizotropiaja no-
vekszik, azonban 6sszehasonlitva a hokezelés fazisaibol vett képeket, azt kaptam, hogy
a szorasi intenzitasok kozt gyakorlatilag nincs, ami els6 latasra ellentmond a D11 illetve
Yellow Submarine berendezéseken kapott eredményeknek.

A D11 berendezésen mért adatok modell illesztése azonban csak akkor lehetséges, ha
az alaki faktorokhoz egy —4 es kitevdjli Porod gorbét adunk hozza.

A fenti tényeket megfontolva megallapitottam, hogy a a volfram matrix az ellipszoid
és/vagy gomb alaka kalium tartalma buborékokon kiviil tartalmaz azoknal 1ényegesen
nagyobb méretil, a huzal tengelyének irdnyaba elnyujtott és ellapitott szoré objektumo-
kat. Az USANS 2D intenzitasfeliiletekbdl arra kovetkeztettem, hogy ezek a részecskék a
szal iranyaba orientaltak, a () tartomanybol pedig megbecsiiltem ezek atlagméretét, amely
15000A-nek adddott.

A kiilonbozd berendezéseken mért adatokat radilisan felosszegeztem, a kiilonbozd
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Hékezelés hémérséklete (K)

5.29. abra. A huzas és hokezelés fazisaibol vett mintak 2D abrai a 0, 0001 — 0,006 A~' szérasvektor tarto-

manyban

(@ tartomanyokat osszeillesztettem és az intenzitasokat abrazoltam a szoérasvektor fiigg-
vényében. A gorbék a 5.30 abran lathatok. Ezen az abran jol lathato a kis @ értékek
tartomanyban az alaki faktorra jellemz6 platod, amely a kozepes (D11) és nagy (YS) @
értéktartomanyban adja a —4 es meredekségii Porod hozzajarulast, vagyis a nagy () érték-
tartomanyban a nagyméretii, orientalt kisszogii szorast ad6 részecskék feliiletének szorasa

hozzatevodik az ellipszoidoktol illetve gomboktdl jovo szorashoz.
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5.30. abra. Huzéas-hSkezelés osszefoglald diagram. Szérasvektor tartomany: 0,0001A - 0, 006A~!
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Kovetkeztetések

6.1. Eredmények diszkusszidja

6.1.1. Metodikai fejlesztésekre vonatkozé kovetkeztetések
Nyalaboszto kollimator

A nyalaboszt6 kollimator otlete régebben ismert a SANS irodalomban. Léteznek olyan
publikaciok, amelyek a neutronnyalab négy, kilenc vagy tizenhat individualis nyalabra
valo felosztasarol beszélnek. A nyalabok alakjara is tobb oOtlet sziiletett: négyzet kereszt-
metszetll, méhsejt keresztmetszetii nyalabok; de van olyan 6tlet is, amely mozgathat6 kol-
limatort javasol: adott vastagsagu, neutronelnyeld anyagbol késziilt szalakbol rakna 6ssze
a kollimatort. Mindezen Gtletek létezése alatamasztja a sziikségességét annak, hogy a min-
tara es6 neutronintenzitast megndveljiik, anélkiil, hogy ez a felbontas rovasara menne. Az
altalam épitett nyalaboszto kollimator az elsd, valosagban is megépitett €s tesztelt olyan
kollimator, amely ennek a kovetelménynek megfelel. A nyalabokon athaladd neutron
nyalab felbontasa nem csokken, azonban a mintara jutdé neutronok szama nagyobb lesz,
mint egy nyalab esetében. Az elvaras ezen nyalabosztd kollimatorral szemben az, hogy
megnégyszerezi az ugyanakkora nyalabatmérovel rendelkez6 neutronnyalab intenzitasat.
Mivel a klasszikus kollimator tengelye a neutronvezetd utolsé - kollimator el6tti - sza-
kaszanak tengelyét hosszabbitja meg, ezért a neutronvezetdt elhagy6 neutronnyaldbnak a
kozepét hasznalja, a kivant felbontas és nyalabatmérd méretétdl fiiggden megvalasztott
blendemérettel. A YS berendezésen hasznalt maximalis blendeatmérd 35mm, a neutron-
vezet keresztmetszete pedig 40mm x 40mm, tehat még ebben az esetben is lesz a neut-

