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1. Bevezetd

Az emberiség fejlddésének nagy korszakai szorosan Osszekothetéek az dltaluk
felhaszndlt anyagokkal. A bronzkorszaktdl kezdédden a fémek nélkiilozhetetlen tarsai lettek
az életnek. A fémek kémiai tulajdonsdgaindl a legmeghatdrozobb, hogy milyen atomokbdl
épiilnek fel. Ezek a szilard anyagot felépitd kémiai elemek alapvetd fontossagiak a kémia
tulajdonsdgot illetéen. Atomi méretskaldjuk 10 nm nagysdgrendii. A fizikai tulajdonsagoknal
azonban sokkal tobb tényezé jatszik szerepet. A kovetkezé méretskala 10™" nm nagysagrendii,
mely a kristdlyszerkezetet jellemzdé rdcsdllandé méretskaldja. Kiilonbozd kristdlyszerkezetii
anyagok, kiilonboz6 fizikai tulajdonsdgokkal rendelkeznek. A fémek vdltozatos formédkban
tudnak megjelenni, gondolhatunk itt az allotrép médosulatokra vagy specidlis Gtvozetekre,
melyek amorf fazis elédllitisat teszik lehetové. Egy adott szerkezet esetén az anyag
tulajdonsdgait, a kristdlyszerkezeten feliil, jelentésen befolyasoljadk nagyobb 1éptéki
jellemzok is, melynek mikroszerkezeti méretskdlat tulajdonithatunk. Ez a méretskdla egészen
a nano-skdlatdl, a meso-skdlan keresztiil, a milliméteres skdldig terjedhet. Ezen méretskaldn
beliil emlithetiink meg minden olyan mikroszerkezeti jelenséget, amely megbontja a végtelen
nagy és hibamentes kristdly eltoldsi szimmetridjat. A leggyakrabban eléfordulé kristdlyhibak
a kovetkezok lehetnek: (a) diszlokdcidk, (b) diszklinacidk, (c) kiilonbozd rétegezddési hibak,
(d) szemcsehatdrok, (e) antifdzis hatarok (f) kivéldsok illetve zarvanyok és (g) ponthibdk,
nevezetesen vakancidk illetve intersticidlis szennyez6k. A mikroszerkezetnek ezen sokféle
megjelenési formdja, a rdcshibdk mennyisége és mindsége alapvetdéen meghatdrozza a
kristalyos anyagok szamos fizikai tulajdonsagat. Ilyen fizikai tulajdonsdg példaul a
folyashatar, a ridegség, a duktilitas, stb.

Ahhoz azonban, hogy meghatdrozott fizikai tulajdonsdggal rendelkezé anyagokat
allithassunk eld, sziikségiink van jol megalapozott moddszerekre, melyek segitségével a
mikroszerkezeti paraméterek szamszer(sithet6vé vdlnak. A rontgen vonalprofil analizis
(RVPA) modszere az utdbbi id6ben, a transzmisszios (TEM) és a pdsztdzé elektron
mikroszképia (SEM) mellett, a mikroszerkezet vizsgdlatdnak egyik leghatékonyabb alternativ
modszerévé noétte ki magdt, melynek segitségével éppen a fent emlitett kristdlyhibak
mennyiségére és mindségére adhatd kvantitativ valasz.

A mai szerkezeti anyagok energetikai felhasznaldsi kore mind-mind az anyagoktdl
olyan kornyezeti hatdsok elviselését igényli, mint a hatalmas mértékii mechanikus fesziiltség

és deformdci6, nagyon magas hdmérséklet és nyomds, korr6zid, nagymértékii ionbesugarzds,



nagy mdgneses és elektromos tér jelenléte. Ilyen terheltségli miikodési kornyezetben a
hagyomanyos anyagok életkoruk rovidiilésével, alacsonyabb teljesitoképességgel vdlaszolnak.
Ezek a megszokott szerkezeti anyagok tobb esetben megjosolhatatlanul befolyasoljdk a
mikodési eljarast, sok esetben pl.: kiilsé fesziiltség hatdsdra az egykristalyra jellemzd
keményedés elméleti hataranak 10%-ndl tobbet nem képes elviselni. Tobb évtizedes kutatas
soran sok djdonsdg sziiletett, attorést viszont nem hozott. Ha az extrém kornyezeti hatdsok-
anyag kozotti kapcsolatot kontrolldlni tudnank, azaz ismernénk a szerkezeti anyag valaszat a
kiilonbozo fizikai helyzetekben, megjdsolhaté tulajdonsagu, djszerti szerkezetek kialakitdsat
tehetnénk meg €s igy taldn kozelebb keriilhetiink pl.: a tliszer(l egykristalyokndl tapasztalhat
deformdcids hatdrhoz [U.S. Department of Energy, Basic Research Needs for Materials under
Extreme Environments, 2007, Madden, 2007; Bouaziz et al., 2008].

A szerkezeti anyagok terén az elmilt évtizedben olyan multifunkciés anyagok
megalkotdsa volt a cél, ahol a fent emlitett jovObeni terheltség elvarhatd. Ilyen djszer(i
anyagok mikroszerkezeti sajatossdgai viszont sokkal komplexebb jegyeket hordoznak, mint
elodeik. A tomegsiriiség, termikus szigeteloképesség, elektromos vezetoképesség, magneses
tulajdonsagok, energia-abszorpcid, deformdlhatésag tulajdonsdgainak javitasa érdekében mas
és mas ujabb fazis hozzdadasaval probdltak eredményeket elérni mikdzben a mikroszerkezeti
skdlat a nanométeres tartomdnyra probaltak leszoritani. Ezeknek a torekvéseknek az
eredményei pl.: a nano-struktiras Ni vékonyrétegek vagy a nanokompozitként emlegetett Cu-
Nb multiréteg is.

Az anyagokban el6fordul6 kristdlyszemcsék nagysagrendje, nanokristalyos struktirak
esetén, elérheti a 5-10 nm-es skaldt is. Az 1980-as évektol kezdédben napjainkig jelentds
figyelem szentelodott az ilyen nano-struktdrdji anyagok kiinduldsi, illetve deformalt
allapotainak vizsgalatdra. Ezek kozé tartoznak a nanokristdlyos metalikus vékony —illetve
multirétegek is, melyeknek elméleti és kisérleti vizsgdlata tobb évtizede folyik. Kitiintetett
figyelmet élvez a multirétegekkel foglalkozo kutatk korében a Cu-Nb kompozitbdl eléallitott
nano-skdldji multiréteg, mivel szilird halmazaillapotban elhanyagolhatéan oldédnak
egymasba, igy kitlind vékonyrétegek készithet6k beldliik, st még homérséklet-valtozas és
deformdci6 hatdsdra sem mutatnak keveredést.

A jelen disszerticioban nanokristilyos Cu- és Ni vékonyrétegekben, illetve
nanokristalyos Cu-Nb multirétegekben taldlhaté kiilonb6z6 kristdlyhibdk (diszlokaciok,
ikerhatdrok) stirliségének és eloszldsdnak meghatdrozdsat dolgoztam ki, illetve individudlis
kontraszt faktorok segitségével a teljes Burgers vektor analizis megdllapitasat végeztem el. A

diszlokécio szerkezetek, illetve az ikerhatdrok vizsgélatan tdl a vizsgélt anyagok mechanikai
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tulajdonsagainak részletes lefrdsdra, illetve a mikroszerkezet és a mechanikai tulajdonsidgok
kozti korreldcié bemutatasara is sor keril. A Ni vékonyréteg kiilonboz6 eldallitasi
paramétereinek valtoztatdsaval kivantuk elérni az adott mikroszerkezeti sajatossdg
kialakuldsat, mig a Cu/Nb multiréteg esetén, elsGsorban, a két fazis hataran létrejovo
hatarfeliilet mikroszerkezetét prébaltam jellemezni. A nano-ikresedett, Cu vékonyrétegek

esetén, az alakitasi keményedést jellemz6 lehetséges okokra is fényt deritek.



2. Elméleti hattér

2.1. A rontgen vonalprofil analizis alapjai

A RVPA szdmos vonatkozdsban hasonl6, ugyanakkor igen sok tekintetben mds tipusi
informacidkat szolgdltat a mikroszerkezetrél mint a TEM, vagy a SEM. Ezek az informaciok
statisztikailag nagyobb biztonsaggal jellemzik a mikroszerkezetet, mint a mikroszk6pos
vizsgdlatok, mert mig az eldbbiek lokélis mddszerek kozé sorolhatéak, addig az RVPA,
rontgen és neutron diffrakcids technikak altal kaphatd, nagy térfogatot jellemzd tartomanyr6l
adnak informdcidt. A mikroszerkezet meghatdrozasdban akkor kapjuk a valdsdgnak leginkabb
megfelelé eredményeket, ha a vonalprofil analizist és a mikroszkdpos médszereket egyiitt
alkalmazzuk, hiszen a TEM a hibatipusok meghatdrozdsanak, mig az RVPA a hibatipusok
stiriségének direkt médszere.

A RVPA mddszere alapvetden két kiilonbozé mikroszerkezeti elemrdl ad
felvildgositast: (i) a krisztallit méretrél, (i) és a kiilonbozd kristdlyhibdk stirtiségérdl és
eloszldsardl. A rontgen vonalprofilokat mérhetden befolydsolé kristdlyhibdk a kovetkezok
lehetnek: (a) diszlokdciok, (b) kiilonbozé rétegzddési hibdk, (c) szemcsehatdrok, (d) kivdlasok
illetve zarvanyok, (e) belsofesziiltségek, (f) kémiai heterogenitdsok és (g) ponthibak,
nevezetesen vakancidk illetve intersticidlis szennyezok. A diszlokaciok [Krivoglaz, 1969;
Wilkens, 1970a; Gaal, 1975; Groma, 1998; Ungar et. al., 1999b], a krisztallit méret [Bertaut,
1950; Warren et al., 1950; Guinier, 1963; Ungar et. al., 2005], a rétegz6dési hiba [Warren,
1959; Warren, 1969; Velterop et al., 2000] és ponthibak [Krivoglaz, 1969; Wagner et al.,
1969; Ungar et. al., 2007] hatdsanak fizikai modelljeit az utébbi években sikeriilt kidolgozni.

A rontgen vonalprofil analizis (RVPA) a fizikai modellekbdl szdrmaztatott elméleti
profilfiiggvények konvoluicidja illetve a mért adatok Osszehasonlitdsabol szarmaztatja a
mikroszerkezetre jellemzdé fizikai paramétereket. Az Osszehasonlitdsi mddszerek kozott
taldljuk a félérték-szélességen (FWHM) illetve integrélis-szélességen (B) alapulé Williamson-
Hall dbrazolast, vagy a jol ismert, bar bonyolultabb, Warren-Averbach médszert, mely a mért
profilok Fourier-transzformaltjanak, adott Fourier véltozéndl vett szélességén alapul. Ezeknél
a modszereknél kifinomultabb a kinematikus szérds elmélet alapjan kaphaté elméleti

profilfiiggvények teljes vizsgélata.



2.1.1. Krisztallitok mérethatdsdnak profilfiiggvénye

A kinematikus szérdselmélet alapjan a véges szemcsemérettdl, racsdeformaciotol,
illetve rétegzédési hibatdl szdrmazé intenzitdsprofilok konvolicidja adja a mérhetd
intenzitasprofilok egészét. Az intenzitdsprofil Fourier-egyiitthat6i, A, megadhat6k, mint a
"méret" (S), "deformécié" (D) és rétegz6dési hiba (PF) profilok Fourier-egyiitthat6inak, A°,
AP, AP szorzata [Warren, 1959; Warren, 1969; Guinier, 1963; Wilson, 1962]:

A(L) = AL AP AT M

ahol L a Fourier-hosszt jelli. Definici6 szerint L=nas, ahol n egész szdm és az = —————,

2(sinf,—sinb,)
ahol A a rontgensugdrzas hullimhossza, @, és 6, pedig az a diffrakcids szogtartomany,
amelyre a vonalprofil kiértékelést végezziik. A szérdselmélet alapjan a méretre vonatkozd

Fourier-egyiitthatokat a kovetkez6 formula adja meg [Guinier, 1963]:
AW)S =5 7 = Dp(©)de @

ahol (t) a reflektdlé szemcsék Ossztérfogatdnak és a diffrakcids vektorra meréleges
kétdimenzids vetiiletének hanyadosa, p(r) pedig azon oszlopméret-eloszlds stiriségfiiggvénye,
amelyben az oszlopok, definicié szerint, a reflektdlé szemcsék, (g) diffrakciés vektorral
parhuzamos, infinitezimdlis keresztmetszetli tartomdnyai. A gyakorlatban a p(t) fiiggvény
alakjat a szemcsék alakja és méretének eloszldsa fiiggvényében adjuk meg, azaz p(1)
fuggvényt a szemcseméret-eloszlds sliriiségfiiggvényével, fix), fejezziik ki a kovetkez6 médon

[Guinier, 1963]:
p(t) = N [ h(t, x)f (x)dx 3)

ahol N egy normadldsi tényezd és h(t,x)dt azoknak az oszlopoknak a relativ hanyada az x
atméroji szemcsében, amelyek hossza ¢ és t+dt kozé esik [Warren, 1969]. Legtobbszor olyan
szemcsék, szubszemcsék, koherensen szoré tartomdnyok alkotjdk a vizsgélt anyagokat,
melyek leggyakrabban log-normdlis szemcseméretet és ellipszoid alakd szemcséket
jelentenek, igy a kovetkezd alakot 6lti a szemcsék véges méretét jellemzd Fourier egyiitthat

[Ribarik et al., 2001; Ungdr et al., 2001]:



u(4)

—1.5V20| -
V2o 7

A(L)S = %erfc

3 ln(H)
|L|erfc[ 1 —\/70] + (€]

- 4mexp(8.12502) V2o

3 In (IL|/m)
3
+4m3exp (10.12502) LI erfe [ V2o |

ahol erfc fiiggvény a komplementer hibafiiggvényt jelenti. Az igy kapott Fourier-
transzformalt inverz Fourier-transzformaltja adja a véges méretbdl ad6do intenzitas-eloszlast,
mely csupdn két (m és o) paraméter fiiggvénye. EbbOl a két paraméterbdl pedig a

szemcseatmérok feliilettel silyozott atlaga kiszamithat6 [Hinds, 1982]:

_ f:ex-xzrr-f(x)dx _ 2502
{X)area = Trrrma - ©)

ahol f{x) a lognormadlis szemcseméret-eloszlds stiriiségfiiggvénye. Természetesen az ismert
stirliségfiiggvénybdl aritmetikai illetve térfogattal dtlagolt szemcsedtmérd is szamolhaté. TEM
felvételeken a vizsgalt anyag szerkezetének sikmetszeteit mutatjuk be, és a tapasztalat szerint
ezeken a TEM felvételeken lathaté véges méret az f{x) lognormdlis szemcseméret-eloszlds
stiriségfiiggvényének masodik momentumdval korreldl leginkdbb. Ez a méret all a
legkozelebb a szubszemcsék dtlagos, TEM felvételeken lathaté méretéhez [Ungdr, et al.,

2005].
2.1.2. Diszlokdcidk hatdsra kialakul6 profilfiiggvény

Kristalyos anyagokban a képlékeny deformécié jelensége a diszlokdciok révén megy végbe,
bar ismeriink olyan képlékeny deformdciot is, ahol a képlékeny alakvdltozds, a
kompatibilitdsdhoz sziikséges legaldbb 6t cstszasi rendszer hidnya miatt [Chun et al., 2005;
Ungdr, 2008], ikerképzddéssel torténik. A diszlokdciok kozott megtaldlhatdak az dgynevezett
geometriailag sziikséges, misfit tipusi diszlokaciok, melyek szerepe adott, kétfazisu,
egymdsba nem-keveredd pl.: multirétegek esetén sziikségszeriiek. A diszlokdciok ilyesfajta
szerepe az ikerképz6désnél is megtaldlhat6, ahol a létrehozandé anyag stabilabb

szerkezetének érdekében, a képzOodés sordn kialakulé nagyszdmu ikerhatdr sziikségszertien
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kialakul6 diszlokdciok jelenlétét mutatjak [Csiszdr et al., 2012a]. Ezek a nagyszdmu misfit
tipust diszlokaciok, illetve ikerhatdrok szignifikans szerepet toltenek be erésen texturalt

mintdk szerkezetének felépiilésében.

A ridcsdeformacié okozta diffrakcids vonalprofil Fourier-egyiitthatdinak alakja a

kovetkez6képpen adhaté meg [Krivoglaz et al., 1963]:
AP(g,L) = e—ZnZngz(sf,’,_) 6)

ahol L a Fourier véltoz6, g a diffrakciés vektor hossza és (s;,,‘) a diffrakciés vektor irdnyud
deformécié négyzetének dtlaga. A racs diszlokaciok okozta atlagos racstorzuldsa elsérendben
0, azonban a négyzetének dtlaga mir nem. Erdemes megjegyezni, hogy a hkl indexii
,.deformaciés” intenzitdsprofil szélességét, a (hkl) Miller-indexti sikokra merdleges iranyud
racsdeformaciok hatdrozzak meg.

A réacshibdk koziil a ponthibak viszonylag rovidtavi deformacios térrel rendelkeznek,
nagysdga a hibatdl szamitott tdvolsdg négyzetének reciprokaval csokken. Ezzel szemben a
diszlokéciok okozta rugalmas deformaci6 a tavolsag reciprokaval csokken, igy az egy hosszi
hatétavolsagi deformdcids tér. A kristalytér és a reciproktér reciprocitdsa miatt a ponthibdk
Huang-szorast eredményeznek, igy a Bragg cstics kozelében nem ad 1ényeges jarulékot. Ezzel
szemben a diszlokdciok jol mérhetd szélesedést okoznak a diffrakciés csticsokban. Ebben az
esetben a deformdcié négyzet-dtlaga a kovetkezd képlettel adhaté meg [Wilkens, 1970a;

Groma, 1998; Gaal, 1975]:

(e20) = mpcf (2) @

R
ahol p és b a diszlokdciok atlagos siirtisége illetve Burgers-vektordanak hossza, C az un.
diszlokdcié kontraszt faktor és R, a diszlokdciok effektiv kiilsd levdgdsi sugara és f az
ugynevezett Wilkens fiiggvény [Wilkens, 1970a].

Ha ellentétes eldjelii Burgers vektorral rendelkezé diszlokdciék dip6lokba
rendezddnek, akkor ledrnyékoljak egymas deformdcids terét, igy a diszlokdciok effektiv kiilsé
levdgdsi sugara kisebb lesz. Ebbdl kovetkezéen a diszlokdcid-szerkezet dipdl-jellegének
jellemzésére haszndlhatndnk ezt a mennyiséget, ehelyett mégis inkdbb egy dimenzidtlan

M= Reﬁ mennyiség szolgdl, amit a diszlokacié elrendezédési paraméterének neveznek. A
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diszlokdciok minél inkdbb ledrnyékoljak egymds terét, anndl kisebb lesz M értéke [Wilkens,
1970].

A (7) egyenletben szerepld C diszlokacié kontraszt faktor fejezi ki a diszlokaciok
anizotrop deformdcids tere miatt kialakuld anizotrop vonalprofil-szélesedést, mely a
kristalyszerkezetre és az adott csiszdsi rendszerben 1étezé diszlokdcidkra jellemzd. Ez a
fizikai mennyiség fiiggvénye a diszlokaciot jellemz6 Burgers vektornak, a vonalvektor és a
diffrakcids vektor egymdshoz viszonyitott iranyanak, illetve az anyagot jellemzd rugalmas
dllandéknak [Groma et al., 1988; Ungdr et al, 1989; Groma, 1998]. Texturdlatlan,
polikristalyos anyag esetén a profilfliggvényt, a teljes diszlokdcié-populdciora szamolt atlagos
kontrasztfaktor, Cp,, jellemzi [Krivoglaz, 1969; Wilkens, 1970; Kuzel et al., 1988], ami nem
mds, mint a kiilonboz6 irdnyd diszlokdciok cstcs-kiszélesedésre gyakorolt hatdsdnak
kidtlagoléddsa. Az dtlagos kontrasztfaktor kobos és hexagondlis kristidlyokban az aldbbi

modon szamolhat6 [Ungar et al., 1999]:

- —_— 25,2 272 232
kobos kristaly esetén Cr = Crog (1 — qH?), ahol H2 = % (®)
hexagondlis kristaly esetén Cpy; = Chro(1 + aiHE + ayHZ), ahol )
h2+k?+(h+k)?]12
= Ll (10)
[(h2+k2+(h+k)2+§(%) 12]
4

H = (1

[(h2+k2+(h+k)z+§(%)212]z

ahol Cho0 6s Cpro a kobos illetve a hexagondlis kristdly rugalmas dlland6ib6l szdrmaztathatd
allandok, a és c konstansok a hexagondlis kristdly rdcsdllandéi, A,k [ pedig a pordiffrakcids
reflexiock Miller indexei. A (8) egyenletben szerepld g paraméter az anyag rugalmas
allandoit6l és a mintdban 1€vo, él vagy csavar jellegli diszlokaciok tipusatdl fiigg [Dragomir et
al., 2002a; Dragomir et al., 2002b]. A (9) egyenlet a; és a, paramétereibél a hexagonilis
kristdlyra jellemzd diszlokdciok Burgers vektor tipusoknak ardnydra lehet kovetkeztetni. Ezek
a szamitdsi moédszerek csupdn egyenld valdszintiséggel jelenlevd diszlokdcié-populdciok
esetén igazak. Egykristalyok vagy erésen textdrdlt mintdk esetén individudlis kontraszt
faktorok alkalmazasa indokolt azokban az esetekben, mikor a Burgers vektor populdcié nem

véletlenszerti [Borbély et. al., 2000; Nyilas et. al., 2004, 2006].
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2.1.3. Rétegzddési -€s ikerhibdk hatdsanak profilfiiggvényei

A kiilonbozd kristalyrendszerekben a rétegzédési -és ikerhibdk hatdsai mds-mds moédon
mutatkoznak meg. Lapcentralt kobos kristalyok ikresedési tulajdonsaga a szorosan illeszkedd
racssikokhoz van kotve [Warren, 1959, 1969]. Ez a tipusi ikresedés mads jellegli, mint a
hexagonalis kristdlyszerkezetii anyagok ikresedési tulajdonsdgai. Mig az eldzét részlegesen
merohedrilis ikresedésnek ismerjiik, addig a hexagonalis kristalyszerkezet, piramidalis sikjain
torténd ikresedést nem-merohedrdlis jelleg 6vezi [Balogh, 2009]. Ebbdl kovetkezéen a két
ikresedési mdd diffrakciés vonalszélesité hatdsa sem egyezik meg. A rétegz6dési hibak
profilalakot médosité hatdsai is mds megkozelitést igényelnek. Az aldbbiakban bemutatott,
Balogh 4ltal kidolgozott, kettds-lamella modell nem alkalmazhaté pl.: rétegzddési hibdk
leirdséra. Tgy a kovetkezé részekben, a kiilonbozé struktirakhoz illeszkedd targyalds médokat
ismertetem, melyeknek részletesebb leirdsat és azok megértését a megfeleld hivatkozasokra
val6 utaldsok segitik.

A rétegzédési -és ikerhibdk okozta diffrakciés profilalakok tdrgyaldsdt hdrom
csoportba rendezhetjiik: 1. tetszéleges kristdly, tetszéleges rétegzddési hibak 2. hexagonalis,
szoros illeszkedésii rendszer, piramidalis sikon torténd ikresedése és 3. lapcentralt, kobos

kristalyszerkezetli anyagok ikresedése.
2.1.3.1. Tetszdleges kristdly, tetszéleges rétegzodési hibdjanak profilalakja

Egy adott o valdszintiséggel 1étrejovo rétegzddési hiba esetén, az Osszes lehetséges

konfiguraci6 szort intenzitdsanak az atlaga [Balogh et al., 2006, 2009]:

U@) = (A@P) = IF@PIA@ Zn {90 ™[ - ) +ae] "™} (12)

ahol ¢ a reciprok tér koordindtdja, F(q) a szerkezeti tényezd és egy adott sikrél sz6rédo
hullim amplitdddjat Ag(g) adja meg. Elvégezve az Osszegzést, a szort intenzitdsra Lorentz-

tipusu fiiggvény adodik:

2lnP
(InP)2+(qap+®)

(@) = (|A@I*) = [F(@)*|Ao(a)|? (13)

ahol
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P=1-2a(l—a)(1 - cos (qs)), (14)

asin (qs)

tan® = (15)

1-a+acos (gs)"

A fenti kifejezésben @ hordozza a Lorentz fiiggvény maximumanak eltoléddséat a hibamentes
kristdlyhoz képest, mig 2InP a Lorentz fiiggvény félértékszélessége. Ezek alapjan irhaté

[Balogh et al., 2006, 2009]:

FWHMpe, = 2InP = In[1 — 2a(1 — a)(1 — cos(gs))], (16)
_ asin(qs)
® = atan (17(1+acos(qs))' an

ahol a hex index arra utal, hogy a félértékszélességet a lapcentrdlt, kobos szerkezetli

kristdlyrdcshoz illesztett hexagonalis rendszerben jellemezziik.

2.1.3.2. Hexagonalis, szoros illeszkedésii kristalyrendszer, piramidalis sikon torténd

ikresedésének profiltiiggvénye [Balogh et al., 2009]

A szoros-illeszkedésti, hexagondlis kristdly piramidalis sikon torténd ikresedése
minden mds, eddig megismert lefrdsi modtdl eltérd targyaldst igényel. Egy ikresedett
kristdlyban az ikresedés sikjdra merdlegesen bomlik meg a kristdlyos rend. Az eltoldsi
szimmetria minden ikerhatdrndl megsziinik. Az egymdst kovetd kristdly és iker-kristdly
tartomdnyok lamelldkat alkotnak, méretiikkel és helyzetiikkel befolydsolva a tobbi lamella
méretét és helyzetét.

A valésdgot jol kozelitd profilfiiggvényt akkor kapunk, ha a kovetkezd két

tulajdonsdggal rendelkezik az u.n. kettés-lamella modell [Balogh et al., 2009]:

(i) Az lamelldnak egyik fontos tulajdonsdga: a tiikorszimmetria. Két szomszédos lamella
kristdlykoordindtdi egymds tiikorképei az ikresedés sikjara nézve. Egy adott lamelldhoz
mindig tartozik egy kristdlytanilag tiikorszimmetrikus iker-lamella, ebbdl kovetkezéen az
ikerkristdly reciprok rdcspontjai is megjelennek a reciprok térben, a kristaly reciprok
racspontjai mellett. Az ikresedd sik tipusa, a kristdlyszerkezettel egyiitt hatirozzak meg, hogy

hogyan helyezkednek el a kristaly és az ikerkristaly reciprok racspontjai egymashoz képest.
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(ii) A lamelldk térbeli helyzete nem véletlenszerti, vagyis ezek egymdshoz képest torténd
elhelyezkedése, a kiilonbozé lamelldkrél koherensen Osszead6dd, szérédé —hulldmot

eredményez.

A kettds lamellakat fliggetleneknek tekintve a kovetkezOképpen adhatjuk meg a kettds

lamellardl szort intenzitast [Balogh et al., 2009]:
’ r r ’ r 2
Ip(L) = |Ap, (L' = L) + Ap, (L — 1) (18)

ahol Ly, és L a kristaly illetve az ikerkristdly, két szomszédos reciprok rdcspontjanak a

koordindtdja ugyanarra a HK egyenesre nézve, mikozben Ly, # L.

A kidolgozott elmélet idetartozé részleteinek kozlése nélkiil az ikresedés hatdsdra kialakulé

vonalprofil alakja a kovetkezd [Balogh et al., 2009]:

1) = ——2——[1+Asym- (I — Ly)], (19)
1+ 4(L'-Lg)
(FWHM¢yigqin)”
2B
FWHMyijaim = Po/iF (20)
és
Le—Lp 2(FWHM rigiin)?

Asym = — 21

g 1+ a(tf-p)” (UL + (FWHM pripin)? @l

2
(FWHM¢rikin)

ahol L’ dimenziétlan véltoz6, L'= g/qo, adott triklin koordinatarendszer harmadik Miller indexe
[Balogh et al., 2009], illetve FWHM i, az itt definidlt félértékszélesség, f jellemzi az
ikerhatdr-stirliséget, mig D,,; egy alland6, amit numerikus mddszerekkel hatdrozhatunk meg.
A fent emlitett elméleti targyalds kristdlyrendszertdl fiiggetleniil, teljesen dltaldnosan
kezeli az ikresedés jelenségét. Ebbdl kovetkezden, a kettés lamella-modell a lapcentralt kobos
kristdlyok ikresedésének targyaldsdra is alkalmas [Balogh et al., 2009]. A vonalprofil alakja és
a hozzatartozd félértékszélességek hibastiriiség-fiiggése fec kristilyok esetében is a (19-21)

egyenletekben leirtakkal adhaté meg.
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2.1.3.3. Rétegzddési -€s ikerhibdk, alreflexiokat médosité hatdsanak hkl fiiggése

A 2.1.3.2. fejezetben taldlhaté (19-21) egyenletek nem adjak meg az alreflexiok
szélesedésének hkl fiiggését a piramidalis sikon megjelend ikerhatéar 1étezésekor. Rétegzddési
hibak hkl-fiiggd szélesedését, illetve az egzakt Bragg-csics, diffrakcids vektor szerinti
eltolédasdnak mértékét a (13-17) egyenletek sem kozlik. Igy a kovetkezd részben ezekkel az
egyenletekkel foglalkozom.

Hexagondlis struktiira esetén, abban az esetben, mikor L;, = L;, az alreflexidkra nincs
hatdssal a kristdly ikresedése, vonalprofiljuk Dirac-delta jellegli fiiggvénnyel jellemezhetd.
Minden mds esetben a kovetkezd képletek haszndlhatok a szélesedés hki fliggésére,

figyelembe véve az ikresedd kristaly sikjat [Balogh et al., 2009]:

2c2h+2c?k+a?l

FWHMy121(9) = 2 [*= 32| FWHMpiin (22)
FWHMy1:(9) = 242 FWH My 23)
FWHM,015(9) = 2 P2 FWH My 24
FWHM, 13,(9) = 2 P2 FWH My 25)

Mivel a fenti profil-alakok, illetve az azokbdl szarmaztathat6 félértékszélességek csupan adott
alreflexiokra vonatkoznak, a teljes pordiffrakcios reflexiét akkor kapjuk meg, ha osszeadjuk
az Osszes alreflexié jarulékdt. Lathatjuk, hogy hexagondlis kristdlyrendszer esetén az
ikresedésnek csupdn profil-szélesitd hatdsa van. Rétegzodési hibdk esetén a szélesité hatds
kiegésziil az egzakt Bragg-csticsok eltoloddsdval is.

Ha a sikhibdk, kobos kristdlyrendszerben torténd, profilt moédosité hatdsat vizsgaljuk,

a megfelel6 félértékszélességek a kovetkezOképpen alakulnak, ha h + k + | # 3N:

Rétegzédési hibak esetén: FWHM, = 225110 (1 _202)  (26)
g 3a® 2
G _ Llhtkdl] 2p
Ikerhibék esetén: FWHM, = Y ez i (27)
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ahol a és f a rétegzddési és ikerhiba frekvencia, &, k, [ pedig a kobos kristalyrendszer Miller
indexei. Rétegzddési hibdk okozta eltoloddsok, h + k + 1 # 3N esetén, a kovetkezoképpen
alakulnak [Balogh et al., 2009]:

Shifty = + %" atan[V3(1 - 20)] - Z}. 28)
A fenti egyenletben szerepld + vdlasztdsa a rétegzodési hiba tipusdtdl fiigg. Azokban az
esetekben, ahol a kristdly alreflexiéi egybeesnek az ikerkristdly alreflexidival, az ikresedés
nem lesz hatdssal az alreflexiéra, profilfiiggvénye Dirac-delta jellegli fiiggvénnyel
jellemezheté. Ez éppen az az eset, amikor h + k + [ = 3N.

