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1. Az értekezés magyar és idegen nyelv( kivonatai

Kiss Akos Koppany: Szemcsehatarok transzmisszids elektronmikroszképos
vizsgalati mddszereinek fejlesztése cimd doktori (PhD) értekezésének kivonata

PANNON EGYETEM, MUSZAKI INFORMATIKAI KAR,
MOLEKULARIS- ES NANOTECHNOLOGIAK DOKTORI ISKOLA
MTA EK MUSZAKI FIZIKAI ES ANYAGTUDOMANY! INTEZET, VEKONYRETEG-FIZIKA OSZTALY

A dolgozat transzmisszids elektronmikroszképpal (TEM) valé hatékony kiértékelési eljarast
ismertet adott szemcsehatdr geometriai jellemzésére, azaz a hatar geometridjat leird 5
szabadsagi fok mérésére. Ennek segitségével szamszer(sithetjik a szomszédos szemcsék
egymashoz viszonyitott kristalytani helyzetét (miszorientaciéjat), tovabba a hatarsik
normalisdanak iranydt a minta egészéhez képest, ill. ennek kristalytani indexeit a szomszédos
szemcsék kristalytani rendszereiben kifejezve. Az alkalmazott kiértékelési technika el6nye,

hogy a szemcsehatar-sik geometridjat kihasznalva a vizsgalt minta lokalis vastagsagardl is

informacidt kapunk. Ez vékony, valtozd vastagsagu mintdk esetén igazédn elényos.

A szamitogépes kiértékelés felé tett elsé |épésként az értekezés egy olyan, a szerz6 altal
személyi szamitogépre fejlesztett programot mutat be, mely a TEM-ben az ASTAR pdasztazo
rendszer segitségével gy(jtott kristaly-orientacios adatokat értékeli ki. A szoftver azonositja a
vizsgalt terlleten taldlhatd szemcséket és szemcsehatdr-haldzatot, és kijeldli azon
szemcsehatar-szakaszokat, melyek az aktualis kisérleti koérilmények mellett nagyfeloldasu
technikdkkal vizsgalhatoak. A hatékonysag érdekében kiszdmolja a mintatartd sziikséges
dontési pozicidjat és a vart (specidlis) kristalytani helyzetet. Ennek a szemcsék véletlenszer(
orientacié-eloszlasa esetén van jelent8sége, hiszen ilyen rendszerek nagyfeloldasu vizsgalata
szamitégépes tamogatds nélkil igen nehézkes.

A szerz6 a szemcsehatar-sikok programozhatd meghatdrozasara alkalmas eljarast is ismertet.
A disszertaciéban igazolja, hogy a szemcsehatar-sikok vetiletének (szélesség és irany) mérése
lehetséges csupan az orientaciotérképezés sordn folvett diffrakcidés képek elemzésével. E
kiértékelés a nem-negativ matrix faktorizacioé diffrakcids adatsoron vald alkalmazdsan alapul.
A szerz6 egylttm(ikod6 partnere (Edgar F. Rauch) segitségével igazolja, hogy a kereszt-
korrelacié szamitas eszkdzével — szintén csupan a diffrakcids adatsor kiértékelésével — tovabbi
kvalitativ informaciot kaphatunk a mintardél. Ez szemcse- és fazishatarok, valamint diszlokacid

vonalak hatékony (hagyomanyos leképzés lehetGségeket meghaladd) megjelenitését jelenti.
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Summary of the PhD thesis, titled “Development of characterization methods for
grain boundaries using transmission electron microscopes”,
written by KISS, Akos Koppany

UNIVERSITY OF PANNONIA, FACULTY OF INFORMATION TECHNOLOGY,
DOCTORAL SCHOOL OF MOLECULAR- AND NANOTECHNOLOGIES
INSTITUTE OF TECHNICAL PHYSICS AND MATERIALS SCIENCE (MTA EK MFA),
THIN FILM PHYSICS DEPARTMENT

The thesis presents methods, which facilitate the full geometrical characterization of grain
boundaries (GB) by transmission electron microscope (TEM). A PC-software developed by the
author is presented, which evaluates orientation data, and makes possible the application of
high resolution techniques on the GBs in samples with arbitrary orientation distribution. The
thesis also presents mathematical tools applied to the diffraction data (originally collected for
orientation mapping), which provides additional information of the sample. Thus on the one
hand the determination of the GB-planes becomes programmable by measuring the GB-
projection automatically. On the other hand features (such as grain-, phase-boundaries or
dislocations) can be highlighted more efficiently than by common TEM-techniques. (The

author is thankful to the contribution of Edgar F. Rauch)

Zusammenfassung der Doktorarbeit mit dem Titel ,,Entwicklung der
Charakterisierungsmethode fiir Korngrenzen mit der Verwendung von
Transmissionselektronenmikroskop”, geschrieben von KISS, Akos Koppany

Die Doktorarbeit prasentiert die Methode, womit die Geometrie der Korngrenzen (KG) mit
einem Transmissionselektronenmikroskop (TEM) einfach charakterisiert werden kann. Ein
PC-Software entwickelt von dem Autor wird prasentiert, das Orientierungsdaten bewertet
und die Anwendung der hochauflosenden Methode in Proben mit randomisierter
Orientierungsdistribution ermdglicht. Die Doktorarbeit prasentiert auch mathematische
Werkzeuge, die an den Beugungsdaten (urspriinglich zur Orientierungskarte gesammelt)
angewendet werden und zusatzliche Informationen (iber die Probe bieten kénnen. So auf der
einen Seite kann die Bestimmung der Ebene der KG — mit Hilfe der automatisierten Messung
der KG-Projektion automatisiert durchgefiihrt werden. Auf der anderen Seite konnen
Kennzeichnen (sowie KG, Versetzungen) besser als mit haufigen TEM-Techniken — betont
werden. (Der Autor ist dankbar fiir den Beitrag von Edgar F. Rauch.)
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2.Bevezetés

Anyagtechnoldgiai mUveletek soran rendkivil fontos foltarni az ok-okozati 6sszefliggéseket
egy adott anyag elGallitasanak mddja és a létrejott szerkezet kdzott, tovabba a szerkezet és az
adott anyag tulajdonsdgai kozott. A helyes kovetkeztetések levonasa érdekében
elkeriilhetetlen az elGallitott anyagminta szerkezeti vizsgalata és jellemzése - e
disszertacioban  polikristalyos anyagrendszerek vizsgadlatdt ~megkonnyité  Gjszer(
transzmissziés elektronmikroszkdpos technikdk fejlesztését mutatjuk be, alkalmazasukat

példakkal illusztrdlva.

A polikristalyos anyagok felhaszndlds szempontjabdl relevans tulajdonsagait — mint tébbek
kozott az elektromos vezetSképességet, korrdzidallosdgot vagy keménységet — nagyban
meghatdrozza a szerkezetik, igy példaul a szbvetszerkezet, az atlagos szemcseméret, a
szemcsék orientacid eloszlasa, az egyes fazisok aranya és szerkezete (ha tobb van), a szemcsék
hibas(risége és nem utolsé sorban a szemcse- és fazishatarok tulajdonsagai. Hatarfellletek
hatékony jellemzése esetén elkerilhetetlen, hogy a minta szerkezetérdl 3 dimenziéban (3D)
nyerjlink informaciot, a fazis- és szemcsehatdarok 3D jellemzése viszont igen korilményes
feladat. A transzmisszids elektronmikroszképia megfelel6 minéségli minta esetén igen
sokoldalu vizsgdlati lehet6séget nyujt kristalyos (és amorf) anyagok kvalitativ és kvantitativ
analizise szempontjabdl egyarant. Kézenfekvé tehat, hogy a nagy gonddal preparalt mintak
minél szélesebb korld jellemzése érdekében a transzmisszidos elektronmikroszképia
alkalmazhatdsagi hatarainak bévitésére torekedjlink. E mikroszkdpos mddszer transzmisszios
jellegébdl ered, hogy elsGsorban vékony mintdk lateralis jellemzése torténhet hatékonyan, a
sugar iranyaba es6 harmadik dimenziébdl szarmazd informacié nyerése igen nehézkes. Ennek
megfelel6en szemcse- és fazishatarok jellemzése — kiilondsen nagyszamu hatdr vizsgalatat
célozva — mindmaig kihivas. E disszertacié erre a fejlesztési kérdéskorre fokuszal. A
disszertacidban el6szér Osszefoglalom a szemcse- és fazishatdrok (tovabbiakban csak:
szemcsehatarok) geometriai és mikroszkopikus (nagyfeloldasu) jellemzéséhez sziikséges
mérend6 paramétereket, a szemcsehatdrokat leiré fizikai mennyiségeket. Ismertetem az
orientaci®6 meghatdrozasdnak és a vastagsdg mérésének lehetséges, immar bevett
(automatizalt) moddszereit. Szakirodalom segitségével attekintést adok arrdl, hogy mely
kisérleti modszerek és fejlesztések célozzak polikristalyos anyagok vizsgalatat, kalonos

tekintettel a szemcsehatdrok teljes korld geometriai és nagyfeloldasu vizsgalatdra. Ismertetem



az altalam hasznalt mérési mddszerek elvi alapjait és eszkdzeink mikodési elvét. Kiemelt
fontossagl annak hangsulyozasa, hogy a hatarfeliiletekrél 3 dimenziéban valé informacid
gylijtése, azaz a szemcsehatar-sikok irdnyanak megbizhaté, gyors meghatdrozasa kiilonosen
nehéz feladat. (A szemcsehatarokat, még ha gorbiiltek is, szakaszonként sikokkal kozelitjik).
Az irodalmi attekintésben kitérek az ezt célzé, meglévé médszerekre, dm ezek hidnyossagaira

is felhivom a figyelmet.

Jelen disszertaciéban ismertetett doktori munka kezdeti témafelvetése egyszerl: Hogyan
hatdrozhatéok meg a polikristdlyos anyagokban taldlhaté szemcsehatdrok kristdlytani,

geometriai adatai? Ez a kérdés két, |ényegesen kilonbozé témat olel fel:

1. Hatékony utat kell taldlnunk arra, hogy egyes, szabadon valasztott szemcsehatarokat
vizsgalhassunk. Rutinszer(i mérési eljards szikséges a szemcsehatdr geometriai
jellemzésére, azaz az 6t leird 5 geometriai szabadsagi fok mérésére: igy megismerjiik a
hatarsik normalisanak irdnyat, ill. ennek kristalytani indexeit a szomszédos szemcsék
kristalytani rendszereiben kifejezve.

2. Olyan mérési eljardsok sorat kell étrehozni, amelyekbél kés6bb egy teljesen automata
mérdGrendszer is kifejleszthetd lesz, melynek ,bemenete” a vizsgdlandd polikristalyos
minta, ,kimenete” pedig a vizsgalt terileten Iévé szemcsehatarokrdl gy(ijtott adat.
Fontos kritérium, hogy e mérési eljaras ésszer(i idén bellil eredményre vezessen,
hiszen igy lehet esély statisztikusan szignifikans mennyiségli adat gyd(jtésére.
,Szemcsehatarrdl gydjtott adat” alatt itt els6sorban azon geometriai szabadsagi
fokokat értjuk, melyekkel minden sikkal kozelithet6 szemcsehatar (szakasz) kristalytani
indexei és a szomszédos szemcsék kristalytani viszonya megadhatd, de latni fogjuk,
hogy szemcsehatarok nagyfelolddsu mikroszképos vizsgalatdhoz is elengedhetetlen a

szoftveres ,segitség”.

E disszertacio a 2. fejezetben irodalmi attekintést ad a fenti két pontban leirtakhoz kéthet6
mikroszkdpos technikdkroél és fejlesztésekrél, tovabba részletezi az ezek alapjat add alapveté
fogalmakat és méréseket — ezek ko6zott az orientacid és ennek mérési lehetGségei a
legfontosabbak. Hangsulyozom, hogy e disszertdcid feltételezi a transzmisszids
elektronmikroszkép legalapvetébb (izemmddjainak és képalkotasi mechanizmusainak
ismeretét. Az ismertetett technikakkal és eredményekkel 6sszevetve a 3. fejezetben foglalom

Ossze célkitlizésemet, melynek megvaldsitdsat leiré munkamat a kévetkez6 négy fejezetben



ismertetem. Ezek alapjan a 8. és 9. fejezetben 6sszegzem eredményeimet és fogalmazom meg

e disszertdacid tézispontjait.
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3.Szemcsehatarok jellemzése és vizsgalata

Szemcsehatarhoz rendelt szabadsagi fokok

A szemcsehatdrokat egyértelmien jellemezhetjik azok makroszkopikus és mikroszkopikus
tulajdonsagai, azaz geometridjuk és atomi strukturdjuk alapjan (egy szemcsehatar
makroszkopikus jellemzése és geometridjanak leirdsa alatt ugyanazt értjik, a mikroszkopikus
tulajdonsagok az atomi szintd leirdst fedik, melyhez nagyfeloldasu mikroszkdpia?® alkalmazésa
sziikséges). Ennek megfelel6en egy sikkal kozelithet6 szemcsehatdr (vagy hatarszakasz) 8
szabadsagi fokkal rendelkezik, és e 8 adat ismeretében a hatar teljesen meghatarozott. A
szemcsehatar geometridja ismert, ha tudjuk, hogy a szomszédos kristdlyok kristalytani
orientacidja mennyire tér el egymastdl, tovabba ismert, hogy e szemcsékhez képest milyen a
hatdr helyzete. Kristdlyszemcsék egymadshoz viszonyitott orientdciobeli eltérését az angol
szakirodalmi nevezéktan alapjan miszorientacidonak hivjuk (Randle, 1993, 1997, 2001), mely
magyaritva ,,orientacié-kilonbségnek” felel meg. A geometriai (makroszkopikus) leirds tehat
5 paraméterrel fejezhet6 ki, a hatar mikroszkopikus jellemzésére tovabbi 3 szolgdl (igy
Osszesen a fent emlitett 8 szabadsagi fokot kapjuk).

A geometria leirasahoz sziikséges 5 szabadsagi fokot tobbféleképpen megvalaszthatjuk, mi az
aldbbi két, egymassal ekvivalens leirast ismertetjik (Randle, 1993: 2. fejezet). A hatdrsik-séma
(,interface-plane scheme”) szerint két-két adattal megadjuk a szomszédos szemcsék
kristalytani koordinatarendszerében a hatarsik kristalytani indexeit (normalt indexelés esetén
3 index két flggetlen paraméterrel megadhatd, igy a két index-hdrmas Osszesen 4 adatot
jelent). Ez kobos rendszerekben azt jelenti, hogy megadjuk a hatdrsik normalisat az egyik és a
masik, egymassal szomszédos szemcsék kristalytani koordinatarendszereiben. A fennmaradé
egy szabadsdagi fok a szemcséknek a hatar sikjaban vald (arra merGleges tengely kordili)
egymashoz viszonyitott elforduldsat jellemzi (2.1 dbra). Megjegyzendd, hogy e leirds nem adja
meg kozvetlenll a szomszédos szemcsék egymashoz viszonyitott kristalytani helyzetét (a
hatarsik mentén valod elfordulast jellemz6 szog nem feleltetheté meg az egyik szemcsét a
masikba atvivé forgatasi transzformdcidénak!), azonban kozvetleniil megadja a hatarsik

kristalytani indexeit az egyik és a masik szemcsében.

1 Az atomi szint(i leképzés feltétele a legmodernebb, gdmbi hiba-korrigdlt elektronmikroszkdpia alkalmazésa. E
disszertacidban nagyfeloldas alatt racsfeloldasu leképzést értek, mely a képalkotds szempontjabél az el6bbinél
gyengébb kritériumokat tdmaszt, dm az altalam a kés6bbiekben bemutatott mddszertani fejlesztések
szempontjabdl mégis hasonlo.
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2.1 dbra. A hatdrsik-séma jellemzé adatainak szemléltetése: a hatdrsik (normdlt) indexei az
egyik és mdsik szemcsében kifejezve (N1, N3) és a fennmaradd szabadsdgi fokot, a hatdrsik

menti elforduldst jellemzé szég (®). (A kép forrdsa: Randle, 1993, ,Figure 2.1”)

A miszorientdcids-sémdnak (,misorientation-scheme”) megfelel6en megadjuk a hatarsik
normalisat az egyik szemcsében, tovabba egy irdnyt és egy szoget, mely tengely koriili, a meg
adott szog( forgatdssal e szemcse pontosan atforgathaté a masik szemcsébe. Lathato, hogy e
leirds kozvetlenlil megadja a szomszédos szemcsék kristalytani viszonyat, ennek megfelelGen
elég csak az egyik szemcsében ismerniink a hatarsik indexeit. Ha csupan a szemcsék
egymashoz viszonyitott orientacidjara vagyunk kivancsiak, akkor az ezt leiré forgatast— a
miszorientaciét — egy forgastengely és egy szog segitségével adjuk meg. Ehhez elég 3
paraméter (2+1, azaz a forgastengely és a sz6g) rogzitése, a hatar helyzetének megaddsahoz
tovabbi 2 paraméterre van szikség. Mivel a miszorientdaciot jellemz6 forgastengely maga a
forgatds sordn nem fordul el, ezért értelemszer(, hogy ennek iranya és indexei mindkét
szemcsében ugyanazok (2.2 abra). A gyakorlatban legtdbbszor egy szabadon valasztott
(laboratdriumi) koordinatarendszerben fejezziik ki a szomszédos szemcsék orientacioit és a
hatarsik normalisat. A hatdarsik normalisanak és az orientdcids adatoknak az ismeretében a

miszorientacio és a hatarsik indexei (az egyes szemcséknek megfelel6en) szamolhatdak.
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uvw

2.2 dbra. A miszorientacids séma jellemzé adatainak szemléltetése: az orientacio-kilonbséget
a (normalt) UVW indexekkel jellemzett tengely korili 6-szogl forgatas irja le (a hatarsikot itt

nem jeloljik). (A kép forrdsa: Randle, 1993, , Figure 2.2”)

Egy szemcsehatdr mikroszkopikus jellemzését add tovabbi 3 szabadsagi fok megadja, hogy két
szomszédos szemcse adott miszorientacid mellett a hatarsik mentén egymashoz képest
milyen poziciéban taldlta meg egyensulyi helyzetét. Két paraméter a szemcsehatar sikjaban,
egy pedig az arra merd6leges transzlacio mértékét irja le (adott irdnyu hatarsik esetén). A
racsperiodicitasbdl kovetkezik, hogy e mikroszkopikus jellemzést adé szabadsagi fokok a
racsparaméternél nem nagyobb elmozdulds nagysadgrendjébe esnek; fizikai jelentGséglik

akkor nagy, ha a racs elemi cellajat tobb — f6ként, ha kiilénb6z6 — atom alkotja.