ronvezetdt elhagyo nyalabnak kihasznalatlan része. Azoknal a méréseknél, ahol sziikség
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van a felbontas novelésére, csokkenteni kell a blendeatmérét. A 4.4 alfejezetben bemutat-
tam, hogy a minta el6tti blendeméret csdkkentése alig van befolyassal a felbontésra, tehat
a neutronvezeto és a kollimator kozotti blendeméret csokkentésével érhetiink el jobb fel-
bontast. Vagyis ha példaul a jobb felbontas érdekében a neutronvezetd végén levo blende
méretét 16mm x 16mm méretiire csokkentjiik, akkor a neutronvezetdt elhagyd nyalab
16% at hasznaljuk ki. A nyalaboszto kollimator a 40mm x 40mm méretii neutronvezetdbol
négy darab 16mm x 16mm méretii nyaldbot vag ki, amely a nyalab 64%-at hasznalja ki.
Nyalabosztot hasznalva az intenzitas értékét 4 (£15%)-os faktorral lehetett megnovelni.
A négy nyalab mindenikét kiilon tesztelve azt vettem észre, hogy a nyalabok intenzitasa
eltér egymastol. Ez az eltérés a neutronvezet6t elhagyo nyalab inhomogenitasabol szarma-
zott, amely a neutronvezet6 gorbiiltségével magyarazhatd. Egy Li konverter segitségével
kiilonb6zé hullamhosszakon lefényképeztem a neutronvezetdt elhagyo neutronnyalab in-
tenzitas eloszlasat, igy a nyalabprofil segitségével meghataroztam a nyalab legintenzivebb
részét a neutronvezetd keresztmetszetében. Mivel ez minden hullaimhosszon ugyanarra a
térrészre koncentralodott, a nyalaboszté kollimatornak, de a klasszikus kollimatornak is,
az optimalisabb beallitasat tette lehetové.

Tesztelve a fokuszalo kollimatort azt az eredményt kaptam, hogy e kollimator megno-
veli a neutronintenzitast, anélkiil, hogy a berendezés felbontasa elromlana.

A volfram huzalokbol elkészitett mintak mérete lehet6vé tette ezen mintak nyalaboszto-
val vald mérését, jelentdsen javitva a 2D adatfeldolgozashoz sziikséges mérési statisztikan
[35,37].

Az altalam épitett nyalabosztd kollimator hatranya, hogy ugy kell megvalasztani a
minta-detektor tavolsagot, hogy a nyalabok fokusza mindig a detektorra essen. Bar a
kollimator hossza nem valtoztathato, a blendék mérete valtoztathatod, ami a nyalabok fo-

kusztavolsaganak valtoztatasat is megengedi.

Hullamhossz kalibracié

A SANS berendezések monokromatora hullamhossz szelektor. Ennek kiilonb6zo tipusai
ismertek, azonban minden tipusnal létezik egy Osszefiiggés a hulliamhossz és a szelektor
fordulatszama kozott. Az Osszefliiggés megallapitasanak legegyszertibb médja adott for-
dulatszamon megmérni a hullamhosszat, majd az els6 kozelitésben érvényes fordulatszam
X hulldmhossz konstansbol kiszamitani az tobbi fordulatszamra érvényes hullamhossza-

kat. Ez azt jelentené, hogy minden szelektor jellemezhetd egy 0 tengelyszognek megfeleld
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konstans értékkel, amelyet elosztva a fordulatszammal megkapjuk a szelektort elhagyo ne-
utronok hullamhosszat. Eszerint a reaktor hullimhossz-eloszlasanak spektruma nem be-
folyasolja a szelektort elhagy6 neutronok hullimhosszat. Ez azonban csak akkor igaz, ha
a hullamhossz a reaktort elhagy6 neutronok hullimhosszeloszlasanak maximumaval esik
egybe. A realis hullamhossz érték tehat a reaktort elhagyo spektrum és a szelektorablak
transzmisszidjanak konvoliciéjabol hatarozhatd meg. A szelektorablak transzmisszidja
egy haromszog eloszlast jelent, a reaktor hullimhossz eloszlasat az adott haromszogon
beliil egy egyenessel kozelitettem. Az igy kiszamitott hullamhossz értékeket pedig TOF
¢és SIBE mérésekkel ellendriztem, meghatdrozva a helyes Osszefiiggést a fordulatszam és
a hullamhossz kozott.