Végiil a pordiffrakcidval mérhet$ hkl reflexidk teljes profilalakjit dgy kapjuk, hogy
stilyozottan adjuk 6ssze az adott reflexiéhoz tartozé dsszes alreflexio hatdsat, ahol a silyozast

az adott alreflexi6 tipus multiplicitdsa hatdrozza meg.
2.2. A rontgen vonalprofil analizis médszerei
2.2.1. Mikroszerkezet vizsgdlat Williamson-Hall médszerrel

A vonalszélesedés okainak feltérképezésére évtizedek 6ta hasznéljak a Williamson-
Hall mdédszert, hiszen a gomb alaki szemcsék ,,méret” vonalprofil alakja a (4) egyenletbdl
kovetkezGen nem fiigg a g vektor hosszatol és igy a hkl indexektdl sem, azaz rendfiiggetlen.
Ezzel szemben a ,.deformdcids” profilfiiggvény szélessége az (6) egyenletbdl kovetkezden
novekszik a g vektor nagysdganak novekedésével. Erre a két ismérvre tdmaszkodva
hasznéljuk a Williamson-Hall kvalitativ dbrdzoldst, mely a kiilonboz6 diffrakcids indexti Akl
vonalak félértékszélességét (FWHM) dbrdazolja a g vektor hosszdnak filiggvényében
[Williamson et al., 1953]. Willamson és Hall dbrdzoldsuk sordn a profilok integralis
szélességét hasznaltdk, ezzel kvalitativan megegyezd kovetkeztetéseket kapunk, ha a reflexiok
FWHM értékeit haszndljuk. Ha a vonalszélesedést csak gomb alaki szemcsék okozndk, akkor
az Osszes mérhetd diffrakcids cstcsndl egyforma szélesedést tapasztalndnk. Ha van
racsdeformacio, de (s;_L) nem fiiggne g -és L-tdl, akkor a félértékszélességek monoton
novekedést mutatndnak. Ebbdl kovetkezik, hogy a két vonalprofil-szélesité jelenség
rendfiiggése kiilonbozik. Ezt kihaszndlva lehetdség van arra, hogy megéllapitsuk a

vonalszélesedés okait. Diszlokaciok jelenléte, a deformacids anizotrépidn keresztiil,
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bonyolultabba teszi a kiértékelés menetét. A deformacids anizotrépia miatt a (S;L) értéke
nemcsak a g hosszdtdl, de annak irdnyatdl is fiigg, azaz az FWHM értéke nem-monoton
fuggvénye g-nek. Az (6) és (7) egyenletekben lathaté viszont, hogy a diszlokaciék okozta
vonalszélesedés a hkl indexektél csak a g2C kifejezésen keresztiil fiigg. Ha a megfelel$
FWHM értékeket az dtskdldzott g?C fiiggvényében dbrazoljuk, lehetéségiink van annak
megdllapitdsdra, hogy az adott anyagban a racsdeformaciot elsésorban diszlokdcidk okozzdk-
e. Ha valdban ezek a vonalhibak a racsdeforméci6 okai, akkor a mérési pontok egy folytonos
gorbére kell, hogy illeszkedjenek. Ezzel az abrazoldsi mddszerrel nemcsak a diszlokdcidk
jelenlétére kovetkeztethetiink, hanem arra is, hogy melyek azok a diszlokacidk, amelyek részt
vesznek a vonalprofil szélesitésében. Az igy kapott kvalitativ dbrazoldst nevezziik mddositott
Williamson-Hall médszernek [Ungar et al., 1996].

A mddositott Williamson-Hall dbrazolds [Ungér et al., 1999b] sordn, a (8) és (9)
egyenletek alapjdn lithaté, hogy az adott reflexihoz tartozé K érték a Cpeo és a ¢
paraméteren keresztiil skdlazodik at. A g értéke fiigg a diszlokacio él illetve csavar jellegétol.
Azokban az esetekben, mikor az adott kristalyrendszert jellemzd csuszasi rendszerek koziil
csak néhdny csiszdsi rendszer jellemzi a vizsgdlt anyag mikroszerkezetét, az individudlis
kontraszt faktorokkal végzhetjiik el az atskaldzast. A mddositort Williamson-Hall médszer
azonban egyik esetben sem alkalmas a diszlokdcié-stirliség meghatdrozdsdra, mivel a mérési
pontokra illesztett polinom egyiitthatéi nemcsak a diszlokdciok sriiségét6l, hanem azok

elrendez6désétdl (R, ) is fiiggnek.

2.2.2. Mikroszerkezet vizsgdlat Konvolticiés Teljes Profil Illesztéssel (eCMWP)

A vonalprofil analizis médszerek koziil csak azok adjdk meg megbizhatdan egy adott anyag
mikroszerkezeti paramétereit, melyek a teljes profil illesztésén alapulnak. A Konvoliciés
Teljes Profil Illesztés (eCMWP) mddszere [Ribdrik et al., 2004; Balogh et al., 2009] éppen
egy ilyen tulajdonsdgu illesztési eljards. A moddszer haszndlata sordn, az Osszes mért
diffrakcios profil-csicsra, egyszerre illesztett elméleti profilfiiggvények alapjdn hatdrozédnak
meg a mikroszerkezeti paramétereket. A 2.1. fejezetben kozolt elméleti profilfiiggvények
tartalmazzdk mindazokat a fizikai paramétereket, melyek segitségével szamszer(isithetjiik a
szemcseméret-eloszlds két paraméterét (m és o), vagy diszlokdciok jelenlétét feltételezve, a
diszlokécioé-szerkezetet jellemzé harom paramétert (p, q, R,.). Ezenfelill a rétegzddési (o) —€s

ikerhiba (B) stirtiségre is kaphatunk valaszt a numerikus illesztést kovetden.
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Az eCMWP mddszer, egy adott mikroszerkezeti paraméterkombindci6 esetén, minden
csucsra kiszamitja a ,,méret”, ,deforméciés”, ,sikhiba” és instrumentdlis” Fourier-
transzformaltakat és ezeket Osszeszorozza. Az ,instrumentdlis” profil a rendelkezésre allo
berendezést6l  szarmazik. A Fourier-transzformaltak  szorzatdboél inverz  Fourier-
transzformaciéval szamitja ki az elméleti vonalprofil fiiggvényt az adott mikroszerkezeti
paraméterkombindcidhoz. Ezek utdn a program az dltalunk meghatarozott hattérhez hozzdadja
az Osszes kiértékelendd csticshoz tartozo elméleti profilfiiggvényt, majd az igy kapott elméleti
diffraktogramot illeszti a mért diffraktogramhoz. Az illesztés sordn az igy kapott elméleti és a

mért diffraktogram intenzitdsa kozotti kiillonbség négyzetosszegét csokkenti.
2.3.  Deformdcids-anizotrépia diszlokacié modellje

A diszlokdci6 okozta deformdcids-anizotrépia a kiilonbozd diffrakcids  csticsok
kiszélesedésében, a (7) egyenletben taldlhat6 (E‘;’L) fizikai mennyiségen keresztiil pontosan
kovethetdvé valik [Kuzel et al., 1988, 1989; Ungar et al., 1996; Ungar et al., 1998; Ungar et
al., 1999a; Ungar et al., 1999b; Ungar, 2008; Wu et al., 1998]. Ez a fizikai mennyiség az
anizotrop jelleget a (7) egyenletben talalhaté C, diszlokacié kontraszt faktoron keresztiil
hordozza magaban [Kuzel et al., 1989; Wu et al., 1998; Ungdr et al., 1996; Ungar et al.,
1999a, 1999b]. A kontraszt faktor numerikusan meghatdrozhaté a kristdly rugalmas
allandéinak illetve a lehetséges diszlokacio krisztallografikus tulajdonsagainak ismeretében.
A diszlokdcié kontrasztjanak, vonalprofilra tett hatdsdval Krivoglaz foglalkozott tttoroként
[Krivoglaz et al., 1969]. Krivoglaz kobos kristdlyrendszerek rugalmas deformacidjanak
anizotrop jellegét mar ismerte. Wilkens [1970] volt az els6, aki a rugalmas deformdcié
anizotrop jellegére komolyabb szamitdsokat is végzett. Kideriilt, miszerint a rugalmas
alland6k anizotrop jellege, nagymértékben befolydsolja a kontraszt faktorok értékeit. A
transzmissziés elektron-mikroszképidban jol ismert diszlokdci6-kontraszt jelensége, mely a
diszlokdciok Burgers —és vonal vektoranak, illetve a diffrakciés vektor egymashoz
viszonyitott helyzetén alapul, éppen a diszlokdciok krisztallogréfiai aspektusait rejti magaban.
Mivel a diszlokdciék geometriai elhelyezkedése is meghatdrozza a diszlokdcidkhoz tartozé
kontraszt faktorokat, fgy a rugalmas dllandok és a krisztallografiai elhelyezkedésbol
kovetkezéen lehetdség nyilik arra, hogy az egyes diffrakcids csicsokhoz tartozé profilok
vizsgédlatdn keresztiil illetve a diszlokdciékhoz tartozé kontraszt faktorok ismeretében, a
vizsgdlt anyag  diszlokdcié-szerkezetére, illetve  Burgers  vektor  eloszlasdra
kovetkeztethessiink. [Ungér et al., 1999b; Dragomir et al., 2002a, 2002b].
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2.3.1. Diszlokacidk individudlis kontraszt faktorai

Ebben a részben, az anizotrop rugalmas kozegben Iétez6 diszlokdcidk, individudlis kontraszt
faktor kiszamitdsdnak 4ltalanos formalizmusaval, illetve a kiilonbozé kristalytani
rendszerekben talalhat6 csiszédsi rendszerekkel foglalkozom. Az elméleti leirds magédban
foglalja az anyagra jellemzO rugalmas éllandékat illetve a diszlokdaciok geometriai
elhelyezkedését. Ezeknek a kontraszt faktoroknak a szdmszerlsitése teszi lehetévé az erdsen
textdrdlt anyagok vizsgdlatdt, vagy olyan struktirdk jellemzését, ahol a diszlokdcick
elrendez6dése nem statisztikus jellegli. Azokban az esetekben, ahol nem beszélhetiink
semmilyen orientdciés kitiintetettségrél, vagy a lehetséges Burgers vektort diszlokdcidk
egyenld valdszinliséggel 1étezhetnek, a vizsgalt mikroszerkezet diszlokacid jellegérél az
individudlis kontraszt faktorokbdl szdrmaztatott atlagos kontraszt faktorok segitségével

kaphatunk informdciot.

2.3.1.1. Kontraszt faktorok elméleti szdmoldsa kiilonbozd cstszdsi rendszerekben

Ahhoz, hogy a vizsgdlt mikroszerkezet diszlokacié-struktirdjar6l beszélhessiink,
elengedhetetlen, hogy az elméletileg lehetséges diszlokaciok Burgers vektordt, jellegét, illetve
a diszlokdciok csuszasi sikjat meghatarozzuk. A megfelelé csdszési al-rendszerek, illetve
rugalmas dllandék megadasa utan az individudlis kontraszt faktorok szamszertisithetdek.
Lapcentrélt kobos rendszerekben tobbnyire az a/2{111}<110> csiszasi rendszert ismerjiik,
példaul CaF,, NaCl, LiF anyagok esetén [Steeds, 1973], mig tércentrdlt kobos kristdlyok
esetén elsddleges, illetve masodlagos cstszdsi rendszerekrdl is beszélhetiink. Remek példa
erre a vas illetve a wolfram, ahol a két cstszasi rendszer lehetéség szerint aktivalédhat. Az
elsédleges rendszert az a/2{110}<111> jelenti, mig mdsodlagos rendszerként szokds
a/2{112}<111>-et emliteni. lonkristilyok esetén (PbS) akdr az a/2{110}<110> cstszéisi
rendszer is aktivdléodhat [Steeds, 1973], mig alacsony homérsékletii deformdcié sordn a
flourit-tipusi struktirdk a a/2{001}<110> cstiszdsi rendszert preferdljdk [Kovdcs et al., 1965;
Steeds, 1973]. Lathat6, hogy nagyon sokrétii a kiilonbozé cstiszdsi rendszerekkel jellemezhetd
mikroszerkezeti jellemzés, melyek az anyag egyéb mds pl.: makroszkopikus mechanikai
tulajdonsagait is meghatarozzak.

Kobos kristdlytani rendszerben a rugalmas tulajdonsdgok egyszeriien kezelhetéek. 3

rugalmas dllandé segitségével jellemezhetjiik a kobos kristalytani rendszereket: ¢y, €12, Cas.
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Ezeknek az dllandoknak az ismeretében, illetve az alabbiakban kozolt dltalanos formalizmus
segitségével, minden csuszdsi rendszerhez tartoz6 individudlis kontraszt faktor
meghatdrozhat6.

Ha a z-tengellyel parhuzamos él-diszlokdciét vizsgdlunk, ahol a diszlokdcid
elmozdulds terét polar-koordinatdkban (xy sikban értelmezett (¢,r)) adjuk meg, a C
individudlis kontraszt faktor legéltaldnosabban a kovetkezOk szerint targyalhaté [Wilkens,

1970a; Kuzel, 1988; Groma et al., 1988]:

C= % 1" dok? (), (29)

K(p) =X}, X1 viviBii (@), (30)

By =22 = 12365 ) =12 31
J

ahol K(¢) trigonometrikus polinom, y; és v; a diffrakciés vektor 1. dbran definidlt xy-sikban

. . . . .0y . . . . . P
vett vetiileteinek irdany-koszinuszai, o @ disztorziés tenzor, u; jellemzi a diszlokdcié
j

elmozdulds terét, s végiil r hossz-dimenziéji vidltozé. A disztorzids tenzor ¢ szogtdl valé

fliggését, a diszlokdcid elmozdulds terének gradiense szolgdltatja.
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ik

(by, by, 0) (g & 0)

1. abra

Egyenes diszlokdcié Burgers vektordnak, vonal-vektoranak és a diffrakcids vektornak relativ
elhelyezkedése a megadott koordindta-rendszerben. A diszlokacié vonal-vektora parhuzamos
a koordindta-rendszer z-tengelyével, mig a Burgers- és diffrakciés vektorok projekcioi

lathatéak az xy sikon.
2.3.2. Csuszasi rendszerek és az elméleti kontraszt faktorok kapcsolata

Az el6zd fejezetekben eljutottunk oddig, hogy a rugalmas dllanddk illetve a cstszdsi
alrendszerek ismeretében, az egyes individudlis kontraszt faktorok kiszamithatéak. Mivel a
diszlokdciokat jellemzé elmozdulds tér linedris, ezért a (6) egyenletben szerepld cr’
mennyiség, tbb diszlokdcié esetén a Ch? atlagos mennyiséggel helyettesitendd [Wilkens,
1970; Dragomir et al., 2002b]. Cb? hordozza az anyagban megtaldlhaté diszlokaciok

szerkezetét, mely az alabbi egyenlettel jellemzhetd:

Ch? =YV, f,COp?, (32)
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ahol N az al-cstiszési rendszerek szdma, C jellemzi az i-dik al-cstiszdsi rendszer 4tlagos
kontraszt faktordt, f; jeloli az adott al-csuszasi rendszer relativ hanyadat, mely egy adott
diffrakcios csucs szélesedéséhez jarul hozzd. Mivel kobos rendszerekben egy cstszdsi
rendszerr6l beszéliink, igy az al-csiszdsi rendszerek hidnya miatt a (32) egyenletben szerepld,
kiilonboz6 Burgers vektorokrdl 1étérél nem beszélhetiink, illetve az al-rendszerek relativ
hédnyaddrdl sem. Lapcentrélt- és tércentrdlt kobos kristdlyrendszerekben a 6 csdszdsi rendszer
b = a/2<110> és b = a/2<111> Burgers vektorokkal jellemezhetd.

A (32) egyenletben szereplé € kontraszt faktorok étlagos jelzét hordoznak. Ez
annyit jelent, hogy az adott diffrakcids csicsot jellemz$ Osszes hkl indexre meghatdrozott
individudlis kontraszt faktorok &tlagolédnak ki, egyetlen, adott diszlokdcié esetén. Ezek
ismeretében az egyes mérési eredmények alapjan kapott mért kontraszt faktorok mar

osszehasonlithatokka valnak az adott reflexiokhoz tartozé elméleti kontraszt faktorokkal.

2.4.  Alkalmazott matematikai mdédszerek

A (7) egyenletben szerepld (S;L) mennyiségen keresztiil jol jellemezhet a diszlokdciok
okozta vonalprofil. Ha tudomdsunk van arrdl, hogy egy adott szerkezetii anyagban minden
lehetséges csuszdsi rendszer jelen lehet, akkor a (7) egyenletben szerepld C, kontraszt faktor
elméletileg meghatdrozhatd, igy a diszlokdcié siriiség fiiggetlen fizikai paraméterként
kezelhetd. Azokban az esetekben, ahol bizonyos, a szerkezetet jellemzé vonalhiba
kitiintetettség varhat6, a C, kontraszt faktor meghatdrozdsa nem tehetd meg, hiszen nem
ismertek az anyagban 1év6 diszlokdcidk. A diszlokdciok ismerete nélkiil viszont azok
stiriségére sem tudunk pontos, kvantitativ értékkel szolgdlni. Ezekben az esetekben, a
vonalprofilt jellemzé (S;L) fizikai mennyiségen keresztiil csak a pC mennyiség hatdrozhat6
meg jol. Mivel a diszlokdcidkat jellemzd elmozdulds tér linedris, ezért a kovetkezd egyenlet
adja meg a szdmolt és a mért pC mennyiségek Osszehasonlitdsdra vonatkozd Osszefiiggést

[Csiszér et al., 201 1a, 2012a]:

1

1 — *
K Coarsai (hkD) < poaisai = Eiz1 Con (hkl b)) fi = Xy 72 Ejtn Con (ks b, (33)
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ahol K egy vdlasztott konstans, mely tetszélegesen megvdlaszthaté a kiértékelés sordn,
K Cpqisqi(hkl) a reflexiok mért kontraszt faktora, %pmlédi a mért diszlokaci6 stirtiség, f; az i.
diszlokdci6 sfirlisége, n a modellben résztvevé diszlokdciok szdma, Cy(hikil;b;) azok az
individudlis kontraszt faktorok, melyek egy adott diszlokdcié esetén, adott reflexi6 al-
reflexidira vonatkoznak, N*<'N, ahol N a hkl reflexié multiplicitdsa, N* pedig azon al-sikok
szama, melyek az adott rost-textira irdnydt figyelembe veszik egy adott hki-re nézve. Ez
utébbi két-indexti mennyiség bevezetésére azért van szitkség, mert erésen textiralt mintak,
adott reflexi6ihoz tartozé profiljainak mérésénél, a textira-komponens irdnya és a laborhoz
rogzitett koordindta-rendszer egyiittesen jeloli ki azokat az al-reflexidkat, melyek a diffrakcié
sordn aktivak. Csak ezeket az al-reflexidkat szabad figyelembe venni az elméleti szdmolds
soran. A (33) egyenlet pedig nem mas mint egy linedris egyenletrendszer, hogyha hkl Miller-

indexcket értelemszerti futé-indexeknek tekintjiik. fgy a kvetkezd egyenletrendszert irhatjuk:

n
Crathakil)p = ) T kel B,
=1

n
Cirathakal)p” = ) T (hakaly, b)F
i=1

(34)

Cinalhekel)p" = )" Cop (hekeles B

i=1

ahol r index szimbolizdlja az egyenletek szamat, azaz a mérhetd reflexiok szamat. *
szimb6lummal kivantam kifejezni, hogy a mért kontraszt faktorok, illetve diszlokacié
stirliségek, egy K faktor erejéig meghatdrozottak. Ennek az egyenletrendszernek, pontosabban
rész-egyenletrendszereknek a megolddsa, esetleg megolddsai adjak a keresett diszlokdcidkat
illetve azok (valddi) stirtiségét. Az egyenletrendszer megalkotdsa utdn annak megolddsdval

kell foglalkoznunk, melyet a kovetkezd fejezetekben részletezek.
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2.4.1. Kramer-szabaly

A (34) egyenletrendszer megolddsi mddszerei kozé sorolhaté a jol ismert Kramer-szabdly.
Tudjuk, hogy a Kramer-szabély nxn-es matrixok esetén alkalmazhaté, ha az egyenletrendszer
bal oldaldn szerepld egyiitthatokbol képzett u.n. egyiitthaté-matrix determindnsa nem nulla.
Esetiinkben sajnos nem all médunkban annyi reflexiét mérni, ahdny véltozénk (f;) van, igy
csak ugy tudjuk alkalmazni a fent emlitett eljarast, ha éppen annyi diszlokaciét véalasztunk ki
egy adott egyenletrendszer megolddsakor, ahdny mért, fiiggetlen reflexiét mérni tudtunk. Igy
viszont ('t‘) féleképpen kell megoldani az adott egyenletrendszert. A kapott megoldasok koziil
azokat, amelyek negativ értékek segitségével oldjak meg az egyenletrendszert, elhagyjuk,
hiszen negativ diszlokécié siriiséget nem értelmeziink. Ahol a megoldds-vektor minden
értéke nem-negativ, lehetéségiink van annak megéllapitdsdra, hogy az adott anyagban a
racsdeformdciét valdban diszlokdciok okozzdk-e. Ugyanis a (34) egyenlet megolddsabol
meghatdrozhaté Y); f; értéke, igy felhasznalva a (33) egyenletet [Csiszar et al., 2011a, 2012a]
kapjuk, hogy

1 1
% Pvatsdi = Prgye = EZifi (35)
U
1
Xifi=K (36)
Pmére
U
Conre(MKD) _ Copere(RKL
Coaisai(hkl) = % = ﬁ) . (37
Pmére if;

A (37) egyenlet jobb oldaldn all6 mennyiség fiiggvényében minden hkl indexhez tartozé K
értékhez rendelhetiink egy valddi kontraszt faktort. A 2.2.1. fejezetben emlitett mddositott
Williamson-Hall abrazolads segitségével immdr megdéllapithatjuk, hogy valéban ezek a
vonalhibdk-e a rdcsdeformdci6 okai, hiszen az adott reflexiékhoz tartozé félértékszélességek,
mint mérési pontok egy folytonos gorbére kell, hogy illeszkedjenek. A folytonos gorbét,
linedris illetve mdsodfokd polinomok jelentik. Minél jobban illeszthetdek az atskdldzott
mérési pontok a folytonos gorbére, anndl inkabb fogadhat6 el a diszlokdcié-szerkezet lefrasara

az atskdlazaskor figyelembe vett diszlokdciok részhalmaza. Ezzel az dbrdzoldsi mddszerrel
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viszont nemcsak a diszlokdcidk jelenlétére kovetkeztethetiink, hanem arra is, hogy melyek
azok a diszlokdciok, amelyek részt vesznek a vonalprofil szélesitésében.

Nagy valdsziniiséggel fordulhatnak elé olyan esetek is, mikor a vizsgalt
mikroszerkezet, a valésdghoz hiien, tobb diszlokdcié segitségével irhaté le, mint ahany
reflexiét mérni tudtunk. Kevesebb az egyenletek szdma, igy az adott egyenletrendszer
Kramer-szabdllyal val6 megoldhatésaga miatt, kevesebb diszlokaciét tartalmaz, mint ahany
diszlokéciora sziikség lenne. Ezekben az esetekben a (34) egyenletrendszer, fent emlitett
megkozelitésével, azaz a Kramer-szabdly alkalmazdsdval, csak tgy oldhaté meg, hogy a
fizikai tartalom érvényét veszti. Mds megoldasi utat kell valasztani. Mivel viszont nem tudjuk
a mért eredmények kiértékelésekor, hogy hany diszlokdcidra lesz sziikség, a kiértékelés sordn

egy mdsik kiértékelési eljarast is haszndlok, melyet a kovetkez6 részben ismertetek.
2.4.2. Newton-féle numerikus illesztési médszer

A Kramer-szabédly alkalmazdsa sordn az egyenletek megolddsara, megoldhatésdg esetén,
egyértelmli megoldast kapunk. A Newton-féle numerikus médszer haszndlata sordn viszont
szamolnunk kell azzal az eshetdséggel, miszerint a kezdeti paraméterek befolydsoljak a kapott
végeredményeket illetve mivel a mérési lehetdségek kovetkeztében valtozéink szama
meghaladja a fiiggetlen egyenletek szdmat, szabad paraméterek lesznek az iteracié soran. A
kapott eredményeket ebben az esetben is gorcso ald kell venni, a 2.2.1. fejezetben ismertetett
modositott Williamson-Hall abrazolas segitségével.

A numerikus illesztési modszernél definidlnunk kell azt a fiiggvényt, melyet jelen
esetben minimalizalni kivanunk. Igy a (33) egyenlet alapjan kapjuk [Csiszér et al., 2011a,

2012a]:

1 o 2
E(f) = St [Eiea 5= 2 Con (ki bOf, — it op ] (38)
ahol E(f;) a minimalizdlandé fiiggvény, f; az egyes diszlokdcidk slirlisége, mig az egyenlet
jobb oldalan all6 mennyiségek a (33) egyenletnél definidlt mennyiségeket jelolik. Az

optimalizaldsi probléma sordn az

E(fPT) == min E(f;) (39)
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elérését tiizziik ki. Az alkalmazott Newton-féle médszer esetén adott a fent emlitett E(f;), n
darab viltozo6t tartalmazé minimalizdland6 fiiggvény, illetve léteznek az E(f;) fiiggvény
parcidlis derivaltjai. Tovdbbi feltevés, hogy az E(f;) fiiggvény elsd, és mdsodik parcidlis
derivdltjai 1éteznek és folytonosak azon a tartomdnyon, ahol a kezdeti, illetve az
végeredményt tartalmazé vektort vdlasztjuk (Megjegyzés: E(f;) fiiggvény vektorosan is
irhat6, azaz: E (&)) [Siili et al., 2003]. Ha mdsodrendig Taylor-sorba fejtjiik E(f;) fiiggvényt
d, koriil, kapjuk

Q(d) = E(do) + VE(d,) - (d — do) +

92E(dy) 92E(do)
ad? adydy,

\‘ (d—dy) + - (40)

1= =

+o(d=do) | i
’ 0%E(dy) . 9%E(dg)
ddqdy ad3

Mivel a Q(d) fiiggvénynek ott lesz minimuma, ahol VQ(d) =0, igy a Taylor-sorfejtés

gradiensére a kovetkezot frhatjuk:

925(dy) 925(dy)
B 3 L 0az | Todidy
vQ(d) = VE(dp) + (d—dp)-| . : =0. (41
92E(dy) 92E(do)
ad,d,  0d3

Abban az esetben, ha ao kozel van a minimumhelyhez, a fenti Hesse-matrix invertalhat6 és az
egyenletrendszer megoldhatéva valik. Az el6z6 formula tartalmazza azt a rekurziv eljarast,
amivel egy jol valasztott kezdeti vektor esetén, az algoritmus konvergélni fog az E(f;)

fliggvény minimumhelyéhez. A rekurziv képlet a kovetkezoképpen adhaté meg:

_ _n\ -1
02E(ds) 92E(ds)
ad? ddydy

: . : (42)
0%E(ds) . 9%E(ds)
dd,dy, ad2

dyyy = d, — VE(d,)- \

A Newton-iterdciés algoritmus nagy elénye, hogy abban az esetben ha konvergdl a

minimumponthoz, akkor a konvergencia kvadratikus. Elénye €s egyben hatranya is, hogy a
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konvergens megoldds nagy valdszintiséggel abban az esetben taldlhaté csak meg, ha a kezdeti
értékek kozel vannak a megoldashoz. Itt megjegyzem, hogy esetiinkben a 3. fejezetben,
késébb bemutatott kiértékelésekkor, az Osszes vizsgilt egyenletrendszerre konvergens
megoldas sziiletett. Hatrdnya viszont, hogy a minimalizdlandé fiiggvény és annak

derivaltjanak kiszamitasa nagyon iddigényes.
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3. Diszlokdcié-populdciok —€s rétegzddési hibak kisérleti vizsgdlata

3.1. Kiilonbozd rost-textirdval rendelkezd, Ni fazisu vékonyrétegek diszlokdcio és
sikhiba analizise

3.1.1. Bevezetés

A nanokristdlyos anyagok elterjedése az elmult évtizedekben dridsi 1éptékiivé nétte ki magat.
Ez a hatalmas lendiilet az ilyen tipusti anyagok kivdlé multifunkciés tulajdonsdganak volt
koszonheté. Ezek a tulajdonsagok olyan fejlett alkalamazdsokban testesiiltek meg, mint a
nanostruktirdji vékonyrétegek, nano-porok vagy a jol ismert nano porokbdl elédllithatd
tomoritett, tombi, nanokristdlyos anyagok. Ezeknek az anyagoknak az eldéllitisa tobb
évtizedes munka gyiimolcseként volt megvaldsithatd. Az egyik ilyen elddllitasi méd az
elektrokémiai uton torténd depozicié. Ennek a mddszernek az elénye, hogy a nanoskaldji
szerkezettel rendelkezé anyagok a) rugalmasan kezelhetd, széles skdldji mikroszerkezeti
paraméterekkel rendelkeznek b) tobb, kiilonbozo fazis egyiittes alkalmazasa érhet6 el c) ipari
alkalmazdsra alkamas és végiil d) koltség-hatékony.

Az elektrokémiai depozicié sordn elddllitott vékonyrétegek belsd struktirdja, illetve
fizikai paraméterei jol kontrolldlhatéak az eléallitds sordn, mind az eletrolitikus fiirdé kémiai
osszetétele, mind az alkalmazott dramstirliség tipusa illetve mértékének fiiggvényében. A
depozicié sordn a kat6d szerepét éppen a kivant vékonyréteg, egykristdly hordozéja képviseli.
A kialakult mikroszerkezeti struktira nagy mértékben fiigg a alkalmazott hordozé
tulajdonsdgaitdl is [Natter et al., 2008; Weil, 1989]. Az elébbiekben felsorolt befolydsold
tényezékon kiviil a magas hdmérsékletli hokezelés illetve az onldgyulds is meghatdrozzdk a
létrehozott vékonyréteg alkalmazds sordn tapasztalhaté megbizhatésdagat, funkcionalitdsat
[Pantleon et al., 2006; Hansen et al., 2008; Pantleon et al., 2010]. Az alkalmazott depozicids
modszerek f6 aspektusa a kialakulandé mikroszerkezet szemcseméret struktdrdjanak
kialakitdsdra irdnyul vagy az el6dllitds vagy az utélagos kezelés paramétereinek gondos
megvalasztasa mellett. A paraméterek gondos megvalasztasdara j6 példa a szuper-konform
vékonyrétegek novesztése, melyet a mikroelektronikai egységek tobbrétegii fémes
bevondasakor alkalmaznak [Moffat et al., 2010; Andricacos et al., 1998]. A kialakitandé
mikroszerkezet legfontosabb aspektusai kozé tartozik a depozicidkor kialakitandd
nanokristdlyos szubszemcse méret, mig utdlagos, tobbszori hokezeléssel éppen a

kristalyhibaktdl mentes, nagy szemcsés mikroszerkezet elérésére torekszik. A végso struktira
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kialakitdsa nagy mértékben befolydsolja a vékonyréteg elektromos tulajdonsdgait. A kialakul6
szemcse —illetve szubszemcseméret nikkel és nikkel bazisi otvozetek vékonyrétegeinél is
szignifikdns szerepet kap, ezzel befolydsolva az anyag mechanikai tuljadonségait is. Az ilyen
vékonyrétegek alkalmazasi teriiletei kozé sorolhatjuk a MEMS (Micro-Electro-Mechanical
Systems) struktirdk kialakitasat illetve az electroforming eljarast [Erb, 2010].

A hagyomdnyos depozicids eljards csupan a szemcseméret kontrolljt tiizi ki célul.
Azonban az elmilt évek soran bebizonyosodott, hogy a szemcseméret kialakitdsdanak
befolydsoldsan kiviil, a mikroszerkezetet befolydsolé sikhibdk tipusa illetve siiriistige, illetve a
diszlokéciok jellege, siirlisége is jelentOsen valtoztat a kialakul6 vékonyréteg tulajdonsdgain,
melyek az addig ismert jellemzdktd] eltéré képet mutat [Lu et al., 2009a].

A vékonyrétegek mikroszerkezetének fizikai paramétereinek ismerete hozzdsegitenek
a vékonyréteg elddllitdsa sordn alkalmazott elddllitdsi paraméterek finomhangoldsdhoz. A
fizikai paraméterek vizsgdlata direkt- és indeirekt médon is torténhetnek. Indirekt, pl.:
elektromikroszkopos vizsgdlatok lokalis mddszerek kozé tartoznak, mely a minta nagyobb
tartomdnyairdl nem szolgdltat megfeleld informdciét. Ezen feliil a minta el6készitése nem-
kivant szerkezeti véltozassal jarhat, hiszen sok esetben az anyagot jellemzd szerkezet
termodinamikailag nagyon nem-egyensilyi. Rontgen-diffrakciés vizsgdlatok - indirekt
modszerként - ezzel szemben joval nagyobb térfogatrél adnak szamot, igy olyan diffrakcids
diffraktogrammokhoz juthatunk, melyek stattisztikdjuktdl fiiggden nemcsak a szemcsék
méretérdl, hanem a szubszemcse méretérél, a szemesén beliili mikroszerkezetrdl is kielégitd
vélaszt adhatnak. Ilyen informdaciok nyerhetdek a diszlokaci6 szerkezet, diszlokacié jelleg,
diszlokdcié striiség, sikhibak vagy akdr ikresedd szemcsék ikerhatdrainak stirtiségének
tekintetében. Ez a fejezet nikkel fazisi vékonyrétegek mikroszerkezetének diffrakcids profil

vizsgélatardl szol.