Kis- és nagyszogti hatarok

A kis- és nagyszog(i hatdarok megkiilonboztetése a miszorientacids séma szerinti, a szomszédos
szemcsék viszonyat leird (rdcsszimmetriat figyelembe véve legkisebb) forgatasi szog alapjan
torténik. Altaldnosan elfogadott konvencié szerint (Randle, 1993, 3.2.3 fejezet) kisszogii
hatdrnak minésil az a szemcsehatdr, mely esetén a szomszédos szemcsék kozti
miszorientacids viszony legfeljebb 10-15°-0s forgatassal leirhatd. E definicidénak tekinthetd
allitas alapja, hogy egy kisszogl hatar modellezhet6 a szemcsehataron sorakozd diszlokaciok

altal okozott racstorzuldssal: minél slrlibben sorakoznak a diszlokacidk, annal nagyobb a
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szemcsehatarhoz rendelt miszorientacidé szoge (6). Ezt fejezi ki a 2.1 egyenlet, mellyel a
specialis nagyszogl hatdrok kapcsan is foglalkozunk. Ebben ,b” a felsorakozd diszlokaciok
Burgers-vektora, ,d” pedig ezek tavolsdga a hatar mentén. Tekintettel arra, hogy a
diszlokaciok Burgers-vektorai cellaparaméter nagysagrendlek (vagy annal kisebbek), tovabba
a szomszédos, de még elklldnithetd diszlokacidk legkisebb tavolsaga a 2-3 cellaparaméternyi
nagysagrendbe esik, a diszlokaciok hatasanak tulajdonithaté miszorientdcidés szég fokban
kifejezve a 2.1 egyenlet alapjan 10-15°-korili. A nagyszogl hatdrok nem jellemezhet6k
egyedileg elkiiloniilé diszlokacidk 6sszegével.

2.1 egyenlet

Specialis nagyszogl szemcsehataroknak a szomszédos szemcsék miszorientdcidja szerinti
jellemzésének régdéta alapjaul szolgdl a CSL-elmélet (Coincidence Site Lattice — egybeesd
racspontok elmélete, Grimmer, 1974). Ennek alapja, hogy szomszédos szemcsék Bravais-
racsait elméletben, térben kiterjesztve taldlhatunk olyan periodikusan elhelyezked6
racspontokat, melyeken mindkét szemcse Bravais-racspontjai egybeesnek. Aszerint, hogy az
egyik racs hany (n db.) racspontjara jut egyetlen atfedd racspont, nevezik az adott geometriat
van Osszefliggésben. A szemcsehatarok szempontjabdl a fizikai tartalmat az adja, hogy annak
fizikai tulajdonsagai Osszefliggésben vannak a szemcsehatdrra illeszked6 CSL-racspontok
szamadval. Mas szavakkal: egy szemcsehataron a szomszédos szemcsék racspontjai annal
,zavartalanabbul” illeszkednek egymashoz, minél tobb egybeesd racspontot érint a hatarsik.
Természetesen egy szemcsehatdr mentén, a hatdron és az annak kozelében, a racsperiédus
megszlinése a racs torzuldsat eredményezheti, amely kovetkeztében atomi szintl
atrendez6dés kovetkezhet be (relaxacid). Igy e folyamat is hatdssal lehet a hatar menti
egybeesd racspontok sdrliségére. Kiilonosen kedvez6, ha egy szemcsehataron kizardlag
egybeesd racspontok taldlhatok. (Erre j6 példa az ikresedés, mely a szomszédos szemcsék
kozotti tukorsikkal vagy adott tengely korili 180°-os forgatassal rendelkez6 orientdcios
viszonyt jelent: az ikerhatar gyakran pdarhuzamos e tukorsikkal vagy merdleges e
forgastengelyre. Ebb6l kovetkezik, hogy egy ilyen specialis ikerhataron mindig egybeesd

racspontok talalhaték, tovabba e hatarsik mindkét szomszédos szemcsében ugyanolyan tipusu
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indexekkel rendelkezik.) A CSL-elmélet sajatja, hogy a Z-értékek csupan pdratlan szamok
lehetnek (21 esetén a miszorientacié nulla, igy ez identitds transzformdciénak felel meg).
Tovabba, az egyes 2-értékek jol meghatarozott forgatdsi transzformacidkkal egyenértékliek,
azaz specialis nagyszogli miszorientdcioét definidlnak. A 2.1 tablazat példaként megadja, hogy
egyes X-értékek kobos kristalytani rendszerekben milyen forgatasi transzformacidval
egyenértékliek és ezek esetén melyek a lehetséges ikerhatar tipusok (az ekvivalens
transzformacidk kozil nincs az 6sszes foltiintetve). Megfelel6, pl. kdbos kristalyszimmetria
esetén egy adott Z-értékhez tartozhat tobb kilonb6z6 transzformaciod is, melyek a racsra
nézve nem ekvivalensek, azaz ténylegesen mdas-mas kristalytani viszonyt hataroznak meg. Erre
példa a 2.1 tablazat X25a és 225b sora. Ennek a forditottja is igaz lehet: a szimmetridbdl
addddan ugyanazt a relativ kristalytani helyzetet tobb kiilonb6z6 forgatasi transzformacio is

leirhatja. Erre a 2.1 tablazat 23 soraban latunk példat.

2.1 tablazat. Egyes Z-értékek altal meghatarozott forgatasok kdbos rendszerben, az adott
miszorientacidhoz tartozd lehetséges ikerhatar-sikok és a Brandon-féle maximalis szogeltérés

értéke. (A tabldzat forrdsa: Randle, 1993, ,Table 3.1” és ,Table 3.3”)

b o(°)/[UV W] Lehetséges Vim(°)
ikerhatar-sikok
60/[111]
3 111},{211} 8,67
70,5/[110]
25a 16,25/[1 0 0] {430},{710} 3
25b 51,68/[331] {543} 3
27 1,58/[1 1 0] {511},{552} 2,89

A tablazat utolsé oszlopdban az adott 2-értékhez tartozd, az alabbiakban definialt, Brandon-
féle maximalis szogeltérés taldlhatd. Polikristalyos rendszerekben a szemcsék ritkan allnak
tokéletes pontossaggal valamely 2-értékl helyzetben, am az ehhez kozeli pozicidk esetén is a
szemcsehatarok az egzakt esetéhez hasonld tulajdonsagokat mutatnak. Két szemcse relativ
orientacidja egy adott 2-hoz kozelinek tekinthetd, ha az ettdl vald eltérés nem nagyobb a
megadott szognél. Ahogyan kis szogl (&) hatarok modellezhet6k a hatar mentén sorakozé

diszlokaciokkal, ugy egy nagy szogl hatar kis szogl (vm) devidcidi is ugyanugy tulajdonithatdk
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diszlokaciok hatasanak (2.1 egyenlet). A diszlokacidk kozotti legkisebb tavolsagot (ezaltal a
maximalis v, szogeltérést) az hatdrozza meg, hogy az adott hatarsik és miszorientacio altal
meghatdrozott geometridban milyen s(ir(in ,férnek el” a (b Burgers-vektorral rendelkez6)
diszlokaciok ugy, hogy azok még egymastdl figgetlen kristalyhibaknak legyenek tekinthetdk.
Az 2.3 dbran megfigyelhet6k a hataron sorakozo diszlokaciok, melyek valéban a hatar enyhe

irdnyvaltoztatdsat eredményezik.

2.3 4bra. Szemcsehatdron (il6 diszlokdciok deformdljdk a szemcsehatdrt. Az,,a” dbrdn szilicium
vékonyrétegben lévd gorbiilt szemcsehatdr mentén sorakozo diszlokdciok adnak jol kivehetd
kontrasztot a vildgos ldatoter(i képen. A ,,b” és ,c¢” dbrdkon TiN-ben taldlhaté szemcsehatdr
nagyfelolddsu képe Idthaté mindkét oldalon (200) tipusu sikok leképzésével. A szemcsehatdr
,b” dbrdn kijelolt részletét mutatja a ,c¢” dbra — ezen a nyilak egy-egy szemcsehatdron (il6

diszlokdcio helyét mutatjdk.

Orientacid, miszorientacid és diszorientacid

Az orientdciét és annak mérését e disszertacid Osszes tézisében felhasznalom, ennek
megfelel6en ezt és az ehhez kapcsoldddé fogalmakat ismertetem ebben a fejezetben.
Kristalytani terminoldgia szerint az orientdcid megadja a matematikai viszonyt a szabadon

vdlasztott derékszogl (Descartes) koordinatarendszer és a vizsgalat targyat képezé kristdly
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elemi celldjdhoz rendelt derékszogl koordinatarendszer kozott. El6bbit a tovabbiakban
laboratériumi rendszernek, utébbit ,kristalyhoz rogzitett Descartes-rendszernek” fogjuk hivni.
K6bos kristaly esetén a kristalyhoz rogzitett Descartes-rendszer megegyezik a racsvektorok
altal kifeszitett derékszogl koordinatarendszerrel — orientacié alatt gyakorlatilag egy forgatasi
transzformacidt értliink, mely a laboratdriumi rendszer és a kristdlyhoz rogzitett Descartes-
rendszer kapcsolatat irja le. Segitségével intuitivn mdédon konnyen megjelenhet
képzeletlinkben az, hogy a vizsgalt kristdly milyen ,forgatasi pozicidban” all a mintatartdban.
Ennek megfelel6en a kristaly orientacidjanak megaddsat, mint forgatdsi transzformaciot,
leggyakrabban Euler-szogekkel vagy orientacids-matrixszal reprezentaljuk. Kisérleteim és
kiértékeléseim sordn a Bunge-féle ,ZXZ"” konvenciét és a 3x3-as matrix reprezentaciot
hasznaltam ugy, hogy a (@, ¥, ) Euler-szogek segitségével az orientdcidos-matrix (0) az 2.2
egyenlet segitségével fejezhetS ki. Ekkor barmely szabadon valasztott irany laboratériumi-
rendszerben (rip) és kristalyhoz rogzitett Descartes-rendszerben (rer-pescartes) kifejezett indexei

kozott az imént felirt orientaciés matrix az 2.3 egyenlet szerint teremt kapcsolatot.

2.2 egyenlet
0y, = cos@ cosy — sin@ siny cos b
0y1 =sin@cosy + cos @ siny cos b
0,, =sinysinf
0,0 = —cos@siny — sin ¢ cos cos 6
0,, = —sin@siny + cos ¢ cos cos 6
0,, =cosysinf
0,0 =sing@sinf
0,, =—cos@sinf
0,, =cosb
2.3 egyenlet

O " Tiap = Ter—pescartes

Kristalytani rendszernek hivjuk a kristaly elemi racsvektorai altal természetes mddon
kifeszitett — a kristalytipusnak megfelel6 altaldanos — koordindtarendszert. A kristalytani

rendszerhez jol meghatarozott konvencié szerint rendeljik a kristalyhoz rogzitett Descartes-
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rendszert (Diamond, 2001): ha a racsvektorok a, b, ¢ (ezek hossza rendre a, b és c), az elemi
cella szogei a, B, y, akkor a kristalybeli Descartes-rendszer x, y, z tengelyeire fennall, hogy
x| a;
yLx ésy az a, b 4ltal meghatarozott sikban fekszik;
z || c*
A fenti kapcsolatot szemlélteti az 2.4 dbra. Egyazon irdny indexeit kifejezhetjik a kristalytani
(rer) és a kristalybeli Descartes-rendszerben (rer-pescartes), €zen indexek kozoétti kapcsolatot adja

meg az M matrix az 2.4 egyenletben — az M matrix elemeit az 2.5 egyenlet mutatja.

2.4 egyenlet
Tcr—pescartes = M " T¢r
2.5 egyenlet
My, =a
M;,=0
M3, =0
My, =Db-cosy
M, =b-siny
M;, =0
My, =c-cosf
My, =c-—2 _sicr(:; p cosy
M,, = C_\/(l — cos? @ — cos? f — cos? y + 2 cos a cos B cos y)

siny
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z||c*

a

x||a

2.4 4bra A kristdlytani (a, b, c) és a kristalybeli Descartes-rendszer (x, y, z) kapcsolata.

A kristalyracs szimmetridibdl adédhat, hogy a kristalytani és ezaltal a kristalybeli Descartes-
rendszer meghatdrozasa nem egyértelmd. Ez akkor lehetséges, ha egy kristalyracs esetén
létezik olyan (kisebb, mint 360°-0s) térbeli forgatds, mely a kristalyracsot 6nmagaba viszi. Elég
a legegyszer(ibb, kobos esetre gondolnunk: az elemi racsvektorok a kockat meghatarozo elemi
cella egy csucsaban futnak 6ssze. Csucsonként haromféleképpen ,tehetiink ra” egy kockara
egy derékszogl (,jobbsodrasu”) koordinatarendszert — ez 8 csucs esetén 0Osszesen 24
kiilbnbdz6 lehet6ség, dm a kobos szimmetria okan ezek kristdlytanilag ekvivalensek. Ennek
megfelel6en kristalyrendszerenként megadhaték az azok szimmetridit leiré S;
szimmetriamatrixok, melyek segitségével egy tetsz6leges, kristalytani rendszerben kifejezett
rer iranyhoz megkonstrudlhaté az 8sszes olyan (szintén kristalytani rendszerben kifejezett) rr
irany, melyek avval kristalytani értelemben ekvivalensek (2.6 egyenlet). Tekintettel arra, hogy
az Si szimmetriamatrixok kozott sziikségszerlien megtaldlhatdak egymads inverzei (hiszen egy
térbeli szimmetriacsoportot reprezentdlnak), kétféleképpen gondolhatunk ezekre. Egyrészt
ugy, hogy egyazon irdnyt a kristalytani koordinatarendszer tobbféle megvalasztdsi lehetfsége
miatt kiilénb6z6 médon indexelhetlink. Masrészt ugy, hogy a kristalytani koordinatarendszer
egy adott megvdlasztdsa esetén generalhatjuk azokat a kiilénbézé irdnyokat, melyek
kristalytani szempontbdl ekvivalensek. Az 2.2/a és 2.2/b tablazatokban megadtuk a kobos és
a hexagonalis racsra vonatkozé szimmetriamatrixokat — jéllehet e szimmetridk jéval kevesebb

adattal is egyértelmilen jellemezhet6k (Hammond, 2009: Table 3.1), az alkalmazas
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szempontjabdl e matrixos leiras a hatékony. Itt hivom fel az olvaso figyelmét, hogy a (Randle,

1993: ,Table 2.1”) tablazata tévesen sorolja fol a kobos szimmetridra vonatkozé matrixokat:

feltdnd, hogy -1 determinansu matrixot is megad, jollehet pusztan forgatdst leird matrix

determindansa +1 kell legyen.