Mivel a szelektor tengelye és a neutronnyalab tengelyének szoge hatassal van a szelek-
tor altal atengedett hulliamhosszakra, fontos, hogy a szelektor kiilénboz6 okok miatt valo
nyalabbol valo kiemelése utan ujbol elvégezziik a hullamhossz kalibraciot. Mivel a TOF
mérés a berendezés atépitését feltételezi, dsszehasonlitottam a TOF és a SIBE méréseket,
és megallapitottam, hogy a hullimhossz értékek azonos szelektor allasnéal 3%-os eltérésen
beliil megegyeznek. Ez az eltérés a mérési hibakbol és a detektorok kiilonbdzoségébdl -
amellyel a két mérést végeztem - szarmazik. A SIBE mérés tehat jo0 megbizhatosaggal

hasznalhat6 hullamhossz kalibraciora.

Abszolut kalibracié

A tipikus SANS mérési gorbéken a szort neutronok intenzitasat abrazoljuk a szorasvek-
tor fliggvényében. Ahhoz, hogy a detektor altal szamolt beiitésszamokbol differencialis
szorasi hataskeresztmetszetet kapjunk, figyelembe kell venniink a berendezés, valamint a
minta dsszes jellemzojét. Ilyenek a kornyezeti hattér, a neutronfluxus, a minta inkoherens
szOrasa és transzmisszioja, a detektor érzékenysége és a pixelek homogenitasa. Ezen té-
nyezok Osszességének figyelembevétele altalaban nehézkes feladat, ezért a gyakorlatban a
minta szorasat egy ismert szorasi hetaskeresztmetszetii mintanak a szorasaval hasonlitjuk
6ssze. A YS berendezésen leggyakrabban hasznalt standard a kénnytiviz, amely megfelel
a SANS-ban hasznalt standardokkal szembeni kdvetelmények majdnem mindegyikének,
azonban a viz inkoherens szorasa rugalmatlan szoras, ezért a mért differencialis hataske-
resztmetszete a detektor adott hullamhosszakra adott véalaszatol fiigg. Igy csak masodlagos
standardként hasznalhato, ami azt jelenti, hogy egy elsodleges standarddal valo elokalib-

raciora van sziikség. 1976-ban Jacrot megallapitott egy empirikus Osszefliggést a vizre,
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mint masodlagos standardra, amely az adott berendezésre volt érvényes. Ez az 6sszeflig-

gés nem ad helyes eredményt a kiilonbozo berendezésekre. A YS-ra elvégeztem a viznek

sajat nyalabbol jovo hatteret. Az igy kalibralt viz differencialis hataskeresztmetszetét hasz-
naltam kalibraciora volfram (és mas) mintaknal a Y'S berendezésen mért mérésekre, kiilon-
boz6 minta-detektor tavolsagokra és kiilonb6zo hullamhosszakra. Az igy kapott gorbéket
Osszehasonlitottam mas berendezéseken mért és abszolut kalibralt volfram mérésekkel és
megallapitottam, hogy a YS berendezésre kapott viz differencialis hataskeresztmetszettel
szamolt abszolut intenzitas értékek jo egyezést mutatnak a tobbi berendezéseken kapott
abszolut intenzitas értékekkel. A YS kiilonbozo () értékek tartomanyainak igy szamitott
intenzitas értékei kozott szintén jo atfedés van.
A vizre igy meghatarozott makroszkopikus differencialis hataskeresztmetszet 15 — 20%-

os eltérést mutat a Jacrot faktorbol szamolt értéktol.

6.1.2. Volfram huzalok vizsgilatara vonatkozo kovetkeztetések
Volfram-kalium feliiletek meghatarozasa

A volfram huzalok kisszogii neutronszorasat a volfram matrixban levé kalium buborékok
volfram-kalium feliiletei okozzak. Ezen feliiletek jol meghatarozott, éles hatarfeliiletek,
a buborékok egymastol jol elkiiloniiltek. A buborékok alakja a hiizas és hokezelés folya-
mataban valtozik és mindig a huzal tengelyével parhuzamosan orientalt. A 2D detektoron
kapott szorasi intenzitaseloszlas a berendezés elérhetd () értéktartomanyatol fiiggben a
buborékok alakjara vagy a buborékok feliiletére ad informaciot.