3.1.2. Ni vékonyrétegek eldallitasa

A kiilonboz6 textirdval rendelkezd vékonyrétegek tigynevezett Watts-fiirdében késziilnek. A
Ni fazis, elektrokémiai depozicié sordn egy Ni-P amorf fazisa rétegen novekszik. Kiilonbozo
mértékii szerves adalék, dimetilacetilén-1.4diol, hozzdadédsdval illetve az elektrokémiai
depozicié sordn haszndlt dramerésséggel kontrolldljuk a kivant textira elérését. A Ni fazis
depozicidjat megelézéen egy réz polikristdly hordozé feliiletére vissziik fel a Ni-P amorf
fazisa réteget. Az amorf Ni-P fazis azt a célt szolgadlja, hogy a réz hordozé mikroszerkezete

véletleniil se 6rokléjon at a noveszteni kivant Ni vékonyréteg mikroszerkezetébe [Alimadadi
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et al, 2011]. Tgy elérhetévé vilik, hogy a kialakitandé krisztallografikus orientdciGs
preferencia ténylegesen csak az alkalmazott szerves adaléktol illetve az alkalmazott dram
erdsségétol fiiggjon.

A 3 kiilonbozd textdrdval rendelkezé mintdink mikroszerkezetének vonalprofil
analizise elott, a mintdk textdrdjanak létezésérdl kell meggy6zddni. Hagyoményos rontgen-
diffraktogrammok (D8  Discover Diffractometer, Bruker AXS) hasznalataval
meggy6zodhetiink, hogy a mintdk valéban jellemzhetdek-e a kivant textirdkkal. Az 2. dbra
kvantitativ textdra-analizist szolgal6 p6lus dbrdi kivdldan szemléltetik a rost-textirdk 1étezését

illetve azok kvalitat{v er6sségét, forgas-szimmetridjuk tokéletességével [Csiszar et al., 2012a].

111 200 220

2. dbra

<111>< 200> és <220> reflexiok polusibrai 2 A/dm’ dramerSsség és 5 mMol/dm’
koncentrdciéji additiv hozzdaddsdval novesztett Ni vékonyrétegnél. Minden vizsgalt minta
esetén, a hozzatartozd pélusdbra, hasonld statisztikdji eredményt hozott.

A mért pélusabrdkbol szamithatok az u.n. orientation distribution function. A szdmitds sordn
az adott rost-textira irdnydnak erdssége az inverz pélusdbra segitségével készilt el, m.r.d.
mértékegysében (multiple-of-random-orientation-distribution), ahol az inverz pélusdbra a
vékonyréteg novesztési irdnydval parhuzamosan van definidlva. A mintdk tobbsége vagy
<111>, vagy <100> vagy <110> textirakomponensel rendelkezik. Egyes mintdk esetén a o
textdra komponens mellett egy mdsodlagos textira komponenssel is rendelkezik.. Az egyes
mintdkat jellemz6 adatokat az 1. tdblazat tartalmazza [Csiszar et al., 2012a]. A filmek teljes

vastagsaga koriilbeliil 15um.
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Aramstiriiség [Adm?]
Koncentracié 2 5 10
[mMoldm™]
10 <111>55 | <111>25+<511>1.6 | <111>3.2+<511>2.0
5 <211>2.7 | <111>2.7+<100> 2.1 <100> 32
<211>4.9 <100> 5.5 <100> 10

1. tablazat

Kiilonboz6 daramerdsség és szerves adalék hozzdaddsaval novesztett Ni vékonyrétegek
textirakomponensei illetve a hozzdjuk tartozé m.r.d. értékek a befolydsoldé paraméterek
fiiggvényében. A rost-textira tengelyének irdnya a szokdsos <uvw> formalizmussal
jellemzett.

3.1.3. Rontgen diffrakciés mérések

A diffrakciés méréseket nagyfelbontdsd, két kristdlyos rontgen diffraktométerrel végeztem. A
diffraktométer elhanyagolhaté mértékii instrumentdlis szélesitd hatdssal rendelkezik, igy a
vonalprofil analizis sordn a kapott eredményeket nem befolydsolja. Vonal finom- fokuszaldsu,
Co anédi diffraktométer 30 kV és 30 mA, azaz 0.9 kW teljesitmény elérése mellett tizemelt.
A karakterisztikus sugarzds egyetlen Co Koy hullimhosszat, egy Ge (220) reflexidjara
szimmetrikus sikjanak segitségével értem el. A mintdkat eléré nyaldb keresztmetszete
0.1x2mm? volt a minta feliiletén. A mintdkrdl szérédott nyalab detektdldsahoz 2D imaging
plate (IP)-et haszndltam, mindegyiket 193mm sugard koriv mentén, ahol a kor
kozéppontjdban a megvildgitott minta helyezkedett el. Egy ilyen mérés eredménye lathaté az
alkalmazott IP felvételek bemutatdsdval a 3. dbrdn. Az dbrdn bemutatott (111) és (311)

reflexiok kiillonbozé mérési elrendezésben lettek detektdlva.
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(a) (200) (111) (b) (220) (311) (222)

3. abra

IP felvételek (a) (111) és (b) (311) reflexidk esetén. Az IP-ken mas reflexiékhoz tartozd
Debye-Scherrer gytrik is lathatéak, ezek viszont nem az (111) és (311) reflexiék mérésénél
figyelembe vett textirakopmonens szemcsétél szarmaznak. A két fent emlitett reflexi6 az
egyik <211> textdrdval rendelkez6 mintdra vonatkozik. Az (a) jelii képen nem teljesen €les,
inkdbb elnyilt, magas intenzitisi Debye-Scherrer gyiirli éppen a textira létezésérél
tantskodik.

A diffrakciés spektrum egyes reflexiéihoz tartozé csicsait az IP-ken rogzitett intenzitds-
eloszlds, Debye-Scherrer gytirlik mentén val6 elhajldsi szog szerinti kiintegrdldsdabdl kapjuk.
A minta feliiletét 1.5mm nagysagd vertikdlis nyaldb éri, a minta-detektor tdvolsdg a fent
emlitett 193mm és a mérés vertikdlis divergencidja a nyaldb bedllithatésagabol kovetkezden
koriilbeliil 4x107. Ebbél kovetkezben az IP-k kozépsé 25mm magas tartomdnydban a
fuggdleges divergencia okozta szélesité hatds a diffrakcids csicsokra nézve kisebb, mint
5%x10* nm™. Ez a hatds kisebb, mint 5%-os mérési hibat okoz a legnagyobb elhajldsi fvvel
rendelkezd Debye-Scherrer gytir(i esetén is. A hiba mértéke éppen nulldva vélik, mikor a
gytiriik “kiegyenesednek”. A vonalprofil analizis kiértékeléséhez ezt a kozépsé 25mm magas
négyszog tartomdnyt haszndljuk. A kiértékelés sordn igy lesznek olyan elhajldsi csicsok,
melyek nem a vért abszolut, illetve relativ intenzitdsukkal lesznek figyelembe véve. Mivel
viszont a vonalprofil analizis nem fiigg az elhajldsi csticsok abszolut illetve relativ mértékétél

a kiértékelés hidnytalanul elvégezhetd.
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A mintdk <111>, vagy <100> vagy <110> textirakomponenssel rendelkezik, mely
irdnyok pdrhuzamosak a minta feliiletének normdlisdval. Ebbél kovetkezéen, ha azt
szeretnénk, hogy a laborrendszeriinkben mérheté Osszes reflexié esetén mindig ugyanaz a
krisztallit sokasdg legyen aktiv a diffrakcié sordn, és amely sokasdg éppen a textira
komponenshez tartozik, a minta feliiletének normalisa és a mintdra esd, bejovo nyaldb kozotti
sz0g meghatdrozott értéket vehet csak fel. Igy egy adott hkl reflexié mérésénél mindig az
adott textirakomponenshez tartozo hkl sikok diffraktalnak. Laborrendszeriinkben 4 kiilonb6z6
reflexié volt mérhetd, igy a kiillonbozd fo-textirdval rendelkezé mintdkat a 2. tdbldzatban
felsorolt szogben kellett a goniométeren elhelyezni. A 2. tdbldzatban o jeloli a bejovd nyaldb
és a minta feliiletének normadlisa kozti szoget, mindenegyes fé-textirakomponens (Ma) illetve
reflexi6 fuggvényében. A méréseket minden esetben reflexiés geometridban lehetett csak

elvégezni.

a) <111> textdra

Reflexio
111 220 311 222
a(®) 26 10.6 27 61.5
20 (A=0.179 nm) (°) | 52.26° | 91.97° | 114.98° | 123.47°

b) <100> textira

Reflexio
200 220 311 222
a(®) 30.5 ~1 32 7
20 (A=0.179 nm) (°) | 61.13° | 91.97° | 114.98° | 123.47°

¢) <211> textira

Reflexio
111 220 311 222
a (‘) 7 16 47 42

2. tablazat

A minta feliiletének normalisa és a mintdra esd, bejovo nyaldb kozotti szog, a, kielégiti azt a
kovetelményt, miszerint minden mért reflexié esetén mindig az adott textirakomponens hkl
sikjai a reflektdlé sikok. A kiilonbozd 26, elhajldsi szogeket is feltiintettem a mérés sordn
haszndlt hullimhossz fiiggvényében.
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A 3. dbrdn bemutatott két IP felvétel egy <211> f6-textiirakomponensel rendelkezé minta
(111) és (311) reflexiGjat mutatja, ahol a megfeleld szogek o1,=7° and 0;31,=47°. A mérés
sordn az IP-ken a (220) és (222) reflexiok is kivehetéek, bar alacsony intenzitdssal. Ezek azok
a reflexiok, melyek nem a <211> fo-textirakomponenshez tartozé krisztallitok 220 és 222
sikjaitél szarmaznak. Ezek a mért reflexiok viszont a fé-textirakomponenshez nem tartozé
krisztallitok mikroszerkezetérdl szolgdltatnak infromdciét. Ezeket a reflexiokat is gércsd ald
veszem a vonalprofil analizis alkalmazdsa sordn, hiszen a fé-textirdhoz nem-tartozé

krisztallitok is rendelkeznek bizonyos mikroszerkezettel.

3.1.4. A mért diffrakcids profilok kiértékelése

A vonalprofil analizis, a mért diffrakcids profilok kiértékeléséhez 2.2.2. fejezetben bemutatott
kiterjesztett Konvoliciés Teljes Profil Illesztés (eCMWP) moédszerét alkalmazza. A
numerikus illesztés sordn lehetéség van a mért profilok, fizikai tartalom tekintetében,
egymastol teljesen eltérd kiértékelési eljaras alkalmazasdra. A eljarasok alapvetden a textira
jelenségének figyelembe vételén vagy annak teljes figyelmen kiviil hagydsan alapszik. (a) Ha
a vizsgdlt mikroszerkezet krisztallitokra vonatkozéan nem rendelkezik semmilyen Kit{intett
irdnnyal, az illesztés sordn atlagos diszlokacids kontraszt faktorok, C, haszndlata indokolt,
mely a (8) egyenletben megadott hkl formuldval meghatdrozhat6. (b) Fizikai értelemben
eltérd modon jarunk el, mikor a textirakompononsek figyelembevételével individudlis
kontraszt faktorok, Ci(hkl), haszndlata sziikséges a diszlokdciok kontrasztjainak
meghatdrozasara.

A 2.4. fejezetben emlitettem, hogy ismeretlen diszlokdcié szerkezet esetén a pC
mennyiség hatdrozhaté meg pontosan. Ebbdl kovetkezéen a numerikus illesztéskor szabadon
megadhaté a diszlokédcié stirtiségének mértéke, melyhez igazodva keriilnek a Cj,q(hkl),
individudlis kontraszt faktorok is illesztésre. A jelolésnél hasznalt * szimbdlum arra
vonatkozik, miszerint ezek a kontraszt faktorok nem a valddi értéket hordozzdk, hanem a

megadott p* szerint skaldzédnak. Igy kapjuk:

<ep VI A 43)

ahol a csillaggal ellatott mennyiségek formdlis fizikai tartalommal birnak, mig a jeldletlen

tarsaik a valddi diszlokécio stiriséget illetve individudlis kontrasz faktort hivatottak jelenteni.
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Ezekutdn a (33) egyenletben definidlt hki-fiiggd egyenletek felirdsa, a (34) egyenletrendszer
megoldasa és a kapott eredményekbdl, a (37) egyenlet alapjan meghatarozhatok a valddi

diszlokci6 sfirfiség, p**'*%

, illetve a valddi individudlis kontraszt faktorok, Cpgi6qis 1S-

A fent emlitett két eltérd kiértékelési eljards mellé egy harmadik mddszer késziilt el,
amely lehetévé teszi a kiilonbozé textirakomponenshez tartozé krisztallit sokasdgra torténd
parhuzamos kiértékelést. (c) Az eCMWP mddszer alkalmazdsa sordn ez esetben a
kiértékelendd diffrakcids spektrum a reciprok tér véltozoja, K=2sin6/A szerint torténik, ahol 6
a diffrakcios szog, mig A az alkalmazott rontgensugdrzas karakterisztikus hulldmhosszat
jeloli. Mivel mindenegyes diffrakcids cstcs profiljanak, a profil alakjanak és kiszélesedésének
kiértékelése az egzakt Bragg-csucs koriil torténik, ezért elérhetd az, hogy a laborrendszerben
mérhetd, Osszes f0- vagy esetenként mellék-textirakomponenshez tartozé fiiggetlen hki-ek
szerinti mérési spektrum egy, Osszeillesztett fiktiv spektrum kiértékelésére redukalodjon. Az
osszeillesztett spektrum megalkotdsdnal az adott egyedi spektrumokat K valtozo szerint el kell
tolni. A K véltozé szerint eltolt és Osszeillesztett spektrumban igy a mérhetd Osszes
diffrakcios cstcs parhuzamosan kiértékelhetové valik (Megjegyzés: a diffrakcids cstcsok
centruma a kiértékelés sordn csak a hozzdjuk tartozé hkl indexek és a megfeleld racsparaméter
fiiggvénye). Ennek az dj médszernek az elénye, hogy tobb mint egy, azonos d (d=A/2sin)
értékhez tartozé diffrakcids csics profilja értékelhetd ki egyszerre, mig a profilok mas és mds
krisztallit sokasdghoz tartoznak.

Természetesen a profilok alakjiaban konvolvalddott deformécids hatds a kiilonbdzo
sokasdgokra nézve mds és mds lehet. Igy a (8) egyenletben megadott kiértékelési tt nem
alkalmazhatd, hiszen a szamolt atlagos kontraszt faktorok haszndlata a ¢ paraméteren
keresztiil Osszekapcsolnd a kiilonboz6 sokasdgokhoz tartozé deformdcids profilokat. Ebbél
kifolyélag csak az individudlis kontraszt faktorok, Cy,(hkl), haszndlata megengedett. Ez az ut
viszont nemcsak a mérési spektrumok helyes kiértékeléséhez vezet, hanem azt a lehet6séget is
megadja, hogy az azonos textirakopomonenshez tartozé reflexidk kiértékelésekor éljiink a
Burgers vektor populdcié kialakuldsdnak nem-véletlenszeri voltdval. A kiértékelés sordn
figyelembe veszem, hogy az azonos textirakomponenshez tartozé hkl reflexiok és
felharmonikusaik individualis kontraszt fakrorai nem fiiggetlenck egymdstél. Igy példéul a
Chha(111) és a Cj,4(222) értékeinek azonosnak kell lenniiik.

A (b) és (c) pontokban leirtak szerint értékeltem ki a mérésekbdl szarmazé diffrakcios
spektrumokat. Tgy parhuzamosan lehetett a kiértékelést elvégezni a f6-textirakomponenshez

(Ma) tartozé krisztallit-sokaksdg mikroszerkezetére vonatkoz6an, mig azon szemcsék, szub-
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szemcsék mikroszerkezetérdl is informdciét kaphattam, melyek véletlenszer(i orientdcival
rendelkeznek (R). Ezenfeliil egy esetleges masodlagos (Mi), mellék-textirakomponenshez
tartozo krisztallit sokasdgrol is szélhatok.

A 2. tablazatban kozolt a szogek szerint bedllitott minta-pozicidk tipikus mérési
spektrumai lathatéak a 4. dbra (a-d) képein [Csiszér et al., 2012a]. Ezek a bedllitdsok a f6-
textirakomponensre vonatkoz6 krisztallitsokasdgrol adnak diffrakcios képet. JOl lathaté a
kiilonboz6 reflexiok mérésénél, hogy az adott textirakomponenshez tartozé egyéb reflexiok,
hogyan viltoztatjdak relativ intenzitisuk mértékét. A 4f. dbran bemutatott, u.n. mesterséges
spektrum prébdlja illusztrdlni a (c) pontban leirtak szerint elkészitett és ezekutdn kiértékelt
spektrumot. A kiértékelés pontossdgdnak bemutatdsat logaritmikus skdla segiti, ahol a relativ-
intenzitds értékek bar K fliggvényében dbrizoltak, mégis csak AK szerint értelmezhetdek.
Ezeken az dbrakon a 200, 220, 311 és a 222 reflexiok, azonos textirakomponenshez tartoz6
reflexidi voltak. Ezeket az dbran (Ma) jeloléssel mutatom be. Ahogy azt emlitettem, az erds
textdra mellett véletlenszeri orientdcioval rendelkezd krisztallit sokasdg is jelen van. Ezen
krisztallitok megfeleld sikseregeik aktivak lehetnek egy adott bedllitds sordn, igy
hozzdjarulnak mds reflexidk kirajzol6dasdhoz. Ezeket a csicsokat (R) jeloléssel illettem. A 4.
dbrakon kivehetd a Cu szubsztratumhoz tartozé diffrakciés csdcsok is. Ezek nem vesznek
részt a kialakul6 Ni vékonyréteg mikroszerkezetében, igy nem kap szerepet a kiértékelés

sordn sem. A diffrakciés spektrumban megjelendé Cu reflexiokat (S) jeloli.
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Relativ-intenzitas A.U.

AK=2 [1/nm ]

4. dbra

Mindegyik dbrdn nyitott korok jelzik a diffrakciés mérés eredményét, mig a piros folytonos
vonallal az elméleti, illesztett teljes profil-fiiggvényt adom meg. (a), (b), (c) és (d) abrak
esetén 10 A/dm? dramer8sség és additiv hozzdaddsa nélkiil elkészitett, <100> textirdjd minta
keriil bemutatdsra. Az egyes dbrdk az egyenként bedllitott, f6-textirakomponenshez tartozé
200(a), 220(b), 311(c) és 222(d) reflexiok (Ma) mérésénél kapott diffrakciés spektrumot
abrazoljak. (R) szimbélum, random-orientdciéjui szemcsék diffrakcids cstcsait jelentik.

(e) abran lathaté a mesterségesen Osszeillesztett diffrakcids spektrum. Az (e) abran lathaté
spektrum 10 Aldm? aramerdsség és 5 mMol/dm’additiv hozzdaddsa mellett depozitdlt minta
diffrakciés spektrumat illusztrdlja, mely ugyszintén <100> textdirdval rendelkezik. Az
alkalmazott logaritmikus skala segitségével a szubsztraitum Cu csicsai is megfigyelhetéek.
Ezeket (S) szimbdlum jeloli.

A diszlokéciok okozta profilalak illetve szélesitd hatds mellett a koherens szoré tartomanyok
vonalprofilalakja is meghatdrozhaté6 az eCMWP mddszerrel. A (4) egyenletben megadott
profilfiiggvényen keresztiil szamszeriisithetd a véges szubszemcseméret-eloszlds lognormalis
stirliségfiiggvénye, igy megkapjuk a (4) egyenlet két leiré paraméterét, mely: m és o. A log-
normdlis eloszldsfiiggvénye medidnja (m) és logaritmikus variancidja (o) lehetdséget ad a

stirliségfiiggvény kiilonb6z6 momentumainak kiszdmitdsara. Ezek a momentumok hordozzdk
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a kiilonboz6 atlagi szubszemcseméreteket. Mivel a TEM képek az anyag egy adott
sikmetszetét szolgdltatjdk, a TEM képeken lathaté szub-szemcseméret, a siirliségfiiggvény
masodik momentumadval korreldl legjobban. Ennek szdmszerisitése az (5) egyenletben

megadott formula segitségével adhaté meg.

3.1.5. A diszlokacio-struktira kiértékelése

3.1.5.1. Diszlokéci6 stirtiség kiilonboz6 textirakomponensek esetén

Az egyesitett diffrakciés spektrum kiértékelésekor mindenegyes reflexié esetén, egymdstdl
fiiggetleniil mérhetd, Cpy,q(hkl), mért individudlis kontraszt faktorok kaphatok. Ahogy azt a
3.3.4. fejezetben mdr emlitettem, az egyetlen megkotés, hogy adott reflexié és
felharmonikusainak kontraszt faktorai meg kell, hogy egyezzenek. Igy ezek nem illeszthetéek
egymdstdl fiiggetleniil. Ezen megkotés mellett a kiilonbozd textdrdkhoz tartozé reflexick
diszlokdciok okozta vonalszélesedése kiértékelhetd, igy a megfeleld diszlokdcié stirtiségek is
szamszertsithetové valnak.

A (34) egyenletrendszer Kramer-szabdllyal torténé megolddsa illetve a (38)
egyenletben megadott, minimalizdland6 fiiggvény esetén is szikkség van az elméleti
individudlis kontraszt faktorok meghatdrozdsara. Az adott mérési geometridt figyelembe véve
az elméleti kontraszt faktorokat az ANIZC program [Borbély et al., 2003] segitségével
hatdroztam meg. A program figyelembe veszi a diszlokéciét jellemzd Burgers-vektort, b,
vonal-vektort, /, illetve a csuszdsi sikot, n. Esetiinkben, Ni, lapcentralt kobos anyagrol 1évén
sz6 az elméleti kontraszt faktorok 12 €l illetve 6 csavar jellegl diszlokacié figyelebevételét
jelentik, mindegyik {111} tipusi csiszasi sik és [110] Burgers vektord eltolas-vektorral.
Figyelembe véve az adott fazist jellemzé rugalmas édllandékat, minden, a diffrakcié soran
lehetséges aktiv al-sikra meghatdrozhaté az adott elméleti érték. Az adott aktiv al-sikok
példaul <111> textirakomponens esetén a {220} reflexiora nézve: (220), (202) és (022), mig
<100> textirakomponens esetén ugyanarra a {220} reflexiéra a (220), (202), (220) és (202)
al-reflexiokat tartalmazza [Cheary et al., 2000; Csiszar et al., 2012a].

Az <111> textirakopmonensel rendelkezd mintdk kozott vannak olyanok is, melyek
masodlagos textiira kopmonenssel is rendelkeznek. Ezek a mdsodlagos textirdk vagy <100>
vagy <511> orientdciot jelentenek. Az <511> mdsodlagos textirdval rendelkezé mintdk

masodlagos textdrat jellemzO mikroszerkezeti sajatossagai is ki lettek értékelve. Azok a

40



diffrakcids cstcsok, amelyek nem tartoztak egyik textirakomponenshez sem, Ugyszintén
goresd ald keriiltek, viszont ezek mikroszerkezetére az atlagos kontraszt faktor alkalmazdsa
tiint célravezetének. Ezek a reflexiok természetesen joval kisebb intenzitdssal rendelkeznek,

mint a textirakomponenshez tartozoé tarsaik.
3.1.5.2. Fé-textirakomponenshez tartozé krisztallit sokasdg Burgers-vektor analizise

A sokasdgra vonatkozé Burgers-vektor analizist a 2.4. fejezetben lefrt mddon, a mért,
Cina(hkD), illetve a szdmolt, Cyp, (hkl, b;) individudlis kontraszt faktorok Osszehasonlitdsdval
értem el. Mindkét médszer alkalmazdsa sordn a kapott diszlokdcié stirliségek, f;, segitségével
a (35), (36) és (37) egyenletek alapjan a reflexiok val6édi kontraszt faktorai mar
kiszdmithatéak, gy a 2.2.1. fejezetben ismertetett, modositort WH abrazoldssal
meggy6zoédhetiink, hogy a kapott diszlokdcié részhalmaz valdban szerepet jdtszik-e a
mikroszerkezet kialakitdsdban. A Newton-féle numerikus illesztés sordn a diszlokdcié
stirliségek kezdeti paraméter értékei, a diszlokdciok nem-ismert Kitiintetettsége folytdn,
azonos mértékii volt, illetve az abszolut értékiik is olyan intervallumba eset, hogy a beldliik
szamolhat6 individudlis kontraszt faktorok nagysagrendje az esetleges valddi individudlis
kontraszt faktorok nagysdgrendjébe essen. A 2.2.1. fejezet- és a 2.4. fejezetben részletezett
Iépések alapjan tehat meghatdroztam az anyagban eléforduld (a) egyedi diszlokacidkat és (b)

val6di diszlokacio stirtiséget.

3.1.6. Diszkusszid

3.1.6.1. Diszlokéci6 stirtiség

A mintdk diszlokdcié stiriségét jellemzd diffrakcids profilok kiértékelése sordn széles
tartomdnyt tapasztaltam. A kiilonboz6 textirdji vékonyrétegek diszlokdcio siirtisége az 0.5x
10" m? mértéktél egészen a 23x10" m>-es mértékig terjednek. A diszlokaci6 siirliségek
magukban foglaljdk a majordns, pm,, minordns, Py, €s ,,random”, pg, textirakomponenshez
tartoz6 krisztallitok deformdcids jellegét. A mintdkat jellemzd diszlokdcio stiriségeket a 3.

tablazat tartalmazza [Csiszér et al., 2012a].
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Depoziciés Minta PMa [1015 m'z] PR [1015 m'z] Pmi [1015 m’z]
feltételek
0 mMol/d;nB, M/0/2/<211> 1.2(20.2) 0.5 (+0.1) -
2 A/dm
5 mMol/dm?, M/5/2/<211> 6.0 (+1.0) 6.1 (x1.0) -
2 A/dm®
0 mMol/dm’, M/0/10/<100> 1.3 (0.2) 0.9 (20.2) -
10 A/dm®
0 mMol/dm’, M/0/5/<100> 2 (%0.2) 0.7 (20.1) -
5 A/dm®
5 mMol/dm”, M/5/10/<100> 9 (+2) 9.1 (£2.0) -
10 A/dm*
5 mMol/dm’, M/5/5/<111> 42 (1.0) - -
5 A/dm’ +<100>
10 mMol/dm®, M/10/5/<111> 4.5 (+1.0) 5.8 (+1.0) 14 (£3)
5 A/dm? +<511>
10 mMol/dm’, M/10/2/<111> | 4.4 (x1.0) 5.9 (1.0 -
2 A/dm®
10 mMol/dm’, M/10/10/<111> | 23 (¢4) 12 (£2) 26 (£5)
10 A/dm? +<511>

3. tdblazat

A f6-, pma, @ minordns, pmi, és a ,random”, pg, textirakomponenshez tartozé krisztallitok
diszlokdci6 sfirfiségei. A mintdk jelolése: M/additiv-koncentracié/dramerdsség/textira. A
vékonyrétegek eloallitasi feltételeit az elsd oszlop tartalmazza. A diszlokéacié striiséget
jellemz6 hibdt a zdrdjelekben tiintettem fel. A zdrdjelekben taldlhaté értékek a mérésbol
szarmazo bizonytalansagot hordozzak, a numerikus illesztés hibaja elhanyagolhat6.

A mintdkat jellemzd fé-textirakomponens krisztallitjai azonos vagy magasabb diszlokacio
stirliséget mutatnak, mint a textirakomponenshez nem tartozd, véletlenszerii orientdcidval
rendelkezd tarsaik. A diszlokdcié siirliségeket Osszehasonlitva a 1. tdblazatban kozolt
vékonyréteg-novesztési  feltételekkel, arra a kovetkeztésre jutottam, miszerint a
legalacsonyabb siiriiség értékek akkor adddnak, mikor az additiv dimetilacetilén-1.4diol
kozremiikodésétol eltekintettiink. Az idetartozé diszlokdci6 siiriiség értékek 1x és 2x10"° m™?,
fiiggetleniil az alkalmazott dramerSsségtSl. 5 mMol/dm® adalék hozzdaddsdval py, mértéke
névekedni kezd, mig el nem éri a 9x10"° m™-es mértéket. A diszlokdci6 siirliség nvekedése
ebben az esetben az alkalmazott dramerdsség novekedésével erés korreldciét mutat. A
legmagasabb, 10 mMol/de, koncentrdciéju additiv hozzdaddsa mellett, a novekvo,
alkalmazott dramstiriség fliggvényében, novekvé diszlokdcio siiriiség tendecidt tapasztaltam,
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s6t ilyen feltételek mellett a kialakult vonalhiba stiriisége elérte a legmagasabb, 23x10" m? -
es értéket. Annak szemléltetésére, hogy miként jatszanak szerepet a depozicié sordn
alkalmazott paraméterek a diszlokdciok kialakuldsdban, a fé-textirakomponenshez tartozo
diszlokdciok stirliségeket, pya, a 5. dbran dbrazoltam az alkalmazott dramsiiriiség és az additiv
koncentrdcidjdnak fiiggvényében. Az dbrdn nagyon jol lithatd, hogy az alkalmazott adalék 5
mMol/dm® koncentriciGja felett, a Ni vékonyrétegben taldlhaté diszlokdcick mértékét az

alkalmazott dramer6ssség befolydsolja szignifikdnsan.
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5. abra

Diszlokécié stiriiség értékek az alkalmazott egyendram, illetve az additiv koncentracidjanak
fiiggvényében. Az dbra az Osszes vizsgdlt vékonyréteg minta, fé-textirakomponensére
vonatkozé diszlokdci6 sfirliségeit mutatja. 10 mMol/dm® additiv alkalmazdsa esetén, a
novekvo dramsiiriség nagymértékben megvdltoztatja a vékonyréteg mikroszerkezetét.

A rontgen diffrakciés mérések sordn tapasztalhaté diszlokdcié siirfiségek, a tapasztalhaté

atlagos mértéktdl nagymértékben eltérnek. Annak ellendrzésére, hogy valéban ilyen mértékii
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rdcshibdrol beszélhetiink, a legmagasabb diszlokdci6 stirtiséggel rendelkezé vékonyrétegeket,
hékezelésnek tettiik ki. A hdkezelés soran 400 °C-on, 30 percig tartottuk a mintdt. A minta
hokezelt és az azt megel6z6 allapotardl készitett diffrakcids spektrumokat az 6. dbran
mutatom be. Az dbra a 311 és 222 reflexiokat szemlélteti, ahol a drasztikus vonal szélesedés

illetve a hokezelés hatasdra bekovetkez6 vonal-keskenyedés nyilvanvalé.

340

—— hokezeles elott
—— 400 °C-os hokezeles utan

Relativ-intenzitas A.U.

130

6. dbra

10 mMol/dm® additiv és 10 A/dm’ dramerdsség mellett novesztett minta 311 és 222
diffrakcidés csucsai a kiinduldsi (fekete), illetve a hokezelt (piros) dllapotban. A kiinduldsi
allapotot leiré diffrakciés spektrumon jol kiveheték a Cu hordozé megfeleld elhajldsi
maximumai is. A két diffrakciés spektrumon detektalt 311 és 222 reflexiok relativ
intenzitdsdnak megmaraddsa arra utal, miszerint az azonos laborrendszerbeli beallitds mellett
kapott spektrumok, azonos, vagy kozel azonos textirakomponenssel rendelkeznek. Igy
allithatjuk, hogy a kiinduldsi (111) textira a hdkezelés hatdsira nem sziint meg.