2.6 egyenlet
ricr =8 T
2.2/a tablazat. Kbbds rendszer szimmetriamatrixai.
1 0 O 0 1 0 0 0 1 -1 0 0] 0 -1 0|0 0 -1
0 1 0 0 0 1 1 0 O O 011 0 0|0 1 O
0 0 1 1 0 O 0 1 0 0O 1.0/0 O 1|10 O
o 0 -1|-1 0 O[O0 -1 O 1 0 O 0O 1. 0}]0 0 1
-1 0 O o -1 0,0 0 -12/00 -1|-1 000 -1 0
0O 1 0 0 0O 11 O 0 01 O 0O 011 0 O
0 0 1 1 0 O 0 1 O -1 0 00 -1 0/0 0 -1
0 1 0 0 0 1 1 0 O 0 1 0]0 0 1|1 O 0
-1 0 O 0 -1 0 0 0 -1 o 0 -1,-1 0 O0/0 -1 O
0O -1 0|0 0 —-1(-1 0 0|1 0 Oo(0 1 0] O 0 1
-1 0 O[O0 -1 0| O0 O -1/0 -1 00 O -1{-1 0 O
0 0O -1,-1 0 oy,0 -1 o(0 O -1{-1 0 0|0 -1 0
2.2/b tablazat. Hexagonalis rendszer szimmetriamatrixai.
1 0 0 1 -1 0 0 -1 0 -1 0 O -1 1 0 0 1 0
0 1 0 1 0 O 1 -1 0 0 -1 0 -1 0 O -1 1 0
0 0 1 0 0 1 0O 0 1 0 0 1 0 0 1 0 0 1
01 0 -1 1 0 |-1 0 O o -1 0|1 -1 0|1 O 0
1 0 O o 1 0|-11 0 /]|-1 O Oo/0 -1 0|1 -1 O
0 0 -1 0O 0 -1 0 0 -1|0 O -1{0 0 —-1j0 0 -1

hanem két szemcse egymadshoz viszonyitott kristalytani

e s

helyzetét — ezt nevezzik

miszorientaciénak. A miszorientacid, mely szintén egy forgatdsi transzformdciot takar,

megadja, hogy egyik szemcse milyen tengely korili, mekkora szogli forgatdssal hozhatd

fedésbe (azonos orientacidba) a masik szemcsével. Ugyan e megfogalmazas csak azonos fazisu

kristdlyszemcsék esetén pontos, a gyakorlatban az orientdcio-kiilonbség meghatarozasa soran

mindig a vizsgalt szemcsék kristalyhoz rogzitett Descartes-rendszereit hasonlitjuk egymashoz
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— igy hatdrozva meg az egyik rendszert a masikba vivé forgatasi transzformaciét. Ugyan
kisérleti munkam sordn csupan szemcsehatdrokat vizsgaltam, e megkozelités elvben ezeken
tul fazishatarok jellemzésére is lehetéséget nyujt.

Tekintettel arra, hogy gyakran szimmetriai okokbdl a kristdlybeli Descartes-redszereket
tobbféleképpen megvalaszthatjuk, a miszorientaciot leird tengely és sz6g adatok is tobbfélék
lehetnek egyazon fizikai szemcsehatar esetén (lasd az 2.2 tablazatot: egyazon >3 kristalytani
viszonyhoz tobbféle forgatdsi transzformaciét is feltlintettlink). Az ekvivalens forgatasokat
reprezentdld miszorientacids adatok kozil a legkisebb szoggel megadhatot diszorientacionak
nevezzik. Egységes konvencio alapjan igy egy szemcsehatdr szoge alatt a diszorientacid szogét
értjiuk. Egy 3x3-as (R) matrixszal reprezentalhatd forgatds esetén a forgatas szoge szamolhaté
a matrixelemek segitségével. A forgatds © szoge az 2.7/a egyenlet alapjan, a forgatashoz
tartozo tengely [u v w] indexei az 2.7/b egyenlet alapjan szamolhatdéak (Randle, 1993) A 2.3,
2.4 és 2.6 egyenletek Gsszevetésébdl a diszorientacio szogét (04) a 2.8/a és 2.8/b egyenletek

segitségével kapjuk.

2.7/a egyenlet
2

cosf =

2.7/b egyenlet
w:v:w = (R3; — Ry3): (Ry3 — R31): (R21 — Ry3)
2.8/a egyenlet
R,=M1-0,-0;'-M-S;
2.8/b egyenlet

0; = min 6;
l

Itt 01 és 0, a két vizsgalt (azonos fazisu) kristalyszemcse orientaciéos matrixa, 0i az R

miszorientacids matrixok 2.7/a egyenlet alapjan szamolt miszorientacio szoge.

Az orientacié mérése
Az orientdciéo mérése minden esetben azon alapszik, hogy egy kristaly és az azt ér6 sugarzas —
legyen az elektron-, neutron- vagy rontgennyalab — kdlcsénhatasanak mérheté eredménye

flgg a kristalyracs orientacidjatél. A nyalab (annak hulldmtermészete okan) diffraktal a
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kristalyrdcson, majd megfelel6 detektorral a diffraktalt intenzitasokat és ezek irdny szerinti
eloszldsat mérjik. A direkt nyaldb irdanyanak, tovdbba a minta és a detektor geometridjanak
ismeretében a vizsgdlt kristaly orientacidja szdmolhatd. Jél elkilonilnek egymdstdl azon
technikak, melyek polikristalyos anyagok orientacié-eloszldasat mérik, igy arrél globdlis
informdciét adnak, és amelyek lokalis orientacidés informacioval szolgdlnak. Lokalis
orientaciomérés esetén a nyaldb mérete sokkal kisebb, mint az atlagos szemcseméret, igy az
orientacid valds helyfliiggésérdl is képet kaphatunk, akar az egyes szemcséken belili finom

orientacidvaltozas is mérhetdvé valhat.

Elektronsugaras vizsgdlatok kozil a pdsztdazd elektronmikroszkdpokban az EBSD technika
alkalmazasa hatékony lokalis orientaciétérképezést tesz lehet6vé, TEM-ben ezt konvergens
sugaras elektron diffrakcié (CBED —,,convergent beam electron diffraction”) vagy ,,nanobeam”
diffrakcié (Cowley, 2004) segitségével valdsitjuk meg. Az EBSD és a CBED alkalmazasa soran
kapott diffrakcidos mintazatok tokéletesen parhuzamba allithatdk: el6bbi, azaz a visszaszért
esetben , pszeudo-Kikuchi” térképrél, utébbi, tehat transzmisszids esetben Kikuchi-térképrdél
beszélink. Ezek fizikai hattere és kiértékelési proceduradi is igen hasonldak. Tekintettel arra,
hogy a 4. fejezetben leirt mérések sordn az orientaciét CBED segitségével mértiik, a tobbi

fejezetben (5-7.) pedig ,,nanobeam” technikaval, e kett6t ismertetjik részletesen.
Orientacié mérése CBED alapjan a ProcessDiffraction programmal

A ProcessDiffraction szoftver (Labar, 2005) CBED felvételek kiértékelését segiti. M(ikodésének
alapja, hogy a CBED felvétel segitségével harom linedrisan fliggetlen kristalytani irdnyt
azonositunk, melyeket a képhez rogzitett koordinatatengelyekhez viszonyitunk — igy az
orientacié a diffrakciés kép 4altal definidlt (laboratériumi) rendszerhez képest kdnnyen
szamolhaté. A képhez rogzitett koordinatarendszer altaldnos , mikroszképos konvencié”
szerint az alabbi (ezt alkalmaztam e disszertacidban leirt 6sszes orientaciomérés soran):

- x-tengely: a képsikban vizszintesen jobbra mutaté irany

- y-tengely: a képsikban fliggélegesen folfelé mutaté irany

- z-tengely: a képsikra mer6legesen, a szemlél6vel szembe mutatd irany (az x- és y-

iranyokkal 6sszhangban jobbsodrdsu rendszert alkotva).
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Megjegyzend6, hogy e ,mikroszkdpos konvencié” a legtobb esetben eltér a digitalis
képfeldolgozds sordn alkalmazott konvenciétdl, hiszen tobb képformdatum szerint az y-tengely

a képsikban fluggllegesen lefelé mutat.

Egy CBED felvétel sikeresen kiértékelhet6 a ProcessDiffraction programmal, ha a felvételen a
program szamara egyértelm(ien ki tudjuk jeldlni a direkt nyaldb helyét (ez csak igen ritka
esetben okozhat nehézséget, pl. ha egy kozeli diffrakcids korong annyira erés, hogy nem
egyértelmd, melyik is a direkt nyalab), tovdbba harom sotét-vilagos Kikuchi-vonalpart (vagy
harom Kikuchi-savot), melyek egy hdromszoget alkotnak. Miutdn ezeket kézzel nagy
pontossagra torekedve kijeloltlk, a felvétel kalibracidi (kamerahossz, pixelméret), tovabba a
vizsgalt kristdly szerkezetét leird adatfijl segitségével a program megadja, hogy e Kikuchi-
vonalparok mely kristalytani siksereghez tartoznak és, hogy a kijel6lt vonalparok altal alkotott
haromszog csucsai mely zédnatengelynek felelnek meg. A direkt nyaldb helyének e csucsoktol
vald tavolsdgai alapjan — ami a valdsagban a sugar e zénairdnyokkal bezart szogeinek felelnek
meg — a program meghatdrozza, hogy a direkt nyaldb milyen kristalytani iranyt hataroz meg.
Ezt azonositja a fotd koordinatarendszerének z-tengelyével. Ezutan a foté oldal egyeneseinek
iranyat — x- és y-tengelyek — is hasonlé modon kristalytani iranyoknak felelteti meg: innen a
kristaly orientacids matrixa —megfelel6 normalast kovetéen — azonnal adddik. E kiértékelést

az 2.5 abra szemlélteti.
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Solution index : 1

Zone2 :[1-2-5

iZone3 :[1 -1-4]

2.5 dbra. Transzmisszids CBED felvétel kiértékelése orientdcié meghatdrozds céliabdl. A
kiértékelés alapjaul szolgdld Kikuchi-vonalpdrok kézépvonaldat kékkel jeloltiik. Foltiintettiik e
vonalpdrokhoz tartozo reflexiokat (g1, g2, g3), a metszéspontjukhoz tartozo zonairdnyokat

(Zonel, Zone2, Zone3) és a direkt nyaldbnak megfeleld kristdlytani irdnyt (Beam).

Automatizalt orientacidmérés az ASTAR pasztazd/precesszios rendszer
segitségevel

Ugyan a pasztdzd elektronmikroszképos EBSD technika hatékony automatizalt
orientacidtérképezést tesz lehetévé, az egyre novekvd érdekl6dés a nanométeres
mérettartomanyba esé kristalyszemcsék irant feltdmasztotta az igényt arra, hogy TEM-ben is
—annak nanométeres felbontasat kihasznalva — az EBSD technikakéhoz hasonld automatizalt
orientacidmérési eljaras legyen elérheté (Rauch, 2005, 2008, 2010, 2014). A kereskedelmi

forgalomban 1év6 ASTAR pdasztazd/precessziés rendszer a legtobb transzmisszids
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mikroszkdpra utdlag is folszerelhetd, s ,,nanobeam” diffrakcié segitségével a fenti igényt
kielégiti.
Mdkodése diffrakcios felvételek gydjtésén és kiértékelésén alapul. Az adatgydjtés a TEM
,hanobeam” lizemmaddjaban torténik: az elektronnyaldb igen kis pontba fékuszalt, mégis
annak konvergencidja elhanyagolhaté, igy az parhuzamos nyaldbnak tekinthetd. Ennek
megfelel6en a sugar és a minta kdlcsonhatasanak laterdlis kiterjedése — melyet tehat a nyaldb
keresztmetszete, azaz a foltméret hatdroz meg — igen kicsi (5-10 nm, vagy még kevesebb), ez
pedig az EBSD technikdk esetén megszokott felbontashoz képest majdnem egy nagysagrendi
javuldst jelent. A nyalab elhanyagolhaté konvergencia-szogének kdszonhetSen pontdiffrakcidt
kapunk, a rendszer ezek alapjan hatdrozza meg az orientdciét. Ez a vizsgalt kristalystruktira és
a kisérleti kortilmények ismeretében szimuldlt diffrakcidkkal valé 6sszehasonlitas segitségével
valésul meg, nem ugy, mint a CBED-n alapuléd mddszer esetén, ahol is az egyes diffrakcios
felvételek direkt kiértékelése torténik. A diffrakcidk szimuldldsa az ismert (lehetséges)
kristalystruktura alapjan (és egyéb kisérleti paraméterek ismeretében, mint pl. a gyorsitd
fesziiltség, szorasi szog, kettGs szoras figyelembevétele) torténik, jellemzéen egy fokos
l[épésenként minden lehetséges orientacié mellett. Azt, hogy az orientdcios tér mekkora részét
kell szimulaciéval lefedni, a vizsgalt kristalystruktira szimmetridi szabjak meg: minél nagyobb
a minta tércsoport-szimmetridja, annal szlikebb a fizikailag nem-ekvivalens orientacidkat
tartalmazé halmaz, azaz az aszimmetrikus egység szogtartomanya. A kis
orientaciékiilonbségek mellett generalt diffrakciok egy diffrakcidés adatsort képeznek: az
orientaciétérképezés soran minden egyes mért diffrakcio ezen adatsor elemeivel 6sszevetésre
keril: a kiértékeld szoftver egyszer( képi kereszt-korreldciot szamol egy adott mért diffrakcié
és a szimulalt diffrakcids sor minden egyes elemével kilon-kilon. A kereszt-korrelacio
szamitds eredményeképp addédd korrelacids index (2.9 egyenlet) anndl nagyobb, minél
nagyobb az egyezés mértéke a vizsgalt két kép kozott: egy mért diffrakciohoz azt az orientacidt
rendeli a szoftver, amelyhez tartozoé szimulalt diffrakcids felvétellel szamolt korreldcids index
a legnagyobb.

2.9 egyenlet

Yxy M(x,y)S(x,y)

c =
(Zey (M) [50(5Co )’
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Itt ¢ a korrelacids index, M a mért, S a szimulalt diffrakcidos mintazat pixelenkénti intenzitds-
matrixa, ezek pixel-koordinatai x és y.

Az orientdcid meghatdrozdsa mellett igen fontos kisérleti paraméter a kiértékelés
megbizhatdsdgat jellemzé megbizhatdsagi index. Egy adott mért diffrakciéhoz megbizhatdan
rendelhetd orientaciés adat, ha e megoldds korreldcios indexe nem csupan maximalis, de
rdaddsul a tobbi szimulalt diffrakcidhoz tartozé korreldcids indexértékek soraban az utdna
kovetkez6 masodik legnagyobb index-értéket jelent6sen meghaladja. Ha akar csak egy olyan
masik orientdciéhoz tartozé index-érték is van, mely a megoldas index-értékét megkozeliti —
azaz a mért diffrakcio tébb kiilonb6z6 orientacidhoz tartozd szimuldlt diffrakcioval is
hasonlésagot mutat, a megoldas kevéssé megbizhatd. A megbizhatdsagi index értéke 0 és 100
kozotti (azaz szdzalékértékekkel jellemezhet), értéke anndl nagyobb, minél biztosabbnak
minGsil az adott megoldas — szamitdsat az 2.10 egyenlet mutatja.

2.10 egyenlet

C2
r =100 - (1 ——>
€1

Itt r a megoldashoz tartozd megbizhatdsagi index — ennek korreldcids indexe c1, a szimulalt

diffrakcidk kozti masodik legnagyobb korrelacids index c.
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2.6 dbra. A pdsztdzds sordn az elektronsugdr egy szemcsehatdron dthaladva egyik szemcsébél
a mdsikba ért — ennek megfelel6en a miszorientdcio értéke az elsé mért poziciohoz képest a
szemcsehatdron ugrdsszerlien megvdltozik. A szemcsehatdr sikja nem pdrhuzamos az
elektronsugdrral, sét, az dtfedési tartomdny szélessége jelent6s a pdsztdzdsi lépéskézhiz

képest: az dtfedési tartomdnyon a megbizhatdsdgi indexértékek leesnek. (Az abra Muriel
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Veron egy a precesszids diffrakcids technikdt bemutatd eléaddsdbdl szarmazo dbra alapjdn

késziilt.)

A megbizhatdsdgi index a térképezett terlleten két gyakori okbdél mutathat lokdlisan
csokkenést. Egyrészt — kristalystrukturatdl fliggben — egy specialis orientacidban allé szemcse
esetén a teljes szemcsén, ha az tobbfogasu szimmetridt mutaté diffrakciét ad ugy, hogy e
diffrakcids mintazat a kristalyszimmetrianak kdszonhetéen megklldonbdztethetetlendl
eredhet kétféle kristalytanilag kiilonb6z6 orientdcidbdl. Masrészt a szemcsehatdrok atfedési
tartomanyai is a megbizhatdsagi index csokkenését eredményezik, hiszen e tartomdanyokon a
diffrakciéd mindkét szomszédos szemcse jelét tartalmazza: ez természetes moédon neheziti meg

az egyértelm orientdcié-hozzarendelést (2.6 abra).

Az ASTAR rendszer az adatgyd(jtés sordn az elektronnyaldbot jél kontrolldlt médon vezérelve
valdsitja meg a mérend§ teriileten valé pasztdzast?, mikézben egy kiilsé, nagysebességi
kamera segitségével, meghatarozott expozicidés idével, a pasztdzds egyes |épéseiben
folyamatosan gydijti a diffrakciés felvételeket (2.7 dbra). Ennek eredményeképp egy — akar
tobb mint szdzezer felvételbdl allé6 — diffrakcidés adatsort kapunk, melyeket a rendszer
egyesével kiértékel. gy megkapjuk a pasztazott terillethez rendelhetd, korrelécids és
megbizhatdsagi indexeket is hordozd, orientacids térképet. Mindemellett a mintan valé
tdjékozodas végett un. virtualis vildgos latéterd képet is kaphatunk. Ez a jél ismert vilagos
[atoter( képi leképzéssel analdg mdédon a diffrakcids adatsorbdl generdlhatd oly médon, hogy
a pasztazott terilet egyes pontjaihoz a hozzajuk tartozé diffrakcid direkt nyaldbja altal
hordozott intenzitast rendeljik. Azaz, a diffrakcids adatsor minden elemén numerikusan
integrdljuk a kozponti nyaldab sulypontja korili, meghatdrozott sugdron belili
pixelintenzitasokat: az integralt tartomany az objektiv apertura virtualis megfeleldje, a kapott
intenzitasérték pedig meghatarozza az adott diffrakcidhoz tartozd virtudlis vilagos latéterU
képpont intenzitasat. (Erre a 7. fejezetben latunk majd példat.)