Nagy @ értékek tartomanyéan "(0, 002A~" - 0, 5A 1) a buborékok feliiletét hatdrozhat-
juk meg. Mivel a buborékok kalium tartalma kalium héj formajaban van jelen a buborék
belsejében, a ,kiilsé” volfram-kalium hatarfeliileten kiviil egy kisebb kontraszttal rendel-
kez6, nem ¢éles, de kisszogben szord ,,belso feliiletrol” jovo szorast is regisztralunk a detek-
toron. A kétféle feliiletrol jovo szoras szétvalasztasa egy mérésbdl nem lehetséges, ezért
az un. Porod invarians meghatarozasaval az osszfeliiletek mintarol-mintara valo valtozasat
lehet nyomonkdvetni.

Szobahdmérsékleten tortént méréseknél, a kalium héj vékonysaga miatt, azt feltéte-

leztem, hogy a kiilsoé és belsd héj feliilete ugyanakkora. Ezzel a kozelitéssel a hokeze-
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1ési folyamatbol vett mintaknal (W — un, W — 970, W — 1420, W — 1720, W — 2120,
W —2470) a kiilso és belso feliiletekre kiszamitottam az 0sszszorasi feliileteket, és nyo-
mon kdvettem a hatarfeliiletek alakulasat a hokezelés folyamataban. A hdkezelés els6 két
Iépésében - 970K, 1420K - a volfram-kalium hatarfeliilet jelentdsen megnd, amely 6ssz-
hangban van azzal a feltevéssel, miszerint az elnyult kalium buborékok felszakadoznak.
Ahogy n6 a hokezelés homérséklete a volfram-kalium feliilet lecsokken, amely az elnyult
buborékok gombdsodését tamasztja ald. A legnagyobb a buborékok feliiletének aranya az
1420 K -es hokezelés utan, ami azt jelenti, hogy a nagy elnyultsagi arannyal rendelkezd bu-
borékok felszakadozésa kevésbé elnyult buborékokra az 1400 K" koriili hdmérséklettarto-
manyban fejezodik be. Ezutan az 6sszfeliilet csokken, a gombosodést a feliileti fesziiltség
minimalizalasa vezérli. 2470K -es hokezelés utdn az Osszfeliilet masfélszer kisebb lesz,
mint kozvetleniil a gdmbok felszakadozasa utani (1420K) fazisban.

Hasonl6 adatkiértékelést végeztem a W — 2470 és W — 2670 mintakra. Ezen mintakat
tobb homérsékleten mértem 300K ¢és 1000/ kozott. Ebben az esetben is az Osszfeliile-
tek méretét tudtam meghatarozni az egyes mintakra és egyes homérsékletekre. A magas
elohdkezelési hdmérseklet (2470K ¢és 2670K) miatt a mérési homérséklet valtozasa alig
befolyasolja az Osszfeliiletek valtozasat. Ez a kis valtozas mindkét mintanal kismértéki
homérséklettel vald novekedést mutat, ami egyezik azzal a feltevéssel, hogy a kiils6 feliilet
valtozatlansadga mellett a bels6 feliilet megnd, mert a héj a kalium elparolgasa miatt véko-
nyabb lesz. A héj kiilso és belso feliiletének egyenldvé tétele miatt (kozelités) azt vartam,
hogy az 1000K -es mérésbdl kapott sszfeliilet mindkét mintanal korilbelil fele legyen
az alacsonyabb hémeérsékleteken mért Osszfeliileteknek, ugyanis itt a kalium forraspontja
folotti homérséklet miatt eltiinik a belso feliilet, a kalium teljes egészében gaz fazisban
van a buborék belsejében. Ezzel ellentétben az 10004 -en mért felilletek ugyanakkoranak
adédtak, mint az alacsonyabb hdmérsékleten mértek.

Osszehasonlitottam a két minta sszfeliileteit és azt kaptam, hogy a 2670/ -en hoke-
zelt minta Osszfeliilete kisebbnek adodik, mint a 2470 K -en el6hdkezelt mintaé. Vagyis a
feliiletek csokkenése a homérséklet emelésével valoban bekovetkezik.