A 6. dbrdan bemutatott difrakciés spektrumok drasztikus mikroszrkezeti véltozdsra utalnak.
Ebbdl kifolyolag a 2.2.2. fejezetben részletezett (eCMWP) médszer segitségével kvantitativan

is kiértékeltem a hdékezelt dllapotot hordozé profilok sajdtossdgait. A fizikai paraméterek
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koziil a diszlokaci6 stirtiségre 0.16 (£0.05)x10" m? adédott. Ugyanez az érték a kiinduldsi
dllapotban p=23 (+2) x10" m? volt, azaz tobb mint két nagysdgrenddel kisebb mértékii
racshiba siriség alakult ki. A diffrakciés profilok kvalitativ jellemzésére hasznélt
Williamson-Hall dbrdzolds viszont hasonlé moddon jellemzi a két allapot fesziiltség-
anizotropiajat. A kiinduldsi dllapotot jellemz6 kvalitativ dbrazolast a 7c. abran mutatom be.
Ezzel a kvalitativ képpel erés korrelacidban all, hogy mindkét allapot diszlokacid-szerkezetét
jellemz6 Burgers vektor populdcié teljesen azonosnak adddott, azaz sem a textdra, sem a
diszlokdcio struktira nem vdltozott a hokezelés hatdsdra. Ezzel részletesebben a kovetkezd

fejezetben foglalkozom.
3.1.6.2. Burgers vektor analizis

A diffrakcios profilok kvalitativ vizsgdlatdra a Williamson-Hall (WH) dbrdzolds mutatkozik a
legcélravezetébbnek, ahol a killonbozé elhajldsi maximumok  félérték-szélességeit,
FWHM=(2cos@A)A0, K(l/nm) fiiggvényében dbrazoljuk. A 7.dbran dbrazolt profil-

szélességek textirakomponensekként vannak szekciondlva.
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7. abra

Kvalitativ Williamson-Hall dbrdk (a) <211>, (b) <100> ¢és (¢) <111> texturdval rendelkezd
mintdk esetén. Az alkalmazott additiv koncentracid (mMol/dm3) és dramerdsség (A/dmz)

megaddsdval azonosithatok a vizsgélt mintak.
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A deformécids anizotrépia [Ungdr, 2008] jegyei jol megfigyelhetéek az egyes WH dbrdkon.
A dbrak mas és mas kvalitativ tulajdonsagrél tantskodnak, ha a kiilonbozd rost-textirdji
mintdkat vizsgédljuk. A <211> textdra-komponenssel rendelkez6 mintdk, 7a.dbra, olyan
fesziiltség anizotrépidt képviselnek, melyet akkor tapasztalunk, ha a vonalhiba populdciéban
eléfordulé  diszlokacié sokasdg, egyenldé valdsziniiséggel tartalmazza az adott
kristalyrendszerre jellemz6 Osszes diszlokaciot. Ezekben az esetekben, azt tapasztalom, hogy
a 311 reflexi6 FWHM értékei joval meghaladjak akdr a 220, akar a 222 reflexiokhoz tartozé
félérték-szélességeket. A 4.2. fejezetben leirt Burgers vektor analizis sordn végeredményként
kapott diszlokaciokat egyenld eldforduldsi valdszinliséggel kaptam meg a. Ebbdl az
kovetkezik, hogy a vonalprofil, deformécios tér dltal kozvetitett szélesedésének leirdsakor,
azaz eCMWP mdédszer alkalmazdsakor, a (8) egyenletben definidlt dtlagos kontraszt faktor
haszndlata is megengedhetd. Ennek eredményeként, mérési hiban beliil, azonos diszlokicié
stiriség adddott, mintegy igazolva az individudlis kontraszt faktorok dltal kapott
eredményeket illetve az abbdl levonhaté kovetkeztetéseket.

Az <100> és <111> textira-komponenssel rendelkezé mintdk esetén viszont a vizsgdlt
WH dbrazolds, 7b. és 7c. dbrak, lényegesen kiilonbozd, kvalitativ fesziiltség anizotrépidrdl
taniskodnak a <211> textira-komponenssel rendelkezé mintdkhoz képest. A 7b. abran jol
lathaté, hogy a 220 reflexihoz tartozé félérték-szélességek meghaladjak a 311 reflexiéhoz
tartoz6 FWHM-et. A 7c. abran pedig arrdl szerziink tudomadst, miszerint a 220 reflexi6hoz
tartozo félérték-szélességek kozel egyenléek a 311 reflexidhoz tartoz6 FWHM-kel, mig a 222
reflexiohoz tartoz6 félérték-szélességeik nagymértékben eltérnek a 220 reflexi6hoz
tartozoktol. Ez a kvalitativ kép éppen arrdl drulkodik, miszerint a vizsgdlt anyag
mikroszerkezetét csak bizonyos diszlokéciok jellemezhetik. Igy ezekhez a mintdkhoz tartozé
diffrakcids spektrumok nem értékelhetéek ki az dtlagos kontraszt faktorok haszndlatiaval. Az
atlagolds nem végezhetd el sem a kiilonboz6 diszlokdcidkra vonatkozdan, sem - a textira-
komponens létezése miatt - az Gsszes hkl al-reflexidra.

Rost-textirdval rendelkezd vékonyrétegek esetén felmeriil a méret-anizotrépia
jelenségének lehetdsége is. Ennek viszgdlatdra azért van sziikség, mert ebbdl kovetkezéen a
profilok kiszélesedései szignifikdns anizotrépidt mutathatnak. Igy a kapott WH dbrak jellegét
pusztdn a diszlokdcié okozta rendhagyé vonalszélesedéssel nem lehetne egyértelmiien
magyarazni.

Figyelembe véve a 2. tdblazatban megadott o elforduldsi szogeket, konnyen belathato,
hogy az anizotrép vonalszélesedés nem tulajdonithaté a véges méret anizotrépidjanak.
Vegyiik példdul az <100> textirdval rendelkezd mintdkat, ahol a 222 reflexié esetén o=7°

47



illetve 8=61.57° értékeket taldlunk. Ilyen feltételek mellett, ha a 7b. dbrdn tapasztalhat6 /ikl-
fliggd anizotrépidt a koherensen szoré tartomdny anizotrépidjdnak tulajdonitanank, azaz a
vékonyréteg novesztésének irdnydban elnyilt szubszemcséket feltételeznénk, akkor éppen az
0=7° miatt, ebbdl az irdnybdl ldtndnk a szemcse legkisebb méretét. Tehdt a 222 reflexié
kellene, hogy a legnagyobb vonal-szélesedést hordozza. A 7b. dbrdan éppen ennek az
ellenkezdjét tapasztaljuk, igy arra a kovetkeztetésre jutottam, miszerint a WH abrakon
tapasztalhaté anizotrép vonalszélesedés nem magyarazhatd, és egyben nem tulajdonithaté a
koherensen sz6ré tartomanyok méret anizotropidjanak. Ez a megdllapitds nemcsak az <100>
textdrdju mintdkra igaz, hanem az <111> textirdval rendelkezé struktrirdkkal kapcsolatosan
is hasonl6 érvelés tehetd.

A deformécids-anizotropia jelenségének kezelésére a 2.2.1. fejezetben emlitett
modositott WH abrazolds haszndlatdval jarhatuk a végére. Itt ugyanis K reciprok tér valtoz6
helyett a K\/W fliggvényében dbrazoljuk a félérték-szélességeket [Ungar et al.,
1999b], ahol C,qsq:(hkl) értékeit a (37) egyenletbdl nyerjikk. Mivel a <211> textirdjd
mintdknal atlagos kontraszt faktorok hasznalata indokolt, a (8) egyenletben taldlhaté q=1.8
érték esetén kaptuk a legjobb mddositott abrazolast. Ez az érték 6sszhangban all a numerikus,
teljes profil-illesztés altal kapott eredménnyel, ami éppen a diszlokacié jellegének, egyenld
val6szintiséggel tapasztalhato €l- illetve csavar voltardl tandskodik. A <211> textdrdji mintak

modositott WH dbréazolasait a 8a. abran mutatom be.
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Hasonl6 modositort WH abrazoldsok az <100> és <111> textirdji mintdknal is készithetd,

ezeket a 8b. és 8c. dbrakon illusztrdlom, ahol viszont a megfeleld C,q16q; (hkl) értékek éppen

a megfeleld diszlokdcié-szerkezetet képviseld, szamolt skalamértékek. Az individudlis

kontraszt faktorok szdmoldsanal figyelembe vett diszlokaciokat a 4a. és 4b tdblazatokban

tlintettem fel.
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Modositott  Williamson-Hall dbrdzolasok a kiilonboz6 textirdval rendelkezé mintak
diszlokéci6 szerkezetének analizdsldsdhoz (a) <211> textira, (b) <100> textdra és (¢) <111>
textiira esetén. A 8a. dbran hasznalt CJs értékei mind a (8) egyenlet, mind a (37) egyenlet
alapjan megkaphatdak.

A mddositotr Williamson-Hall dbrdzoldsok valéjdban a szamolt individudlis kontraszt
faktorok helyességét hivatottak ellendrizni. Ha az abrdkon linedris vagy kvadratikus,
altalanossdagban, sima gorbe illeszthetd a félérték-szélességekre, a diszlokaciok vélasztott
részhalmaza jénak itélhetd.

Az <100> és <111> textdrdji mintdk diszlokacié-szerkezet meghatdrozasara irdnyuld
analizisének eredményeit tartalmazza a 4.tdblazat. n, b és I a csiszasi sikot, a megfeleld
Burgers vektort illetve a diszlokdcié vonal vektordt jelentik. A tdbldzatban szerepld R index
azon diszlokdcié részhalmazt kivanja képviselni, ahol a halmazban jelen levé diszlokacidk a
textira komponens irdnydval megegyezd tengelyli forgdsi szimmetridra nézve ekvivalensek.
A tébldzatbol kiolvashatd, hogy a megoldasként kapott diszlokdciok vagy teljes egészében
vagy nagy tobbségben olyan vonalhibaként jelentkeznek, amelyek Burgers vektora merdleges

a fo-texttira komponens irdnydra. A <211> textira komponens esetén nem tapasztaltam ilyen
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mértékii  kitlintetettséget, azokban a mintdkban véletlenszerlien rendezédnek a

kristdlyrendszert jellemzd 6sszes diszlokacio.

(a) <100> textdrdji mintak

Diszlokacid Relativ hanyad [%]
n b i 0 mMol/dm®, | 0 mMol/dm®, | 5 mMol/dm’,
10 A/dm? 5 A/dm® 10 A/dm®
bz I1-1g | O11g | 2-11x | 60 (x20) - 45 (£10)
- 011 - 40 (£10) 100 (+20) 30 (£10)
- 01-1 - - - 25 (£10)

(b) <111> textirdji mintdk

Diszlokacio Relativ hanyad [%]
n b 1 5 mMol/dm®, | 10 mMol/dm®, [ 10 mMol/dm®, [ 10 mMol/dm’,
5 A/dm® 5 A/dm* 2 A/dm* 10 A/dm?

bre | 11-1g | O11g | 2-11z | 40 (£10) 40 (+10) 40 (+10) -

111 01-1 211 20 (£10) 20 (£10) 20 (£10) 33 (£10)

111 10-1 | -12-1 20 (*10) 20 (+10) 20 (£10) 33 (£10)

111 1-10 11-2 20 (x10) 20 (£10) 20 (x10) 33 (£10)

4. tablazat

Diszlokacié szerkezet meghatdrozasa az (a) <100> és (b) <111> textdrdjd mintdk esetén. n, b
és I a csuszasi sikot, a megfeleld Burgers vektort illetve a diszlokéacié vonal vektorat jelentik.
A tdbldzatban szerepld R index azon diszlokdcié részhalmazt kivdnja képviselni, ahol a
halmazban jelen levé diszlokdcidk a textira komponens irdnydval megegyezd tengelyll
forgdsi szimmetridra nézve ekvivalenseknek tekithetdk. Az adott textira-komponensekre igy
a kovetkezd n-b-1 értékek adodtak:

<100> textdra-komponens esetén:  <11-1><011><2-11>
<I-11><011><-2-11>
<I-1-1><01-1><211>.
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<111> textiira-komponens esetén:  <11-1><011><2-11>
<1-11><011><-2-11>
<11-1><101><1-2-1>
<1-1-1><101><-1-21>
<1-1-1><110><1-12>
<1-11><110><-112>.

(Megjegyzés: Az adott halmazban jelenlevé diszlokaciok kontraszt faktorai mind
megegyeznek).

Vékonyrétegek novesztésekor gyakran taldlkozunk azzal jelenséggel, ahol a vékonyréteg és a
szubsztratum kozott kialakulé illeszkedési hiba rdcstorzuldst okoz. Ennek mértékének
csokkentésére éppen a diszlokaciok jelenléte kivan megoldast adni. Ezek a diszlokaciok
nagyrészt a két fazis kozott elhelyezkedd feliilet normalisira merdleges Burgers vektorral
rendelkeznek [Demkowicz et al., 2008]. Ezt a jelenséget a multirétegek esetén is
megfigyelhetjiik, ahol a két fazis rétegei kozott kialakul6 hatdrfeliilet mikroszerkeztét hasonlé
jelenség jellemzi [Akasheh et al., 2007, Levay et al., 1999].

Ebben a fejezetben vizsgdlt, kiilonboz$  textirdval rendelkez6 — mintdk
mikroszerkezeténél, az <100> és <111> textdra esetén, hasonlé képpel taldlkozunk. Ebbdl
arra kovetkeztethetiink, hogy az elektrolitikus eljdrasnal, a novekvd szemcsék mikroszerkezeti
evolicidja, a szemcsébe novekvé diszlokdciokkal —egyiitt alakitottdk ki a végs6
mikroszerkezetet. Ezek a diszlokdcidk probdljak csokkenteni a szubsztratum és az elsé atomi
rétegek kozott kialakulé misfit-et, illetve a textira-ndvesztés késébbi fazisaiban, az egyes
atomi rétegek kozott kialakulé rdcskozi eltérést. Mivel ez a jelenség a <211> textdra
komponensnél nem volt megfigyelhetd, ezért az ott kialakult mikroszerkezetbdl arra
kovetkeztethetiink, miszerint fcc szerkezetii kristdly esetén a {211} tipusi atomi rétegekbdl
novesztett krisztallitok nem képesek egy u.n. 2D mikroszerkezet 1étrehozdsara. A <211>
textdra esetén 3D szerkezetli Burger vektor hdlézatra van sziikség, hogy az adott textira-
komponens létrejohessen a novesztés sordn. Kijelenthetjiik tehdt, hogy a kiilonbozd textirdji

mintdk novesztése eltéré novekedési jelleggel tarsul.
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3.1.6.3. Koherensen szoré tartomdnyok mérete és az ikerhatdr siirtiség

A koherensen szoré tartomdnyok dtlagos méretére vonatkozé megdllapitdsaim csak a f6-
textdra komponens krisztallitjaira vonatkoznak. Az idetartozé értékeket az 5.tablazatban adom

meg [S3].

Minta m [nm] c <X>grea B (%] diker
[nm] [nm]
M/0/2/<211> 70 (£10) | 0.3 (x0.05) 90 (£10) 0.0 (£0.02) >lum
M/5/2/<211> 30 (£5) 0.1 (£0.02) 30 (£5) 0.0 (+0.02) >1um
M/0/10/<100> 45 (£5) 0.71 (£0.1) 160 (£25) | 0.0 (£0.02) >1um
M/0/5/<100> 55 (£5) 0.3 (£0.05) 70 (£10) 0.0 (£0.02) >lum
M/5/10/<100> 55 (£5) | 0.15(x0.02) 60 (£8) 0.0 (£0.02) >lum
M/5/5/<111> 6 (£1) 0.71 (£0.1) 22 (£5) 0.54 (£0.05) | 37 (#4)
+<100>
M/10/5/<111> 10 (1) 0.71 (£0.1) 35 (£5) 3.1 (x0.3) 6.5
+<511> (+0.6)
M/10/2/<111> 29 (#4) | 0.32(+0.05) 37 (£7) 3.8 (x0.3) 53
(£0.5)
M/10/10/<111> 6 (£1) 0.71 (£0.1) 22 (£5) 0.0 (£0.02) >1um
+<511>

5.tablazat

A tablazatban m a medidn, o pedig a lognormalis méret-eloszlas fiiggvény variancidja. Az (5)
egyenlet alapjdn ezekbdl képezhetd dtlagos méret az <x>yea. [ mennyiség jeldli a kiilonbozd
textiraju mintdkndl tapasztalhat6 ikerhatdr striiséget, illetve di., szamszer(siti a stirliségbdl
kaphat6 dtlagos ikerhatdr tdvolsdgot az <111> kristdlytani irdnyban. A mintdk jelolése a
3.tablazatban megadottak szerint tortént.

A 5.tdblazatban jol 14tszi, hogy az azonos textira komponensel rendelkez6 mintdkndl a kisebb
koherensen szOord tartomdny, <xX>u.. értékekhez éppen 3.tdbldzatban taldlhaté magasabb
diszlokdcié striiség értékek tartoznak. A legkisebb domén méretet az <111> textdrdval
rendelkezé mintdkndl tapasztaltam, ahol ez az érték 20 és 40 nm kozott mozgott.

A teljes konvoliciés profil-illesztés (eCMWP) lehetéséget ad az ikerhatdrok altal
okozott vonalprofil médosulas figyelembevételére is. Ebbdl kovetkezden, az 5. tdblazatban az
ikerhatdrok stiriségére kapott eredményeimet is feltiintettem [Csiszdr et al., 2012a]. A

tablazatban megadott atlagos ikerhatdr tavolsagot, di.r az aldbbiak szerint hataroztam meg:

53



diker=(100/B)xd111, ahol dji; jelenti az 111 kristdlysikok kozotti tdvolsagot, ami d;;1=0.204
nm. Ikerhatdrokrdl a vizsgdlt mintdk tekintetében csak az <111> fo-textirdval rendelkezd
mintdk esetén beszélhetiink, kivéve azt az <111> textdrdji mintdt, ahol a legmagasabb additiv
koncentraciét illetve alkalmazott dramerdsséget haszndltuk. A nulldtdl kiilonbozé mértéki
ikerhatdr-siirliségek nagy mértékre utalnak. Az M/5/5/<111>+<100>, M/10/5/<111>+<511>
és M/10/2/<111> mintdk esetén sorrendben ndvekvod ikerhatdr stirliséget kaptam, mig éppen
ezeknél a mintdkndl tapasztaltam novekvé diszlokdcié stirliségeket, pug, is. Mind a
M/10/5/<111>+<511> minta, mind a M/10/2/<111> minta esetén a dj, értékek és a pu, —bol
kaphato dtlagos diszlokécio tavolsdgok arra utalnak, hogy a minta textdira-novekedése sordn
atlagosan minden harmadik kialakulé ikerhatdr esetén egy geometriailag sziikséges
diszlokécié biztositja a textira irdnydnak megmaraddsat. A tobbi minta esetén ikerhatarok
1étezésérdl a vonalprofil analizis nem adott szadmot, bar hasonlé mintdkon késziilt hatraszort-
elektron diffrakcios mérések kimutattik az ikerhatdrok 1étezését [Alimadadi et al., 2011]. Az
ellentmonddst a kovetkezOképpen oldottam fel. Mivel az ikerhatdrok jelensége bizonyos
feltételek mellett biztosan analizdlhat6 a megfeleld profil-fiiggvények segitségével [Balogh et
al., 2006, 2009] igy a mikroszkopos felvételeken tapasztalhat ikerhatdroknak, vagy (a) olyan
tdvolsdgdival dllunk szemben, amely a rontgen diffrakciés mérések maximdlisan detektalhaté
tartomdnydn kiviil esik, dier=1 wm vagy (b) azon tartomdnyok relativ térfogati hdnyada ahol
az adott orientdcidju ikerhatdrok tdvolsdga a detektdlhat6 tartomanyon beliil talalhatd, kicsi.
fgy az (a) esetben az esetlegesen detektdlhaté ikerhatdrok okozta vonalszélesedés til kicsi,
mig a (b) esetben, pl.: <511> textdra esetén, az ikresedett tartomdny mértéke tul kicsi. A
koherensen szoré tartomdnyok méretét igazolja a mintdkon elvégzett TEM felvételek is,

melyre egy tipikus példdt a 9.4brdn mutatok be.
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9.dbra

Az M/10/10/<111>+<511>-jeldt
mintdn késziilt TEM felvételen a
koherensen sz6ré tartomdnyokra
20 és 40 nm kozotti értéket
tapasztalunk, illetve helyenként az
ikresedé kristdlyok jelenléte is
megfigyelhetd.

3.1.6.4. Mikroszerkezeti paraméterek €s a vékonyrétegek mechanikai tulajdonsagai

A mikroszerkezeti paraméterek, mint a diszlokdcié sirtiség illetve szubszemcse-méret
hatdssal vannak az anyagot jellemzd makroszkopikus jellemzdére. Annak megdllapitdsdra,
hogy a kapott diszlokécid stiriiségek és domén méretek valéban Osszhangban dllnak-e az
anyag  makroszkopikus  tulajdonsdgaival ~ Vickers-keménységméréseket — végeztem
mindenegyes textirdval jellemezhetd vékonyréteg esetén, ahol a HV értékeket egy
Zwick/Roell-ZHp-Indentec mikrokeménység mérével végeztem. A fesziiltséget a mért HV
értékekbdl a kovetkezéképpen hatdroztam meg: : 6=HV/3. A leirds sordn természetesen
posztuldlom, miszerint a mikrokeménységet a diszlokdcidknak illetve a szubszemcsék

jelenlétének tulajdonitom. Ebbél kdvetkezéen alkalmazom a j6l ismert Taylor és Hall-Petch

Osszefiiggést az alabbiak szerint [Taylor, 1934; Petch, 1953]:

G =00+ apMibyp + 7 | @)
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ahol 6 o), & w1 b, My és K a folyas-fesziiltség, a rugalmas tartomany hatdrat jellemzd
fesziiltségérték, egy 0 és 1 kozé esd konstans, a nyirdsi modulus, a Burgers vektor abszolit
értéke, a megfeleld Taylor faktor és végiil a megfeleld Hall-Petch konstans. A Taylor
konstans értéke textira-fiiggd paraméter. fgy a kiilonboz6 textdirikra nézve, a Taylor
Osszefiiggésen keresztiil, mds és mds mértékben jatszik szerepet a diszlokdciok okozta
keményedés a folyads-fesziiltség kialakitdsdban. Az <100>, <111> és <211> textirdk esetén a
megfeleld értékek a kovetkezdk: Mgp=2.4, M;;1=3.2 és M, ;=3 [Clausen et al., 1998], ahol a
megfeleld textira élességének fiiggvényében kaphatéak meg a fent megadott értékek. A (44)
egyenlet alkalmazhat6sdganak érdekében a K, Hall-Petch konstansot irodalmi értéként
tiintettem fel, ami elektrokémiailag elddllitott, nanokristilyos Ni anyagra: Kyi = 0.18
MPaxm'? [Hansen, 2004]. Az egyenletben szereplé d mértékét a vonalprofil analizis sordn
nyert <x>ue, atlagos mérettel kozelitem. Az irodalmi G,(Ni)=220 MPa, =76 GPa,
bni=0.2492 nm, 0a=0.15 (20.02) értékekkel szamolt fesziiltség értékeket illetve a
mikrokeménység mérés sordn nyert eredményeket a 10.dbrdn mutatom be. A dbra jol

szemlélteti a mikroszerkezeti paraméterek és a makroszkopikus jelleg erds korreldcidjat.
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Szamolt és mért folyas-fesziiltségek a kiilonboz6 textira komponensek esetén. Taylor illetve
Hall-Petch mechanizmusok segitségével egyiittesen mutatjdk be a mikroszerkezeti
paraméterek (diszlokécio siirliség, szemcseméret) okozta folyds-fesziiltségek alakuldsit. Az
abran feltiintetett vertikélis vonal, a mérési hibat kivanja illusztralni.

Altalanos megjegyzésként emlitem, hogy a fent bemutatott szdmitasok, kiértékelések annal
pontosabban adjdk vissza a valésdghoz kozeli értékeket, minél élesebb az adott textira
komponens jelenléte. A textira élességének fokozatos elmaraddsa éppen azt jelenti, hogy a
vélasztott textira komponenshez tartozé krisztallitok szama egyre kevesebb, igy egy adott
orientdciés bedllitdssal mért reflexié esetén, az adott textira komponens, csekélyebb
mértékben jdrul hozzd a diffrakcids profil kialakitisdhoz. Ebbdl kovetkezéen viszont az
anyagot jellemzd fizikai paraméterekrél egyre kevesebb, és kevesebb mondhaté el az itt

bemutatott médszer alkalmazdsaval.
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3.1.7. Konklizié

Ebben a fejezetben Ni fazisd, nanokristdlyos vékonyrétegek karakterizdcidjat végeztem el
diszlokdcio striiség, Burgers vektor analizis, koherensen szérd tartomdny és ikerhatdrok
stirliségének tekintetében. A karakterizdciét rontgen vonalprofil analizis mddszerével
végeztem ahol az egyes mikroszerkezeti jelenségek profil fiiggvényeit egyiittesen illesztettem
a mért diffrakcids profilokra. Kiilonb6z6 koncentrdci6ji additiv hozzdaddsa illetve
alkalmazott dramerdsség segitségével késziiltek el a kiilonb6zd fé-textira komponenssel
rendelkez$ struktirdk, nevezetesen: <100>, <111> és <211> f6-textira komponensek. A
kiértékelés a teljes konvolicids profil illesztés médszerének (eCMWP) tovébbfejlesztett
véltozataval végeztem, ami lehetdséget adott, parhuzamosan a f6-textdirdval, az anyagban
taldlhaté mds textdra komponens krisztallitjainak a kiértékelésére is. Az egyesitett Taylor és
Hall-Petch  Osszefiiggések dltal a mikroszerkezeti paraméterek ¢és makroszkopikus

tulajdonsdagok kozott erés korrelaciot tapasztaltam.

1) Az eCMWP médszer dj opciként tobb textira komponenshez tartozé krisztallitok
mikroszerkezetének parhuzamos kiértékelhet6ségét teszi lehetové. Az adott textirdhoz tartozo
kiilonb6z6 hkl indexek mért diffrakcids spektrumait, annak /(2 6) eloszlasat K=2sin 6, reciprok
tér valtozdja szerint frjuk fel, majd a kapott spektrumokat sszeillesztve illetve a megjelend
elhajldsi maximumok textira komponenshez valé tartozdsinak megéllapitisa utdn, a
kiilonboz6 textdrdkhoz tartozé krisztallitok mikroszerkezeti paramétereire parhuzamosan
nyerhet$ eredmény. Igy eléfordul, hogy tSbbszor ugyanaz a hkl index is megjelenik a
spektrumban, ezeket formdlisan mds fazisoknak tekintem. Adott textira komponenshez
tartozé kiilonbozo reflexidk spektrumait, a minta beallitdsat jellemz6 Euler tér kiilonbozo

paraméterei jellemzik.
2) A diszlokaci6 striiség mértéke széles tartomdnyban jellemzi a kiilonbozé textirdju

krisztallit sokasdgokat. Ez az érték 0.5 és 23x10'> m? kozotti stirliséget jelent, mely fiigg a

kialakult texturatol azaz, a kiilonbozo feltételektdl a vékonyréteg novesztése soran.
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3) A mért profilok, diszlokdcidk okozta vonalprofilt mddosité hatdsdn keresztiil,
individudlis kontraszt faktorok hasznalatival végeztem el a mintakra vonatkozé Burgers
vektor analizist. A mért illetve elméletileg meghatdrozott individudlis kontraszt faktorok
Osszahasonlitdsabol nyertem a lehetséges diszlokdciok koziil azokat, melyek a leginkdbb
igazodtak a mért jelleghez. Eredményként azt kaptam, miszerint az <100> és <111> textirdju
mintdkban nagymértékben a vékonyréteg felilletével parhuzamos Burgers vektori
diszlokéaciok helyezkednek el, mig a <211> textdra komponens esetén a Burgers vektor

populécié véletlenszeriinek tekinthetd.

4) A koherensen szoré tartomany mérete minden esetben nano-skdldji maradt. Ez az
érték 20 és 160 nm kozottinek adddott, attdl fiiggden, hogy milyen textira létrehozdsat
kivantuk elérni a vékonyréteg novesztésekor. A kapott méretek j6 egyezést mutatnak

elektromikroszképos felvételeken lathaté szemcsék méretével.

5) Az egyesitett Taylor és Hall-Petch Osszefiiggések segitségével igazolni tudtam,
hogy a mintdkon mért Vickers keménység-mérési adatok erés korreldciéban vannak a rontgen
diffrakciés mérések és az azt kovetd profil analizisb6l szarmazé mikroszerkezeti

paraméterekkel.

6) A mintdk mikroszerkezeti paraméterei illetve az elédllitdsi paraméterek kozott
korrelacié mutatkozik. A novesztési paraméterek fiiggvényében a diszlokacid siirliség
mértékére széles intervallumot tapasztaltam. Abban az esetben, ahol legmagasabb volt az
additiv koncentrdcidja illetve az alkalmazott egyendram eréssége, a legmagasabb diszlokacié
stirliség alakult ki, s kapcsolédva az 5) ponthoz, a legmagasabb folyds-fesziiltség érték volt

mérhetd.

7) A lemagasabb diszlokdci6 siirtiséggel rendelkezd vékonyrétegeket, p=23x10" m?,
400 °C-on, 30 percig, enyhe hékezelésnek tettem ki. A hékezelés hatdsdra a mikroszerkezetet
jellemzd diszlokdcié mértéke 2 nagysdgrenddel csokkent le, ami éppen annak tanibizonysaga,

miszerint a kiindulasi dllapotot valéban p=23x10"* m™ nagysagrendii hibasiiriiség jellemzi.
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3.2.  Eles textiraji Cu-Nb multirétegek Burgers vektor analizise és diszlokaci6
szerkezetének karakterizacidja

3.2.1. Irodalmi attekintés

Az elmiilt évtizedek folyaman sikeriilt elérni, hogy a multirétegek rétegvastagsdga a meso-
skdldju tartomanyb6l nano-skdldji tartomdnyba lépjen 4at, mig a vékonyrétegek
rétegvastagsaga megkozelitette az 100-200 nm-es rétegvastagsagot. Ilyen hosszisig-skalan
felépitett anyagainkat kiilonbozo fizikai prébaknak kitéve tjabb és djabb, az ismert fizikai
tulajdonsdgoktdl eltérd illetve szignifikdnsan kiilonboz6 tulajdonsdgd anyagokra leltiink. A
multirétegek teriiletén a tobbfazisd, fémes struktirdk kaptdk a legnagyobb figyelmet, hiszen
kiemelkedéen nagymértékii alakitdsi keményedéssel rendelkeznek, illetve ionbesugarzds
hatdsdra rendkiviil kis rdcshiba-stiriiséget mutatnak az ismert tombi anyagokkal ellentétben
[Misra et al., 2010; Wang et al., 2011; Mastorakos et al., 2009; Abdolrahim et al., 2010;
Overman et al., 2009; Anderson et al., 2010; Han et al., 2009; Li et al., 2010; Lewis et al.,
2008; Zhu et al., 2010; Sun et al., 2010; Fang et al., 2007; Wang et al., 2006; Misra et al.,
2004].

Mostanra korvonalazddott, miszerint a mikroszerkezet, tobb fazis jelenléte illetve a
nanoskaldju karakterisztikus hossz elérésének kovetkeztében, nagymértékben képes a
kialakitott anyagok mechanikai tulajdonsdgaira hatdst gyakorolni. A  kialakult
mikroszerkezetnek két alappillérét ismerjiik (a) azt a karakterisztikus hosszt, mely a plasztikus
deformdcié sordn megjelend diszlokdciok dtlagos szabad tthosszdra, illetve a diszlokaciok
kozott kialakulé atlagos tdvolsdgra utal, és (b) a szemcseméret, a szub-szemcse hatdrok
tavolsdga, az esetleges diszlokacié csiszdsi akaddlyok tdvolsdga és Kkiterjedése 4altal
meghatdrozott karakterisztikus hosszt. Ennek a két jelenségnek az egyiittes hatdsa olyan
mechanizmusokat generdl, melyek a konvenciondlis szerkezeti anyagokndl tapasztalhaté
mechanizmusoktdl szignifikdnsan eltéréek [Arzt, 1998; Gleiter, 2000]. A 11. dbrdn bemutatott
hdrom, vildgos latoterli TEM felvétel éppen erre az eltér6 mechanizmusra utal, ahol a
rétegvastagsagot (a) 27% (b) 40% (c) 60%-os mértékben redukdltdk hideghengerlés
segitségével. A kezdeti 75nm/75nm rétegvastagsdg (a) 55nm/55nm (b) 45nm/45nm és (c)

30nm/30nm-es Cu/Nb végsé vastagsdgot eredményezett. A szignifikdnsan eltéré
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mechanizmus a rétegek uniform redukcidjaban illetve a diszlokdciok cella szerkezetének

hidnyédban rejlik [Misra et al., 2004].

11.abra

Vilagos latoteri TEM felvételek egy 75nm/75nm rétegvastagsagi Cu-Nb multiréteg
kiilonboz6 mértékii hideghengerlésérdl. A hideghengerlés mértéke (a) 27% (b) 40% és (c)
60% redukciot eredményezett az egyes rétegek vastagsdgaban. A rétegek uniform redukcidja,
illetve a diszlokaciok cella-szerkezetének hidnya a szokdsostdl eltéré mechanizmusra utal. A
hengerlés iranya horizontélis helyzetii.