A nyaldb vezérlése a minta folotti és alatti két-két nyalab-iranyité tekercspar (,beam shift
coils” és ,beam deflection coils”, valamint ,image shift coils” és ,image deflection coils”)

aramanak kozvetlen szabalyozasaval valdsul meg. Ugyanezen tekercsek vezérlése segitségével

2 Az ASTAR rendszer 6nalld pasztazds-vezérlése kiiléndsen a pasztazé feltéttel nem rendelkez8 TEM-ek esetén
nagyon hasznos.
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a rendszer lehetdséget nyujt az elektronnyaldb precesszdlasara is — hangsulyos, hogy ez a
pasztazastol fliggetlen, igy a pdsztazas torténhet precesszidval egyitt vagy anélkil is. A
precesszié segitségével lehetéség van olyan diffrakcids felvételek gyljtésére, mely esetén a
megvilagitott terllet folott (ez lehet hatarolt tertletd vagy ,,nanobeam” diffrakcid is) a sugar
egy adott szogl kdppaldst mentén korbehalad, és az expozicié soran a diffrakcids intenzitasok
a precesszioé teljes periddusara 6sszegzédnek. E precesszids elektron diffrakcié (PED) el6nye,
hogy a precesszids kuppalast szégének megfelel6en megné a diffrakcids adatgyl(ijtés szoge,
tovabba a tobbszords szérds valdszinlisége jelentésen csokken, ezaltal a kapott diffrakcios
abra intenzitdsardnyai a kinematikus szérasi képéhez kozelitenek. Ewald-szerkesztés
segitségével — jollehet az elsé trividlis — mindkét hatds kénnyedén szemléltethet6 (2.8 abra).

Az 2.8/a abran lathatd, hogy egy adott zénairany korili megfelel6 precesszids szog mellett az
Ewald-goémb csupdan egy korgyl(ir(it metsz ki a nulladrend( Laue-zénabdl. Persze e korgy(irl a
sugar precesszidja kovetkeztében forog az optikai tengely koril, igy — mivel a precesszid
periddusa toredéke az expozicidés idének — a diffrakcids abran a korgylirl atmérGjének
megfelel6 szogl korlap nagysagu gerjesztett tartomany jelenik meg. Fontos azonban, hogy
egyszerre sosincs gerjesztve a teljes — a diffrakcids abran megjelené —tartomany, csupan azok
az iranyok, melyek éppen a korgy(rdre esnek. E korgy(irl esetén igy a tobbsz6ros szérasi utak
jelenléte sokkal kevésbé valdszinl, mint ha allé nyalabbal egy korong alaku Laue-zéna lenne

gerjesztve egyszerre (2.8/b abra).

' Tekercsvezérld

jel tovabbitasa SFmitogep

—

Nyalab vezérlése

Képfeldolgozas

,Frame grabber”

2oz
Diffrakcids adatgy(ijtés

2.7 dbra. Az a dbra egy szemcsehatdr kérnyezetének térképezését szemlélteti: a fekete

téglalappal hatdrolt teriileten pdsztdzva minden lépésben (piros jel6l6k) egy-egy diffrakcios
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dbrdt rogzit a mikroszkop fluoreszcens ernydjét vevé kamera (b dbra). A ¢ dbra az ASTAR
rendszer felépitést szemlélteti: szamitégép vezérli szimultdn a tekercseket és az adatgydijtést
is. A szinkron igen lényeges, hiszen tudnunk kell, hogy egy adott mért diffrakcios jel a

pdsztdzott teriilet mely részérél szarmazik. (a kép Rauch, 2008: ,Figure 1” dbra alapjdn késziilt)

Ewald-gémb

T

Lo o o o o o /o' a o o o o o

R R

...........

2.8 dbra. A precesszios diffrakcid szemléltetése Ewald-szerkesztés segitségével. Adott [uvw]
zonairdny kériili a-szégli precesszidohoz tartozo (pillanatnyi) Ewald-gémbdét piros vonal jelzi az
a dbran féliil, a gerjesztett nulladrenddi Laue-tartomdnyt piros kérgylirii jelzi az a abran alul. A
diffrakcios felvétel expozicidja alatt gerjesztett tartomdnyt (melyet a gylirli jar be a precesszio
sordn) szaggatott piros kér hatdrolja. A b dbra egy gylirlire esé tébbszérds szordsi utat
illusztral. (a kép a NanoMegas cég egy a precesszids diffrakcios technikdt bemutatd

el6addsdbdl szarmazo dbra alapjan késziilt).

A precesszids diffrakcio technikaja els6sorban az elektron-krisztallografiai szamara hasznos,
hiszen lehetGvé teszi ismeretlen kristalystrukturak ,megoldasat”, azaz az intenzitasok alapjan
a tércsoporton tul az elemi celldn bellli atomi poziciék felfedését. Ez az ,egyszerd”
orientaciotérképezés soran is hasznos lehet (a vezérlés lehet6vé teszi a szimultdn precessziét
és pasztazast). Precesszio segitségével szélesebb szogben nyeriink diffrakcids informacidt, az
intenzitasaranyok jobban kozelitenek a szimuldlt intenzitdsokhoz, tovabba az esetlegesen
jelenlévé Kikuchi-savok (vastag minta esetén) is ,belemosddnak” a hattérbe. Jollehet mindez

az orientdcié azonositasat egyszer(siti és annak megbizhatésagat noveli (Rauch, 2008), e
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disszertacidban bemutatott kisérletek soran (e disszertacid 7. fejezetének egyetlen példajatol
eltekintve) precessziét nem alkalmaztam. Ennek oka, hogy szamunkra kritikus volt az
orientacié-térképek felbontdsa, a precesszid viszont a zavard hatdsokra foloslegesen
érzékennyé tette a mérést: idével barmely instabilitds vagy a minta egyszer(i gorbilése oda
vezetett, hogy a precesszio kuppalastjanak csicsa nem a mintara volt fékuszalva, hanem kissé
ald vagy folé, aminek hatdsdra a megyvilagitott terilet jelent6sen elmosédott ahhoz képest,

mint amilyen kis foltméretet precesszid nélkil tudtunk elérni.

Szemcsehatar-sikok jellemzése

Polikristalyos minta felliletén a szemcsék azonositasa, és ezek orientdcidéjanak mérése ma mar
rutinfeladat. Ez automatizalt moddon, pasztdzé elektronmikroszképban (SEM) EBSD
Uzemmoaddban vald vizsgalattal és transzmisszids elektronmikroszkdpban (TEM) is lehetséges.
Az orientdciés térképek ugyan jol kirajzoljak a szemcsehatdrok mintafeliilettel vett
metszésvonaldat, azonban semmit nem mondanak arrdl, hogy a felszin alatt milyen a hatarsikok
irdnya. A problémat igen korilményes, tovdbba jelent6s hibafaktorokkal terhelt eljarassal fel
lehet oldani pésztazd elektronmikroszképban. Un. ,electron channeling pattern” (ECP)
vizsgalatok segitségével kovetkeztethetiink a hatarsik iranyara, am az csak specidlis esetekben
adhatdé meg pontosan (tisztan ,csavar” vagy ,délt” hatdrok esetén), altaldanos hatdrok
sikiranyai ECP segitségével nem hatdrozhaték meg (Lloyd, 1997). A szemcseszerkezet altalanos
jellemzése végett SEM-ben lehet6ség van 3-dimenzids orientaciétérképezésre, melynek
segitségével egy polikristdlyos minta makroszkopikus (50 x 50 x 50 um?3) térfogatanak 3D-s
modelljét kaphatjuk a szemcsék orientacidadataival, a szemcsék és a szemcsehatar-haldzat
térbeli strukturdjaval. Ekkor a minta vizsgalt térfogatdardl visszaszort elektron-diffrakcids (EBSD
— ,electron backscattering diffraction”) technikaval orientacidtérkép-sorozat készil ugy, hogy
az egyes méréseket kovetéen a térképezett teriletr6l FIB vagy mas kontrollalt
rétegeltavolitdst lehet6vé tevé technika (pl. csiszolas) segitségével j6I meghatdrozott
vastagsagu mintaszeletet tavolitanak el. Ennek megfelel6en a térképezési és vékonyitasi fazis
a kivant mélységig valtja egymast: az igy nyert orientacidtérkép-sorozat elemeihez a csiszolds
iranyaba es6é mélységi informaciot rendelve, a vizsgalt térfogat 3D-s orientacié-modellje
megszerkeszthetS, mely a szemcséken tul a szemcsehatar halozatrdl is teljes képet ad (Randle,
1995, 2001, Saylor, 2003, 2004). E vizsgdlat fokuszalt ionsugaras dgyuval (FIB — focused ion

beam) felszerelt SEM segitségével automatizalhatd (Zaefferer, 2008), hiszen megfelel6
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stabilitas mellett a FIB-es anyagmegmunkalds — jelen esetben a vizsgalt térfogatméréseket
kovetd szeletelése — manapsag el6re programozhatd eljards. E mddszer hatranya, hogy
térfogati felbontdsa (50 x 50 x 50 nm3) a TEM-ben megszokott felbontds méretskalajat nem
éri el, tovabba egy atlagos mérés automatizalt FIB/EBSD-s eljarassal tobb napot is igénybe
vehet (igaz, ez a TEM-ben attekinthet6nél nagyobb teriletrdl ad informaciot). Szemcsehatarok
szoftverrel tamogatott TEM-es vizsgalatat S. Zaefferer is leirja egyik cikkében, dm mddszerét
igen fellletesen ismerteti. A kiértékelés hatterérdl leirja, hogy a hatdrszakaszok vetileteinek
segitségével hatarozza meg a vizsgdlt hatarsikok irdnyat oly mddon, hogy a megfelel6
szemcséket kétsugaras, azaz a szomszédos szemcsék atfedési tartomdnydn vastagsagi
konturokat mutaté diffrakcios helyzetbe allitja. Ez egybevag azzal, amit Edington ir a mintat
szel§ kristalyhibak (szemcsehatarok) jellemzésérdl (Edington, 1975: 2.14 fejezet) Az
alkalmazott mdédszerrel a minta lokalis vastagsaga is mérhetd, kihaszndlva, hogy a vastagsagi
konturok periddusa a kétsugaras reflexiéhoz tartozé kioltasi hossz és a hatarsik
emelkedésének fliggvénye, a megfigyelhet6 konturok szamat pedig a vastagsdg hatarozza
meg. A szérdsi vektor — ezaltal a kioltasi hossz ismeretében a vastagsag a konturok szamabol
adddik. (Zaefferer, 2002). Fontos azonban megjegyezni, hogy a vastagsagi konturok adta
kontraszt nagyon erdsen vdéltozik igen kis dontés hatasara is (Williams & Carter, 2009: 24.
fejezet), kovetkezésképpen a pontos Bragg-helyzet bedllitdsa lényeges és egyben koriilményes
feladat. Barmely kivant orientdcié szoftveres beallitasi bizonytalansagat meghatdrozza az azt
megel6z6 orientaciomérés hibadja és a mintatartd dontési bizonytalansaga — ezek a
gyakorlatban, j6 esetben 0,5-1° nagysagrend(i hibat eredményeznek. Ekkora bizonytalansag
nem teszi lehet6vé, hogy a szamolt dontési helyzet kézi finomhangoldsatdl eltekintsiink és

pusztan a szoftveres eredményekre hagyatkozzunk.

Mintavastagsag mérése, a vastagsagi konturok megjelenése

A hatarsik irdnyanak meghatarozdsahoz szlikség van a hatdr vetiilet szélességének és a minta
lokalis vastagsaganak mérésére. TEM-es, kristalyos minta lokalis vastagsaganak mérése
viszonylag vastag minta esetén (50 — 200 nm) CBED alapjan igen nagy pontossaggal (idealis
esetben kb. 2%-os relativ hibaval) mérhet6 (Kelly, 1975). Vékony (5 — 30 nm), nagyfeloldasu
vizsgdlatokra szant mintak esetén a CBED-n alapuld mérések nem mikoédnek. Ekkor
fékuszsorozatbdl szarmazé HRTEM felvételek szimuldlt képekkel valé Osszehasonlitasabdl

allapithatjuk meg a minta vastagsagat (Stadelmann, 1987), vagy (nanokristalyos, illetve amorf
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mintdk esetén) elektronenergia-veszteségi spektrum alapjan szamolhatjuk azt (Egerton,
2011). A par-tiz nanométer vastagsagi tartomdnyba esé mintak vastagsdga szdmolhaté akar
az elektronsugdr beesé és a mintan atmend teljes intenzitdsanak 6sszevetésébdl is (Pozsgai,
1997). A 4. fejezetben bemutatott mérések sordn a vizsgalt sziliciumrétegen CBED segitségével
hatdroztam meg lokalis vastagsagértékeket. Ugyan a fent idézett mérési moddszerek a
szakirodalomban igen jél dokumentaltak, ezek megbizhaté véghezvitele gyakorlatot és
koriltekintést igényelnek. Tekintettel arra, hogy célom a szemcsehatarok mérésére
rutinszer(ien végezhetd, automatizdlhaté modszer feldllitdsa, a tovabbiakban szandékosan
eltekintettem a vastagsdg kozvetlen mérésétSl, arra a hatarsik-vetliletek mérésébdl
kovetkeztettem. Ennek megfelel6en — a 4. fejezetben alkalmazott mérések okan — itt csupan
a CBED-n alapuld eljarast részletezem.
Az elektronszéras dinamikus elmélete szerint, kétsugaras szérds esetén, a mintan vald
athaladas utdn a direkt nyaldb (/o) és a diffraktalt nyaldb (/g) intenzitdsdnak a minta
vastagsagatdl (t) vald fuggését kdzel kétsugaras helyzetben az alabbi kifejezések hatarozzak
meg:

2.11/a egyenlet

Iy(t) = 1—14(¢)

/ (= ? [sinmts’\*
0-(2) (%)

1
s'= [s?+—

&

2.11/b egyenlet

2.11/c egyenlet

Itt ,,s” az egzakt Bragg-helyzettél vald eltérést adja meg, ez mas néven gerjesztési hiba (az

”n

ismert konvencidknak megfelel6en), ,s” ” pedig az un. effektiv gerjesztési hiba. & az
ugynevezett kioltasi hossz, mely az anyagra és a diffrakcids helyzetre (a diffrakcidban részt
vev( siksereg reciprok vektorara, ,,g”-re) jellemz6, gyorsité fesziiltségtdl fliiggd paraméter.
Adott ,,g” reciprok-racsvektorhoz tartozé egzakt Bragg-helyzetben, ha a minta vastagsaga
éppen a kioltasi hossz egészszamu tobbszorose (t=n-&,, ,,n” egész szdm), akkor a diffraktalt

nyaldb intenzitasa nulla —innen az elnevezés.
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A diffraktalt nyaldb intenzitdsdra vonatkozd 2.11/b egyenletbdl latszik, hogy az a minta
vastagsagaban (t) és az effektiv gerjesztési hibaban (s’) periodikus (azaz a vastagsag mellett
kdzvetetten fligg az egzakt Bragg-helyzettél vald ,,s” eltéréstdl is). A vastagsagtol valo fliggés
eredményezi (dllandé gerjesztés mellett is) a vastagsdgi kontrasztot illetve a vastagsagi
konturvonalakat, a gerjesztési hibatél valé figgésnek pedig a gorblleti konturokat
kdszonhetjuk (Williams & Carter, 2009: 24. fejezet). A vastagsagi konturok a térképi
szintvonalakkal allithatok parhuzamba, segitségiikkel egyedi szemcsék alakjara
kovetkeztethetiink. Ahogy arra korabban utaltunk, hasznosak lehetnek szemcsehatar-sikok
jellemzésére is, lévén az elektronsugarhoz képest dontott hatar esetén sugdrirdnybdl nézve az
atfedési tartomanyon az egyik szemcse elvékonyodik, a masik pedig vastagszik. igy ha a
szomszédos szemcsék kozil barmelyiket kétsugaras helyzetbe dllitjuk, a hatdr vetiiletét
kovet6 éles vastagsagi konturvonalakat figyelhetliink meg, feltéve, hogy a minta vastagsaga az
adott reflexiéhoz tartozd kioltasi hossz tobbszoérose (pl. 4.3 dbra). Ennek segitségével két
szemcse kozti atfedési tartomany, azaz a szemcsehatar vetiilete jé6l mérhet6vé valik vildgos és
sotét latoterl képeken egyardnt.
Egy kétsugaras helyzetben CBED felvételt készitve, mivel ilyenkor egy véges szogtartomanyon
belil minden iranybdl érkezik direkt nyalab, az egzakt Bragg-helyzeten feliil az adott
sikseregen a [-s3; +s2] intervallum minden ,s” értéke mellett torténik diffrakcid. Ez azt jelenti,
hogy elegend6en vastag minta esetén a diffraktogramon megjelené diffraktalt korongokban
kioltdsi egyeneseket taldlunk, melyek a kioltasi feltételt kielégit6 ,s” eltérésekhez tartozé
irdnyoknak felelnek meg. Az Ewald-szerkesztésbdl egyszer(i geometriai megfontolasok alapjan
kovetkezik, hogy

2.12 egyenlet

B
Sg’izgz.A.Eng.l._

Itt ,g” a kétsugaras helyzetben résztvevG siksereg reciprok-racsvektora, A a bees6
elektronnyaldb hullamhossza, ©p az egzakt Bragg-helyzetet meghatarozo szog, B pedig az ettdl

vald eltérés szoge. Az 2.12 egyenlet els egyenlGségének megértését segiti az 2.4 abra:
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-~

o D

2.9 abra. ,s” szdrmaztatdsa (2.12 egyenlet elsé egyenlésége; az abra forrdsa: Spence, 1992:

Figure 2.2./a).