A 2470K -en és 2670 K -en hokezelt mintak volfram-kalium (kiilsd) hatarfeliilete 10004
alatti homérsékleteken nem valtozik, ezért az 1000 K -es mérést kivontam az alacsonyabb
homérsékletek méréseibol, hogy megkapjam a belsé hatarfeliiletek szorasat. Ezen kiilonb-
ségeket képezve, majd a Porod invariansbol a hatarfeliileteket meghatarozva megkaptam a

belso hatarfeliileteket. Ezen hatarfeliiletek a 1/ —2470 minta esetében kismértékben ndnek
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a homérséklet novekedésével, a W — 2670 mintanal pedig nincs kiilonbség a 800K, 900K
¢és 1000 K -es mérések kozott, igy csak a 310K — 1000K kiilonbséget tudtam képezni.

Azt vartam, tehat, hogy a kiilonbségekbdl meghatarozott belso feliiletek és az 0ssz-
feliletek kozotti kiillonbség kétszeres legyen, ezzel ellentétben azt kaptam, hogy a kii-
16nbségekbol meghatarozott feliiletek két nagysagrenddel kisebbek, mint az osszfeliiletek.
Vagyis van a mintaban olyan kisszogli szorast adé feliilet, amely a kiilonbségek képzése
altal eltiinik, mert minden hdmérsékleten jelen van.

A fentebb leirtakat megfontolva azt a kovetkeztetést vontam le, hogy a szemcsékben
talalhato zart kalium buborékokon kiviil kell lennie a rendszerben mas, kisszogii szorast
mutato hatarfeliiletnek is.

Az 1D adatkiértékelés tehat az Osszfeliiletekre enged kovetkeztetni; eltekint azonban a
buborékok orientaciojatol. Nagy () értékek tartomanyan a 2D modellillesztésbol csak az
elnyultsagi aranyok nyerhetok ki, amit viszont egy egyszer(i adatkiértékelési modszer ré-
szeként arra hasznaltam, hogy meghatarozzam a huzal tengelyének iranyaba és az erre me-
rélegesen elhelyezkedo feliileteket. A 2D szorasi képekbdl kivagtam egy vékony, néhany
pixelnyi, korgytiriit, majd a gylrtn beliili intenzitasokat szog fliggvényében sszegeztem.
A 0 és 90 foknal kapott maximum és minimum intenzitas értékek az anizotrop Porod ki-
értékelésnek megfelelden, aranyosak az ezekben az iranyokban elhelyezkedo feliiletekkel.
Mivel a detektoron a szor6 objektum alaki faktoranak Fourier transzformaltjat 1atjuk, ezért
a maximum intenzitds a forgési ellipszoid rovid sugaranak irdnyara meroleges feliiletek-
rol, a minimum intenzitas a huzal tengelyének iranyaval parhuzamos atmérd iranyara me-
réleges feliiletekrdl jovo intenzitas. A huzott, de nem hokezelt mintak huzal tengelyével
parhuzamos és erre merdleges feliileteinek aranyat vizsgalva azt a kovetkeztetést vontam
le, hogy a hlizas mértékével né a buborékok tengellyel parhuzamos feliileteinek aranya.
A huzas utolso fazisaban (0, 4mm atméro) a tengellyel parhuzamos feliiletek dominalnak.
A hokezelés elérehaladtaval az elnyult felilletek aranya lecsokken, ami a gdmbosodést
tamasztja ala, azonban a 2470K -es hokezeléssel, bar minimalisra csokken az elnyult bu-
borékok feliilete, nem tiinik el teljesen az orientalt objektumokrdl jovo szords, amint azt
feltételezték. A teljes gombosodés a teljes kihdkezeléssel valosul meg.

AW —2470K és W — 2670 K mintakat izotropan szor6 mintakként kezelve radialisan
Osszegeztem a képezett kiilonbségek intenzitasait, majd figyelembe véve a volfram és a
szilard és gazfazisu kalium kontrasztjai kozotti kiilonbségeket, a kis @ értékekre illesztet-

tem egy héj alaki faktort, amibol megkaptam a kalium gombhéjak méreteit a kihdkezelt
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mintdkra. A héj valéban vékony (100A) a buborék méretéhez képest (50004).