A hagyomdnyos plasztikus deformdci6 targyaldsakor a szemcséken beliil nukledlédott
és mozgd diszlokdciokrol szélunk. Mikor ezek a szemcse hatdrdhoz érnek, feltorlddnak és
egyre nagyobb fesziiltséget jelentenek a szomszédos szemcse szerkezetére. El9szor rugalmas
deformécié formdjaban gyakorolnak hatdst a szemcse mikroszerkezetére, majd a kritikus
cstisztatd fesziiltség elérésekor tobbszords csiszdst aktivdlnak. Ebben a modellben nem
engedjik meg a diszlokdciok szemcsehatdron dt torténd mozgdsat. Par nanométeres
méretskdlan a diszlokdcidk szemcsehatdrokat keresztez6 mozgdsat tapasztaljuk, sot egyes
nanokristdlyos anyagokndl, a szemcsehatdrokon felhalmozddott nagyszdmu atom diffizidja
illetve a hatdrok csuszasanak hatdsdra, az anyag lagyuldsara lesziink figyelmesek (inverz Hall-
Petch osszefiiggés) [Chokshi et al., 1989]. Tobb fazisd, lamellaris nanokristalyos fémeknél, a
két kiilonbozé fazist hatdrolé hatdrfeliilet jelenléte djabb mikroszerkezeti sajatsagokkal
ruhdzta fel az illetd anyagokat. Az hatérfeliilet mikroszerkezete nagymértékben befolydsolja a
plasztikus deformaécié soran tapasztalt mechanizmusokat [Raabe et al., 2010]. Attdl fiiggden,
hogy milyen atomok alkotjak a vizsgalt strukturat, illetve, hogy milyen krisztallografikus
orientacioval, textira komponenssel rendelkezik az anyag, a mikroszerkezeten keresztiil, az
alakitdsi keményedés a szokdsostdl eltér6 mechanizmust tikroz. Az hatarfeliiletek vagy
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engedik az arra mozgé diszlokaciok athaladdsat vagy nyeloként mikodve megszintetik a
létezésiiket, ezzel befolydsolva a plasztikus deformdciondl tapasztalt hagyomdnyos leirdst
[Nyilas et al., 2006].

Az elmuilt évtizedekben ezek az hatdrfeliiletek egyre nagyobb mértékben bizonyultak a
jovot meghatdrozo szerkezeti anyagok deformdcids és mas fizikai tulajdonsagot befolyasold
tényezdjének, igy ennek a fizikai jelenségnek illetve az dltala meghatdrozott
mikroszerkezetnek a pontos ismerete megalapozhatja a jov6 szerkezeti anyagainak, a nano-
kompozitoknak a megalkotdsat [Raabe et al., 2010; Demkovicz et al., 2010].

A két féazis taldlkozasdnal létrejott hatdrfeliilet, adott fazispar és hoémérséklet
fuggvényében, részben vagy gyakorlatilag teljes mértékben, a két fazis elkiiloniilt voltardl
tandskodik. A Cu és Nb fdzisok esetén, szobahémérsékleten, éppen ezt a jelenséget
tapasztaljuk, amelyet mind a 12a.dbrdn bemutatott fazis diagram, mind a 12b.4bran illusztralt

nagy-felbontasu elektromikroszképos (HREM) felvétel [Raabe et al., 2010] is alatamaszt.

Weight. Percent Nichium
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(a) Cu és Nb elemek fazisdiagramja a Nb koncentracidjanak fiiggvényében (atom%) és (b)
nagyfelbontdsi elektromikroszképos (HREM) felvétel Cu-Nb multiréteg hatdrfeliiletérél. A
feliilet szemi-koherens voltdra kovetkeztethetiink, ahol a nyilak az hatdrfeliilet-hez kot6do
diszlokdciokat mutatjdk. A fdzisdiagram szerint 1100 °C alatt a két fazis elkiiloniilt voltdrdl
beszélhetiink.

Az elmilt évtizedek sordn tobben tettek kisérletet az ilyen jellegli hatarfeliilet
mikroszerkezeti tulajdonsagainak illetve az hatarfeliilet hatdsara kialakulé mikroszerkezet
meghatdrozdsara, hiszen nagy valészintiséggel dllithatd, hogy nagy szerepe van a vizsgalt
anyagok fizikai tulajdonsdgainak kialakitisdban. TEM felvételek az hatdrfeliilet és
kornyezetiik diszlokdcié szerkezetének kvantitativ vizsgdlatira nem adnak kielégité valaszt,
igy pl.: egyre novekvo rétegvastagsdg fiiggvényében sem tudjuk szamszeriisiteni a diszlokdcié
stirliség valtozast illetve az egyes diszlokacié populaciok evolicidjat [Zhang et al., 2008]. Az
RVPA moédszer ezzel ellentétben olyan indirekt dton tudja goércsé ald venni a
mikroszerkezetet, amely ezekre a kérdésekre kielégitd vélaszt adhat. Molekula-dinamikai
szimuldciok [Wang et al., 2008] eredményei példaul azt a képet tarjak elénk, miszerint ezek
az hatdrfeliiletek nagymértékben vonzzak az hatdrfeliilethez kozeli diszlokdcidkat, azaz a
multiréteg struktirdkban az hatdrfeliiletek tartalmazzak az Osszes diszlokdciot. Az RVPA
modszer a mikroszerkezeti paraméterek analizaldsdval ennek az elméleti eredménynek

kisérleti igazoldsdra is médot ad.
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Az RVPA mddszer segitségével ebben a fejezetben porlasztdsos titon elédllitott Cu-Nb
multirétegek teljes diszlokacié populdcidjanak analizisét mutatom be mind a Cu, mind a Nb
fazisra vonatkozéan (a) a rétegvastagsag illetve (b) a teljes mintavastagsig fliggvényében.
Természetesen a diszlokdcié szerkezet vizsgalat mellett a szubszemcse méret evolucidjaval is

foglalkozom.

3.2.2. Cu-Nb multirétegek elédllitasa

Az mikroszerkezeti paraméterek meghatdrozdsit a kovetkezd rétegvastagsdgokkal
jellemezhetd multirétegeken végeztem el: (a) 20 nm Cu- 20 nm Nb, (b) 50 nm Cu- 50 nm Nb
és (c) 75 nm Cu- 75 nm Nb. A 20 nm Cu- 20 nm Nb rétegvastagsdgi multirétegek teljes
mintavastagsdga (a) 1 um és (b) 7.8 um volt. Az 50 nm Cu- 50 nm rétegvastagsdgd mintdk
esetén a teljes mintavastagsdg (a) 1 pum és (b) 7.4 pm-nek adédott. Az utols6, 75nm
rétegvastagsdgli minta esetén csak egy 7.2 um teljes mintavastagsig volt elérhetd. Minden
vizsgdlt minta DC-magnetron porlasztds mddszerével késziilt, szobahdmérsékleten. Az 1 um
teljes mintavastagsdg esetén Si egykristdly hordozora volt sziikség, mig a vastagabb mintdk (>
7 um) hordozé nélkiil késziiltek. A porlasztas soran kialakult szerkezet textira jellegének
vizsgdlatdra kordbbi eredmények szolgdlnak alapul, ahol mind a Cu, mind a Nb fézis textdra
jellege meghatdrozasra keriilt [Al-Fadhalah et al., 2005; Anderson et al., 2003]. A 13. dbran
egy tipikus pélus dbra [Anderson et al., 2003] illusztralja a két fazisra vonatkozé kialakult

rost-textura irdnyat.
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13.4dbra

Cu és Nb fazisok rontgen diffrakcios mérései a textira komponens meghatdrozasdra. Az dbran
jol kivehetd a rost-textira jelleg 1étezése.

Mindkét fazist éles textira jellemez, melyek a jol ismert Kurdjumov-Sachs orientacids
szabdly szerint illeszkednek egymashoz [Kurdjumov et al., 1930], igy a Cu esetén <111>, mig
Nb esetén <110> iranyu textira komponensrdl beszélhetiink. Ezek az irdnyok parhuzamosak a
minta feliiletének normadlisival. A mintdk oszlopos szerkezetben novekednek, az egyes
oszlopok orienticidja a novekedés irdnydban szigordan koveti az adott textira irdnyat,
ugyanakkor az oszlopok ezen irdnyok koriil véletlenszertien elfordulhatnak [Misra et al.,

2004]. Ennek bemutatdsdra a 14c.dbra sematikus dbrdja szolgdl [Misra et al., 2004].
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{111}Cu ey

{110}Nb

14.4abra

75 nm Cu/75 nm Nb rétegvastagsigi, DC-magnetron porlasztassal késziilt multiréteg (a)
vildgos-latéteri TEM felvétele, (b) rontgen diffraktogramja és (c) a kialakult textira
sematikus dbrdja. A nyilak az {111}Cu/{110}Nb sikon beliili Kurdjumov—Sachs irdnyok,
<111>Nb//<110> Cu, elrendezddését jelzik az egyes szemcsékben.

Az éles textira jelenléte rontgen diffrakcidos méréseim sordn is detektdlhaté volt. Ennek
illusztrdldsdra szolgdlnak a 15. dbran bemutatott 2D imaging plate felvételek, mely a 20 nm
rétegvastagsdgi és 1 pum teljes mintavastagsdgii Cu-Nb multirétegrél késziilt [Csiszar et al.,
2011a]. A detektdlt elhajlasi maximumok jellege konzisztensen jellemzik a Cu-Nb

multirétegekre vonatkozo fent emlitett, korabbi ismereteinket.
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(a) (b)
Nb (110) Cu (111) Nb (220) Cu (222) Nb (321)

15.4bra

2D imaging plate felvételek (a) Nb (110) és Cu (111) reflexiok, illetve (b) Nb (220) és (321)
reflexiok esetén, ahol a diffrakciéban részt vevd krisztallitok az {111}Cu//{110}Nb textira
komponenshez tartoznak. A (b) jelli dbrdn a Cu (222) reflexié is kivehetd, mely annak
kovetkezménye, hogy a Nb (220) és (321) reflexiok mérésénél alkalmazott, a minta
goniométeren torténd, bedllitdsi paraméterei kozel esnek a kisebbségi krisztallit sokasagot
jellemzd Cu (222) reflexié bedllitdsi paraméter értékeihez. Az (a) dbréan lithatd szatellitek és a
(b) dbran lathaté Nb (220) és Nb (321) Debye-Scherrer gyiirii jelleg éppen az elvart multiréteg
struktirat jelzik.

A Nb (220) és (321) reflexiok mérésénél tapasztalt Debye-Scherrer gytrii-jelleg eltérése az
{111}Cu//{110}Nb textira ~ komponens irdnydra  nézve  hengerszimmetrikus
<111>Nb//<110>Cu Kurdjumov-Sachs-féle, véletlenszer(i irdny-eloszldssal magyardzhatd,
mig az (a) dbran detektdlt szatellitek a Cu és Nb rétegek szigort ismétlédésébol kovetkezik. A

szatellitek jelenségét is magdban foglald intenzitds-eloszlast a [Schuller, 1980]:

Sin®

{2 exp [—Wcu (T)Z] feu(®)acyexp [i ;—:xjsin@] +

1+cos? 20
sin@sin2©

I x

+Yexp [_WNb (%)2] fyvp(®)ay,exp [i;—:xjsin(a]}r (45)
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egyenlettel irhatjuk le. Az egyenlet ,vegyes” tagja hordozza a szatellitek intenzitds-

eloszlasanak leirasat, mely éppen a réteges szerkezetet igazolja.

3.2.3. Rontgen diffrakcios mérések

A rontgen diffrakcios méréseket egy nagyfelbontdsd, két-kristilyos rontgen
diffraktométeren végeztem, ahol a primer nyaldb monokromatizaldsa Ge egykristdly (220)
sikjainak  diffrakciés helyzetével érhetd el. Ennek segitségével egy 0.1x2 mm?
keresztmetszetli Cu Ko, karakterisztikus sugdrzas vilagitotta meg a mintdt. A megvildgitott
feliilet nagysdga mds és mds volt annak fiiggvényében, hogy az adott textira komponenshez
tartoz6 elhajldsi maximum mérésénél, milyen bedllitdsi szog jellemezte a minta feliiletének
normdlisdt. A minta feliilete illetve a bejovd nyaldb kozott szigordan meghatdrozott
szogekben dllhatott csak a minta ahhoz, hogy ugyanahhoz a textira komponenshez tartozé
krisztallitok legyenek diffrakciés helyzetben, mikor a kiilonb6z6 reflexiok mérését végzem.
Az adott fazisra és a reflexiok fliggvényében megadott szogeket, w-t, a 6. tdbldzatban sorolom

fel [Csiszdr et al., 2011a].

"Tr" jeloléssel illettem azokat a méréseket, melyeket transzmisszidés geometridban
végeztem el és "S.B." jeloléssel azokat, ahol a beesd nyaldb sirlé beeséssel érte a minta
feliiletét. A mérések tobbnyire reflexiés geometridban torténtek kivéve azokat, ahol csak a
transzmisszios geometria volt kivitelezhetd. A 6. tdblazatban a jeloletlen szogek jelzik ezt a
geometridt. Reflexiés geometridndl a beesd és a diffraktdlt nyalab a minta vizsgélt feliiletével
megegyezd, transzmissziés geometridban a diffraktdlt nyaldb a minta vizsgdlt feliiletének

atellenes oldaldn hagyja el a vizsgalt térfogatot.

a)

Cu 111 200 220 311 222 400 331

® 215 | 30(Tr) | 2(SB.) | 15 475 | 35(SB.) | 46
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b)

Nb 110 200 211 220 310 222 321 400

® 19.25 17.25 (Tr) 5 | 41.25% | 2095 | 18.6 | 41.6*% | 23.5

6.tabldzat

A bejové nyaldb és a minta feliilete kozotti szogek, ®, Cu és Nb fazisokra. A szogek az
elhajldsi maximumok fiiggvényében vannak megadva. "Tr" transzmissziés geometridt, "S.B."
surlé beesést jelol, mig a jeloletlen esetekben a mérési geometria reflexids helyzetii volt.
Ezekkel a szogekkel elérhetd, hogy a diffraktdlt nyaldb minden reflexi6 esetén az adott textira
komponenshez tartozé krisztallitokat, azok adott hkl sikjait jellemezze. Csillaggal jeloltem
azokat a reflexiokat, ahol az ® szog beallitasi hibdjabol (+0.5) kovetkezden egyszerre voltak
mérhetdek.

A diffraktdlt nyaldb detektdldsara 2D imaging plate-t szolgélt, melyek 196 mm sugard koriv
mentén voltak elhelyezve. A 15.4bran lathaté két felvétel ilyen 2D imaging plate felvételek a
20 nm rétegvastagsagi €s 1 um teljes vastagsdgd minta Nb(110), Cu(111), Nb(220) és
Nb(321) reflexidk esetén. A 15. dbrdn bemutatott mérési felvételeknél szimmetrikus (a) illetve
aszimmetrikus (b) mérési elrendezés volt. Szimmetrikus mérési elrendezésnél a diffraktalt
nyaldb éppen  szoget zar be a minta feliiletével, mig aszimmetrikus mérési elrendezéskor a
diffraktalt nyaldb, minta feliiletével bezdrt szoge eltér -tél. A 15b. dbrdn j6l megfigyelhetd,
hogy a Nb (220) és (321) reflexiok egyiittes mérése hasonlé mértéki intenzitis-eloszlast
eredményezett, visszaigazolva a kiszamitott ® szog helyességét. A Cu (222) reflexié a 6.
tablazat alapjan nem mérhetd a Nb (220) és (321) reflexiok mérési bedllitdsa mellett. Ennek a
reflexiénak a detektdldsa olyan diffraktdlt nyaldbbdl szdrmazik, melyek nem a textira
komponenshez tartozé szemcse-populdciot jellemzi. Az éles textira létezésének egy ujabb
igazoldsa, hogy a 15b. dbrdn a textiira komponenshez tartoz6 Nb (310), Nb (222) és a Cu
(400) reflexiok egyike sem volt detektalhatd, azonban a mérési tartomany ezeket a reflexiokat
is magaban foglalta. A mérések soran jo statisztikdjui vonalprofil csak a textira komponenshez
tartoz6 szemcse-populaciok esetén volt tapasztalhatd, amit a 15a. és 15b. dbrakon a Nb (110)

és Cu (111), illetve a Nb (220) mért reflexidinak intenzitdsai jeleznek. A rost-textira el6zo
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fejezetben emlitett hengerszimmetrikus jellege az aszimmetrikus mérési elrendezésnél
tapasztalhat6 ,.elnyult” jellegli Debye-Scherrer gytrikben mutatkozik meg, mint pl.: a 15b.
abran megfigyelhetd Nb (321) reflexi6 diffrakciés gytrije.

Az adott reflexié mérésekor az IP-ken kapott intenzitas-eloszlasokat a Debye-Scherrer
gytiri mentén integréltam, igy kaptam meg a 1(20) diffrakcids spektrumokat, vonalprofilokat.
Mivel szinte minden reflexi6 kiilon mérésbdl szarmazott, egy adott minta dsszes reflexidjanak
spektrumadt, az egyes spektrumok egybeillesztésével értem el, ahol minden profil a textira
komponenshez tartoz6 szemcse-populaciét jellemzi. Egy ilyen egybeillesztett teljes
spektrumot mutatok be a 16. dbrdn a 20 nm rétegvastagsagui és 1 um teljes vastagsidgi mintdra
vonatkozéan. A 16a. dbran a Cu fazis reflexiéi lathatéak, mig a 16b. abran a Nb reflexiot

illesztettem Ossze [Csiszar et al., 2011a].

Cu Nb Cu
400 321 331

Relativ intenzitas A.U.

T
120 140
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Az dbrdkon fekete korokkel illusztrdlom a mérési eredményt, mig a folytonos piros vonal a
mért profilokra illesztett teljes elméleti profilfiiggvényt jelenti. A mérés és kiértékelés a 20
nm rétegvastagsdgui és 1 um teljes vastagsagi mintdra vonatkozik, ahol (a) a Cu {111} textdra
komponenshez tartozé szemcse-populdcié hkl reflexiéi, illetve (b) a Nb {110} textdra
komponenshez tartozé szemcse-populdcié hkl reflexio lettek kiértékelve. A nagyitott rész
azoknak a reflexioknak a vonalprofiljat mutatjdk be, ahol a mért relativ intenzitds alacsony
volt. A mért és az elméleti profilok kozotti eltérés mértékét az dbrdk alsé részében feltiintetett,
pontrél-pontra értelmezett fekete vonal jelzi.

A fekete korokkel illusztrdlt mérési pontokra a 2.2.2. fejezetben emlitett konvoldciés teljes
profil-illesztés (eCMWP) mddszerével illesztettem az elméleti profilfuggvényeket, ahol a
deformdcios profil-fiiggvények meghatdrozasandl a 3.1.4. fejezetben részletezett individudlis
kontraszt faktorokat haszndltam a kiilonbozd reflexiok lefrdsakor. A 16a. dbra a Cu {111}

textdra komponenshez tartozé szemcse-populdcié sszes mérhetd ikl reflexidit mutatja, mig a
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16b. dbran a Nb {110} textira komponenshez tartozé szemcse-populdcié hkl reflexiéit
tekinthetjiik meg. A mért és az elméleti profilok kozotti eltérés mértékét az dbrdk alsé
részében feltlintetett, pontrél-pontra értelmezett fekete vonal jelzi. Néhany esetben a Cu és Nb
reflexiéi nagymértékben dtfedik egymadst, hiszen voltak olyan mérési bedllitdsok, ahol pl.: a
Nb (211) és Cu (220) ugyanabban a elhajldsi szogtartomanyban kozeli ® szogek alatt voltak
mérhetéek. Az adott fazisra vonatkozé spektrum kiértékelését viszont nem zavarta a masik
fazis jelenlevd reflexidja, mivel az eCMWP mind a véges méretbél szdrmazé profil-
fiiggvényt, mind a diszlokdciék okozta deformdcids profil-fiiggvényt fiiggetleniil kezeli az
illesztés sordn. gy a két fazisra jellemz$ fizikai paraméterek fiiggetleniil nyerhetéek, a

kiilonbz6 méret-profil fiiggvények és individudlis kontraszt faktorok haszndlatdn keresztiil.

3.2.4. A diffrakcids spektrumok kiértékelése

A 2.2.2. fejezetben bemutatott ECMWP mdédszer segitségével értékeltem ki a két fazis
teljes diffrakcids spektrumait. A médszer haszndlata sordn a koherensen sz6éré tartomanyok
méretének meghatdrozasit illetve a diszlokdci6 szerkezet analizisét végeztem el. Az eCMWP
mddszer alapjdn a vizsgdlt spektrumokbdl meghatdroztam a 2.1.1. fejezet (4) egyenletében
megadott profil-fiiggvényen keresztiil, az m és o paramétereket, igy az (5) egyenlet <X>yeq
értékei meghatdrozasra keriilhettek. A mintdkat jellemzd <x>,., értékeket a 8. tdbldzatban

sorolom fel [Csiszar et al., 2011a].

A diszlokaciok okozta vonalprofil kiértékelésekor sziikség van textira-komponens
1étezése miatt kialakult specidlis diszlokdcié szerkezet individudlis kontraszt faktorokon
keresztiil val6 kiértékelésére. Ha a megvilagitott térfogatban véletlenszerii orientdciéval
rendelkezé krisztallitok lennének, vagy az Osszes lehetséges diszlokicié egyenld
val6szinliséggel lenne megtaldlhaté az anyagban, batran haszndlhatnank a (8) egyenletben
magadott dtlagos kontraszt faktort. fgy az elméleti profil illesztésekor a (7) egyenlet alapjan,
azonnal megkapndnk a diszlokdcio strtiségeket, diszlokdcid jelleget, illetve a diszlokacié
elrendezddési paraméterét is. Esetiinkben az éles textura, illetve az hatdrfeliiletek jelenléte
csak bizonyos diszlokdcidk jelenlétét engedik meg. Ebbdl kifolydlag a 3.1.4. fejezetben mar

részletezett individudlis kontraszt faktorok, C;,4(hkl) haszndlata indokolt.
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Mivel nem ismertek a mikroszerkezet kialakitasdban kulcsszerepet jatszé diszlokacidk
halmaza, ezért a (7) egyenletben csak a pC mennyiség hatirozhaté meg pontosan. A
konvoliciés teljes profil illesztéskor (e€CMWP) az dtlagos kontraszt faktor, C haszndlata
mellett lehetéség van az individudlis kontraszt faktorok haszndlatdra is. Az utébbi esetben
lehet8ség van szabadon megadni a diszlokdci6 stirliség mértékét, melyhez igazodva keriilnek
a Cjq(hkl) individualis kontraszt faktorok is illesztésre. A jelolésnél haszndlt * szimbSlum
arra vonatkozik, miszerint ezek a kontraszt faktorok nem a valddi értéket hordozzak, hanem a
megadott p* szerint skdldzédnak. Ha egyszer a formalis Cjy,q(hkl) faktorok meghatdrozasra
keriiltek, akkor a megfelelé elméleti kontraszt faktorok ismeretében, a (33) egyenletben
definialt hkl-fiiggd egyenletek felirdsa, a (34) egyenletrendszer megolddsa és a kapott
eredményekbdl, a (37) egyenlet alapjan meghatdrozhaték a valédi diszlokécié stirtiségek,
p"% illetve a valddi individudlis kontraszt faktorok, Cyguqi» is. Az elméleti kontraszt
faktorok meghatdrozasat a kovetkezd fejezetben ismertetem. A kiértékelés sordn figyelembe
veszem, hogy a textira komponenshez tartozo hkl reflexiok és felharmonikusaik individualis
kontraszt faktorai nem fiiggetlenck egymdstdl. Igy példdul a Nb fazisnal a Chhq(110) és a
C/,q(220) értékeinek azonosnak kell lenniikk. A kiértékelés sordn kapott diszlokdcié

stirliségeket, mindkét fazisra vonatkozdan a 8. tdbldzatban ismertetem [Csiszdr et al., 2011a].

3.2.5. Diszlokéci6-szerkezet meghatarozas

3.2.5.1. A diszlokécidk individualis kontraszt faktorai

A mért individudlis kontraszt faktorok az eCMWP médszerével mind megkaphat6k. Ahhoz,
hogy a diszlokdcié szerkezetr6l megdllapitdsokat tehessiink, a (33) egyenlet alapjdn, az
elméleti kontraszt faktorokkal kell ket osszehasonlitani. Mivel a Cjy,;(hkl) mennyiségek hkl
fiiggéek, az elméleti kontraszt faktorokat is igy kell megadni. Adott diszlokdcié esetén az
ANIZC program segitségével [Borbély et al., 2003], az adott fazisra jellemzd rugalmas
anizotropia figyelembevételével minden hki-re megadhaté a megfeleld kontraszt érték.
Cu(fcc) fazis {111} csuszosik és [110] tipusi Burgers vektor esetén 12 €l és 6 csavar, mig

Nb(bce) fazis {110} cstszésik és [111] tipusi Burgers vektor esetén 12 él 4 csavar
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diszlokdciora kell a szdmitdsokat elvégezni. A szdmitdsok sordn figyelembe kell venni Cu
esetén az (111), Nb esetén az (110) textira jelenlétét. A textira komponens jelenléte
meghatdrozza azokat az al-sikokat, amelyek hozzdjarulnak az adott hkl reflexio
kialakitasdhoz. A textirat figyelembe vevo al-sikokat a 7. tablazatban adom meg [Csiszar et

al., 2011a].

Cu (111} | {200} [ {220} [ {311} | (222} | {331}
al- arn | ooy | @20y | 311 | 222) | 331
reflexiok
(020) (202) (131) (313)
002) | (022) | (113) (133)
Nb {110} | {200} | {211} | {220} | {310} | {222} | {321}
al- 110) | 200) | @11 | 220) | 310) | (222) | (321)
reflexiok _
(020) (121) (130) | (222) | (231)
211) (321)
(121) (231)

7. tablazat

Elméleti kontraszt faktorok szdmitasandl fegyelembe vehet$ al-reflexiok, amelyek az adott
textiira komponens irdnyét figyelembe veszik. Igy mindkét fazis, osszes hkl reflexi6janak
kontraszt faktora kiszdmithatd és a megfelelé faktorok dtlaga, Cg, (hkl b;)
Osszehasonlithatéva vélik a mért individudlis kontraszt faktorok, Cp,q(hkl) értékével. A
reflexiok és felharmonikusaik kontraszt faktorainak egyezdsége miatt, a tdblazatban csak a
{200} reflexié van feltiintetve, viszont az ott szerepld al-reflexiok a {400} reflexidra is
vonatkoznak.
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3.2.5.2. Burgers vektor analizis, a két fazis diszlokdci6 szerkezetének karakterizdcidja

A sokasdgra vonatkozé Burgers-vektor analizist a 2.4. fejezetben leirt mddon, a mért,
Cirq(hkl), illetve a szamolt, Cyr, (hkL, by) individudlis kontraszt faktorok osszehasonlitasdval
értem el. Mindkét mddszer alkalmazdsa sordn a kapott diszlokdci6 stiriségek, f;, segitségével
a (35), (36) és (37) egyenletek alapjan a reflexiok valodi kontraszt faktorai maér
kiszdmithatéak, igy a 2.2.1. fejezetben ismertetett, modositort WH dbrdzoldssal
meggy6zbédhetiink, hogy a kapott diszlokdcié részhalmaz valdban szerepet jatszik-e a
mikroszerkezet kialakitdsdban. A Newton-féle numerikus illesztés sordn a diszlokdcié
stirliségek kezdeti paraméter értékei, a diszlokdciok nem-ismert Kitiintetettsége folytdn,
azonos mértéki volt, illetve az abszolit értékiik is olyan intervallumba eset, hogy a beldliik
szamolhat6 individudlis kontraszt faktorok nagysagrendje az esetleges valddi individudlis
kontraszt faktorok nagysagrendjébe essen. A 2.2.1. fejezet- és a 2.4. fejezetben részletezett
Iépések alapjan tehdt meghatdroztam az anyagban eléfordulé (a) egyedi diszlokdcidkat és (b)
valddi diszlokédcio stirliségeket. A kiértékelés eredményeként adddott valddi diszlokdcid
stirliségeket a 8. tabldzatban, az egyedi diszlokacidkra vonatkozo értékeket pedig a 9. és 10.

tabldzatban adom meg [Csiszér et al., 201 1a].

3.2.6. Eredmények

3.2.6.1 Kvantitativ eredmények

A 3.2.4. fejezetben illetve a 3.2.5.2. fejezetben ismertetett eljards eredményeként a
mért vonalprofilokbdl a (4) egyenletében megadott profil-fiiggvényen keresztiil, az m és o
paramétereket, illetve az (5) egyenlet <X>u., értékeit meghatdroztam . A mintdkat jellemzd
<X>yreq értékeket és a log-normdlis szemcseméret-eloszlds stirliségfiiggvények paramétereit a
8. tdblazatban adom meg. A profilok kiértékelése soran mindkét fazis diszlokdcio siirliségeit

is feltlintettem, amelyeket az egyedi diszlokaciok meghatdrozasakor kapott stirliségek dsszege
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ad meg. A diszlokdci6 stirliségekhez szervesen kapcsol6dé egyedi diszlokdcidkat a Cu fazisra

a 9. tablazatban, mig az Nb fazisra a 10. tdblazatban tiintettem fel.

a)
rétegvastagsag/ m c <X>area p
teljesvastagsag [nm] [nm] [10" m?]
20 nm/ Cu 20 0.2 22 (x2) | 1.7(%0.2)
1 pm Nb 14.5 0.32 19 (£2) | 4.1(0.3)
20 nm/ Cu 22 0.14 | 23 (+2) | 1.7(0.2)
7.8 um Nb 13 0.32 17 (¥2) | 3.8(%0.3)
b)
rétegvastagsag/ m c <X>area p
teljesvastagsag [nm] [nm] [10" m?]
50 nm/ Cu 35 0.2 40 (¥2) | 1.5(%0.2)
1 pm Nb 22.5 0.32 30 (£2) | 2.8(x0.3)
50 nm/ Cu 17 0.4 26 (2) | 1.7(20.2)
7.4 um Nb 16 0.41 23 (x2) | 3.6 (0.3)
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)

rétegvastagsdg/ m c <X>area p

teljesvastagsdg [nm] [nm] [10" m?]
75 nm/ Cu 54 0.14 | 56 (x2) | 1.7 (202)
7.2 um Nb 8.3 0.6 21 (£2) | 2.2(x0.3)

8. tablazat.

Mindenegyes fézisra a réteg/teljes vastagsdg fiiggvényében, a lognormadlis szemcseméret-
eloszlas stiriségfiiggvényének m és o paraméterei, illetve az azokbdl kaphat6 atlagos
szemcseméret, <x>,., illetve a valddi diszlokicié striségek, p. A eCMWP mddszer
alkalmazdsakor sem ikerhatdrok, sem mas feliileti hibdk nulldtdl kiilonbozd siirliségét nem
tapasztaltam.

A 3.2.5.2. fejezetben leirtak alapjan arra az eredményre jutottam, miszerint a Cu rétegekben a
diszlokaci6 siirliség mértéke p**% = 1.7 (£0.2) 10" m?, fiiggetleniil att6l hogy a vizsgalt
minta milyen réteg- vagy teljes mintavastagsdggal rendelkezik. A Nb fazisra ilyen kijelentés
mdr nem teheté meg. A Nb rétegeit jellemz6 diszlokdcid sirtiség mértéke csokken, ahogy
noveljiik az egyedi rétegek vastagsagat p** = 4 (£0.3) 10'® m™ 61 egészen p**% =2 (20.2)
10'® m™ mértékig, 4mbdr, adort rétegvastagsdg esetén nem vdltozik a hiba siirisége a teljes

mintavastagsag fliggvényében.