A fenti képletben szerepld L és Lo értékek mérésének maddjat a kdvetkez6 abra szemlélteti,

melyen egyben kivaléan megfigyelhetjiik a kioltdsi irdanyokat.

2.10 dbra: A 2.12 egyenletben szerepld L és Lo mérése kétsugaras CBED felvételen

A diffraktdlt nyaldb intenzitasanak (/g(t)) minimuma van az 2.2/b egyenlet alapjan akkor, ha
t-s” mennyiség egy egész szammal egyenlG:

2.13/a egyenlet
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Ha az ,s’ ” értékére az 2.11/c egyenlet alapjan behelyettesitést végziink, atrendezés utan
kapjuk, hogy:
2.13/b egyenlet

\2 2 2
'+ (& G -4

2 N2
Ebbdl latszik, hogy ha koordinatarendszerben abrazoljuk az ((ni) ; (%) ) pontokat (i=1, 2,

1

...), akkor az ezekre illesztett egyenes y-tengelymetszetéb6l meghatarozhatd ,t”, azaz a minta
vastagsaga. Egyetlen probléma csupan, hogy nem tudjuk, hogy az ni szdmsorozatnak mi a
kezdGértéke. Ezért a fenti egyenes illesztést el6szor ni=1, 2, 3, ... -ra, majd ni=2, 3, 4, ... -re, és
igy tovabb addig kell elvégezni, mig el6szor tapasztaljuk, hogy a kapott pontok szépen egy
egyenesre illeszkednek. Az elsé jol illeszked6 egyenes egyenletébdl kell a vastagsagot

szamolni.

Mintatartd vezérlése a megfelels leképzés érdekében

Szemcsehatarok transzmisszids elektronmikroszkdppal (TEM) vald vizsgdlata sziikségessé
teszi, hogy a vizsgdlt mintat jél meghatdrozott kristalytani iranyok orientdcidba allitasa
érdekében kontrolldlt mdédon tudjuk donteni. Ez |ényeges attdl fliggetleniil, hogy éppen
diffrakcids vizsgalatot végziink, konvencionalis vilagos (BF — ,bright field”) vagy sotét latéter(
(DF — ,,dark field”), esetleg nagy feloldasu (HR — ,high resolution”) leképzést alkalmazunk. A
kivant dontési poziciék szamoldsa megkoveteli a vizsgalt szemcsék orientaciéjanak és az
alkalmazott mintatartd dontési tulajdonsagainak ismeretét a laboratériumi rendszerhez
képest — ezt legtdbbszor a képi lizemmaddban valé leképzés képsikja definialja. Ez |ényeges,
hiszen kontrollalt dontés akkor lehetséges, ha a mintatartd dontési tengelyeinek irdnyat és a
vizsgalt minta kristdlytani iranyait k6z6s vonatkoztatasi rendszerben tudjuk kifejezni. Ennek
érdekében ismerni kell a mikroszkdép elektromagneses lencséinek forgatdsat az egyes
nagyitasok valamint a képi és diffrakcids izemmaodok kozott, tovabba kalibralnunk kell az
alkalmazott mintatartd dontési tengelyeinek iranyat képi (vagy diffrakcids) lzemmadban. Ez
utobbi igen egyszerlien elvégezheté megfelel6en vastag minta esetén konvergens sugaras
elektron diffrakcié segitségével: adott tengely korili déntés soran egy kiszemelt zénairdny
képének eltolddasa a fluoreszcens ernyén egyértelmien megadja az adott déntési tengely

iranyat az erny6hoz viszonyitva.
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Az orientaci6 meghatdrozdsara szdmos bevett eljards létezik, ezeknek alapvetéen CBED
(Edington, 1975) vagy pontdiffrakcié az alapja. Napjainkra az automatizalt adatgydjtésnek és
kiértékelésnek is tobb (hasonld) formdja sziletett: az erre alkalmas rendszerek TEM-ben az
elektronnyaldb helyzetét és iranyat meghatdrozé tekercseket vezérelve pasztdzzak a nyaldbot
a minta vizsgalt terlilete folott, mikdzben meghatarozott |épéskozonként eltdroljak a
diffrakcids felvételeket. Automatikus adatgylijtésre és CBED felvételek automatikus
kiértékelésére alkalmas Schwarzer és Sukkau (Schwarzer, 1998) 4ltal bemutatott rendszer,
ehhez hasonldéan (tébbek kozt) CBED kiértékelésével torténd orientacid meghatarozdasra
alkalmas a ProcessDiffraction program is (Labar, 2005). CBED és pontdiffrakcié automatikus
kiértékelésére egyarant alkalmas S. Zaefferer altal bemutatott eljaras (Zaefferer, 2000), mig
létezik az orientdcid-eloszlds meghatdrozasanak képi lUzemmoddon alapulé moddszere is
(,orientation imaging” — Dingley, 2006, Wu, 2009). E disszertacidban bemutatott tobb kisérleti
eredmény a mar bemutatott, TEM-re szerelhetd, kereskedelmi forgalomban kaphaté ASTAR

pasztazd/precesszios rendszer (Rauch, 2008) segitségével szlletett meg.

Mindezek mellett tobb eszkozt fejlesztettek és publikdltak, melyek a mintatartd dontését
szoftveres Uton vezérlik, egy adott kisérlethez a minta kivant dontési pozicidit elbre
meghatdrozzadk. llyen a ,K-space Navigator” (Duden, 2011), mely nevébdsl addddan
reciproktérben vald tajékozddast segiti azaltal, hogy a kristalytani orientacidkat szoftveresen
megjeleniti egy virtudlis gombfelszin segitségével: e gomb forgatasa — mely a minta, azaz a
vizsgalt kristaly dontését jelenti — lehetséges egyszer(i egér-manipulacidk segitségével a
mintatarté dontési korlatainak figyelembe vétele mellett. A szoftver a felhaszndld Aaltal
meghatdrozott forgatast eredményez6 dontési szogeket kiszamolja, melyek igy kozvetlendl a
mintatarton allitanddk be — mindezt kéttengelyd, valamint dontG-forgatd mintatartd esetére
is megvaldsitja. Adott minta esetén a mintatarté és a vizsgalt kristaly orientacidja egyszerlien
kalibralhaté egyes zdnatengelyek manudlis sugarirdnyba Aallitasaval, igy ezutan minden
tovabbi dontés nagy pontossaggal szamolhatd. Ehhez hasonlé szoftveres mintatartd-vezérlést
valésit meg -felhasznaldbarat médon- a SmartTilt és a JECP/SP program (Otten, 1996, Li, 2004)
és Wang szabadalma (Wang, 1993).

A nagyfelolddsu elektronmikroszképos vizsgalatok lényeges eleme, hogy a leképezendd
kristalyszemcsék megfeleld, specialis kis-index(i orientaciéban alljanak. Igy lehetévé valik
elegend6en nagy racssik tavolsagu kristalytani sikok feloldasa, ennek megfelelGen egy, vagy
egyuttesen tobb siksereg leképzése esetén sikleképzésrél vagy racsképrdl beszélhetiink. A
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vizsgalandd szemcséknek specidlis orientacidéba allitdsdanak igénye a nagyfeloldasu
faziskontraszton alapulé (HRTEM) vizsgalatokra és az atomi felbontast célzé pdsztazoé
transzmisszids vizsgalatokra (STEM) is all. Tobb eredmény sziletett, mely nanométeres
mérettartomanyba esé kristalyszemcsék alakjat, ill. atomi elrendezédését tarta fel a minta jol
kontrollalt dontési sora mellett nagyfeloldasu leképzés alkalmazasaval (Habas, 2007, Gontard,
2008, Jinschek, 2008, Van Aert, 2011). Kolb csoportja Mainzban (Kolb, 2007, 2008, 2011,
Gorelik, 2011) és Hovmoller csoportja Stockholmban (Hovmoller, 2008, Wan, 2013) a
szamitégépes mintatarto-vezérlés segitségével elektron-tomografidra alkalmas eszkozt és
mérési eljarast fejlesztett ki. Megjegyzendd, hogy ez utdbbi eredmények a reciproktér
feltérképezésén alapulnak, nem az abban valé — egyedi orientacidk szerinti — tajékozddast

célozzak.

A reciproktérben valé tdjékozddds, azaz a minta dontésének szoftveres vezérlése azért teszi
igen hatékonnya a kristdlyos anyagok vizsgalatat, mert a mikroszkép operdtora a minta
megfelel6 poziciéba valé allitdsa kozben képi Gzemmoddban tud maradni, igy a minta
dontésébdl ered6 esetleges lateralis elmozduldsokat kdvetni és azonnal korrigalni tudja. Ezzel
szemben a nanométeres méretskalaba (10-100 nm) esé szemcsék manualis, képi és diffrakcids
Uzemmodok kozti valtasok soran alapulé orientdlasa gyakorlott operator szdmadra is akar tobb-
tiz percet igénybe vevd folyamat, mig kezd6 operator szamara egy ilyen m(velet kdnnyen a
kivalasztott teriilet elvesztésével is jarhat (Otten, 1996). Gyakorlati fontossaga miatt Iényeges
megjegyezniink, hogy a minta beallitdsanak szoftveres tdmogatasaval a vizsgalat gyorsabba
valik, ezaltal a minta elektronsugar-terhelése csokken. Ez nagyfeloldasu vizsgdlatok esetén
Iényeges, hiszen minél kevesebb ideig vilagitunk meg egy adott teriletet, annal kevésbé all
fonn a sugarkarosodas és a kontamindcid veszélye, melynek kdszénhetéen a kivalasztott
teriilet a tovabbi vizsgdlatokra teljesen alkalmatlannd valhat (Egerton, 2004).

Szemcsehatarok — kiilénosen nagyfeloldasu — vizsgdlata esetén a helyzet killonosen 6sszetett,
hiszen a mérés sikerességét harom Osszetevd, a szemcsehatar sikjanak és a két szomszédos
szemcsének az orientdcidja hatdrozza meg. E disszertacidban bemutatott médszerek a
szemcsehatarok vizsgdlatdnak mind konvenciondlis (CTEM), mind nagyfelolddsu

elektronmikroszképos (HRTEM) valtozatat megkonnyitik.
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Nagy mennyiség(i mért adat feldolgozasa statisztikai mddszerrel: a nem-negativ

matrix faktorizaciordl réviden

Statisztikai modszereket, mint pl. a f6ékomponens analizist (PCA, ,principal component
analysis”) vagy a vele rokon nem-negativ matrix faktorizaciét (NMF) a legkilonbdz6bb
tudomanyteriileteken alkalmazzak. Lee és Seung egyik legtobbet idézett cikkiikben (Lee, 1999)
igen szemléletesen mutatjdk be a leggyakrabban hasznalt statisztikai médszereket (,vector
guantization”, PCA, NMF), ill. az ezek kozti kiilonbséget. Az NMF mddszer matrix-szorzatta
alakitas segitségével fedi fol az adatmatrixok ,,épitGkockait”. Itt a nem-negativitas a szorzatta
alakitds szempontjabdl igen erés feltétel, am ez mégis nagyon hasznos kritérium pozitiv mérési
adatsor (pl. CCD kamerak pixelein tdarolt intenzitdsok, spektrumok) feldolgozdsakor az
eredmény fizikai interpretdldsa szempontjdbdél. A fenti technikdk minden esetben nagy
mennyiségli (mért) adat feldolgozasat célozzdk az adathalmaz alapveté épitékockainak
feltarasaval. Lee és Seung cikkiikben nagy mennyiségli szdcikk jelentéstani vizsgalatan és képi
arcfelismerésen mutatta be az NMF alkalmazhatdsagat. Devarajan a bioldgia terlletén
alkalmazza ezt a DNS-ben tarolt adathalmaz analizisére, de egyben tobb-tiz cikket idézé
bevezetést ad arrdl, hogy e matematikai mddszer alkalmazhatd a beszédfelismeréstél kezdve
a hdldézatkutatason at szamtalan terileten (Devarajan, 2008). Az anyagtudomanyban
Eggeman, Krakow és Midgley értek el kivalé eredményeket NMF alkalmazasdaval: Ni-alapu
szuperdtvozet hdrom dimenzids mikrostrukturdjat vizsgdltdk és modellezték elektron
tomografia, precesszids elektron diffrakcid és NMF segitségével (Eggeman, 2015). Ezzel rokon

maodon e disszertacioban én is az NMF diffrakcios adatsoron valé alkalmazasat mutatom be.

Berry és tarsainak cikke igen jo 6sszefoglalasat adja bevett NMF-algoritmusoknak, kiemelve

Paatero témaban valod uttoré munkassagat (Berry, 2006; Paatero, 1994).

V nem-negativ matrixon NMF felbontdst alkalmazva W és H nem-negativ matrixokat kapjuk,

melyekre fennall:
2.14 egyenlet
V=W-H
Fontos megjegyezni, hogy e felbontas nem egyértelm(, hiszen ha adott D invertdlhatd, nem-
negativ matrix, D! is nem-negativ,igyV~W -H=W-D-D"*-H=W'-H'.
Feltessziik, hogy m mérésiink van, minden egyes mérés n mérési paramétert takar, azaz

minden egyes mérés egy n-dimenzids oszlopvektorral reprezentdlhaté. Az nxm-es V
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adatmatrix igy oszlopaiban hordozza az egyes mérések eredményét. Legyenek W és H nxk és
kxm méret(i szorzétényez6 matrixok. Ekkor V és H matrix megfelel6 oszlopaira (v, h) fennall,
hogy:

2.15 egyenlet

v=W-h

Ez sugallja, hogy V adatmatrix minden oszlopa (minden mérési eredmény) elGall W
oszlopaiban tarolt adatsorok linedris kombinacidjaként, melyek sulyfaktorait H matrix elemei
adjak meg. Mas szavakkal: V adatmatrixban tarolt minden egyes mérés kifejezheté k db. nem-

negativ baziskomponens segitségével, melyeket W matrix oszlopai hordoznak.

Az 2.14 egyenletnek megfelel6 egzakt matematikai probléma tobbféleképpen
megfogalmazhaté annak fliggvényében, hogyan definidljuk két matrix kilonbségét
(,tavolsagat”). (Lee, 2001) Minden algoritmus minimumkeresést valdsit meg, mely V és W-H
matrixok kozti (el6ére definidlt értelemben vett) kilonbség minimumat keresi. Ebben a
fejezetben leirt kiértékelések sordn egy un. vetitett gradiens médszert (,projected gradient
method”) megvaldsitd algoritmust hasznalunk; az NMF mdédszer efféle megvaldsitasa Chih-Jen
Lint6l szarmazik (Lin, 2007). Ennek konvergencidja igen jo, jelentGsen gyorsabb mint a sokat

hivatkozott, Lee és Seung altal bemutatott multiplikativ médszer (Lee & Seung 2001).

Kisérleti és fejlesztési eszkdzok

E disszertacidoban ismertetett eredményeket az MTA EK M(iszaki Fizikai és Anyagtudomanyi
Intézet Vékonyréteg-fizika Osztalyan értem el.

A kézi kiértékelésen alapuld kisérleteimet Philips CM20 tipusu 200 kV-os konvencionalis TEM
segitségével végeztem, minden mas mérés a 300 kV-on m(ikédé JEOL 3010 tipusu
nagyfeloldasi TEM mikroszkdpon tortént. Az orientdcios térképek diffrakciés adatsorat az
ASTAR pasztazo/precesszios rendszer segitségével mértem. Mivel a JEOL mikroszkép volt
felszerelve az ASTAR rendszerrel, ezért ez egyszerre alkalmas volt diffrakcidos adatsor
gyljtésére (orientaciotérképezésre) és nagyfeloldasi mikroszképos vizsgalatokra. Ez olyan
nagyfeloldast igényl6 mérések esetén volt igazan el6nyds, melyeket orientaciétérképezés
kellett megel6zzon.