In situ hokezelés

In situ hokezelésen a minta magashomérsékletii kalyhaban valo felfiitését és ezzel egy-
id6ben valo SANS mérését értem. A W — un jelii mintat e célbol Ti mintatartoban, szo-
bahdmérsékletrdl indulva 1000/ -es hémérsékletig hokezeltem és mértem. A mérés @)
tartomanya (0, 0003A~" - 1A~1) buborékméretek meghatarozasat tette lehetévé. Két kii-
16nb6z6 detektorallasban mért adatokat 2D-ben egyiitt fittelve kaptam meg azt a modellt,
amely leirja a volfram matrixban talalhato buborékok rendszerét. Ez egy gomb és egy el-
lipszoid alaki faktorabol all, amihez minden esetben egy —4-es kitevdjli Porod fiiggvényt
adtam hozza, ami szintén meglep6 eredmény és feltevodik a kérdés, hogy miért nem lehet
illeszteni a gombok és ellipszoidok rendszerét e Porod fliggvény hozzaadasa nélkiil. Fi-
gyelembe véve a feliiletszamitasokbol kapott eredményeket, azt a kovetkeztetést vontam
le, hogy ebben a () tartomanyban a Porod szdras jelenlétét csak a kalium buborékoknal

nagyobb feliiletekr6l jovo szoras indokolhatja.

USANS mérés

A huzas illetve hokezelés fazisaibol vett mintak 2D szorasképein vilagosan lathato, hogy a
huzas elérehaladtaval a szoras anizotropidja novekszik, azonban, dsszehasonlitva a hoke-
zelés fazisaibol vett mintak szorasi intenzitasait, azt vettem észre, hogy a szorasképek kozt
gyakorlatilag elhanyagolhato a kiilonbség, ami latszolag ellentmond a D11 illetve Yellow
Submarine berendezéseken kapott eredményeknek. A D11 berendezésen mért adatok mo-
dell illesztése azonban csak akkor lehetséges, ha az alaki faktorokhoz egy —4-es kitevoji
Porod fiiggvényt adunk hozza. Az 1D-ben val6 feliiletmeghatarozasbol megallapitottam,
hogy az 1000/ -es mérés feliiletei valamint a kalium h¢j belso feliiletére kapott értékek
nagyobbak, mint azt varnank.

A fenti tényeket megfontolva megallapitottam, hogy a a volfram matrix az ellipszoid
és/vagy gomb alaku kalium tartalmu buborékokon kiviil tartalmaz azoknal lényegesen na-
gyobb méretii, a huzal tengelyével parhuzamosan orientalt szor6 objektumokat.

A kiilonboz6 berendezéseken mért adatokat radialisan Osszegeztem, a kiilonbozé @
tartomanyokat osszeillesztettem és az intenzitasokat abrazoltam a szorasvektor fiiggvényé-
ben. Az igy kapott grafikon jol mutatja a kis () értékek tartomanyaban a nagy szor6 objek-

tumok jelenlétét bizonyité alaki faktorra jellemzd platot, amely a kozepes (D11) és nagy
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(YS) @ értékek tartomanyaban adja a —4-es meredekségili Porod hozzajarulast, vagyis a
nagy (@) értékek tartomanyaban a nagyméretii kalium buborékok feliiletének szorasa hoz-
zatevodik az ellipszoidoktol illetve gomboktdl jovo szoérashoz.

Az USANS 2D intenzitasfeliiletekbol arra kovetkeztettem, hogy ezek a részecskék a
drét irdnyaba orientaltak, a () tartomanybol pedig megbecsiiltem ezek atlagméretét, amely
15000A-nek adddott.

1978-ban Menyhard Miklos [45] mikroszkopiai adatokra hivatkozva kijelentette, hogy
a volfram huzalok kalium tartalma sokkal nagyobb, mint az a kalium térfogat, amely a zart,
szemesékben levd buborékokban talalhato. Tgy felmeriil a kérdés, hogy ezen nagyméretii
orientalt objektumok nem tartalmazhatjak-e azt a tobblet kaliumot, aminek a jelenlétét
a fenti publikacio emliti, azonban ennek a megallapitasara tovabbi modellek keresésére

valamint mérésekre van sziikség.

6.2. A kutatas tovabbi iranya

A kis @ értékek tartomanyaban kisszogii szorast mutato, nagyméretii objektumok jelenléte
meglepd eredmény, és tovabbi vizsgalatokat igényel. Ezen szor6 részecskék alakjanak,
feliileti tulajdonsagainak, méretének feltérképezése, homérséklettel valo valtozasa, vala-
mint a kalium esetleges jelenléte a részecske belsejében, USANS tartomanyban vald in
situ hokezelés, mind elvégzendo feladatok. A két- vagy tobbfazisu, szintereléssel, huzas-
sal vagy hokezeléssel eldallitott mas fémek, Stvozetek tulajdonsagainak vizsgalata pedig
ujabb iranyt adhat a kutatasnak gy a mérések, mint az adatkiértékelés illetve a rendszerek

viselkedésének megértése szempontjabol.