A 8. tabldzatban a koherensen szdord tartomdnyok nagysagardl is szolok. Az itt
megadott <X>u, értékek a 2.1.1. fejezetben leirtak, illetve az (5) egyenletben explicit médon
megadott dtlagos szubszemcse méretet jelentik, mig az dtlagos szemcsemérethez tartozo
lognormdlis szemcseméret-eloszldst jellemzd stirfiségfiiggvény medidnja és variancidja is
segiti a pontosabb mikroszerkezeti lefrdst. A két fdzist jellemz6 diszlokdcié szerkezet
kiilonbozésége mellé a koherensen széré tartomanyok evolicidjanak kiilonbozdsége is tarsul.
A Cu rétegek esetén 20 nm rétegvastagsdgndl <x>yeq = 20 nm dtlagos szubszemcse méretet
tapasztaltam és novekvo rétegvastagsag esetén a rétegvastagsaggal szinte megegyez0, azaz

novekvd tendencidjd, de anndl kisebb mértékii szubszemcse méret adédott. A Nb rétegeknél
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viszont fiiggetleniil a réteg- és teljes mintavastagsagtol, kozel <x>yeq = 20 (+2) nm

szubszemcse méret jellemezte a vizsgdlt mikroszerkezetet.

a) A Cu réteg
rétegvastagsag
20 nm 50 nm 75 nm
Burgers vektor cstisz6-sik 1 um 1 um -
teljes- teljes-

vastagsag vastagsag

f
& | [011), [101], [110] | (I11) | 0.95(0.1) | 0.85 (x0.1) -

csavar | [011], [101], [110] - 0.05 0.15 -
7.8 um 7.4 um 7.2 um
teljes- teljes- teljes-
vastagsag vastagsag vastagsag
f
él [011], [101], [110] (111) 0.85 (x0.1) | 0.85(+0.1) | 0.75(x0.1)
az el6zéektol 1(111) 0.10 - -
eltéré Burgers
vektor
csavar | [011], [101], [110] - 0.05 0.15 0.25

9. tablazat

A Cu fazisra a mért és szamolt individudlis kontraszt faktorok Osszehasonlitdsabdl kapott
diszlokdciok Burgers vektora és csusz6-sikja a hozzdjuk tartozo relativ suly-eloszldssal, . A
kapott relativ hanyadok hibdjdt a zdrdjelekben adtam meg.
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b) A Nb réteg

rétegvastagsag
20 nm 50 nm 75 nm
Burgers vektor | csiszo-sik 1 um 1 um -
teljes- teljes-
vastagsag vastagsag
f
edge [111] (101), (011) | 0.35(x0.1) | 0.4 (x0.1) -
[111] 011), (101) | 0.35(x0.1) | 0.4 (20.1)
screw | [111],[111] - 0.3 0.2 -
7.8 um 7.4 um 7.2 um
teljes- teljes- teljes-
vastagsag vastagsdg | vastagsdg
7
edge [111] (101), (011) | 0.4 (0.1) | 0.42 (x0.1) |0.47 (x0.1)
[111] (011), (101) | 0.4 (x0.1) | 0.42(x0.1) | 0.47 (+0.1)
screw [111], [117] - 0.2 0.16 0.06

10. tablazat

A Nb féazisra a mért és szamolt individudlis kontraszt faktorok Osszehasonlitdsabol kapott
diszlokéaciok Burgers vektora és csusz6-sikja a hozzajuk tartozo relativ suly-eloszldssal, £ A
kapott relativ hanyadok hibdjat a zdrdjelekben adtam meg.
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A 9. és 10. tdbldzatokban felsorolt diszlokdcidk a kovetkezé mikroszerkezeti sajatossdgokkal
ruhdzzdk fel a mintdkat: (1) mig a Cu rétegeket 80-90%-ban, addig a Nb rétegeket csupan 70-
80%-ban jellemzik a mikroszerkezetet az él-jellegii diszlokaciok, (2) mindkét fazisndl a
kapott él-diszlokaciok tobbsége olyan Burgers vektorral rendelkezik, amely pdrhuzamos a
hatérfeliilettel, illetve a minta feliiletével (a kiértékelés sordn a hatérfeliilet illetve a minta
feliilete (111)Cu//(110)Nb krisztallografiai irinyoknak lettek definidlva) (3) a Cu rétegekben a
kapott diszlokaciok csuszé-sikjai szigorian a minta feliiletével parhuzamos (111) sikok (4)
ezzel ellentétben a Nb rétegekben a megadott él-diszlokdciokhoz tartozo csiszé-sikok minden
esetben az (110) siktdl eltéré sikok (5) a kialakult diszlokdcié-szerkezetek a mintdkat
jellemz6 réteg- vagy teljes mintavastagsagtol teljesen fiiggetlennek adddott [Csiszar et al.,

2011a].

3.2.6.2. Kvalitativ eredmények

A mikroszerkezeti paraméterek kvalitativ dbrazoldsat a Cu-Nb multirétegek tekintetében is
elvégeztem. A vonalprofilok szélesedésének kvalitativ dbrdzoldsira a Williamson-Hall
modszert alkalmaztam ahol a profilok FWHM=(2cos&A)A6 [1/nm] értékeit K [1/nm]
fiiggvényében dbrazolom. 17a-b, 18a-b és 19 dbrdk szemléltetik a 20, 50 és 75 nm
rétegvastagsagi €s kiilonbozo teljes vastagsdgd mintdkra vonatkozé kvalitativ képeket

[Csiszar et al., 201 1a].
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17. abra

Williamson-Hall (WH) dbrdk a 20 nm rétegvastagsdgi minta (a) 1 és (b) 7.8 um teljes
vastagsdg szerint. Kiilonboz6 szinek és szimbélumok vonatkoznak a Cu és Nb reflexiokrol
leolvashaté FWHM értékekre. A 17a. dbrdn a piros-hdromszog és kék-kereszt szimbélumok
nem mért értékek, hanem a 17b. dbrdn mért félérték-szélességekbdl levonhatd
kovetkeztetések. Ezek a reflexiék az adott textira-komponens figyelembevételébdl
kovetkezGen csak transzmisszids geometridban lehettek volna mérhetéek, viszont a
szubsztratum vastagsdga tdlzott mértékiinek bizonyult. Az dbrdkon taldlhaté fiiggbleges
vonalak a leolvashaté FWHM értékek hibdjat jelentik.
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18. dbra

Williamson-Hall (WH) dbrdk a 50 nm rétegvastagsdgd minta (a) 1 és (b) 7.4 um teljes
vastagsag szerint. Kiilonboz6 szinek és szimb6lumok vonatkoznak a Cu és Nb reflexiokrol
leolvashaté FWHM értékekre. A 18a. dbrdan a piros-haromszog és kék-kereszt szimbdélumok
nem mért értékek, hanem a 18b. dbran mért félérték-szélességekbdl levonhatd
kovetkeztetések. Ezek a reflexick az adott textdra-komponens figyelembevételébol
kovetkezen csak transzmisszids geometridban lehettek volna mérhetéek, viszont a
szubsztratum vastagsdga tilzott mértékiinek bizonyult. Az abrakon taldlhaté fiiggdleges
vonalak a leolvashaté FWHM értékek hibdjat mutatjak.
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19. dbra

Williamson-Hall (WH) dbra a 75 nm rétegvastagsdg és 7.4 um teljes vastagsdgd mintdra
vonatkozéan. Kiilonbozé szinek és szimbélumok vonatkoznak a Cu és Nb reflexiokrol
leolvashaté FWHM értékekre. Az dbrdkon taldlhaté fiiggbleges vonal a leolvashat6 FWHM
értékek hibajat hordozzak.

Mindenkét fazishoz tartoz6 WH dbrdk, fiiggetleniil a rétegvastagsdg vagy teljes
mintavastagsdgtdl, hasonlé jegyekkel jellemezhetéek. Az FWHM értékek kvalitativ Akl
anizotropia-fiiggése minden esetben nagyon hasonlé. A Cu fazisndl az 111, 222 és 331
reflexiok szélesedései rendre kisebbek, mint barmelyik mésik reflexiéhoz tartoz6 FWHM
értékek. Ha a 220 reflexidhoz tartozo félérték-szélességet vizsgaljuk, azt tapasztaljuk, hogy az

csaknem azonos szélesedéssel rendelkezik, mint a 311 reflexi6. Ha minden lehetséges
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diszlokdcié jelen van a mikroszerkezet kialakitdsaban akkor a réz 200, 220 és 222
reflexidihoz tartozd félérték-szélességek egy kozel vizszintes vonal mentén kell, hogy

elhelyezkedjenek [Ungar et al., 1996]. Ezt a jelenséget semelyik WH dbran nem tapasztalom.

A niébium rugalmas anizotrépidjat jellemzd Zener-dllandé értéke AYP= 0.513, ahol
A,=2cql(cii-c12) és cij a megfeleld rugalmas dllandok [Steeds, 1973]. Ha A, értéke egységnél
kisebb, akkor a diszlokacik dtlagos Cpqo tipusd kontraszt faktorai a legkisebb mértékiiek.
Ebbol arra kovetkeztethetiink, hogyha minden lehetséges diszlokdcié egyenld
valdszintisséggel jelenik meg a vizsgdlt anyag mikroszerkezetének kialakitdsdban, akkor a
h00 tipusi reflexiok félérték-szélességei lesznek a legkisebbek. A Nb fazisra vonatkozé
osszes WH dbrédzoldst vizsgdlva azt tapasztaltam, hogy az 110 reflexiéhoz tartozé szélesedés
mindig kisebb, mint az azonos dbran feltlintetett 200 reflexié szélesedése. A fent elmondottak
alapjan tehat kijelenthetd, hogy mindkét fazis diszlokacié szerkezetét kialakité diszlokaciok

valodi részhalmazaval jellemezhetd csak a vizsgélt mikroszerkezet.

A mikroszerkezet kiegészit$ kvalitativ lefrdsat szolgdlja a 2.2.1. fejezetben bemutatott
mddositort WH dbrdzolds, melynek segitségével (a) megbizonyosodhatunk arrél, hogy a
kvantitativ eredményként kapott diszlokdcié szerkezet valdban szerepet jdtszik-e a
mikroszerkezet kialakitdsdban (b) a relativ diszlokdcié stiriiségek mértékérél és (c) a
koherensen sz6ré tartomdnyok relativ viszonyardl is meggy6zédhetiink. A kiilonbozo
reflexiékhoz tartoz6 FWHM értékeket Km figgvényében dbrazolom [Ungar et
al.,, 1999], ahol C,qiqi(hkl) értékei a (37) egyenletbdl nyerhetéek. A 20, 50 és 75 nm
rétegvastagsdgu és 1, 7.4 és 7.8um teljes mintavastagsdgi mintak mWH dbrdit a 20a-b, 21a-b

és 22. dbrdkon mutatom be mind a réz, mind a niébium fazisokra [Csiszar et al., 201 1a].
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20. dbra

A 20 nm rétegvastagsdgu és (a) 1 és (b) 7.8 um teljes mintavastagsagi multirétegek
médositort Williamson-Hall (mWH) 4brdi. A Cy,qisqi(hkl) értékek, a (37) egyenleten
keresztiil, a 9. és 10. tablazatban kapott diszlokdcidk valédi részhalmazaval konzisztensen
skalaztak at a megfeleld félérték-szélességeket. Az dbrdkon taldlhaté fiiggdleges vonalak a
leolvashaté FWHM értékek hibajat jelentik.
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21. dbra

A 50 nm rétegvastagsdgi és (a) 1 és (b) 7.4 um teljes mintavastagsigi multirétegek
médositort Williamson-Hall (mWH) 4brdi. A Cy,qisqi(hkl) értékek, a (37) egyenleten
keresztiil, a 9. és 10. tablazatban kapott diszlokdciok valédi részhalmazaval konzisztensen
skaldztak at a megfelelé félérték-szélességeket. Az dbrdkon taldlhaté fiiggbleges vonalak a
leolvashaté FWHM értékek hibdjat jelentik.
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22. dbra

A 75 nm rétegvastagsagu és 7.2 um teljes mintavastagsagd multiréteg mddositort Williamson-
Hall (mWH) dbrdja. A Cpqiqi(hkl) értékek, a (37) egyenleten keresztiil, a 9. és 10.
tablazatban kapott diszlokdaciok valédi részhalmazaval konzisztensen skdldztak at a megfeleld
félérték-szélességeket. Az dbrdkon taldlhaté fiiggéleges vonal a leolvashaté FWHM értékek
hibdjét jelenti.

A 20a-b, 21a-b és 22. dbrdk, kiegészitve a kvantitativ eredményeket, megerdsitik a 9. és 10.
tdblazatban bemutatott diszlokacié szerkezetet illetve a 17, 18 és 19. dbrdkon bemutatott
specidlis fesziiltség anizotrépidt a diszlokdcidkhoz tartozé individudlis kontraszt faktorokon
keresztiil. A 20a-b, 21a-b és 22. dbrak a kvantitativan meghatdrozott diszlokaci6 stiriségek és

koherensen szor6 tartomdnyok relativ mértékével is 6sszhangban dllnak.
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3.2.7. Diszkusszid

A 3.2.6.1. fejezetben taldlhaté kvantitativ eredmények lefrdsdn feliil tovdbbi észrevételek
tehetéek. A 9. tabldzatban szereplé diszlokdacié6 populacié egy kozel haromfogési
szimmetridval rendelkez6 diszlokdacié szerkezetet testesit meg a Cu féazisra nézve, mely
valészintisithetden az hatdrfeliilet mikroszerkezetét hordozza. A diszlokdci6 szerkezetet

illusztral6 dabrat a 23. dbran mutatom be [Csiszér et al., 2011a].

23. dbra

Sematikus dbra a Cu-Nb multiréteg Cu féazisat jellemz6 diszlokécié szerkezet illusztraldsara.
A diszlokdci6-szerkezet hdlézata egy kozel hdromfogdsi szimmetridval rendelkezd
objektumot alkot.
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Ha azt feltételezziik, hogy a diszlokdciok nagy része az hatdrfeliiletek mikroszerkezetének
kialakitasdban vesz részt [Wang et al., 2009], akkor a diszlokdcié slriiségének

meghatdrozdsara az alabbi Osszefiiggés adhat6 [Csiszar et al., 2011a]

1
p= XD’ (46)
ahol D a rétegek vastagsdgdt, d pedig az hatdarfeliiletben talalhat6 diszlokdciok atlagos
tavolsdgdt jelentik. Mivel eredményeink azt sugalljak, hogy pc, mennyisége dllandé
fuggetleniil a réteg illetve teljes mintavastagsagtol és D viltozik, a (46) egyenlet alapjan d is
véltozik. Ilyen elgondolds alapjan kiszamithaté az Osszes minta esetén a d értéke, amelyet a
11. tablazatban adok meg kiegészitve az {111} sikot jellemzé atomkozi tdvolsig

figgvényében meghatdrozott dimenziétlan mennyiségekkel [Csiszar et al., 2011a].
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Vastagsdg Pcu D [nm] d [nm] n (d/b)
(10" m?]
20 nm (réteg) 1.7 (£0.2) 20 2.9 11.5
1 um (teljes)
20 nm (réteg) 1.7 (£0.2) 20 2.9 11.5
7.8 um (teljes)
50 nm (réteg) 1.5 (0.2) 50 1.33 52
1 pm (teljes)
50 nm (réteg) 1.7 (0.2) 50 1.18 4.6
7.4 um (teljes)
75 nm (réteg) 1.7 (£0.2) 75 0.78 3.1
7.2 um (teljes)

11. tablazat

A Cu féazisra vonatkozé diszlokéacié strliségek, pcy, a rétegek vastagsiaga, D, az
hatarfeliiletben taldlhat6 diszlokaciok (46) egyenlet alapjan kapott atlagos tavolsiga, d illetve
az atlagos tdvolsdg mértéke az {111} sikot jellemz6 atomkozi tdvolsdg fiiggvényében, n=d/b.

A 11. tdblazatban a novekvé rétegvastagsdghoz d mértékének csokkenése tdrsul, mely a
hatarfeliiletet jellemz6é diszlokdcié-szerkezet fokozatos evolicidjdval magyardzhato.
Epitaxidlis vékonyrétegek novesztésénél ugyanis [Jesser et al., 1967; Kurilo et al., 1999;
Mitlin et al., 2004] adott kritikus rétegvastagsagot meghaladva, az inkoherencia teljes mértékii
megsziintetését eldsegitd misfit tipusi diszlokdciok nem képesek azonnal kialakitani a
szamukra energetikailag kedvezd egyensiilyi tavolsdgot. A misfit tipusi diszlokdciok kozott

1évé tavolsdgok csak fokozatosan csokkennek, és csak aszimptotikusan érik el az egyensilyi
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tavolsdgot mikozben a vékonyrétegek rétegvastagsagat noveljik. A 11. tdbldzatban ezt a
jelenséget a d értékének koriilbeliil 3 nm -r6l 1 nm-re valé csokkenése jelzi mikozben a

rétegek vastagsdga 20 nm-rél 75 nm-re novekszik.

A fenti jelenség magyarazata alapvetéen azon feltételezésen alapszik, miszerint a
diszlokdciok nagy hdnyada a hatdrfeliilet tartomdnydra korldtozodik. Bar a diszlokacidk nagy
hianyada a feltételezések alapjan a hatarfeliilet sikjaban taldlhaté geometriailag sziikséges
diszlokdciok, ennek ellenére TEM vizsgdlatok kimutattdk, hogy geometriailag nem-sziikséges,
nem-misfit tipusd diszlokdcidk is alakitjdk a vékonyréteg mikroszerkezetét [Misra et al., 2004;
Zhang et al., 2008]. Ezek a nem-misfit tipusu diszlokéciok a rétegek hatdrfeliilettdl kiilonbozd,
belsé térfogati tartomdnydban helyezkednek el. Kordbbi ismeretek alapjan tudjuk, hogy
novekvd rétegvastagsdg esetén novekvd diszlokdcié slriiséget képviselnek, mivel a
hatarfeliiletek vonz6 jellegli kolcsonhatdsa kovetkeztében a hatdrfeliiletek kozotti, belsd
tartomdnyok fokozatosan Kkitiriilnek és ezzel csokkentik a diszlokdcidk tartomdnyon beliili

stiriségét [Mitlin et al., 2004].

Ha minden diszlokdci6 térbeli elhelyezkedését a hatdrfeliilet tartomanyara korlatozzuk,
akkor pusztan geometriai megfontoldsok alapjan, novekvd réteg vastagsig esetén a misfit
tipust diszlokdciok csokkenését varndnk, hiszen az anyagban taldlhaté hatdrfeliilet tipusd
tartomanyok relativ hdnyada csokken. Mivel ilyen vdltozdst nem tapasztaltam, a
mikroszerkezetet leird és az eddigi ismereteket figyelembe vevo faktorok a kovetkezok: (1) a
hatarfeliilet tartomdnydra korldtoz6d6 misfit-tipusi  diszlokdciok stirlisége fokozatosan
novekszik, ahogy noveljik az egyedi rétegek vastagsdgit és ezzel parhuzamosan (2) a
geometriailag nem-sziikséges, nem-misfit tipusi diszlokédcidk siirlisége csokken az egyre

novekvo rétegvastagsdg fiiggvényében [Csiszar et al., 2011a].

Az eléz6 paragrafusban szerepld megallapitdsok a Cu fazis mikroszerkezeti lefrdsat
érintették, a Nb fazisra vonatkozé karakterizacio ettdl eltérd jelleget hordoz. Itt ugyanis a
mérések csokkend diszlokdcié stirtiséget mutatnak, mikdzben noveljiik a rétegvastagsagot. A
Cu féazisanak mikroszerkezeti lefrasandl alkalmazott feltételezésekkel élve ez tgy lehetséges,
hogy a rétegeken beliil kialakulé geometriailag nem-sziikséges diszlokdciok a hatdrfeliilet
vonzé kolcsonhatdsaval szemben nagyobb ellendlldst tandsitanak. A geometriailag nem-
sziikséges diszlokaciok minél kozelebb vannak a hatdrfeliiletekhez, anndl inkabb vonzddnak a
hatarfeliilet lokélisan érezheté vonzé kolcsonhatdsa folytdn, melyet MD szimulacidk is

alatdmasztanak [Mitlin et al., 2004]. Viszont, mivel a mechanikai deformacié rugalmas

95



tartomdnydban a Cu sokkal ellendllobb, mint a Nb, ezért egyfajta képerd jelenlétének
tulajdonithatjuk azt a taszité er6t, amely neheziti a Nb rétegeiben a diszlokaciok
hatarfeliilethez vald jutdsit. A hatarfeliiletek par nanométeres tartomdnydban a vonzdsbol
eredd eré meghaladja a taszité jellegli képerd mértékét [Mitlin et al., 2004], mig egy adott
tavolsdgon tul, koriilbeliil 10 nm, a képer6 jelenléte miatt semlegesitddik a vonzo jelleg, igy a
diszlokdciok ebbdl a tartomanybdl mar nem képesek eljutni a szamukra energetikailag

kedvezdébb hatarfeliilethez [Csiszar et al., 2011a].

3.2.8. Makroszkopikus tulajdonsagok

A multirétegeket jellemz6 makroszkopikus tulajdonsdgok koziil a folyas-fesziiltség mértékét
vizsgdltam meg illetve, hogy mennyire korreldl a mikroszerkezeti paraméterek - a koherensen
szOré tartomanyok mérete, a rétegvastagsig és a diszlokaci6 stiriség - értékeivel. A
koherencia hossz figyelembevételénél sziikség volt mind a koherensen szoéré tartomanyok,
mind a rétegvastagsdg dltal meghatdrozott véges méretre, mivel mérési hiban beliil azonos
mértéket képviseltek, igy nem lehetett eldonteni, hogy melyik mennyiség képviseli jobban a
makroszkopikus tulajdonsagot. A mikroszerkezeti paramétereket az ismert Hall-Petch [Hall,
1951; Petch, 1953] és Taylor [Taylor, 1928, 1934] osszefiiggések segitségével alakitottam
makroszkopikus mennyiségekké. A mért fesziiltség értékét kordbbi, hasonldan elkészitett
multirétegen tortént mérésbdl szdrmaztatom. Nydjtdsi deformdcié hatdsira 40 nm
rétegvastagsdgt, Cu-Nb multiréteg fesziiltségére ¢ = 1.55 GPa adédik [Mara et al., 2008].
Mivel a multirétegeink a nyujtasi deformdaci6 iranyaval és a két fazis rétegeire vonatkozdan is

[Mara et al., 2008] ,,parhuzamosan kapcsolt” deformdaciot hordoznak, igy irhatjuk

6 = fcuGeu + fNbOND » 47)

ahol fcy, fay a két fazisra vonatkozo relativ térfogati hanyadok illetve ony €s Ocy a fazisokat
jellemz6 fesziiltségek. Esetiinkben fc,=fnp. Az egyesitett Taylor és Hall-Petch egyenletek a

diszlokdcio sirtiség, p, illetve a rétegvastagsag, drsee. Vagy a koherensen sz6ré doméneken,
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<X>urea, keresztiil hatdrozzak meg a fesziiltség értékeket [Kamikawa et al., 2009; Tao et al.,

2009]. Az egyesitett Taylor és Hall-Petch egyenletek szerint a kovetkezd egyenletet irhatjuk

K
Cj = Op;j + auibiMT\/Fi + ﬁ N (48)

ahol o; az szilardsdg novekedés hatdsara kialakul6 fesziiltség, o¢; a diszlokdcié mentes anyag
rugalmassagi hatdra, o egy 0 és 1 kozotti konstans, W a nyirdsi modulus, b; a Burgers vektor
hossza, i index jeloli Cu illetve Nb fazist, j index pedig arra szolgil, hogy a véges méretet
vagy a rétegvastagsig, vagy a koherensen szor6 domén méret szerint vegyiik figyelembe. A
plasztikus deformdcié sordn hasznalt Taylor-faktor, Mt = 2.7 [Kamikawa et al., 2009]. A
makroszkopikus jelleg mikroszerkezeti paraméterekkel val6 jellemzéséhez haszndlt tovabbi
mennyiségek a kovetkezok: Hall-Petch konstans K=0.06 MPa m'? [Anderoglu et al., 2008b],
nyirdsi modulusok pc,=48 GPa és un,=38 GPa [Anderoglu et al., 2008a], a diszlokaci6

mentes anyag rugalmassdgi hatdrdra Gocy=0ony=0.19 GPa [Anderoglu et al., 2008a], és

0=0.22.

Az 50 nm rétegvastagsigi mintara a megfeleld mikroszerkezeti paraméterek
fuiggvényében 1.57 GPa illetve 1.49 GPa fesziiltséget kaptam att6l fiiggden, hogy d értékének
<X>aea Vagy dwieg mennyiséget vdlasztottam. A megfelelé mikroszerkezeti paraméterek
fuggvényében a multirétegeket jellemzé makroszkopikus fesziiltség értékek megadhatok,
melyeket a rétegvastagsag fiiggvényében a 24. abran mutatok be [Csiszar et al., 2011a]. Az
abran mind a koherensen sz6r6 domének, mind a rétegvastagsag fiiggvényében meghatdrozott
fesziiltség értékeket feltiintettem. A mikro- és makroszkopikus jelleg kozti korreldcid
fenndlldsat az abran feltiintetett mért fesziiltségérték kivanja igazolni [Mara et al., 2008]. Az
dbrdn jol lathat6, hogy a multiréteg 20%-os szildrdsag novekedése torténik meg mikozben a

rétegvastagsdg 75 nm-r6l 20 nm-re csokkent.
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24. dbra

A mikroszerkezeti paraméterek alapjan szamolt fesziiltségértékek, ahol a diszlokdci6 stiriiség,
az atlagos szubszemcse méret illetve a rétegvastagsdg, mint fizikai paraméterek hatdrozzak
meg a fesziiltségek mértékét. Novekvd véges-méret, csokkend alakitdsi keményedéssel
pérosul.
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3.2.9. Konklizié

Kiilonboz6 réteg- és teljes mintavastagsdgi Cu-Nb multirétegek vonalprofil analizisét
végeztem el, ahol a mikroszerkezetet meghatiroz6 mindkét fazis diszlokdcié szerkezet
lefrasdara, illetve a koherensen szoré tartomanyok evolicidjdra is megéllapitdsokat
fogalmaztam meg. A mikroszerkezeti sajatossagokon feliil, makroszkopikus jellemzésre is sor

keriilt. Az alabbi pontokban foglalom Ossze a kapott eredményeket.

1) A Cu rétegekben a diszlokdci6 siiriiség mértéke p** = 1.7 (£0.2) 10" m?, fiiggetleniil
attol hogy a vizsgdlt minta milyen réteg- vagy teljes mintavastagsaggal rendelkezik.

2) A Nb rétegeit jellemzd diszlokacid stirliség mértéke csokken, ahogy noveljik az egyedi
rétegek vastagsagat p*°% = 4 (+0.3) 10'® m™ 61 egészen p* ™% = 2 (£0.2) 10'® m? mértékig,
bér a diszlokaci6 siirliség véltozdsa nem linedris a rétegvastagsdg véltozdsanak fiiggvényében.

3) Fuggetleniil a réteg- vagy teljes mintavastagsagtol, mindkét fazisra vonatkozdan a
diszlokdcio-szerkezetek, a Burgers vektor populdciéra vonatkozéan igen hasonlénak adédnak.

4) A diszlokacio-szerkezet, mindkét fazisra nézve, tobbnyire él-jellegli, a két fazis hatdrat
jellemz6 hatarfeliilet sikjaval parhuzamos Burgers vektord diszlokdciok halmazaval
jellemezhetd. A Cu fazist jellemzd diszlokdcié-populdcié egy kozel haromfogasi
szimmetridval rendelkezd diszlokdcid-szerkezetet testesit meg.

5) Ha a diszlokdcidk tobbnyire a hatdrfeliiletek térfogati tartomdnyaban helyezkednek el,
akkor azonos teljes mintavastagsidg és novekvo rétegvastagsig esetén csokkend diszlokdcio
stirliséget varunk. Az elemzés sordn nem ezt tapasztaltam, amit a kovetkezé médon oldok fel:
(1) a hatarfeliilet tartomdnydra korldtozod6 misfir-tipusu diszlokdciok stiriisége fokozatosan
novekszik, ahogy noveljik az egyedi rétegek vastagsdgit és ezzel parhuzamosan (2) a
geometriailag nem-sziikséges, nem-misfit tipusi diszlokdcidk siirlisége csokken az egyre
novekvd rétegvastagsdg fiiggvényében. A mechanizmus hajtéereje a hatdrfeliiletek dltal
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képviselt vonzé potencidlban rejlik, mely a hatirfeliiletek kozelében tartézkodd
diszlokdciokra hat.

6) Az inkoherencia teljes mértékii megsziintetését eldsegité misfit tipusi diszlokdciék nem
képesek azonnal kialakitani a szdmukra energetikailag kedvezd egyensulyi tavolsagot. A
diszlokdciok kozott 1évé tavolsdgok csak fokozatosan csokkennek, aszimptotikusan érik el az
egyensulyi tdvolsdgot mikdzben a vékonyrétegek rétegvastagsdga novekszik.

7) A Nb rétegeknél a vizsgilt mikroszerkezetet fiiggetleniil a réteg- és teljes
mintavastagsagtol kozel <x>ye, = 20 (£2) nm szubszemcse méret jellemzi.

8) A makroszkopikus fesziiltség mértékét a Taylor és Hall-Petch 6sszefiiggéseken keresztiil a
mikroszerkezeti paraméterek jol jellemzik. A multiréteg 20%-os szildrdsdg novekedés
torténik meg mikozben a rétegvastagsdg 75 nm-rél 20 nm-re csokken.
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3.3. Ikerhatdr struktira véltozdsanak vizsgdlata Cu vékonyrétegekben

3.3.1. Irodalmi attekintés

Az ikresedés fizikai jelensége régéta jol ismert az anyagtudomadny teriiletén. A konvenciondlis
megkozelitésben az ikresedd kristalyokban, az ikerhatdrok dtlagos tdvolsdga a 10-15 nm-tdl a
100-1000 nm-es mértékig, elméletileg azonban barmeddig, terjedhet. Az elmult évtizedekben
nagy hangsulyt kaptak azok az fcc struktirdk, melyekben az ikerhatdrok atlagos tdvolsaga 2-3
nm-t éri el. Ezeket nevezziik nano-ikresedett struktirdknak. Az ilyen léptékii ikerhatdrok
eddigi vizsgalatai tobbnyire fcc fémek csalddjara vonatkoztak, melyeket elektro-depozicids
[Lu et al., 2004] vagy porlasztdsos tton allitanak el [Zhang et al., 2004, 2006]. A nano-
ikresedés jelenségét foképp lamelldris struktirat képviseld anyagokban alakitottak ki, de
emellett nano-drétok mikroszerkezetének vizsgalataindl is megfigyelték a rendhagy6
szerkezetet [Wang et al., 2004]. A nano-ikresedett fcc fémek vagy otvozeteik egyik ékes
példdja a porlasztdsos tton elddllitott réz és ausztenites rozsdamentes acél otvozete, ahol a
ikerhatdrok dtlagos tdvolsdga eléri a 2-4 nm-t, mikozben az ikresedd kristdly ikerhatdrainak
preferdlt {111} krisztallografiai irdnya egybeesik a vékonyréteg novesztési irdnydval [Zhang
et al.,, 2004, 2006]. Ennek illusztrdldsdra szolgdl a 25. dbrdn bemutatott TEM felvétel is
[Anderoglu et al., 2010].
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25.4bra

TEM felvétel egy porlasztdsos médon eldallitott Cu nanokristdlyos vékonyrétegrél. Az dbran
jol lathatéak a porlasztds soran kialakult kozeli ikerhatarok.

E vékonyrétegek novesztése sordn kialakult nano-ikresedett struktirdk tulajdonsdgai merében
eltéréek a tombi anyagokndl tapasztalt jelleggel, de még a nanokristdlyos mikroszerkezettel
rendelkezd anyagokhoz képest is eltérd jelleget hordoznak. Az egy-tengelyll, nano-szemcsés,
nagyszogii szemcsehatarokkal rendelkezé fémes struktdrdk tipikus jellemzoi, hogy novekvo
plasztikus deformdcié sordn egyre kevésbé lesznek duktilisak, szobahémérsékleten elvesztik
termikus stabilitdsukat és elektromos vezetdképességiik is csokken. Ezzel ellentétben a Cu
fazisi, nano-ikresedett vékonyrétegeknél nagysagrendben nagyobb mértékii hizdsi
deformdci6 illetve farasztdsos alakitds hatdsdra sem vesztik el duktilitisukat, j6 termikus
stabilitdssal és elektromos vezetOképességgel rendelkeznek [Lu et al., 2004; Zhang et al.,
2006; Dao et al., 2006; Anderoglu et al., 2008a, 2008b; Shute et al., 2009].

Altaldban, porlasztisos tton el8dllitott, nano-ikresedett Cu  vékonyrétegek
hideghengerlésekor, igen széles deformdcids tartomdnyban, nem tapasztaltak nyirdsi
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instabilitast. Kordbbi TEM felvételek azt mutatjdk, miszerint plasztikus deformdcié sordn
nagymértéki diszlokacié-felhalmozodas torténik az ikerhatdrok mentén, amely valésziniileg a
nagymértéki alakithatésagnak a legfébb oka. Az ikerhatdrok mentén tarolt diszlokaciok
jelenségén kiviil az anyag plasztikus deformécidjakor a diszlokdcids cella-szerkezet teljes
hianyarodl is beszélhetiink [Lu et al., 2004; Anderoglu et al., 2010; Wang et al., 2010; Lu et al.,
2009b]. Az ikerhatarok mentén tarolt diszlokaciok jelenségét a 26. dbran bemutatott felvételen

lathatjuk [Anderoglu et al., 2010].

26.4bra
XTEM felvétel egy 69%-san deformdlt Cu nano-ikresedett vékonyrétegrdl, ahol az

ikerhatdrok mentén felszaporodé diszlokaciok jelensége lathato.

Az ilyen mértékii, tdrolt diszlokdcidk jelenlétét kvalitativan a TEM felvételek kivdléan
jellemzik, viszont kvantitativan nem képesek az adott mikroszerkezet pontos leirdsara. Ezzel

parhuzamosan bar lokdlisan jellemezni tudjdk a kialakult ikerhatdrok atlagos tdvolsdgdt, a
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lokdlis jelleg miatt, nagyobb térfogati tartomdnyr6l nem képes szdmot adni. Ebben a
fejezetben nagyfelbontdsd rontgen diffrakciés méréseken keresztil a 2.1. fejezetben
bemutatott vonalprofil analizis mddszerével adok mikroszerkezeti lefrast a Cu fazisd
vékonyrétegek ikerhatdr-struktirdjanak evoldcidjara illetve a diszlokdcié szerkezet
véltozasara. Ezeken a paramétereken kiviil a koherensen szoré tartomanyokrol is szolok.