Az altalam fejlesztett (és e disszertacidban bemutatott) kiértékel6 szoftverek asztali Windows-

PC-n futnak. A fejlesztések Visual Basic.NET és Visual C++ kornyezetben torténtek, az NMF-en
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alapuld kiértékeléseket MATLAB kornyezetben futtattam, igy a kiértékelés kédoldsa és az
eredmények megjelenitése igen hatékonyan torténhetett. A késébbi fejezetek soran
bemutatott minden egyes eredmény, mely szamitogépes kiértékelés segitségével sziiletett,
egyenként legfeljebb 5 és 10 perc kozotti futdsidét igényelt Intel Core i7-6030QM (2 GHz)

processzorral, 8 Gb RAM memoridval rendelkez6 asztali szamitogépen.
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4. Célkitlizések

E disszertdcidban foglaltak célja, hogy olyan kisérleti mdédszereket fektessiink le, melyeket
kovetve tetsz6leges szemcse- vagy fazishatar rutinszer(ien vizsgalhaté makroszkopikus és
mikroszkopikus szinten egyarant. Ennek megfelel6en szakirodalmi kontextusba helyezheté
példan keresztil kivanom megmutatni, hogy polikristalyos minta jellemzése a szemcsehatar-
sikok iranyeloszldsa szempontjabdl relevans, am pusztdn ,kézi” mddszerekkel statisztika
feldllitdsdhoz elegend6 adat gylijtése ésszerl idén belil lehetetlen. Célom olyan szoftveres
kiértékel6 program fejlesztése és ezzel tdmogatott kisérleti eljaras rogzitése, mellyel adott
szemcsehatar-sik irdanyanak (ezaltal a szomszédos szemcsékben kifejezett kristalytani
indexeinek) meghatdrozdsa az adatgylijtés és a kiértékelés minden lényeges |épésében
automatizdlt modon lehetséges. Egyben azt a kovetelményt is tdmasztom, hogy e
disszertacidban leirtak az alapjat képezhessék egy késSbb célzottan tovabbfejlesztett, igen sok
(statisztika felallitasara alkalmas szamu) szemcsehatar kiértékelését automatizalt médon
végzl, terjesztésre alkalmas szoftvernek (vagy kiegészit6 programnak). Mindezek mellett
célom, hogy tetsz6leges orientacié-eloszlas mellett lehetséges legyen szemcsehatarok
vizsgalata nagyfeloldasu technikakkal. Ennek érdekében olyan kiértékelS program fejlesztését
tlztem ki, mely a vizsgalt terilet orientdcids térképe segitségével a szomszédos szemcsék
orientaciodit egyszerre veszi figyelembe. Az adott kisérleti kortilmények mellett megadja azokat
a minta-dontési pozicidkat, melyek mellett a vizsgalandé szemcsehatar-szakaszon a
szomszédos szemcsékrdl egyidejlileg kapunk racs- vagy racssik-leképzési képet.

Az alabbiakban részletezem, hogy varakozasunk szerint a disszertacioban leirtak — amellett,
hogy nagyban megkonnyitik szemcsehatarok vizsgalatat transzmisszids
elektronmikroszkdéppal — mely ponton nyujtanak teljesitménybeli javulast mas mérési
eljarasokhoz képest.

Szemcsehatarok rutinszerd TEM-es vizsgalati mddszereinek fejlesztése kézenfekvé célkitlizés:
Ugyan pasztazo elektronmikroszkdépban FIB és EBSD segitségével automatizalt 3D-s szemcse-
ill. orientaciotérképezés valdsithatdé meg (Zaefferer, 2008), ennek felbontdasa a TEM-ben
megszokott nagysagrendet nem éri el. Ezen felll egy atlagos mérés tdébb napot is igénybe
vehet, hiszen a 3D-s orientacidtérképezés soran tobb szaz orientacio-térkép gyljtése torténik,

melyeket hosszas FIB-es megmunkalds szakit meg. Ezzel szemben az altalam bemutatando
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modszerek néhany orientacio-térképezést feltételeznek csupan, melyeket legfeljebb a minta
dontési pozicidjanak az atallitasa szakit csak meg.

Ra kivdnok mutatni, hogy a polikristdlyos anyagok efféle vizsgalataval relevans eredményekre
jutunk, melyek 6sszhangban vannak mas anyagrendszerek esetén kapott eredményekkel
(Randle, 1997). Eleinte én is Zaeffereréhez hasonlé (Edington, 1975, Zaefferer, 2002),
manualis kiértékeléssel dolgoztam, azonban e kiértékelések minden kisérleti eleme célzott
kézi beallitast igényl6 mérést igényelt — ez az Ut nagyszamu mérés esetén jarhatatlan.
Hangsulyos, hogy szemcsehatdrok vizsgdlatat dgy kivdnom rutinszertivé tenni, hogy az az
orientdcid mérését lehet6vé tevé berendezésen kivil (mint a jol ismert, kereskedelmi
forgalomban kaphatd ASTAR pésztazd/precesszids rendszer) ne igényeljen specidlis kisérleti
kiegészit6t, hanem a gyakori mikroszképos konfigurdcidk alkalmasak legyenek elvégzésére. Ez
a gyakori, kis dontési tartomdannyal rendelkez6 (+15°) kéttengelyl mintatartok

alkalmazhatdsdga szempontjabdl fontos.

Egyik szempont, hogy e mintatarték dontési pontatlansaga megkozeliti az 1°-ot, s célom, hogy
ekkora bizonytalansag mellett is hasznalhatdé pontossdgu eredményeket kaphassunk.
Zaefferer (Zaefferer, 2002) a kiértékelés soran kihaszndlja a szemcsehatar vetiletén
megjelend vastagsagi konturokat, ezek azonban igen érzékenyek az orientaciéra: a minta kis
(< 1°) dontése a vastagsagi konturok kontrasztjanak oly mértékd valtozasat okozhatja, hogy az
ezen alapulé mérés koriltekinté kézi finomhangolast tesz szilikségessé. Ezzel szemben a
hatarsikok geometriai jellemzése esetén az altalam meghatdrozott mérés soran kézi
finomhangoldasra nincs sziikség. (Ott ahol a szemcsehatdron megjelend vastagsagi konturokra
kivanok tdmaszkodni, csupan azok kontrasztjat hasznalom ki a vetilet szélességének mérése
érdekében, azok barmiféle szamszerdsitése nem sziikséges.)

Masrészt |ényeges szempont mind a nagyfeloldasu vizsgdlatok soran, mind az NMF méddszerek
alkalmazasa soran, hogy kis dontési tartomannyal rendelkezé kéttengelyl mintatartd
hasznalata is eredményre vezethessen. Ez a kritérium az elektron-tomografidra alkalmas
berendezéseken kapott eredményekhez képest érdemel emlitést (Kolb, 2007, 2008, 2011,
Gontard, 2008, Jinschek, 2008, Gorelik, 2011, Eggeman, 2015).

Meg kivdnom mutatni, hogy a lokdlis vastagsdg szamolasa a tobb iranybdl felvett
szemcsehatar-vetiletek szélességének mérésére visszavezethetd. Ugyan altaldban a minta

vastagsaganak célzott mérése adja a legpontosabb eredményt, azonban ennek kdzvetett

42



szarmaztatdsa az automatizadlhatdsaga tekintetében igen elényos lehet. Fontos, hogy mindazt,
ami hatarsikok irdnydnak meghatarozasaban nehézséget okoz, sikeriiljon egyetlen paraméter,

azaz a hatarsikok vetuletének mérésére visszavezetnem.

Minthogy célul tlztem ki egy olyan sajat fejlesztésl szoftvert megirasat, mely orientacids
térkép segitségével kristalystrukturatdl és orientacid-eloszlastol fliggetlendl lehetévé teszi
szomszédos szemcsék szimultdn nagyfelolddsu leképzését, azaz szemcsehatarok
nagyfeloldasu vizsgalatat, a lokalis vastagsag hatdrsikok alapjan valé becslése igen hasznos
lehet. Ugyanis par tiz nanométer vastag mintdk esetén a lokalis vastagsdagmérés korilményes,
szimulacion alapuld kiértékelést (Stadelman, 1987), vagy EELS mérést igényel. Ez utdbbi soran
is a relativ hiba j6 esetben 10% korili, mindamellett a kiértékeléshez szikséges mérési
paraméterek kontrolldldsdhoz kiilonos koriltekintés és nagy gyakorlat sziikséges (Egerton,
2011).

A hatdrsik-vetiletének mérését az eredetileg az orientdciotérképezés szamara gylijtott
diffrakcids adatsor alapjan kivanom véghezvinni és szoftveresen kiértékelhetévé tenni.
Altaldnos térekvésem, hogy kiilonb6z8 matematikai eljdrdsok segitségével, tobbletmérés
igénye nélkiil, csupdn az orientdcios térképek bemenetéiil szolgdld diffrakcios adatsor tovdbbi
feldolgozdsdval, nyerjek a vizsgdlt mintdrdl tébbletinformdciot.

E disszertacié a célkitlizéseinkkel 6sszhangban elért eredményeket négy fejezetben (4-7.)

targyalja az egyes bemutatott kiértékelési eljarasok automatizadlhatésaganak sorrendjében.
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5.Szemcsehatar-sikok iranyeloszlasanak vizsgalata
amorf szilicium lézeres kristalyositasaval el&allitott

Si vékonyrétegben

Els6ként azt mutatom be, hogy a kordbban létez6, konvencionalis transzmisszios
elektronmikroszkdpia segitségével is jellemezhet6ek egyedi szemcsehatdrok, a mérés-sorozat
id6igénye azonban indokolja kés6bbi fejlesztéseimet. A hatarsik-normalis meghatdrozasa
vildgos latéter(i képeken, a hatdrok vetilletének vizsgalata alapjan torténik a minta
vastagsaganak ismeretében. A szemcsék orientacidja CBED felvételeken kirajzolédo Kikuchi-
savok/vonalak segitségével torténik. E kettd ismeretében a hatarsik konnyedén indexelhetd a
szomszédos szemcsék kristalytani rendszerének megfeleléen. A bemutatott mérések szilicium
vékonyrétegen torténtek — ugyan statisztika feldllitdsdhoz 6nmagaban elegend6 nagyszamu
mérés igy nem szllethetett, dam megallapithatd, hogy a szilicium-vékonyrétegben (kdzel szaz
hatdron) kapott eredmények dsszhangban vannak fcc fém mintakrél publikalt eredményekkel

(Randle, 1997), azaz szakirodalmi adatokkal 6sszevethetd, relevans informacidhoz jutottunk.

Szemcsehatar normalisanak meghatarozasa

A szemcsehatdrok normalisa szamolhatd azok vetliletének — azaz a vetlilet szélességének és
irdnyanak — mérésével, ha ismert a vizsgalt minta vastagsdga és a minta dontési helyzete,
melyhez az adott vetlilet tartozik. Konvencionalis TEM technikak alkalmazdasa sordn a vetiiletet
vildgos latoter( képeken mérjiik, lehet6ség szerint olyan dontés mellett, melyben az éles
kontrasztot ad. Kézenfekvé olyan helyzetet valasztani, hogy a szomszédos szemcsék egyike
kétsugaras diffrakcios helyzetben legyen, igy a szemcsehatar vetiiletét jol felismerhetéen
kitoltik a vastagsagi konturok. Ez értelemszer(, hiszen az elektronsugarhoz képest dontott
szemcsehatar esetén az egyik szemcsébd6l a mdsikba haladva sugdrirany szerint az egyik
szemcse (latszolag) elvékonyodik, mig a mdsik vastagszik. Az itt bemutatott mérés soran

alkalmazott szamolas elemeit szemlélteti az 4.1 abra.
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minta <

4.1. dbra. Szemcsehatdr és annak vetlilete sematikusan. A szemcsehatdrt és annak vetiiletét
vastag sziirke vonal jelzi. A szadmolds sordn haszndlt (vektor-) mennyiségeket jeléltiik.

A képhez rendelt koordinatarendszer tengelyei az aldbbiak, mely az orientdcié szamolasa
soran egyben a laboratériumi vonatkoztatdsi rendszer is: a képsikban vizszintesen jobbra —
x-tengely, a képsikban fliggblegesen folfelé — y-tengely, valamint képsikra merélegesen a
szemlélével szemben — z-tengely.

B — a szemcsehatar vetiiletének azimutszoge, a képen vizszintesen jobbra mutatd iranytdl
pozitiv irdnyban mérve (x-tengely).

d — a kép sikjaban fekvG, a szemcsehatdr vetiiletére merGleges vektor. Hossza a vetiilet

szélességével egyenl6 (d). Ennek komponensei a laboratériumi rendszerben:

(dy; dy; d3) = (d - cos(B +90°);d - sin(B + 90°); 0)

u — egységvektor, mely a képsikban fekszik a szemcsehatar vetiiletével parhuzamosan. Ennek

komponensei a laboratériumi rendszerben:

(u1; uz; uz) = (cos(B); sin(B); 0)

k — egységvektor, mely merGleges a minta feliiletére (az 4.1. dbran nem jel6ltiik). Ezek
komponensei legyenek (ki; k2; k3), melyeket a (0; 0; 1) vektor forgatdsdval szamolhatunk a
mintatartd goniométerének aktualis dontési helyzete alapjan.
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d*, u* —a minta felliletével parhuzamos vektorok gy, hogy azok elektronsugarral parhuzamos

(meréleges) vetiiletei d és u. igy ezek komponensei:

kidy + k,d,
k3

kiuq + kyu,

(d3; d3; d3) = (ul; Uy; — .
3

) i s ) = (s s =

t — “sugdrirdnyba esd” vastagsagot jellemzd vektor. MerGleges a képsikra (egyedil z-
komponense nem-nulla) és hossza megegyezik a minta fellletei altal a kép-merdlegesbdl
kimetszett szakaszéval. Ennek z-komponense t/ks;, ahol t a minta “valés” vastagsaga (k

egységvektor!).

Figyelembe kell venniink, hogy egy adott szemcsehatar-vetilet szarmazhat , jobb-d6élési” és

,bal-délés(” hatarsiktol is (4.2. abra).

4.2. dbra Szemcsehatdrt tartalmazdé minta sematikus metszete. Egyazon vastag sziirke
vonallal jelzett vetiilethez két megoldds, azaz szemcsehatdrok két lehetséges szége tartozik,
ezeket vastag folytonos és szaggatott vonalak jelélik.
Figyelembe véve az 4.2. abran jelzett bizonytalansagot, egyetlen mérés alapjan a
szemcsehatar lehetséges normalisai:

n,=u"xd +t)

n,=uwx(d —t)
Annak érdekében, hogy e bizonytalansdgot feloldjuk, szemcsehatdaronként két mérést
végeztink két (jelent6sen) kilonbozé dontési pozicio mellett. Kihasznalva azt, hogy egy
szemcsehatar kristalytani indexei nem fliggenek a mérési kortilményektsl — igy a dontési

helyzettél sem, a két fliggetlen mérésbdl addédd megoldas-parok kozil az azonosak kijel6lik
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szamunkra a fizikailag relevdns eredményt. Az 4.3. dbran egyazon szemcsehatar-szakasz
l[athatd sziliciumban kiilonb6z6 dontési helyzetek mellett. A vetllet szélessége és iranya jol

kivehet, valamint jol lathatd a kétsugaras helyzet kontrasztjavito hatasa az 4.3/b 4bran.

4.3. dbra. Kiilonbézé déntési poziciokban (a, b) félvett vildgos Idtoterii képek egyazon
hatdrszakaszrdl szilicium vékonyrétegben. A hatdrszakasz vetiiletének azimutszégeit és mért
szélességeit jeldltiik; a mért szélességértékek jelentdsen eltérnek. Minthogy a b dbrdn az X-
szel jelolt szemcse kétsugaras helyzetben van, éles vastagsdgi konturok figyelheték meg a
hatdr vetiiletén.

Kisérleti korilmények

Méréseimet 200 kV-on m(ikddtetett Philips CM-20 transzmisszids elektronmikroszképpal
végeztem; a vetliletek méréséhez szikséges vilagos |atoter( képeket és az orientacid
méréséhez sziikséges diffrakciokat un. ,imaging plate”-ekre vettem fol. A CBED felvételek
kiértékelése, az orientdcidé és a miszorentacié meghatdrozasa a ProcessDiffraction szoftver
segitségével tortént. A mérések kiértékelése el6tt a mikroszkdp toébb paraméterén kalibralé
mérést kellett végeznem. Meg kellett mérni az alkalmazott kéttengely( mintatarté dontési
tengelyeinek irdnyat a vilagos latéterl képek koordindtarendszeréhez viszonyitva, hogy a
dontési szogek ismeretében a minta dblése szamolhatd legyen. Tovabba a mikroszkép
elektromagneses tekercseinek forgatdsat is kalibralnom kellett: a képek forgatasa egymashoz
képest a nagyitas fliggvényében, ill. a diffrakciéhoz képest (figyelembe véve az esetleges 180°-
os forgatast is) ismert kellett legyen, tekintettel arra, hogy a szemcsehatar-vetiiletek mérése
és a dontési tengelyek kalibracidja képi Gzemmaoddban készilt képek, az orientacids matrix
meghatdrozasa pedig diffrakcios felvételek alapjan torténik. A mért forgatdsok ismeretében

ez utobbiak azonos laboratoriumi rendszerbe transzformalhatok.
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Az itt bemutatott mddon szilicium vékonyrétegekben taldlhaté szemcsehatdrokat vizsgaltam.
Szilicium-nitrid diffuzids-gat réteggel bevont Giveg hordozdéra amorf sziliciumot parologtattak,
majd ezt az amorf réteget pdsztdzo lézeres eljarassal atkristalyositottak. Az igy elGallt
kristalyos szilicium-vékonyréteg csirarétegként szolgalt vékonyréteg-napelemek fotovoltaikus
rétegeinek novesztéséhez napelemek hatasfokanak novelését célzé kutatasok soran (HIGH-EF
projekt3). Az amorf sziliciumot kristalyositd lézeres eljaras azt célozta, hogy a kialakuld
kristalyos csirarétegben (s ezaltal a red epitaxidlisan novesztett fotovoltaikus rétegben)
minimalizaljak a szabad toltéshordozok mozgasat korlatozd kristalyhibak sdrlségét. Ezt az
eljdrds paramétereinek olyan megvalasztasaval kivantak elérni, melyek mellett a kialakult
atlagos szemcseméret a lehet6 legnagyobb, tovdbba a szemcsehatdrok kézt a koherens
ikerhatarok domindlnak — ez utdbbiak ugyanis nem jelentenek gatat a szabad toltéshordozdok
szamara. Valdban, a vizsgdlt mintdinkban a kialakult szemcsék jellemz6 lateralis kiterjedése
400-600 nm, a koherens ikerhatarok és egyéb kis-Y érték(i CSL hatarok igen gyakoriak. Vizsgalt
mintaink vastagsaga 130 nm (+10%) és 210 nm (+10%), az adott vastagsagértékeket CBED

felvételek segitségével mértem.