6.3. Uj tudomanyos eredmények

1. A Budapesti Kutatoreaktor kisszogii szorasvizsgald berendezésénél miikodd nyalab-
oszt6 kollimator megtervezésével, megépitésével, majd volfram mintakon valo tesztelésé-
vel, az osszfelbontas csokkenése nélkiil négyszeresére tudtam novelni a neutronintenzitast.
A nyalaboszt6 kollimator minden berendezésre és minden olyan mintanal hasznalhato,
amelynek feliilete nem kisebb, mint a detektorra fokuszalt nyalabok teljes keresztmetszete
a minta helyén [37].

2. A Budapesti Kutatoreaktor kisszogii szorasvizsgald berendezésére meghataroztam

a szelektor-fordulatszam és a hullaimhossz kozotti helyes dsszefliggést, valamint 6sszeha-
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sonlitottam a kiilonb6z6 hullamhossz kalibracios modszereket, javaslatot téve a gyakorlat-
ban optimalisan alkalmazhaté megoldasra (TOF modszerrel validalt SIBE eljaras) [1].

3. Bebizonyitottam, hogy az egyszeriisége miatt a legtobb SANS berendezésen gya-
korlatban hasznalt un. Jacrot faktor, amely empirikusan megadja a konnyti viz makrosz-
kopikus differencialis hataskeresztmetszetét, csak a Jacrot altal hasznalt berendezésre ér-
vényes. Megadtam a Yellow Submarin-ra érvényes empirikus képletet.

4. A K, Al, Si adalékolt volfram huzalokban talalhato kalium buborékok feliiletének
meghatarozasara olyan megfeleld kiértékelési modszereket talaltam, amelyeket azokban
az esetekben alkalmaztam, amikor az anyagszerkezet komplexitasa miatt nem volt lehe-
téség a méretek meghatarozasara. A huzott, majd fokozatosan hokezelt mintak esetében
a feliilletmeghatarozasbol azt a kovetkeztetést vontam le, hogy a legnagyobb tanulmanyo-
zott hokezelési homérsékleten is jelentds mennyiségii elnyult buborék marad a huzalban.
A fokozatosan huzott, majd a legvégén hokezelt mintak esetében, az el6z6tol eltérden, az
elnyult buborékok megjelenése lesz fokozatosan dominans [35].

5. A buborékok méretének meghatarozasa céljabol in situ hokezelést alkalmazva meg-
mértem a 0, 5mm atmérdjire lehuzott, nem hokezelt, K, Al, Si adalékolt volfram huzal
kisszOgii neutronszoras intenzitasait. Kétdimenzids modellillesztéssel meghataroztam a
kalium buborékok méreteit a hdkezelés ezen lépéseiben. Magas hémérsekletli mérési in-
tenzitasok kiilonbségeit képezve meghataroztam a buborékok falan héjként jelen levo ka-
lium héjvastagsaganak valtozasat a hdmérséklet emelésével [36].

6. Széles szorasvektor tartomanyon mérve és kiilonboz6 berendezéseken mért intenzi-
tasok adatait egyesitve megallapitottam, hogy a volfrim matrix az ellipszoid és/vagy gémb
alaku kalium tartalma buborékokon kiviil tartalmaz azoknal 1ényegesen nagyobb méreti,
kisszogii neutronszorast ado szoro részecskéket, amelyeket nem befolyasol a magas ho-

mérsékletli hokezelés.
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Osszefoglalis

Osszefoglalas

A kisszogli neutronszoras-vizsgald (SANS) berendezés vilagszerte egyike a neutronszo-
rasi kisérletekre leginkabb igénybevett berendezéseknek, ezért a berendezések fejlesztése
illetve az adatkiértékelési modszerek korszerisitése folyamatos kihivas a berendezéseket
izemeltetd kutatok szamara.