A vékonyrétegek két deformacids éllapotat vizsgalom: (1) kozvetlenill a porlasztds
utdni kiinduldsi allapotot illetve (2) hideghengerelt, deformdlt &llapotot. Az analizis
fokuszdban, a mért vonalprofilokon keresztiil, elsésorban a diszlokdciok stirliségének
meghatdrozdsa illetve az ikerhatdrok atlagos tavolsigdnak megaéllapitasai dllnak, illetve a
mikroszerkezeti  evoldci6jara  vonatkozé — kovetkeztetések. A kapott eredmények
makroszkopikus jelleget meghatdrozé vonatkozdsait, azok korreldciéjanak meghatdrozdsit az
ismert Hall-Petch [Hall, 1951; Petch, 1953] és Taylor [Taylor, 1928] 0Osszefiiggéseken
keresztiil hatdrozom meg. A fejezet végén lathatd, hogy az alakitdsi keményedésért nagyrészt
a nano-ikerhatarok a felel6sek, viszont a diszlokdciok jelenléte sem hanyagolhaté el a pontos

mikroszerkezeti leirds megaddsdhoz.

3.3.2. A minta elddllitasa és hideghengerlése

A vizsgdlt Cu vékonyrétegek DC-magnetron porlasztdssal késziiltek Si egykristdly hordozéra.
A porlasztds szobahémérsékleten tortént. A minta kezdeti teljes vastagsdga megkozelitéleg 40
um volt. Az igy elkészitett mintédt a hideghengerlés céljabdl a Si hordozordl eltdvolitottdk és
10x25 mm? feliiletii darabot készitettek beldle. A vékonyréteget ezutdn két rozsdamentes
acéllap kozé helyezték, melyek vastagsdga 200 um volt, majd elhengereltiik az egymadsra
helyezett lapokat egy 38 mm atmérdjii dupla-henger segitségével. A hengerlés utdn, mivel a
kivdgott vékonyréteg lemez szélessége szamottevoen nem véltozott a vékonyréteg
vastagsdgdanak redukcidja a hosszmenti dimenzié vdltozdsdbdl szamithat6. Megjegyzendd,
hogy a hideghengerlés sordn csak az egyik hossz-dimenzié mentén tortént deformécio, igy az
alakitds tisztdn sik-fesziiltségii deformdcidval tortént. Végeredményként a vékonyréteg 50%-
os mértékben redukdlodott.

A deformadlt dllapot mikroszerkezeti karakterizdcidja, kordbbi tanulmanyok részeként,
transzmisszios elektron mikroszképos felvételeken nyomonkdvethetd, ahol az ikerhatdrok
atlagos tdvolsdgdra, a kiinduldsi dllapotban, 5 nm adddott. A TEM felvételeken jél lathato,
miszerint az ikerhatdrok orientdcidja, azaz az ikerhatdrok sikjai az {111} krisztallogréfiai

sikokkal parhuzamosak. Az {111} sikok normdlisa parhuzamos a vékonyréteg novesztési
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irdnydval, azaz az {111} sikok parhuzamosak a minta feliiletével [Zhang et al., 2004, 2006].

3.3.3. Rontgen diffrakciés mérések

A méréseket nagyfelbontdsu, két-kristdlyos rontgen diffrakrométeren végeztem, ahol a
karakterisztikus Cu Ka biztositotta a mintdra es6 nyaldbot [Balogh et al., 2006]. A mérések
sordn detektdlhaté instrumentdlis szélesedés elhanyagolhat6 a fizikai, profilt-szélesitd hatds
mértékéhez képest, igy annak figyelembe vételétdl eltekintettem. A diffraktdlt nyaldbot a
mintat6l szamitott 196 mm sugard koriv mentén elhelyezett IP-ken detektaltam, melynek
linedris felbontdsa 50 um. Az egymas mellé elhelyezett imaging plate-k 26 = 25° és 145°
kozotti diffrakcids szogtartméanyt biztositottak.

A vizsgdlt Cu vékonyrétegek kiinduldsi dllapotban éles <111> rost textdrdval
jellemezhetdk, mely parhuzamos a minta feliiletének normalisdval [Anderoglu et al., 2010].
Az <111> textira komponensii oszlopos szerkezet masik jellemzdje, hogy az <111> irdnyd
tengely koriil véletlenszerien adédnak a tovédbbi krisztallografiai irdnyok, azaz a laterdlis
irdnyban textiramentes szerkezettel taldlkozunk. Az ikerhatdrok szigortan az <111> szoros
illeszkedésti sikok mentén helyezkednek el [Anderoglu et al., 2010]. Az ilyen adottsdgi
vékonyrétegek mikroszerkezetének karakterizacidja az emlitett kiindulasi allapotot, és egy
50%-0s mértékli, hengerlés utdni éllapotot reprezentdl. A két minta, két kiilonbozo
transzmisszis geometridban lett mérve. A kiiunduldsi dllapotban a két egymasra merdleges
transzmisszios geometria, a forgds-szimmetridbdl kovetkezéen ekvivalensnek tekinthetd, bar
a mérések megkiilonboztetése végett az aldbbiak szerint jelolom az irdnyokat: gy €s guo. A
hengerelt minta esetén a két irdny mar nem ekvivalens, igy a két irdny megkiilonboztetése
szitkséges. A hengerlés irdnydval megegyez0, illetve az arra merbleges irdnyt a
kovetkez6képpen adom meg: gup és grp. A mérési geometridkndl megadott, a mintdhoz
rogzitett vonazkoztatdsi rendszerben gy a gup irdnnyal mig gy a grp irdnnyal parhuzamos

helyzetiiek.
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3.3.4. Rontgen diffrakciés spektrumok kiértékelése

3.3.4.1. A mérethatds- és deformacids vonalprofilok kiértékelése

A mikroszerkezeti paraméterek szamszer(isitését a 2.2.2. fejezetben bemutatott konvolicids
teljes profil-illesztéssel (eCMWP) végeztem. Az elméleti profilokat a mért intenzitds-
eloszlasokkal o©sszehasonlitva a ,méret”, a ,diszlokdciok” és a ,sikhibdk” okozta
vonalprofilok fizikai paramétereire kaphat6k szamszerii adatok. gy a kovetkezd fizikai
paraméterekkel jellemzem a vékonyrétegek mikroszerkezetét: (a) 2.1.1. fejezetben leirt,
lognormilis szemcseméret-eloszlds stiriiségfiiggvényének m medidnja és o variancidja, illetve
az abbdl szarmaztatott <x>,., (b) a 2.1.2. fejezetben ismertetett diszlokdcié stirtiség (p),
diszlokécié kontraszt faktor, (C) és diszlokdcidk elrendezddési paramétere (M), illetve (c) a
2.1.3.2. fejezetben ismertetett és a (27) és (28) egyenletek szerint meghatdrozhat¢ ikerhatdrok
(B) stirliségével, amit a 3.3.4.2. fejezetben részletezek.

A koherensen sz6ré tartomanyok mérete, a transzmissszids geometria kovetkeztében,
tobbnyire a mintat jellemz6 lateralis iranyd méretet tiikrozik, az ikerhatdrok stiriségére adott,
B, szdzalékos mérték, az ikresedd sikok mennyiségére vonatkozik az ikresedd sikra meréleges
<111> irdnyban.

A kristdlyracs deformdcidjat diszlokdciok jelenlétével magyardzom. A diszlokaciok
okozta vonal-szélesedés nagymértékben hkl-fiiggd mennyiség, mely mértékének részleteire a
2.1.2. fejezetben tértem ki. Ennek a deformdcids anizotrépidnak a figyelembevétele a hkl-
fiiggd diszlokdcié kontraszt faktorokon keresztiil torténik. A mérési geometria sordn a
diffrakcids spektrumok reflexioi az adott textira komponens krisztallit sokasdgat jellemzik. A
transzmissziés geometria- és a hengerszimmetrikus oszlopos struktira kovetkeztében a
diszlokécio kontraszt faktorai a (8) egyenletben megadott formuldval kozelithetéek. Ebben az
esetben az individudlis kontraszt faktorok dtlagoldsa a hki, Miller-indexek permutdcidira
torténik.

Reflexiés geometridban az <111> textira komponenshez tartozé krisztallit sokasdg
megfeleld krisztallogréfiai sikjainak diffrakciés helyzetei, nagy pontossdggal, nehezen voltak
elérhetéek, mig a transzmisszids geometria esetén, pl.: gu1 €s guo, vagy gup €s grp diffrakcids
vektorok megvaldsithaté mérési elrendezést biztositottak. A kivitelezhetéség nagymértékben
a vékonyréteg ,,folia” jellegéhez kothets. fgy a transzmissziés geometridban tortént mérések

kiértékelésekor a fent emlitett atlagos kontraszt faktorok, C, haszndlata tette lehetévé a
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diffrakciés spektrumok kiértékelését. Az datlagos kontraszt faktorok ismeretében, a (7)
egyenletben megadott <e*> mennyiségen keresztiil, mind a diszlokdci6 slirtiség, mind a

diszlokdciok elrendezddési paramétere, (M), is meghatdrozhat6 volt.

3.3.4.2. Ikerhatdrok vonalprofiljainak kiértékelése

A ikerhatdrok stirliségének vizsgdlata azon a felimerésen alapszik, miszerint a
diffrakcids profilok szélesedése a (19), (20), (21) és (27) egyenleteken keresztiil fiigg az
ikresedd sik hkl indexétdl illetve a vizsgélt alreflexié Miller-indexétdl. Az elmélet alapjan
lathatd, hogy az ikresedett kristdly kiilonboz6 diffrakcids profiljai tobb al-profilbdl tevédnek
Ossze att6l fiiggden, hogy hany al-reflexié szerepel az adott reflexioban. Azokban az
esetekben, ahol a kristdly alreflexiéi egybeesnek az ikerkristdly alreflexidival, az ikresedés
nem lesz hatdssal az alreflexiéra, profilfiiggvénye Dirac-delta jellegli fiiggvénnyel
jellemezhetd. Ez éppen az az eset mikor h + k + [ = 3N. A tobbi esetben a (19), (20), (21)
egyenletek alapjan megadhaté szimmetrikus és aszimmetrikus Lorentz-fiiggvények Osszege
adja a kivant elméleti profilt. gy végiil a mérheté hki reflexiok teljes profilalakjét tigy kapjuk,
hogy silyozottan adjuk Ossze az adott reflexi6hoz tartozé Osszes alreflexié hatdsat, ahol a
stlyozast az adott alreflexio-tipus multiplicitdsa hatdrozza meg. Ez a profil-figgvény végiil
csak az ikerhatdr stirliségének lesz a fiiggvénye. Az elméleti profilfiiggvények (27)
egyenletben meghatdrozott szélesitd hatdsdt minden reflexi6, Osszes al-reflexidjdnak
figyelembevételével egy, az eCMWP programba beépitett paraméter-matrix segitségével
vessziik figyelembe [http://metal.elte.hu/~levente/stacking]. A teljes elméleti profilfiiggvényt
végiil a méret, a deformdci6 és az ikresedés hatasit képviseld elméleti intenzitds-eloszldsok
konvolucidjaként kapjuk.

A paraméter-matrix lehetéséget ad arra, hogy olyan esetekben, mikor csak bizonyos
irdnyd ikresedd sikok vannak jelen, illetve csak bizonyos al-reflexiék hozhatdk diffrakcios
helyzetbe, a specifikdcié végrehajthaté legyen. A tdbldzat mddositidsdnak hétterérél a
kovetkezd paragrafusban szélok [Csiszdr et al., 2011b].

Alapesetben a megadott tdbldzat olyan mikroszerkezeti leirdst biztosit, ahol
véletlenszerii orientdciéval rendelkezd krisztallit sokasag jellemzi az anyagot [Balogh et al.,
2006]. Mivel esetiinkben éles <111> textdrdaval rendelkezik a kiinduldsi struktdra illetve a
hengerlés hatdsara bar gyengiil, de jol karakterizdlhaté6 marad a kinduldsi textira irdnya, a

mérési elrendezésbél  kovetkezéen a  kiilonbozé elméleti  profilfiiggvények —relativ

107



stlyeloszlasdanak moddositasdra van sziikség. A mérés soran hasznélt elrendezést a 27. abran

mutatom be [Csiszdr et al., 2011b].

27. abra

A mérési elrendezés transzmisszids geometridja. Narancssdarga téglalap szemlélteti a
vizsdlandé mintit, K, és K vektorok a beesd és reflektdlt nyaldbot, oo a minta és a beesd
nyaldb kozotti szoget jelenti, mig a <111> krisztallografiai irdny a textira komponens
orientdcigjat illetve g a diffrakcids vektor irdnyét jelolik. A textdra miatt az <I11> irdny
mindig mer6leges a minta feliiletére, ebbdl kovetkezOen a gui diffrakcids vektor és az <111>
irdny kozotti szog o+ G-

A 27. dbran lathaté elrendezésben K és K vektorok a beesd és reflektalt nyaldbot, 26,y az
elhajlasi maximumokhoz tartozé szoget, mig o a minta és a beesd nyaldb kozotti szoget
jelenti. A <111> krisztallogrifiai irdny a textira komponens orienticidjat illetve guu a
diffrakcids vektor irdnyat jelolik. A textira miatt az <111> irdny mindig mer6leges a minta
feliiletére, ebbdl kovetkezden a gy diffrakcids vektor és az <111> irdny kozotti sz0g o Gy

A mintdban taldlhaté ikerhatdrok tobbé-kevésbé parhuzamosak a minta feliiletével. A minta
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mérés kozben koriilbeliil +/- 8 fokos tartomdnyban lengetve volt, hiszen ilyen mérési
elrendezésben kaphat6 a legtobb diffraktalé al-sik.

A g diffrakciés vektor a laborrendszerben rogzitett, csak a bees6 nyaldb és a hkl
indexek fiiggvénye. Ahhoz, hogy egy adott (hkl) reflexié esetén detektalhat6 diffraktalt nyaldb
legyen az sziikséges, hogy 1étezzenek az anyagban olyan krisztallitok, amiknek legalabb egy
hkl-jellegli sikserege merdleges a diffrakciés vektorra.

A minta textirdja miatt mindegyik krisztallit dgy all, hogy az <I11> sikjdnak
normdlvektora egy adott irdnyba mutat a laborrendszerben. Azonban e vektor koriil a
krisztallitok tetsz6leges modon elfordulhatnak.

Legyen ¢nq egy adott hkl eldjeles indexii siksereg normdlvektordnak az <I111>
irdnnyal bezart szoge. A textlra miatt az anyagban csak olyan krisztallitok vannak, amiknek a
hkl sikseregének normalvektora ¢y szoget zar be az <111> irdnnyal és e normdlvektorok az
<111> koriil egy kdpot irnak le. A hkl eldjeles indexii siksereg csak akkor fog hozzdjarulni a
(hkl) diffrakcios reflexiohoz, ha a gy diffrakciés vektornak az <111> irdnnyal bezart szoge
egyenld a ¢ szoggel. Vagyis egy adott hkl alreflexié akkor mérhetd a fenti geometridban és
az adott textira esetén, ha gy = a+ G

A lengetés hatdsdt és a textiranak a nem matematikai egzaktsagdt az ae (20,40) fokd
intervallummal vettem figyelembe. Igy annak feltétele, hogy egy adott hkl al-reflexi6

megjelenjen a diffrakcio sordn, a kovetkezo feltételt teljesitenie kell:

20°+ Gt < i < 40°+ Gy 49)

A mért (hkl) reflexiok sszes lehetséges hkl alreflexi6jahoz tartozé guy szog kiszdmolhatd, igy
azokat az al-reflexiékat vettem figyelembe a tovdbbiakban, amelyek teljesitették a (49)
egyenlétlenségeket. [ly médon egy adott mért (hkl) reflexié esetén megvaltoztak az al-
reflexidkat képviseld al-profilok relativ stilyeloszldsa.

Lapcentrilt kobos struktirdk esetén egy pordiffrakciés profil egy delta- és hdrom
kiilonboz6 Lorentz-fiiggvény silyozott dsszege. Az al-profilok jellege a (931) reflexié utdn,
kiegésziil egy negyedik Lorentz-tipusu fiiggvénnyel, azonban erre a mérési feltételeink mellett
nem volt sziikség. A relativ silyeloszlds véletlenszer(i orientdcidji krisztallit sokasdg és az
<111> irdnyu textira esetén, a mérés elrendezést is figyelembe vevd valtozasit a 12. tabldzat

tartalamazza [Csiszar et al., 2011b].
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Reflexio S- Al-refl. Al-refl. Al-refl.
fiiggvény #1 tipus #2 tipus #3 tipus
[L. Balogh | [L.Balogh | [L.Balogh
et al., 2006] | etal., 2006] | et al., 2006]
Rand/Text | Rand/Text | Rand/Text Rand/Text

(111) 0.25/0.3 0.75/0.7 0/0 0/0
(200) 0/0 1/1 0/0 0/0
(220) 0.5/0.5 0.5/0.5 0/0 0/0
(311) 0.5/0.666 | 0.25/0.333 0.25/0 0/0
(222) 0.25/0 0.75/1 0/0 0/0
(400) 0/1 1/0 0/0 0/0
(331) 0/0 0.25/0 0.5/1 0.25/0
(420) 0.5/0 0.5/1 0/0 0/0

12. tablazat

Relativ stilyeloszlas az ikresedett <111> sikok hatdsédra kialakul6 al-profilok kozott, melyek
hozzdjarulnak a teljes elméleti vonalprofil kialakitdsdhoz. 8-jellegli profilfiiggvény h+k+I=3n
(ne Z) esetén jelzi, hogy az adott reflexiéra nincs hatdssal az ikresedés jelensége, mig a tobbi
esetben, mikor h+k+/#3n, a megfeleld Lorentz-tipusd profilfiiggvényekkel jellemzheté az
ikresedés hatdsa. Rand/Text kivanja megkiilonboztetni azt a két esetet, mikor textiramentes,
véletlenszer(i orientdciéju krisztallit sokasdg, illetve az <111> textdrdval rendelkezd struktirat
vizsgdlom.

A 12. tablazatban az (111) és (420) reflexiok kozotti Osszes fcc elhajldsi maximumra
feltiintettem az al-profilokat jellemz6é d-jellegli profilfiiggvény és Lorentz-tipusd
profilfiiggvények relativ silyeloszlasit mind textdramentes, mind az <I111> textira
komponens esetén.

A mért profilok kiértékelésekor a kiinduldsi allapotot jellemz6 diffrakcids spektrum
csak a moédositott relativ stlyeloszlassal volt karakterizdlhat6, mig a deformdlt dllapotd minta,
mérési hiban beliil, mind a moddositott, mind a random orientacidhoz tartozé relativ
stlyeloszldssal is kiértékelheté volt. Ez a jelenség azzal a ténnyel magyarazhatd, miszerint a

kezdeti <111> éles textira jelentGsen gyengiilt, ahogy azt hasonlé mintdk, kordbbi

kiértékelései is alatdmasztjak [Anderoglu et al., 2010].
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3.3.5. Eredmények

3.3.5.1. Kvalitativ eredmények

A mért diffrakcids spektrumok tipikus példdjat lathatjuk a 28. abran, ahol fekete kor-alaku
szimbolumok jelzik a mért intenzitds-eloszldst, mig a piros, folytonos vonallal mutatom be az
elméleti profilfiiggvények illesztésének josagat. Az dbran taldlhaté kinagyitott rész j6l mutatja

az illesztett, szamolt elméleti profilok helyességét [Csiszar et al., 2011b].

©
1

N
1

Relativ intenzitas A.U.

T T T T
50 75 100 260 125
28. abra

Mért diffrakcids spektrum a hideghengerléssel deformalt Cu vékonyréteg esetén. Fekete kor-
alakd szimbélumok jelzik a mért intenzitds-eloszlast, mig a piros, folytonos vonal az illesztett
elméleti teljes profilfiiggvényt illusztrdlja. A diffrakciés spektrum a hengerlés irdnyaval
megegyezd transzmissziés geometridban detektalt elhajldsi maximumokat reprezentaljak. Az
dbra alsé részében a mért és az illesztett intenzitds-eloszlas kiilonbségét lathatjuk.

A mért vonalprofilok kvalitativ mikroszerkezeti jellegét a j6l ismert Williamson-Hall (WH)
abrdkon keresztiil szemléltethetjitk legjobban. A mérések sordn meghatdrozhat6 reflexiok

félérték-szélességeit (FWHM), minden egyes mérési geometria tekintetében a 29a-c. dbran
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mutatom be, ahol az FWHM értékek K=2sin6/A fiiggvényében édbrazolom [Csiszdr et al.,

2011b].

FWHM [nm™]

FWHM [nm™]

0.08
Kiindulasi allapot
-+ g, eseten (a)
-O- g, eseten
ju
o s
/ \\ 4/ \\
AN
0.04 / S . “a
/g §B
! BN /
g -
111 200 220 311 222 400 331
0.00 T T T
4 . 12
K[nm]
0.10
50 % redukcio O (b)
-[F g, eseten S
\
-O-g,, eseten S
\
/
/ /O\.\\
B: Y
- ;.
N ,
0.05 N =] ’
i ~ ===
i S - —"OD
r O
Wi
o
O
111200 220 311 222 400 331
0.00 T T T
4 8 B 12
K [nm™]

112



0.10

-0 Kiindulasi allapot, g, , eseten O (C)
-[F 50 % hengerles, g, eseten ,I \\
/
\
/
s / \
= / \
— 0. /o O
= /IC) R / SN
T 0.054 R T~ - . / \
= SIS o -O0a \
L / N, \
/I'I o / O
v O‘-\_ /O
S 0
111 200 220 311 222 400 331
0.00 T T T
4 . 12
K[nm]

29. dbra

Williamson-Hall abrdk a diffrakcids profilok kvalitativ jellemzésére mindkét transzmissziés
geometridban (a) a kinduldsi dllapot illetve (b) a hengerelt allapot karakterizdcidjahoz. (c)
abran a kindulasi és a deformalt dllapotra vonatkozd, ,.tr1” jeloléssel illetett transzmisszids
geometridban mért spektrumok profiljait hasonlitom ossze. Az (a) és (b) dbrdkon feltiintetett
fuggdleges szakaszok a mérésbol eredd hiba mértékét jelzik.

A 29a. dbran bemutatott félérték-szélességeket K=2sinf/A fiiggvényében dbrazoltam, ahol a
mért eredmények a kiinduldsi éllapotot jellemzik, 26 elhajldsi maximumok és A
karakterisztikus hulldmhossz szerint. Az dbran jelentés deformdcids anizotrépia mutatkozik,
azonban az anizotrépia jellege eltér a szokvadnyos, diszlokdcidkat tartalmazé réz
mikroszerkezetét jellemz6 képt6l [Ungar et al., 1996]. Diszlokéaciok jelenlétében ugyanis a
311 reflexié szélesedése, ikresedés nélkiil, nagyobb mértékli, mint a 220 vagy 222
reflexiokndl tapasztalhaté mérték. Esetiinkben éppen ennek az ellenkezdjét tapasztaltam, mely
az ikresedd kristilyok vonalszélesité hatdsarél darulkodik. A szélesedés mértéke a 12.

tablazatban megadott médositott értékekkel egyezd tendenciat mutat. Ugyanis a 311 reflexio
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esetén, ikresedett kristdlyok jelenlétében, a d-jellegii- és az #1 tipusd profilfiiggvények
hozzdjaruldsa novekszik, mig a #2 tipusd profilfuggvény hozzdjdruldsa kinullazédik. A
valtozds mértékét az is befolydsolja, hogy az #1 tipusi profilfiiggvény szélesité hatdsa kisebb
mértéki, mint #2 tipusu profilfuggvény hozzdjaruldsa a félérték-szélesség kialakitasdban.

Masrészt a 222 reflexidhoz tartoz6 FWHM érték, kis mértékben, de nagyobb az 111
reflexiohoz tartozé értékhez képest, melybdl arra kovetkeztethetiink, hogy a mintat jellemzd
diszlokdci6 siirliség nem til nagy mértékli. Mind az ikerhatdrok nulltdl kiilonb6zé mértékére,
mind a diszlokéci6 stirliség kvalitativen jellemezhetd voltdra vonatkozéan hasonld jellegii
mértéket hataroztam meg mikor a mintat jellemzd fizikai paraméterek szdmszer(isitését
végeztem. Errdl részletesebben a 3.3.5.2. fejezetben szdlok.

A 29b. dbran bemutatott kvalitativ jelleg, a szobahOmérsékleten hengerelt minta
mikroszerkezetét jellemzi. Az dbran lathaté félérték-szélességek mindkét transzmisszids
geometridt jellemzik. A deformalt dllapotot jellemz§ szélességek K=2sinB/A fiiggvényében
nagyobb mértékli novekedést mutatnak, mint a kiinduldsi 4llapotban. A 311 reflexi6
szélesedése nagyobb mértékii, mint a kiinduldsi allapotban tapasztalt, mig a 222 reflexiénal
mérhetd félérték-szélesség joval nagyobb mértéki, mint az 111 reflexidhoz tartoz6 FWHM
érték. Ez a kvalitativ jelleg két okra vezethetd vissza: (a) az ikerhatdrok gyakorisaga
kismértékben, de csokkent, mig (b) a diszlokacié siirliség jelentdsen megnétt a deformacio
hatdsdra. A kvalitativ kiilonbozéséget a deformadlt- és a deformdlatlan allapotok kozott a 29¢.

abran illusztralom.

3.3.5.2. Kvantitativ eredmények

A minta deformdlatlan és hideghengerlés hatdsdra kialakult deformalt allapotdt jellemzd
fizikai paramétereket a 13. tablazatban adom meg [Csiszar et al., 2011b]. A kvantitativ
jellemzés értékeit a konvoluci6s teljes profil-illesztés modszerével kaptam. A 13. tdbldzatban
felsorolt  fizikai ~paraméterek: m és o, a lognormdlis szemcseméret-eloszlds
stirtiségfiiggvényének paraméterei, <x>gn.q, m €s oy, értékeibol kaphato, feliilettel silyozott
szemcseatmérok dtlaga, p a diszlokdcid stirtiség, M a diszlokdcié elrendezédési paraméter, S

az ikerhatdrok stirtisége és dj., az ikerhatdrok atlagos tavolsaga.
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Minta m Clg | <X>urea p M B iker
[nm] [nm] | (10" m?] [%] | [nm]
kiindulasi 4llapot | 66 | 0.18 72 3.8 4.4 3.6 6
Sl *10) | (#0.6) | (20.5) | (20.5) | (x0.6)
kiindulési dllapot | 78 | 0.1 80 5.1 44 4.1 5
gn *10) | (#0.6) | (20.5) | (20.5) | (x0.5)
hengerelt allapot 21 |0.57 47 28 1.7 2.9 7
2HD (=8) (£2) (20.3) | (20.5) | (0.7)
hengerelt allapot | 30 | 0.57 68 26 1.7 33 6
g (=8) (£2) (20.3) | (20.5) | (20.6)

13. tablazat

Deformalatlan és deformdlt dllapotok mikroszerkezetét jellemzé fizikai paramétereket. m és
0 a lognormdlis szemcseméret-eloszlds stirliségfiiggvényének paraméterei, <x>greq, m €s ojg
értékeibdl kaphatd, feliilettel silyozott szemcsedtmérdk dtlaga, p a diszlokdcid stiriiség, M a
diszlokdci6 elrendezédési paramétere, ff az ikerhatdrok stiriisége és di., az ikerhatarok dtlagos
tavolsaga. gy €s gy illetve gup és g jelolik az egymadsra merdleges helyzetl, transzmisszios
mérési geometridt. A zardjelben megadott értékek a mennyiségekhez tartozé hibahatart
képviselik.

A deformalatlan dllapot mikroszerkezetét nem til magas diszlokdcié siirliség jellemzi, mig az
ikerhatdrok stiriisége szdmottevd. Hideghengerlés hatdsdra a diszlokdci6 siirliség 5-7-szeresére
novekszik, mig az ikerhatdrok gyakorisiga koriilbeliil 20-25%-kal csokken. A szub-szemcse
méretét jellemzd lognormadlis szemcseméret-eloszlds striségfiiggvénye a két allapotban
jelentésen kiilonbozik egymadstél. A siirliségfiiggvény medidnja csokken mikozben a
variancidja a deformaci6 kovetkeztében novekszik ezzel azt suggallva, hogy a szemcseméret-
eloszlds szélesebb stiriiségfiiggvénnyel jellemezhetd csak. A két dllapotot jellemzd fix),
lognormalis szemcseméret-eloszlas stirtiségfiiggvényét a 30. dbran illusztrdlom [Csiszar et al.,
2011b].
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30. dbra

A koherensen sz6ré tartomdnyokat jellemzé f{x), lognormdlis szemcseméret-eloszlas
stirliségfiiggvénye mind a deformadlatlan dllapotban (szaggatott vonal), mind a hengerlés
kovetkeztében kialakult mikroszerkezet jellemzésére (folytonos vonal).

Kordbbi munkdk TEM felvételei [Anderoglu et al., 2010] azt mutatjdk, hogy a hideghengerlés
hatdsdra az oszlopos szerkezetet meghatarozo oszlopok szélessége, azaz a laterdlis atmérok, 3-
szorosara novekednek. A 13. tablazatbdl kiolvashaté koherensen szord tartomdnyok, <X>grea,
tendecidja ezzel ellentétben a tartomanyok atlagos méretének csokkenésérdl szélnak. A szub-
szemesék atlagos mérete 30%-kal csokken a hengerlés kovetkeztében. Ekozben a hengerlés
hatdsdra a diszlokdci6 striiség 5-7-szeresére novekszik. A kordbbi TEM felvételeken
tapasztalhaté oszlop-szélesedés és a vonalprofil analizis folytdn kapott szub-szemcse méret
csokkenés, a diszlokécio stirliség parhuzamos novekedésével on-konzisztens képet tiikroz a
hideghengerlés hatdsdra bekovetkezett mikroszerkezeti evoldciéra vonatkozdan. Ugyanis a
deformdci6 sordn felszaporodott diszlokdcidk a novekvd oszlopszélesség mellett, csak kisebb

szubszemcsékben, illetve a szemcsék hatdrain tudnak, ilyen mértékben, felhalmozddni.

116



A deformdlatlan éllapotot jellemzd diszlokdcié stirliségek a gy és gy diffrakcids
feltételek mellett rendre 3.8 (+0.6) és 5.1 (0.6) [10"* m™]. A két érték mérési hibahatdron til
kiilonbozik egymadstdl, annak ellenére, hogy a kiinduldsi dllapotban a két mérési geometria, az
oszlopos struktira és hengerszimmetria miatt jelentdsen nem térhetne el egymastol. A két
mérési geometria ennek ellenére méds és mas diszlokdcié szerkezetet mutat, melynek egy
lehetsége oka, hogy a mérés sordn a megvilagitott térfogatok egzaktul nem egyeztek meg.
Ebbdl kovetkezden egy kisebb mértéki fluktuacié akdr a Burgers vektor populdciéban illetve
a diszlokdcié striiségben okozhatja a kapott eltérést (a nyaldb keresztmetszete a minta
feliiletén 0.2x2 mmz) [Csiszér et al., 2012a]. Ennek mértékét nem tartalmazza a diszlokacié
stiriség mérési hibdja, az adott hibatartoméany a fizikai paraméter mérési pontossagat jeloli.
Az esetleges fluktudciok hatdsédra szélesebb hibakorlat definidlhatd, igy ha a hiba mértékét kb.
+1x10" m? —re véltoztatjuk, akkor a két mérési geometria mar hibahatdron beliil, azonos

mértékiinek tekinthetd.
3.3.6. Diszkusszio

Nano-ikresedett Cu vékonyrétegek mikrokeménységének vizsgdlatai hasonlé koriilmények
kozott elédllitott Cu félidkon mdr torténtek, ahol a vékonyréteg Vickers mikrokeménység
mérésével taldlkozhatunk [Anderoglu et al., 2010]. Az nano-ikresedés jelenségével, a minta
feliiletére merdleges, mélységi irdnyban késziilt TEM felvételeken keresztiil mds kordbbi
tanulmdnyok is foglalkoztak [Zhang et al., 2006; Anderoglu et al., 2008a, 2008b].
Sikmetszeti- illetve keresztmetszeti TEM felvételek [Anderoglu et al., 2008b] arrdl tesznek
tanubizonysagot, miszerint (a) az oszlopos szerkezetli szemcsék jelentdsen deformaltak illetve
(b) az ikresedd lammelldk atlagos tavolsdga par nm-tdl a par tiz nm-es hatdrig terjednek. Az
ilyen jellegli mikroszerkezet alakitdsi keményedésének legfobb mechanizmusit az ismert
Hall-Petch 6sszefiiggés alapjan hatdroztdk meg, ahol az ikerhatdroknak tulajdonitjik a
diszlokdciok szabad mozgdsdnak legfébb akaddlyait [Anderoglu et al., 2008b].