A mintaprepardlas soran az liveg hordozd és a SiN diffuzids-gat réteg kémiai maratassal lett
eltavolitva, a visszamaradt szilicium film TEM-rostélyra lett atusztatva, melyen ez koézel allandé
vastagsagl onhordd réteget képezett. Az igy el6allt TEM minta idealis konvencionadlis
elektronmikroszkdpos vizsgalatok alkalmazasahoz, azaz vilagos latoterld képek és CBED
felvételek készitésére. A mintak vastagsagabdl eredéen a szemcsehatdarok mintafelilettel
bezart délési szoge par fok pontossaggal mérhetd, hiszen ezek csupan 5°-os dblése is 10-20
nm szélességl vetlletet eredményez, ami 20-40 pixeles tavolsagnak felel meg az ,imaging

plate”-eken 30.000-szeres nagyitds mellett.

Kisérleti eredmények

90 db szemcsehatart vizsgaltunk és értékeltiink a fent ismertetett moddszerrel. Ebbél a
miszorientaciét tekintve 37 db >3 hatdrnak, tovabbi 14 db egyéb specidlis nagysz6g(i hatarnak
adddott. Ez utobbiak igen kodzel olyan Yn miszorientacidt mutattak, ahol n=5, 9, 19, 25, 27. A
fennmaradé 39 db hatar 24 db altalanos nagyszog( és 15 db kisszogl hatarbdl allt. Jéllehet ez
a mért mennyiség nem elég nagy ahhoz, hogy relevans statisztikat készitsiink a vizsgalt mintak

szemcsehatar-eloszlasardl, am mégis elegendd ahhoz, hogy megalapozott kovetkeztetéssel

3 http://www.high-ef.eu/index.php?id=132
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éljink arra vonatkozéan, hogy a vizsgdlt vékonyrétegekben a kialakult szemcsehatarok a
kristalyosodas soran két alapvet6en eltér6 uton torekednek energidjukat minimalizalni. Tombi
mintaban vald kristdlyosodds soran altaldban alacsony energia-s(irliségl ikerhatarok
alakulnak ki (ilyenek a 2.1 tablazatban megadott ikerhatdrok). Az eleve vékonyrétegként
kristdlyosodott mintak esetén, a szemcsehatarokon tarolt energia egy ettdl eltéré uton,
egyszerlien a hatar teljes felliletének mérséklésével is torekedhet a minimumra: ekkor a
létrejovd szemcsehatdrok a minta szabad felliletére kozel mer6legesek. Vizsgalt mintdinkban
mindkét esetre talaltunk példat, rdaadasul ugy, hogy ezek a miszorientacio tekintetében is
egymastdl jol elkilonilnek.

Eredményeim alapjan levonhaté az a kovetkeztetés, hogy a vizsgalt Si vékonyrétegek esetén
szignifikdns kilonbséget mutatnak az energiaminimumra vald térekvés mddjaban a 33
hatdrok az 6sszes tobbi tipussal szemben. (Tehat kovetkeztetésem nem az energiaminimumok
kilonbségére vonatkozik, hanem arra, hogy hogyan érik el azt az egyes szemcsehatarok.) Ezt
kivaléan szemlélteti a >3 és nem->3 miszorientaciéval rendelkezé nagyszogl hatdroknak a

minta fellletével bezart szogik fliggvényében felvett darabszam-eloszlasa (4.4. dbra).
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4.4. dbra. 33 (fekete oszlopok) és nem-33 (sziirke oszlopok) nagysziigli hatdrok darabszdm-

eloszldsa a minta feliiletével bezdrt sz6glik fliggvényében.
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Az igen nagy pontossdggal >3 miszorientacioval rendelkez6 hatdrok esetén a szogeloszlas (ez
alatt a tovabbiakban a hatar és a minta fellilete altal bezart szoget értjik) igen széles. A
harminchétbdl 35 db hatdr {111} tipusu koherens ikerhatar-sikkal rendelkezett, egy hatarnal
taldltunk {211} tipusu inkoherens hatarsikot és egy esetén pedig altaldnos index( hatdrsikot.
A 4.4. 3bra arra utal, hogy e >3 hatdrok szogeloszldasa — ennek igen széles volta miatt —

véletlenszerlinek tekinthetd.

Az Osszes tobbi hatar esetén altalanos index( hatdrsikokat taldltunk. Még a tobbi specialis, >n
(n>3) miszorientaciéju nagyszogli hatarok sem formaltak ikerhatarokat. Ezek szogeloszldsa
hatdrozottan szlikebb, mint a 33 hataroké, a szogeloszlas cslcsa 90°-hoz kozeli. E hatarozott
kiilonbség a szemcsehatar-sikok szogeloszlasdban arra utal, hogy minden olyan hatar, ami
nem >3 miszorientacioval rendelkezik, a hatar teljes fellletének csdkkentésével — azaz a
mintafelliletre mer6leges sikorientaciéo vdlasztasaval — torekszik az tdrolt energia
minimumara. Ezt egyes irodalmakban a szemcsehatdrra gyakorolt forgatonyomaték hatasaval
irjak le (Randle, 1997). Ez a specidlis Yn, n>3 hatarok esetén kilondsen érdekes, hiszen még
ilyen kitlintetett miszorientacié esetén sem valt mintdinkban domindns hajtéer6vé kis
energias(rliségl hatarok kialakitasa a kis felliletre valé torekvéssel szemben. A hatarnak a
mintafelllettel bezart szoge egyediil akkor irrelevans, amikor eléggé kis energias(ir(iségi
hatarsik kialakitasa valt lehetségessé, azaz >3 miszorientacioval koherens (ill. inkoherens)
hatarsik-tipus alakulhat ki (ekkor a hatarok szogeloszlasanak véletlenszer(i volta evidens,
hiszen a szemcsék orientdcideloszlasa, tehat az egyes sikseregek iranyeloszlasa is

véletlenszer().
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6.Szemcsehatarok nagyfeloldasu
elektronmikroszkopos vizsgalatat el6segitd szoftver

fejlesztése

Az el6z6 fejezetben szemcsehatdrok geometriai jellemzését mutattam be, minden |épésében
lassu, manualis médszerekkel. Az els6 |épést a szamitdgépes kiértékelés felé az orientacid
automatizdlt mérésével és a mintatarté idedlis dontésének szoftveres szamoldsaval teszem
meg. E fejezetben ismertetem egy Windows PC kdrnyezetben implementdlt szoftveremet,
mely hatékony segitséget nyujt polikristdlyos anyagokban taldlhaté szemcsehatar szakaszok
nagyfeloldasu elektronmikroszképos vizsgalatahoz. E mddszer kristalyrendszertdl fliggetlentil
szemcse- és fazishatdrok vizsgdlatara tetszGleges orientdcié-eloszlds esetén is hatékonyan
alkalmazhatd (s6t: véletlenszer( orientacid-eloszlas esetén hasonld szoftver hidnydban a
nagyfeloldasu vizsgdlatok esélytelenek). Amellett, hogy szoftverem segitséget nyujt
szemcsehatarok atomi szint{ strukturdjanak feltardsaban, a vizsgalt minta lokalis vastagsaga
és a hatdrsik irdnya is mérhet6vé valik. Az itt ismertetett technika azon igen vékony mintak
esetén vadlik el6nydssé, melyeken nagyfeloldasi leképzés lehetséges: a szomszédos
szemcsékben leképzett sikok altal az atfedési tartomanyon eredményezett Moiré-mintdazat jo
pontossaggal mérhet6vé teszi a szemcsehatdr vetlletét, ezaltal a lokdlis vastagsag és a
hatdrsik is hatékonyan jellemezhetS. E fejezet Ujdonsaga tehat egyrészt abban all, hogy
szomszédos szemcsék egyidejli nagyfelolddsu leképzésére adok altaldnosan alkalmazhato
kisérleti eljarast, masrészt hogy minden hatarsikra vonatkozd szamitast a vetilet
szélességének mérésére vezetek vissza. Igaz ugyan, hogy a célzott vastagsagmérés mell6zése
novelheti a kiértékelés hibajat, am a kovetkezs fejezetekben ra fogok mutatni, hogy mégis ez
az Ut vezet a mérés automatizalhatdsaga felé. Az ASTAR pasztazd/precesszids rendszer
hasznalataval lehet6vé valt, hogy a vizsgalt minta egy sok szemcsét tartalmazé teriletérdl
rovid id6én belll — automatizalt eljaras eredményeképpen — kapjunk orientacios informacioét.
Az igy nyert orientdcios térkép feldolgozasanak egyik lényeges eleme a szemcsék és

szemcsehatarok azonositdasa. Amint jol kezelhet6 mddon, programozhaté kiértékelés
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eredményeképp azonositottam az egyes szemcséket és a szemcsehatdr haldzatot az

orientacids térképen, két ut all el6ttiink a szemcsehatarok tulajdonsagainak feltarasaban:

1. Az orientacids térképen azonositott egyes szemcsehatdr-szakaszokhoz azok iranyat és
vetlletiknek szélességét jellemzé értéket rendellink.

2. Nagyszamu szemcse orientaciéos adatait feldolgozva azonositjuk azokat a
szemcsehatarokat, melyek az adott kisérleti korlilmények mellett nagyfeloldasu
elektronmikroszkopos leképzésre alkalmasak (figyelembe véve a mikroszkép feloldasi

hatdrait, a mintatarté dontési lehet&ségeit, stb.).

Jelen fejezet tehat ez utdbbi kérdéskort targyalja, mig a disszertacié tovabbi fejezeteiben az

els6é pontban felvazolt problémdara keresem a valaszt.

A minta kontrollalt, j6I meghatdrozott kristdlytani irdnyoknak megfelel6 dontése attdl
fliggetlenll lényeges, hogy épp vilagos- vagy sotét latoterl leképzést alkalmazunk, avagy
nagyfeloldasu (HRTEM) vizsgdlatokat végziink. Ez egyrészt megkoveteli a vizsgalt teriletrdl
vald orientacids informacio kigyljtését — ez az, amiben az ASTAR rendszer igazan hatékony
segitséget nyujt —, masrészt a dontési tengelyek irdnyainak kalibralasat az orientacio-
meghatdrozas soran definidlt laboratériumi rendszerben.

Szemcsehatarok vizsgdlata mindezek fényében igen dsszetett, [évén az idealis dontési helyzet
megtalalasahoz harom dolgot kell egyszerre figyelembe venni: a két szomszédos szemcse
orientacidjat és a szemcsehatar-sik irdnyat. A disszertacié 4. fejezete ramutat, hogy ez utébbi
figyelembevétele igen kortlményes. Itt a nagyfelolddsi mikroszkdpia alkalmazhatdsagara
koncentrdlva csupan az elsé két komponenst, azaz a szomszédos szemcsék orientdciojat
veszem szimultan figyelembe, mig a szemcsehatar-sik iranya az eredmények kozt, mint
szamolt adat jelenik meg. Ennek megfelelGen e fejezet bemutatja, mily modon szlrhet6k ki
nagyszamu szemcsehatar-sereg kozil szoftveres segitséggel azok a hatarszakaszok, melyek az
adott kisérleti korilmények kozott nagyfeloldasi mikroszkdpos vizsgalatokra alkalmasak,
tovabba bemutatunk egy, az el6z6 fejezetben ismertetetthez képest maddositott
(altaldnositott) utat szemcsehatar-sikok irdnydnak szamoldsara. A hatarsikok iranyanak
szamoldsdban bevezetett mddositdas, hogy itt a mintavastagsagot nem, mint bemend
paramétert, hanem mint meghatdrozandd ismeretlent kezelem: szemcsehatar sikok tobb
(specialis esetben minimum két, gyakorlatban legalabb harom vagy négy) kilonb6z6 dontési

helyzetben mért vetiilete segitségével hatarozom meg a minta lokdlis vastagsagat. Ez igen
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nagy gyakorlati jelentéséggel bir, hiszen nagyfeloldasu vizsgalatok céljabdl preparalt mintak
esetén (f6ként vékonyitott mintaknal) nem mindig varhaté el az egyenletes mintavastagsag.
Ahogy a szemcsehatar-sikok iranydanak meghatdrozasa tovabbra is ezek vetiletének mérésén
alapul, ugy a lokalis vastagsdgadat is ezekbdl ered: tehat fontos sajatja ennek a mddszernek,
hogy csupan a kristalyos fazis kiterjedését veszi figyelembe. Ennek vékony, amorf hordozéra
felvitt mintak esetében lehet jelentésége annak fényében, hogy mas mddszerek (pl. EELS-
vastagsagmérés) az amorf hordozé vastagsdganak jarulékat is a mérendd kristalyos faziséhoz
adjak.
Nagyfeloldasu elektronmikroszképos leképzés eléréséhez tobb kisérleti kritériumnak kell
teljestlnie:
1. A vizsgalanddé minta prepardlasa kilonos koriltekintést igényel, nagy tisztasagu,
kontamindciétél mentes kell, hogy legyen.
2. A minta vastagsaga nem haladhatja meg a pdar-tiz nanométeres nagysagrendet.
3. Kristalyos szerkezetek leképzése csak akkor lehetséges, ha legaldbb egy, a mikroszkép
feloldasi hatdrain bellli, tehat elég nagy racssik-tavolsaggal rendelkezs, siksereg
leképezhet6 orientdcidba keril. Ez azt jelenti, hogy megfelel6en kis index( siksereg

vagy zénairany az elektronsugarral parhuzamosan kell, hogy alljon.

Az utolsé kritérium szemcsehatdrok vizsgdlata soran kritikus, hiszen ahhoz, hogy egy
szemcsehatar nagyfeloldassal legyen leképezhetd, ahhoz mindkét szomszédos szemcsében
teljestilnie kell a nagyfeloldas feltételeinek. Annak az esélye tehat, hogy e specialis orientacids
feltételek szomszédos szemcsékben egyszerre teljesiilnek, igen kicsi, am egyszerre sok
kristdlyszemcsét vizsgalva mar esélyes olyan szomszédos part taldlni, melyek a mintatartd
dontési hatarain beliil kolcsondsen nagyfeloldasra alkalmas orientaciéba hozhaték. Vilagos
azonban, hogy ezek manualis felkutatasa és orientdcidba allitasa gyakorlatilag lehetetlen, azaz
a megfelel6 szamitdgépes kiértékelés elkerilhetetlen. Egy tovabbi praktikus szempontbdl is
fontos a kivant orientacidohoz tartozé dontési pozicidé automatizalt szamolasa: a minta dontése
soran a vizsgalt terllet jo eséllyel , kimaszik” a megvilagitott terliletrél, ha az nem a mintatarto
eucentrikus pontjan van, vagy egyéb mechanikai pontatlansagok jatszanak koézre. Ezért a
diffrakcios és képi lizemmoddok kozt valtogatdé manudlis, iterativ orientdlas nehézkes a
kivalasztott kristalyszemcse elvesztése nélkil. El6re szamolt dontési pozicid segitségével

azonban a minta Ugy hozhatd megfeleld orientacids helyzetbe, hogy a mikroszkép operatora
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végig a vizsgdlandd részt figyeli képi Gzemmoddban. Emellett a kontaminacié elkerilése

érdekében is ajanlott keveset id6zni a megfeleld dontési helyzet megtalalasaval.