A dolgozatban leirt eredmények elsd csoportja a kisszogii szorasvizsgald berendezés
fejlesztését érintik. Megterveztem egy nyalabosztd kollimatort, amely segitségével meg-
négyszerezhetd a neutronintenzitas; megépitettem és beépitettem a Budapesti kutatoreak-
torban miikoda Yellow Submarinenak (YS) nevezett SANS berendezés kollimécios rend-
szerébe; vizsgaltam a tulajdonsagait. A nyalabosztd kollimatort a volfram anyagszerke-
zetének vizsgalatanal hasznaltam. Az igy kapott adatok megegyeztek a nyalaboszto kolli-
mator nélkiil, valamint a tobbi berendezéseken kapott adatokkal. A SANS berendezések
sokfélesége, az adatok egyesithetosége és Osszehasonlithatosaga megkivanta a kalibracios
modszerek fejlesztését. A Jacrot altal, 1976-ban megadott empirikus képlet helyett meg-
hatdroztam a Y S-ra érvényes, berendezés-specifikus képletet. Meghatdroztam a Y'S beren-
dezésnél hasznalt szelektor fordulatszama és a szelektort elhagy6 neutronok hullamhossza
kozotti helyes Osszefiiggést. A két-dimenzios (2D) adatkiértékelési modszer fejlesztése,
a 2D illesztési eljaras elényeinek bizonyitasa és a PXY nevii, 2D feldolgozé szoftver fej-
lesztéséhez valo hozzajarulas szintén a doktori munka eredményeihez tartozik.

Az eredmények masodik csoportja a volfram kutatas teriiletér6l valo. Megvizsgaltam
a volfram huzalok volfram matrixaban jelenlevo kalium kvalitativ és kvantitativ tulajdon-
sagait, valaszt adva néhany, a kalium-volfram komplex rendszer huzalgyartas folyamata-
ban valo viselkedésében felmeriild kérdésre. A htizas és hokezelés fazisaibol vett mintak
vizsgalata, a volframban jelenlevo kalium buborékok széles méreteloszlasa és alakjanak
komplexitasa az adatkiértékelési modszerek valtozatossagat kivanta meg. 1D adatkiérté-
keléssel valamint egy sajatos, 1D ¢és 2D adatkiértékelés kombinacidjaval sikeriilt megha-
tarozni az egyes mintakban jelenlevo volfram-kalium feliiletek valtozasat. A 2D adatki-
értékelés segitségével a huzal makroszkopikus tulajdonsagaiban jelentds szerepet jatszo
kalium buborékok morfoldgiai valtozasat kovettem nyomon. A neutron nyalabban valo,
in situ, magashomérsékleti hokezeléssel vizsgaltam a kalium viselkedését a buborékok

belsejében.
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Summary

Summary

Small Angle Neutron Scattering (SANS) is one of the most frequently used neutron scat-
tering technique all over the world. Therefore the improving of these type of instruments
as well as the development of the data treatment methods are a continuous challenge for
instrument scientists.

The first group of results of the present thesis refers to the improvement of the inst-
rument. I have designed a multibeam focusing collimator, that allows to get four times
higher intensity at the sample position. I have built it in and studied it’s characteristics in
the Budapest Neutron Center’s SANS machine, called Yellow Submarine (YS). I used the
multibeam collimator in the SANS study of tungsten wires. The obtained results match
the results obtained with the classical collimator and also the results obtained on other
SANS instruments. The variety of SANS machines, the possibility of combining and
comparing the results demanded the improvement of the calibration methods. Instead
of the frequently used empirical formula given by Jacrot in 1976 I have defined a valid,
instrument-specific formula for YS. This procedure can be easily extended for any other
SANS instrument. I have determined the correct relation between the YS’s velocity se-
lector and the wavelength of the neutrons passing through the selector. The development
of the two-dimensional (2D) data treatment method, the demonstration of advantages of
the 2D fitting method and the contribution to the improvement of the PXY 2D SANS data
treatment software are part of the research work as well.

The second group of results relates to the research of the tungsten wire properties. I
have investigated the potassium bubbles present in the tungsten matrix of the drawn wires,
understanding several qualitative and quantitative characteristics of the potassium-tungsten
complex system. The study of samples taken from the drawing and annealing steps of the
wire production process, the wide size distribution and shape variety of the potassium
bubbles required different data treatment methods. With the combination of the one and
two-dimensional data treatment I have determined the tungsten-potassium surface changes
during the drawing and annealing of the wires. With the aid of the 2D model-fitting method
I have followed the morphology changes of the potassium bubbles that play an important
role in macroscopic characteristics of the wires. I studied the high temperature behavior
of the bubbles: annealing the wires in situ, inside the neutron beam, the behavior of the

potassium inside the bubbles was revealed.
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