Ebben a kordbbi tanulmdnyban [Anderoglu et al., 2008b] a Vickers mikrokeménység
mérési pontjaira illesztett linedris egyenes paramétereib6l meghatarozhaté a nano-ikresedett
Cu vékonyréteg Hall-Petch dllandéja, K = 0.063 MPa m'?, mely kordbbi, masok altal vizsgalt
ikresedett Cu fézis alakitdsi keményedésével, annak kisérleti eredményeivel is megegyezik

[Shen et al., 2005].
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Hengerlés hatdsdra a nano-ikresedett Cu vékonyréteg keményedik annak ellenére,
hogy az ikerhatdrok atlagos tdvolsdga novekszik [Anderoglu et al., 2010]. Ez a jelenség arra
enged kovetkeztetni, hogy az eddig feltételezett, egyetlen Hall-Petch Osszefiiggés nem
magyarazza kellé pontossdggal az alakitasi keményedés lehetséges teljes mechanizmusat. A
vonalprofil analizis segitségével, a kapott mikroszerkezeti paramétereken keresztiil, éppen
annak igazolasat probdlom megadni, miszerint a teljes mechanizmus mas dsszefiiggés alapjan
is karakterizalandé [Csiszar et al., 2011b].

Ha az eddigi alkalmazott Hall-Petch mechanizmust kiegészitjiik az ismert Taylor
Osszefiiggés alapjan adhaté mechanizmussal, a folyds-fesziiltségre a kovetkez6t irhatjuk
[Csiszér et al., 201 1b; Kamikawa et al., 2009; Tao et al., 2009]:

K

6 = G + auMtb,/p + e (50)

ahol o a folyds-fesziiltség, o a rugalmas tartomdny hatdra, aegy 0 és 1 kozotti konstans, u a
nyirdsi modulus, b a Burgers vektor és Mr a textirdt figyelembe vevé Taylor faktor. Ez az
Osszetett mechanizmus arra a feltételezésre épiil, miszerint az alakitdsi keményedésért mind
az ikerhatarok, mind a diszlokaciok felelések [Csiszar et al., 2011b].

A fejezet elsé paragrafusaban emlitett tanulmanybdl megadhaté a deformadlatlan és a
hengerelt dllapotra vonatkoz6 Oyiing = 1.13 (£0.03) GPa és Orrneng = 1.3 (£0.05) GPa értékek
[Anderoglu et al., 2010]. Kordbbi tanulmdnyok és a jelen tanulmany alapjan [Anderoglu et al,
2008b, 2010; Csiszér et al., 2011b] igy mind az ikerhatdrok mikrokeménységre tett hatdsa,
mind a diszlokdcidk jelenléte, mind a hengerlés mikroszerkezetet befolydsold tényezdje
egyiitt abrazolhatok az ikerhatdrok siirliségének fiiggvényében, melyet a 31. dbrdn mutatok be

[Csiszér et al., 201 1b].
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A nano-ikresedett Cu vékonyréteg folyds-fesziiltség értékei d;, - fliggvényében, ahol di,, az
ikerhatdrok &tlagos tavolsaga. A fekete hdromszog szimbdlumok kordbbi tanulmanyok
eredményei [Anderoglu et al., 2008b]. Az adatokra illesztett linedris egyenes paraméterébdl
nyerhet6 a Hall-Petch konstans értéke. A piros kor és négyszog szimbdlumokkal jelolt folyas-
fesziiltség értékek is kordbbi tanulmanyok eredményeit tiikrozik [Anderoglu et al., 2010].
Ehhez a két fesziiltség értékhez tartozo dy., atlagos ikerhatdr tavolsdgok a jelen karakterizacio
eredményei. Dupla-nyilakkal a diszlokdciok okozta keményedés mértéke. A szaggatott vonal,
a par nanométeres tdvolsigban elhelyezkedé ikerhatdrok kovetkeztében kialakult
keményedést illusztrilja. A szaggatott vonal (i)™ =0 helyen kimetszett a{'* értéke a
valédi rugalmas tartomdny hatdrdt jelenti.

A fekete haromszog szimb6lumok kordbbi tanulmanyok eredményeit tiikrozik [Anderoglu et
al., 2008b]. Az adatokra illeszthet6 linedris egyenes paraméterébdl nyerhetd a K = 0.063 MPa
m'” Hall-Petch konstans értéke. A piros kor és négyszog szimbGlumokkal jelolt folyds-

fesziiltség értékek is korabbi tanulmanyok eredményeit tikkrozik [Anderogluet al., 2010], mig
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az ezekhez tartoz6 dj, atlagos ikerhatdr tdvolsdgok mdr a jelen karakterizaci6 eredményei. J61
lathaté, miszerint a Gyiina = 1.13 (£0.03) GPa érték tokéletesen beleillik a kordbban kapott
eredmények trendjébe [Anderoglu et al., 2010]. A piros négyszog szimbSlummal jelolt folyds-
fesziiltség €rt€k, Orrneng, Viszont jelentdsen eltér a kiinduldsi mértéktdl.

A 13. tablazat szerint, az alkalmazott vonalprofil analizis alapjan, a minta
deformalatlan dllapotdban a diszlokdci6 stiriség p = 4.5x10™ m™ mértéket, mig az ikerhatdrok
atlagos tavolsdga di.r = 5.5 nm-t mutat. Hengerlés hatdsdra a diszlokacié stirtiség kb. 5-7
szeresére, p = 27x10" m'z, novekszik, mig di. mértéke 20 %-os novekedést mutat, di., = 6.5
nm-es értékkel. A megndvekedett fesziiltség érték, az ikerhatdr-tavolsdgok novekedése mellett
arra utal, miszerint a diszlokdciok dontd szerepet jatszanak a mikroszerkezet kialakitdsaban. A
vonalprofil analizis emellett arra is vdlaszt ad, hogy a kiinduldsi dllapotot nem nulla-mértékii
diszlokéci6 stirtiség jellemez. Ennek mértékét a 31. dbra piros, kor-alaki szimbdlumanal
taldlhat6 dupla-nyil jelképez. Ebbdl arra kovetkeztehetiink, hogy az alakitdsi keményedésért
nem csupan az ikresedés jelensége a felelés. A fesziiltség teljes mértékét az ikresedés és a
diszlokdciok egyiittes jelenléte alakitja ki [Csiszar et al., 2011b]. Ha azzal a feltételezéssel
élink, miszerint a kiilonb6z6 iker-lammella tdvolsdggal rendelkezd, kiinduldsi
mikroszerkezetet kozel azonos mértékll diszlokacié stirliség jellemez, akkor pusztin az

ikresedés dltal okozott alakitdsi keményedés trendjét a 31. dbran feltiintetett szaggatott

12 HP £

vonallal adhatjuk meg. A szaggatott vonal (dier)”'~ = 0 helyen kimetszett ay'* értéke a valodi
rugalmas tartomdny hatarat jelenti.

Az (50) egyenlet és a vonalprofil analizis altal kapott fizikai paraméterek
kozremiikodésével kiszamolhatd, adott o érték mellett, mind a kiinduldsi fesziiltségérték,
o3Z8molt mind a hengerelt dllapotot jellemzé mérték is, o;iff;fz"“.A kiinduldsi dllapotot €les
<I11> irdnyd textdra jellemez, melynek eréssége 3.76 m.r.d. (multiple of random
distribution) [Anderoglu et al., 2010]. A hengerlés hatdsdra a textira élessége tompul,
melynek élessége 1.89 m.r.d. koriil alakul [Anderoglu et al., 2010]. A textdra komponens
erdsségét figyelembe vevd onkonzisztens kristdly-plaszticitds modell [Clausen et al., 1998]
alapjdn kiszdmithatéak a mikroszerkezeti allapotot jellemzé Taylor faktorok, igy kapjuk Mr.
Kiindulasi = 3.5 €8 MThengerelt = 3.2.

Tehdt G,=0.14 (x0.02) GPa (= 03'"), Mriinduiasi = 3.5 €5 Mrnengerenr = 3.2 Taylor
faktorok textdra-fiiggd értékei mellett, u=48 GPa, b=0.255 nm és a=0.13 vilasztdsakor a

szdmolt fesziiltségértékek a kovetkezdek: ofzany’'=1.14 GPa és oyarm©!*=1.28 GPa [Csiszdr
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et al., 2011b], melyek szinte egyezést mutatnak a kordbbi Oyjina = 1.13 (£0.03) GPa €S OrT heng
= 1.3 (0.05) GPa mért értékekkel [Anderoglu et al., 2010].

A szdmolt fesziiltségértékek alacsony, o = 0.13 érték mellett biztositjak a mért és
szamolt fesziiltségértékek kozelségét. Ez az alacsony o érték a diszlokaciok specidlis térbeli
elrendez6dését karakterizdlja. A mikroszerkezetet a diszlokdciék szoros dipdl-jellegii
konfiguracidja jellemzi [Taylor, 1934]. A megnovekedett dip6l-jelleg jelensége, a vonalprofil
analizisen keresztiil is karakterizalhat6. A 13. tdbldzatban szerepld diszlokdcid elrendezddési
paraméter, M:Rc\/,z, értékei hordozzdk a dipdl-jelleg mértékének lefrdsat. A kiinduldsi dllapot
Miiina = 4.4 (20.5), mig a hengerelt dllapot M), = 1.7 (£0.3) értékkel jellemezhets. Az M
értékének ilyen mértéki csokkenése arra utal, hogy a diszlokacidk effektiv, kiilsé levagasi
sugara joval gyorsabban csokken, mint ahogy azt egy véletlenszerii diszlokaci6 elrendez6dés
és hasonlé mértékii diszlokacié striség esetén varnank. M értékének csokkenésével a
diszlokdciok deformdcids terének kolesonds ledrnyékoltsdga erésodik [Wilkens, 1970b]. A
kolesonos ledrnyékoltsdg mértéke, novekvd diszlokdcid stirliség mellett, a dipdl-jelleg
novekedésével egyre jelentdsebb. Ez a jelenség az ikerhataroknal felhalmozédott, nagyszamu
diszlokdciok jelenségével megegyez6 képet indikdl, mig az er6sodé dipdl-karakter okozza a
nano-ikresedett Cu vékonyrétegek viszonylagosan alacsony mértékii alakitdsi keményedését

[Anderoglu et al., 2010; Csiszér et al., 2011b].
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3.3.7. Konklizié

Magnetron-porlasztdssal elddllitott, erésen textirdlt, nano-ikresedett Cu vékonyrétegek
kiinduldsi- és hideghengerelt mikroszerkezetét vizsgdltam rontgen vonalprofil analizis
modszerével. Az alkalmazott mérési geometria transzmissids diffrakciés feltételnek tett
eleget. A vonalprofil analizis sordn alapvetden a ikerhatdr struktdira evoldcidjdra illetve a
diszlokdcié-szerkezet valtozdsanak lefrdsdra torekedtem. Az eddig ismert mikroszerkezeti
lefrast kiegészitettem a mikroszerkezeti paraméterek illetve azok véltozasanak
figyelembevételével. A diszlokaci6 stirliség és ikerhatar struktdra véltozasanak fliggvényében
a vékonyréteg alakitdsi keményedését leir6 mechanizmusdval is foglalkoztam. A

mikroszerkezetre vonatkoz6 fizikai képet a kovetkez6 pontokban részletezem:

1) Hideghengerlés sordn, csak az egyik hossz-dimenzi6 mentén torténik plasztikus

deformdcio, igy az alakitds tisztan sik-fesziiltségii deformdcidval torténik.

2) Az ikerhatdrok gyakorisdga kismértékben csokken, mig a diszlokécio siirliség jelentsen

megnd a deformdcid hatdsdra.

3) A plasztikus deformdci6 sordn az ikerhatdrok gyakorisdga 20-25%-os csokkenést mutat,
mely a kiinduldsi dllapotot jellemzd 2-4 nm-es dtlagos ikerhatdr tdvolsdgot 5-6 nm-re noveli.
A kiinduldsi ikerhatdrok dtlagos tdvolsidga jO egyezést mutat kordbbi TEM felvételeken

tapasztalhat6 iker-lamella vastagsdgokkal.

4) A hideghengerlés a diszlokdcié sirliség mértékét p = 4.4x10™ m™-rél p = 3x10"° m™>re

véltoztatja meg.

5) Eddigi ismereteink szerint a vékonyréteg alakitdsi keményedésének legfobb
mechanizmusdt az ismert Hall-Petch Osszefiiggés alapjdn hatdroztdk meg, ahol az
ikerhatdroknak tulajdonitjdk a diszlokdciok szabad mozgdsinak legfébb akaddlyait. A
hengerlés hatdsara megnovekedett fesziiltség érték, és az ikerhatar-tdvolsdgok megnovekedése
arra utal, hogy a diszlokdciok dontd szerepet jdtszanak a mikroszerkezet kialakitdsdban. Mdr a
kiinduldsi dllapotot sem nulla-mértéki diszlokacio stirtiség jellemez. A folyas-fesziiltség teljes

mértékét az ikresedés és a diszlokdciok egyiittes jelenléte alakitja ki.
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6) A diszlokécio stirliség és ikerhatarok gyakorisdganak mértékei j6 egyezést mutatnak a Hall-
Petch és Taylor Osszefiiggéseken keresztiil lefrhat6 makroszkopikus fesziiltségekkel. A
hideghengerlés sordn kialakult ikerhatdr-struktira a nano-ikresedés jelenségébdl szarmazé
Hall-Petch tipusu tagot csokkenti, mig a diszlokéacidk jelenségét magaba foglalé Taylor tag

novekedése az elobbi csokkenés mértékét meghaladja.

7) A Taylor 6sszefiiggésben taldlhaté o konstans értékére a=0.13 adddott. Ez az alacsony o
érték a diszlokdciok specidlis térbeli elrendezddését jelzi. A mikroszerkezetet a diszlokdciok
szoros, dipdl-jellegii konfiguracidja jellemzi. A diszlokaciok effektiv, kiilsé levagdsi sugara
joval gyorsabban csokken, mint ahogy azt egy véletlenszerti diszlokdcié elrendezddés és
hasonlé mértékii diszlokacio stirliség esetén varnank. Ezzel az eredménnyel konzisztens kép,
miszerint diszlokdcids cella-struktirdk nem alakulnak ki hideghengerlés hatdsdra, igy a
nagymértékii diszlokdciok térbeli elhelyezkedése az ikerhatdrok mentén alakul ki, melyek a
diszlokdciok szabad mozgdsdnak legfobb akaddlyai. A diszlokdcidk dipdl-karakterének egyre
er6sodo jelenlétével magyardzhaté a nano-ikresedett Cu vékonyrétegek viszonylagosan

alacsony mértéki alakitdsi keményedése.
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Uj tudomanyos eredmények

A jelen disszertici6 kapcsin 3 kiilonbozd vékonyréteg struktira mikroszerkezeti
karakterizdcidjaval foglalkoztam. A mikroszerkezeti leirds egyedi vondsaibdl szdrmazd uj

tudomdnyos eredményeket az alabbiakban foglalom ossze.

Ni fazisd, nanokristdlyos vékonyrétegek mikroszerkezeti karakterizdcijat végeztem el
diszlokécié strtiség, Burgers vektor analizis, koherensen szoré tartomany és ikerhatarok
stirliségének tekintetében. Kiilonbozd koncentricidji additiv hozzdaddsa és alkalmazott
dramerdsség segitségével <100>, <111> és <211> f6-textira komponenssel rendelkezd
struktdrdkat vizsgdltam. A kiértékelés a teljes konvoldcids profil illesztés modszerének
(eCMWP) tovébbfejlesztett vdltozatdval végeztem, ami lehetdséget adott a foé-textdrdval,
illetve az anyagban taldlhaté mellék-textira komponens krisztallitjainak parhuzamos

kiértékelésére.

1) Megmutattam, hogy a diszlokaci6 sliriiség mértéke széles tartomanyban jellemzi a
kiilonboz8 textiraju krisztallit sokasagokat. Ez az érték 0.5 és 23x10"° m™ kozotti stirtiséget
jelent, mely fiigg a kialakult textira komponenstdl. A legmagasabb értéket az <111> f6-

texturaju és <511> mellék-texturaji vékonyréteg novesztése sordn kaptam.

2) Megmutattam a mért profilok, diszlokdciék okozta vonalprofilt médosité hatdsan
keresztiil, az individudlis kontraszt faktorok haszndlatival, hogy a vizsgalt mintak eltéré
diszlokdcié szerkezettel rendelkeznek. A mért illetve elméletileg meghatdrozott individudlis
kontraszt faktorok Osszehasonlitdsab6l nyertem a lehetséges diszlokaciok koziil azokat,
melyek a leginkdbb igazodtak a mért jelleghez. Eredményként azt kaptam, miszerint az <100>
és <111> textirdju mintdkban nagymértékben a vékonyréteg feliiletével parhuzamos Burgers
vektord diszlokdciok helyezkednek el, mig a <211> textira komponens esetén a Burgers

vektor populdcié véletlenszertinek tekinthetd.
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3) Az egyesitett Taylor és Hall-Petch sszefiiggések segitségével igazolni tudtam,
hogy a mintdkon mért Vickers keménység-mérési adatok erés korreldciéban vannak a rontgen
diffrakciéos mérések és az azt kovetd vonalprofil analizisbél szdrmazé mikroszerkezeti
paraméterekkel. Mind a nano-skdlaju szubszemcse populdcié, mind az egyedi diszlokacio

szerkezet és sliriiség befolyasolja a mikroszerkezet alakuldsat.

4) Megéllapitottam, hogy a mintdk mikroszerkezeti paraméterei illetve az eldallitasi
paraméterek kozott erds korreldcié mutatkozik. A novesztési paraméterek fiiggvényében a
diszlokdcio stirtiség mértékére széles intervallumot dllapitottam meg. Abban az esetben, ahol
a vékonyréteg novesztésekor a legmagasabb volt a hozzdadott additiv koncentricidja illetve
az alkalmazott egyendram eréssége, a legmagasabb diszlokdci6 stiriiség alakult ki, s

kapcsolddva a 3) ponthoz, a legmagasabb folyas-fesziiltség érték is itt volt mérhetd.

1L

Kiilonboz6 réteg- és teljes mintavastagsdgi Cu-Nb multirétegek vonalprofil analizisét
végeztem el, ahol a mikroszerkezetet meghatdroz6 mindkét fazis diszlokdcié szerkezet
lefrasdra, illetve a koherensen szoré tartomdnyok evoldciéjdra is megéllapitdsokat
fogalmaztam meg. A mikroszerkezeti sajatossdgokon feliil, makroszkopikus jellemzésre is sor

kertilt.

1) Megallapitottam, hogy a Cu rétegekben a diszlokacié stiriség mértéke pv"l‘jdi =1.7
(20.2) 10" m? fiiggetleniil attél hogy a vizsgdlt minta milyen réteg- vagy teljes

mintavastagsdggal rendelkezik.

2) Megillapitottam, hogy a Nb rétegeit jellemz6 diszlokdci6 stiriiség mértéke csokken,
ahogy noveljiik az egyedi rétegek vastagsagat p*%% = 4 (20.3) 10'® m™ 1 egészen p**% = 2
(20.2) 10" m? mértékig, bar a diszlokdcié strliség véltozdsa nem linedris a rétegvastagsig

véltozdsanak fiiggvényében.

3) Megillapitottam, hogy fiiggetleniil a réteg- vagy teljes mintavastagsdgtol, mindkét
fazisra vonatkozéan a diszlokdcié-szerkezetek, a Burgers vektor populdcidra vonatkozéan

igen hasonlénak adédnak.
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4) Megallapitottam, hogy a diszlokacié-szerkezet, mindkét fazisra nézve, tobbnyire él-
jellegli, a két fazis hatarat jellemzO hatarfeliilet sikjdval parhuzamos Burgers vektord
diszlokdciok halmazaval jellemezhetd. A Cu fazist jellemzd diszlokacié-populécio egy kozel

haromfogdsu szimmetridval rendelkez6 diszlokdcié-szerkezetet testesit meg.

5) Ha a diszlokéciok tobbnyire a hatarfeliiletek térfogati tartomanydban helyezkednek
el, akkor azonos teljes mintavastagsag és novekvo rétegvastagsag esetén csokkend diszlokacio
stiriséget varunk. Az elemzés sordn nem ezt tapasztaltam, igy a kovetkezdket allapitottam
meg: (1) a hatdarfeliilet tartomdnydra korlatozodé misfit-tipusi diszlokdciok stiriisége
fokozatosan novekszik, ahogy noveljiik az egyedi rétegek vastagsdgt és ezzel parhuzamosan
(2) a geometriailag nem-sziikséges, nem-misfit tipusi diszlokdciok stiriisége csokken az egyre
novekvd rétegvastagsig fiiggvényében. A mechanizmus hajtéereje a hatdrfeliiletek altal
képviselt vonzé potencidlban rejlik, mely a hatirfeliiletek kozelében tartézkodo

diszlokéciokra hat.

6) Megillapitottam, hogy az inkoherencia teljes mértékii megsziintetését eldsegitd
misfit tipusu diszlokaciok nem képesek azonnal kialakitani a szamukra energetikailag kedvezd
egyensulyi tavolsdgot. A diszlokdciok kozott 1évo tavolsagok csak fokozatosan csokkennek,
aszimptotikusan érik el az egyensilyi tdvolsdgot mikozben a vékonyrétegek rétegvastagsdga

novekszik.

7) Megillapitottam, hogy a makroszkopikus fesziiltség mértékét a Taylor és Hall-
Petch osszefiiggéseken keresztiil a mikroszerkezeti paraméterek jol jellemzik. A multiréteg
20%-os szildrdsdgnovekedése torténik meg mikozben a rétegvastagsdg 75 nm-rél 20 nm-re

csokken.

1.

Magnetron-porlasztdssal elddllitott, erdsen textirdlt, nano-ikresedett Cu vékonyrétegek
kiinduldsi- és hideghengerelt mikroszerkezetét vizsgdltam rontgen vonalprofil analizis
mddszerével. A vonalprofil analizis sordn alapvetden a ikerhatdr struktira evoldciéjdra illetve
a diszlokdcid-szerkezet véltozdsdnak lefrdsdra torekedtem. Az eddig ismert mikroszerkezeti
lefrast  kiegészitettem a mikroszerkezeti paraméterek illetve azok vdltozasdnak
figyelembevételével. A diszlokdcié siirliség és ikerhatdr struktira vdltozdsanak fiiggvényében

a vékonyréteg alakitdsi keményedését leiré6 mechanizmusaval is foglalkoztam.
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1) Megallapitottam, hogy a hideghengerlés sordn, csak az egyik hossz-dimenzié
mentén torténik plasztikus deformdcid, igy az alakitéds tisztdn sik-fesziiltségli deformdacidval

torténik.

2) Megéllapitottam, hogy az ikerhatdrok gyakorisdga kismértékben csokken, mig a

diszlokdcio stiriiség jelentdsen megnd a deformdcid hatdsdra.

3) Szamszerisitettem, hogy a plasztikus deformdcié sordn az ikerhatarok gyakorisdga
20-25%-o0s csokkenést mutat, mely a kiinduldsi dllapotot jellemz6 2-4 nm-es dtlagos ikerhatar

tavolsdgot 5-6 nm-re noveli.

4) Megallapitottam, hogy a hideghengerlés a diszlokdacié stiriség mértékét p =

4.4x10" m™>-rél p = 3x10" m>-re véltoztatja meg.

5) Megallapitottam, hogy a folyas-fesziiltség teljes mértékét az ikresedés és a
diszlokdciok egyiittes jelenléte alakitja ki. Eddigi ismereteink szerint ugyanis a vékonyréteg
alakitdsi keményedésének legfébb mechanizmusdt az ismert Hall-Petch Osszefiiggés alapjan
hatdroztdk meg, ahol az ikerhatdroknak tulajdonitjdk a diszlokdciék szabad mozgdsanak
legfébb akaddlyait. A hengerlés hatdsira megnovekedett fesziiltség érték, és az ikerhatdr-
tdvolsdgok megnovekedése arra utal, hogy a diszlokdciék dontd szerepet jitszanak a
mikroszerkezet kialakitdsaban. A kiinduldsi dllapotot sem nulla-mértékii diszlokdcié siirtiség

jellemez.

6) Megallapitottam, hogy a diszlokdcié stirliség és ikerhatarok gyakorisdgdnak
mértékei j6 egyezést mutatnak a Hall-Petch és Taylor osszefiiggéseken keresztiil lefrhaté
makroszkopikus fesziiltségekkel. A hideghengerlés soran kialakult ikerhatdr-struktdra a nano-
ikresedés jelenségébdl szarmazé Hall-Petch tipusi tagot csokkenti, mig a diszlokaciok

jelenségét magaba foglal6 Taylor-tag névekedése az elobbi csokkenés mértékét meghaladja.

7) Szamszerisitettem, hogy a Taylor Osszefiiggésben taldlhaté o konstans értékére
0=0.13 koriili értéket hordoz. Ez az alacsony o érték a diszlokdciok specidlis térbeli
elrendezddését jelzi. Megallapitottam, hogy a mikroszerkezetet a diszlokdciok szoros, dipol-
Jjellegii konfigurdcidja jellemzi. A diszlokdciok effektiv, kiilsé levdgdsi sugara jéval
gyorsabban csokken, mint ahogy azt egy véletlenszeri diszlokacié elrendezddés és hasonlé
mértékii diszlokdcié strliség esetén vdrndnk. Megallapitottam, hogy az eredmények
konzisztens képet tiikroznek azzal, hogy a diszlokdcids cella-struktirdk nem alakulnak ki

hideghengerlés hatdsdra, igy a nagymértékii diszlokdciok térbeli elhelyezkedése az
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ikerhatdrok mentén alakul ki, melyek a diszlokdciok szabad mozgdsdnak legfébb akaddlyai.
Megillapitottam, hogy a diszlokdciok dipdl-karakterének egyre erésodé jelenlétével
magyarazhaté a nano-ikresedett Cu vékonyrétegek viszonylagosan alacsony mértéki alakitasi

keményedése.
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Osszefoglalds

A jelen disszerticiéban 3 kiilonbozé vékonyréteg-struktira diszlokdcié-szerkezetének és
ikerhatdrainak mikroszerkezeti karakterizacidjaval foglalkoztam a rontgen vonalprofil analizis
modszerével. A 3 vékonyréteg-struktira a kdvetkezd: (a) Kiilonb6zd koncentriciéji additiv
hozzdaddsa és alkalmazott dramerdsség segitségével kialakitott <100>, <111> és <211> f6-
textira komponensti, Ni fazisd, nanokristdlyos vékonyrétegek (b) kiilonbozé réteg- és teljes
mintavastagsdgi Cu-Nb multirétegek és (c) nano-ikresedett Cu vékonyrétegek kiinduldsi- és
hideghengerelt mikroszerkezeti leirdsat foglalom Gssze.

(a) Ni vékonyrétegek. A diszlokacié sirliség mértéke széles tartomdnyban jellemzi a
kiilonbozd textirdju krisztallit sokasdgokat. A legmagasabb értéket az <111> f6-textirdju és
<511> mellék-textirdji vékonyréteg novesztése sordn kaptam. Az <100> és <111> textirdji
mintdkban nagymértékben a vékonyréteg felilletével parhuzamos Burgers vektori
diszlokdciok helyezkednek el, mig a <211> textira komponens esetén a Burgers vektor
populdcié véletlenszeriinek tekinthetd. A mintdk diszlokdci6 siirlisége és az eldallitdsi
paraméterek kozott erds korrelacié mutatkozik. Az <111> foé-textira és <511> mellék-
textiraval rendelkezé vékonyréteg novesztésekor a legmagasabb hozzdadott additiv
koncentraciéja és alkalmazott egyendram eréssége, a legmagasabb diszlokacid stirliséget
generdlta a vizsgdlt struktirdk kozott.

(b) Cu/Nb multirétegek. A Cu rétegekben a diszlokacié stiriiség azonos fiiggetleniil
attol hogy a vizsgadlt minta milyen réteg- vagy teljes mintavastagsdggal rendelkezik. A Nb
rétegeit jellemz6 diszlokdcié stirliség mértéke nem-linedrisan csokken, ahogy noveljik az
egyedi rétegek vastagsdgit. Fiiggetleniil a réteg- vagy teljes mintavastagsagtol, mindkét
fazisra vonatkozéan a diszlokdcio-szerkezetek igen hasonlénak adédnak. A diszlokécio-
szerkezet, mindkét fazisra nézve, tobbnyire él-jellegii, a két fazis hatarat jellemzd hatérfeliilet
sikjdval parhuzamos Burgers vektord diszlokaciok halmazaval jellemezhets. A Cu fazist
jellemz6 diszlokdcié-populdcio egy kozel haromfogdsi szimmetridval rendelkezd diszlokdcio-
szerkezetet testesit meg. A hatdrfeliilet tartomdnyéra korldtozodé misfit-tipust diszlokdcidk
stirlisége fokozatosan novekszik, ahogy noveljik az egyedi rétegek vastagsdgit és ezzel
parhuzamosan a geometriailag nem-sziikséges, nem-misfit tipusi diszlokdciok stiriisége
csokken az egyre novekvo rétegvastagsag fliggvényében. A misfit-tipusi diszlokdciok kozott
1évé tavolsdgok csak fokozatosan csokkennek, aszimptotikusan érik el az egyensilyi
tdvolsdgot mikdzben a vékonyrétegek rétegvastagsiga novekszik. A multiréteg 20%-os
alakitdsi keményedése torténik meg mikozben a rétegvastagsag 75 nm-rél 20 nm-re csokken.

(c) Nano-ikresedett Cu vékonyrétegek. Az ikerhatirok gyakorisiga 20-25%-kal
csokken, mig a diszlokaci6 siirliség 5-7-szeresére megné a deformdcié hatdsara. A plasztikus
deformécié soran az ikerhatarok étlagos tavolsaga 5-6 nm-re novekszik. A fesziiltség teljes
mértékét az ikresedés és a diszlokdciok egyiittes jelenléte alakitja ki. A mikroszerkezetet a
diszlokédciok szoros, dipdl-jellegii konfigurdcidja jellemzi. A nagymértéki diszlokaciok
térbeli elhelyezkedése az ikerhatdrok mentén alakul ki. A diszlokdciok dipdl-karakterének
egyre er6sodd jelenlétével magyardzhaté a Cu vékonyrétegek viszonylagosan alacsony
mértéki alakitasi keményedése.

139



Abstract

My doctoral dissertation consist of three different microstructural investigations where the
major experimental method is X-ray line profile analysis. In the focus are three different thin
films, namely (i) nanocrystalline Ni thin films produced under different conditions in order to
obtain <100>, <111> and <211> major fiber textures, (ii) highly-textured, sputter-deposited
Cu-Nb multilayers with different layer- and total thickness and (iii) as-sputtered and RT-
rolled, de-twinned Cu foils. The main results of my research are summarized briefly as
follows.

(i) The dislocation density is found to vary in a wide range versus both the different
textures and the deposition conditions of the thin Ni films. In the <100> and <111> textured
films a considerable fraction of the Burgers vectors are parallel to the plane of the films. In
the <211> textured films, however, the Burgers vectors are populated randomly. It is found
that the largest current density and the largest amount of additives produce the highest
dislocation density and the largest strength value related to the sample with <111> major
texture and <511> minor texture components.

(ii) In the Cu layers, dislocation densities are irrespective of the layer thickness or the
total thickness of the foils. The dislocation density in the Nb layers increases slightly when
the layer thickness decreases, but does not scale linearly. The structure of the Burgers vector
population does not depend on the layer thickness, or on the total thickness of the foils. In
both, the Cu and the Nb layers the overwhelming majority of the Burgers vectors are edge
dislocations which are parallel to the foil planes. The dislocation character and the Burgers
vector populations in the Cu layers suggest a network of the interface dislocations with a
threefold symmetry. Linear variation of dislocation density with layer thickness is not
observed could be due to a combination of two factors: (i) the density of misfit dislocations in
the interface plane gradually increases with layer thickness, and (ii) the density of dislocations
within the layers decreases with increasing layer thickness. The misfit dislocation spacing
gradually decreases and asymptotically approaches the equilibrium value with increasing film
thickness. The strength of the foils decreases by about 20 % from 20 to 75 nm layer thickness,
mainly because the layer-thickness increases.

(iii) The whole peak profile analysis shows that the twin boundary density decreases
by about 20 to 25 % after rolling while dislocation density 5 to 7 times larger compare to the
as-sputtered state. The average distance of the twin lamellae in the initial state changes to 5-6
nm during rolling. Twinning alone cannot be considered as the only reason of strengthening.
The total value of flow stress is produced by the concomitant effect of twinning and
dislocations. The Hall-Petch type weakening caused by de-twinning is overcompensated by
the Taylor type work hardening during rolling. This relatively small value of o in the Taylor
relation indicates, on the one hand, that the dislocations are in narrow dipole configurations,
and on the other hand, it explains the good ductility despite the large strength of the foils. This
features correlate well to the fact that dislocation cell structures do not form in de-twinned
metals, a high density of dislocations can be stored at the twin boundaries.
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