Mindezeknek megfelel6en az itt részletezendd vizsgalati eljaras az aldbbi Iépésekbdl all.
Els6ként orientdcids térképet gyljtok a minta szdamunkra érdekes részén az ASTAR pdsztazd
berendezés segitségével. A pdsztdzd nyaldab méretének lehetséges csokkentését, igy a
legkisebb térképezhet6 szemcse méretét a koherens sugarnyaldb atmérGje korlatozza (ez
tobbek kozt a katdd fényességétdl is fligg). Tekintettel arra, hogy minden vizsgdlhaté szemcse
legalabb 5-10 pixel kiterjedés( kell, hogy legyen, a 20 nm-nél nagyobb lateralis kiterjedéssel
bir6 szemcsék térképezheték jol az dltalunk haszndlt LaBs katédos JEOL 3010
elektronmikroszképpal. Egy tipikus orientacids térkép gydjtése sordn 0,25-1 um?2-es teriiletet
pasztazunk, igy ez igen sok szemcsét tartalmazhat. Ezutan az altalam irt szoftver azonositja az
orientaciés térképen a szemcséket és szemcsehatar szakaszokat. Az egyes szomszédos
szemcsepdrok automatikus kiértékelése utan programom kijeloli azokat a szemcsehatar
szakaszokat, melyek a mintatartd dontési korlatain belil nagyfelolddsra alkalmas orientacidba
allithatok. A program megadja az adott mintatarton beallitandd dontési szogértékeket és azt,
hogy az igy el64ll6 orientacidban mely zéna feldli racs, vagy milyen siksereg leképzését varjuk
a szomszédos szemcséken. Végll az operator finomhangolja a dontési poziciot, hiszen a
mintatarté dontésének és az orientacié-meghatarozasnak is van 0,5-1°-os hibdja. A hatarsik
azonositdsa kézenfekvs, ha olyan dontési helyzet allt el6, melyben a hatarsik rdadasul
parhuzamos az elektronnyaldbbal (ez ikerhatdrok esetén jé eséllyel el6fordul). Ha a hatar
dontott helyzetl a nyalabhoz képest, az atfedési tartomany, azaz a hatar vetiilete kbnnyedén
azonosithaté nagyfeloldast mutatd képeken. Az el6z6 fejezetben ismertetett mddszerrel
0sszhangban tobb dontési pozicidban elvégzett mérés vezet a hatarsik pontos azonositasahoz

és jelen esetben egyben a lokalis vastagsagértékhez.

A szemcsehatar-sik iranyanak meghatarozasa annak vetlilete segitségével és a

lokalis vastagsadg szamoldasa

A dontési helyzetek megfelel6 szamolasa, tovabba a laboratériumi koordinatarendszer
definidlasa az itt ismertetett kisérleti modszer alkalmazdasa soran is megkoveteli a mikroszkdp
dontési tengelyeinek és az elektromagneses lencsék forgatdsanak kalibralasat az el6z6

fejezetben leirtakhoz hasonldan.
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Egy szemcsehatdr-sik orientacidjat annak laboratériumi koordinatarendszerben kifejezett
normalvektordval adjuk meg. E normal vektor, tovdbba a lokdlis vastagsag vastag mintak
esetén vildgos latéterd, mig vékony mintak esetén nagyfelolddasi képek segitségével
szamolhatd. Az el6z6 fejezetben ismertetett mddszerhez hasonléan most is (mérendd)
bemeneti paraméterként kezeljik a szemcsehatdr vetiiletének irdnyat, szélességét tovabba az
adott mikroszképos kép esetén a minta dontési helyzetét. Ujdonsdg, hogy most a minta
vastagsagat meghatdrozandd ismeretlenként kezeljik, tovabba kitériink arra is, miként
kaphatunk vékony mintak esetén jol kiértékelhetd nagyfelolddsu képeket szemcsehatarokrol.
Az 5.1 és 5.2 egyenletek a hatarsik d6lési szogét (ennek kotangensét) és a minta lokalis
vastagsagat adjadk meg:

5.1 egyenlet

d, sin(a,) — d, sin(a,)

ctg(w) = d, cos(a,) — d, cos(a,)

5.2 egyenlet

. dq)2
ctg(w) - cos(ay),) — sin(ay,)

Minthogy ehhez a szamolashoz legalabb két kiilonb6z6 dontési pozicioban vald mérés
sziikséges, az 1 és 2 indexek az egyik, ill. a masik dontési pozicidbdl szarmazd mért értékekre
utalnak (Az 5.2 egyenlet vagy csak az 1 vagy csak a 2 index segitségével egyarant folirhatd). w
a hatarsik és a minta felllete kozt bezart sz6g, ennek lehetséges értékei: w =0°, ..., 180°. t a
minta lokalis (tényleges, azaz nem feltétlenil elektronnyaldb iranyu) vastagsaga. d a hatarsik
vetlletének szélessége — ez el6jeles mennyiség: d elbjele reprezentdlja, hogy az adott vetilet
,jobbra délt” avagy ,balra d6lt” hatarsik eredménye. a a minta dontési szoge az aldbbi
értelmezésben. Minthogy egy hatdrsik vetiiletének sem irdnya, sem szélessége nem valtozik,
ha a mintat egy, a vetiletre meréleges és képsikban fekvs tengely koril dontjiik, minden
dontési helyzetet ekvivalensnek tekintiink, melyek csupan egy ilyen tengely koriili forgatasban
kilonboznek. Ennek megfeleléen minden egyes dontési pozicidéra (pontosabban: az abbdl
szarmazo hatarsik-vetiiletre) ugy tekintlink, mintha azok egy, a vetiilettel parhuzamos tengely
koruli dontés eredményeképp sziilettek volna, mig az el6bb leirt, erre merdleges dontési
komponenst nulldnak tekintjik. igy a a mintdnak a hatérsik-vetiilettel parhuzamos tengely

koruli dontési komponensének értékét adja meg.
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Ha nem egyértelm(i (marpedig altaldban nem az), hogy a hatarsik-vetilet melyik éle tartozik
a minta aljdhoz és melyik a tetejéhez (mivel a ,jobbra déIt” és a ,,balra d6It” hatarsik is képes
ugyanazt a vetlletet eredményezni), a mért szélesség (d) értékeket tesztelni kell pozitiv és
negativ elGjelekkel is. Ennek megfelel6en 5.1 és 5.2 egyenletekbe dontési pozicionként
mindkét elGjellel be kell helyettesitenlink a szélességértékeket, igy a keresett vastagsag és
délési értékekre négy megoldast kapunk. Az adddo vastagsagértékek kozil kettd lesz pozitiv?,

melyek fizikai relevanciaval birnak. E megoldasokat szemlélteti az 5.1 abra.

a bl 1 -7

képsik

5.1. dbra. A szemcsehatdr-sik dblési bizonytalansdgdnak sematikus dbrdzoldsa. Mindkét minta
(egyik, mely t, mdsik, mely t; vastagsdggal bir) ugyanazt a hatdrsik-vetiiletet eredményezi az
egyes dontési poziciokban (a, b). Fontos, hogy a sziirkével jelélt hatdrsikoknak a minta

feliiletével bezart sz6ge (w,, wi) mindkét déntési helyzetben (a, b) azonos.

A gyakorlatban a fenti szdmoldshoz sziikséges két mérés elegend6 lehet, ha az adédd
vastagsagértékek kozil az egyiket el6zetes kdzelitd ismeret alapjan vagy mas elvi megfontolas
alapjan elvethetjiik (pl. ha az egyik vastagsagérték olyan nagy, hogy egy ilyen minta nem is
lenne elektronokkal 4&tvilagithaté). Ha mindkét pozitiv vastagsagérték elképzelhetd,
lehetséges értéket ad meg, tovabbi mérés sziikséges egy Ujabb dontési helyzetben. igy a mért

adatokat paronként kiértékelve — az el6z6 fejezetben leirtakhoz hasonléan — a kozos

4 Az 5.1 és 5.2 egyenleteknek megfelelGen, ha d: és d2 egyszerre valt elSjelet, ctg(w) el8jele nem viltozik, de t
el6jelet valt. Tehat a négy megoldas kozott t két pdr értéket vesz fol, azonos abszolut értékekkel, de kiilonb6z6
el6jelekkel.
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megoldas valasztja ki a ténylegesen megvaldsuldt. A valdsagnak megfelel§ vastagsagértékhez
egyértelmlen adddik egyetlen w-érték, mely a hatdrsik délését megadja. Ebbél a vetilet
iranydnak ismeretében a hatarsik normalisa a laboratériumi rendszerben szamolhatd. E sikhoz
tartozo hkl-indexek a szomszédos szemcsék orientdcidos matrixaikkal vett transzformacio

segitségével adddnak.

A vetllet irdnydnak és szélességének mérési pontossaga szempontjabodl fontos, hogy a vetiilet
éles kontrasztot adjon a mikroszképos képen. Ez vastag mintdk esetén j6l megvaldsul, ha a
vetilet mentén vastagsagi konturok hizédnak, vékony mintdk esetén pedig, ha a szomszédos
szemcsék kolcsondsen nagyfeloldds mutatnak. Ez utdbbi esetben, pl. kdlcsonds, kétoldali
sikfeloldds esetén (az ehhez sziikséges dontési pozicid a leggyakrabban megvaldsithatd) az
atfedési tartomany kiilonosen jol felismerheté és nagy pontossaggal mérheté (lasd a 5.2.

abrat).

(1'11l) sikok

5.2. dbra. Nagyfelolddsu felvételek egyazon szemcsehatdrrdl Al vékonyrétegben, kiilbnb6z6
déntési helyzetekben (a, b). Mindkét esetben az {111} sikok lettek mindkét szemcsében
nagyfelolddssal leképezve. A mindkét szemcsében egyidejiileg megvaldsuld sikleképzés jol

felismerhetd (és mérhets) mintdzatot eredményez az dtfedési tartomdnyon.
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Mérési hiba a hatdrsik délés és a vastagsag meghatarozdsaban.
A hatarsik délési szogének és a minta vastagsdgdnak hibdja (0w, o:) a hibaterjedést leird

formula alapjan az 5.3 egyenlettel adhaté meg:

5.3 egyenlet

Jt|lw 2 dtlw 2 dtlw 2 dtlw 2
O = (a_dlad1> + (a—dzadz) + (a—ala) + (a—aza>
Az egylttes t|w jelolés azt jelzi, hogy a vastagsag és hatarsik szogének hibaja is hasonld
Osszefliggés alapjan adodik. Esetiinkben a mért (bemeneti) értékek a minta dontése (a;) és a
szemcsehatar vetiletének szélessége (di): ezek a mérés szempontjabdl egymastdl fliggetlen
valtozok, igy kovarianciajuk nulla.
Jéllehet az altalunk alkalmazott kéttengelyl mintatarté dontési pontatlansdga kb. 0,5°, az
eredd dontési pozicid hibdjat (0q) 1°-nak tekintjik, mivel a értékét a szemcsehatar vetiletének
irdnya is befolyasolja®.
A szemcsehatar-normalis hibdja (Ogg-normal, mely szogértékként van megadva) a hatér
emelkedési szogének hibajabdl (ow), a vetiilet irdnyanak hibajabdl (opro5) és az orientdcid
meghatdrozas hibajabadl (oori) adddik az alabbi mddon, figyelembe véve, hogy ezek egymdstdl
fliggetlen értékek (5.4 egyenlet):

5.4 egyenlet

— 2 2 2
UGB—normal_\/Uw +Uproj +Uori

Az utdbbi két jarulék (oproj és Oori) 1°-0s nagysagrend(i, a hatdrsik iranyanak hibajat az

emelkedési sz6g szamolasanak pontossaga hatarozza meg elsGsorban.

5 A minta feliletének érdessége megjelenik a szemcsehatdr vetiiletében, igy kb. 1°-0s mérési bizonytalansag
(oproj) jelen van a vetiilet irdnyanak mérésekor is.
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A szemcsék és szemcsehatarok detektalasa

A sajat fejlesztés( szoftver elsédleges bemenete a vizsgalt teriileten folvett orientdcids térkép,

mely pixelenként tartalmaz orientacids informaciét (5.3/a abra).

5.3. dbra. Orientdcids térkép (a) kiértékelésének lépései polikristdlyos Al mintdn bemutatva.
Az a dbran az ASTAR-szoftverrel kiértékelt orientdcids térképet latjuk: a bal f6lsé sarokban
lathato szinkod alapjan a szemcsék szinei megadjdk, hogy a kép sikjdban vizszintesen jobbra
mutatd irdny mely kristdlytani irdnynak felel meg. A tovdbbi dbrdk (b-f) sajdt kiértékelésem
eredményei. Az egyes kristdlyszemcsék (egymdstdl kiilonb6z6, am szemcsénként azonos
szinekkel), tovabbd a szemcsehatdr-hdlozathoz tartozo (fekete) pixelek a b dbrdn Iathatok. A
szemcsehatdr-hdlozat azon részei, melyek pontosan két szemcséhez kéthetdk, igy a tovdbbi
kiértékelésben részt vesznek, z6ld szinnel vannak jelélve a ¢ dbrdn. (Ugyanezen a hdrom vagy
tébb szemcse taldlkozdsandl taldlhatd pixelek piros, mig a tovabbi, kiértékelésre alkalmatlan
tartomdnyok fekete vagy kék szinnel jeléltek.) A tovabbi dbrdkon piros szinnel jeléltek azok a
hatdrszakaszok, melyek a szomszédos szemcséket tekintve kélcsénés rdcsfelolddsra (d), rdcs-

vonal felolddsra (e) vagy vonal-vonal (f) felolddsra alkalmasak.

Ugyan a szinkddolt orientacid-térképre vald els6 ranézés alapjan képet kapunk a szemcsék

kiterjedésérdl, ill. eloszlasardl, az esetleges zajok vagy a szemcsehatarok koézelében csokkend
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megbizhatdsdg kovetkeztében nem mindig egyértelm(, mett6l meddig terjed egy-egy
szemcse és mely pixeleket érdemes szemcsehatdrhoz tartozénak tekinteni. A szoftveriink
el6szor meghatarozza, mely pixelek tartoznak Ossze egy-egy szemcsét alkotva, s melyek az
ezek kozott huzdédd szemcsehatar-haldt alkoté pixelek. Enne elve, hogy a pasztazott
teriiletével azonos kiterjedésl kétdimenziés tombot (matrixot) generdlunk, majd ezen a
tombon U.n. ,Sobel” élkeresd algoritmust alkalmazunk. A tombok szarmaztatasa eleve olyan,
hogy az elemeken tdrolt értékek egyik szemcsérél a masikra Iényegesen megvaltoznak, de
szemcsén belll nem, vagy csak kevéssé térnek el egymastél. Mivel az élkeresé algoritmusok
az értékek ugrasara érzékenyek, segitséglikkel megkaphatjuk a szemcsehatar halézatot, mely

elvalasztja egymastdl a szemcséket, mint diszjunkt 6sszefligg6 pixelhalmazokat.

Elkeresésre alkalmas harom kiilénb6z6 témb allhat el gy, hogy azokon az orientacids térkép
pixeleib8l szarmazé egy-egy Euler szoget taroljuk. Kihasznalva, hogy szemcsehataron legaldbb
az egyik Euler-szognek valtozdsa van, mindharom tombon alkalmazva az élkeresést, majd az
eredményeket Osszegezve megkaphatjuk a szemcsehatdr hdalézatot. Ha az orientdcios
térképen megadott Euler-sz6gek nem csupan a vizsgalt kristdlyszimmetridhoz tartozo redukalt
Euler-térbdl szarmaznak (azaz szimmetriai okokbdl az orientacidnak az Euler-szogekre valo
leképzése nem kolcsonosen egyértelm(i), el6fordulhat, hogy az Euler-szogeknek szemcsén
belll is van (szimmetria-ekvivalens) ugrasa. Ennek figyelembe vétele végett az élkeresés
szamara olyan tomboket generalunk, melyek elemein tarolt értékek egy-egy el6re definialt

orientdacio és az adott pixel kdzotti diszorientacio szogét jelentik.

Az élkeresés eredményeként el6allt kilonalld szemcsék ezutdan onalléan indexel6dnek és
hozzdjuk 4atlagos orientaciét rendeliink a pixelein tarolt Euler-szogek elemenkénti
atlagolasaval (a szimmetriai okokbdl ered6 ugrast természetesen figyelembe vesszik).
Jéllehet az Euler-tér nem-euklideszi, tekintettel arra, hogy egy szemcsén beliil az Euler-sz6gek
csupan kissé fluktualnak, az atlagolast megengedjiik. Végeredményben minden szemcséhez
egy Onalld orientaciés matrixot rendeliink. Ezutan egy par pixel kiterjedés(i ,ablakkal”
végighaladunk a szemcsehatar-hald pixelein: minden hatdr-pixelhez hozzarendeljiik, hogy
(elére definialt méretli) kis kornyezetében mely szemcsék pixelei talalhaték. Azon
hatdrszakasz-pixelek vesznek részt a tovabbi kiértékelésben, melyek kornyezetében pontosan
két szemcse talalhatd: azon hatdr-pixelek halmazat, melyek elemeihez ugyanazt a két
szemcse-indexet rendeltiik, e két szemcse kozti hatarszakasznak tekintjuk. Ezzel egyben
kilistaztuk, mely indexd szemcsék hatarosak egymassal: a program ezutan sorra veszi az
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ezekhez tartozé orientdcids-matrix parokat, kiértékeli, majd megjeldli azon szemcsehatar-
szakaszokat, melyek nagyfelolddsu vizsgalatokra alkalmas szemcseparokhoz tartoznak. E

kiértékelés természetesen szemcse- és fazishatarokra egyarant makodik.

Szemcsehatarok nagyfeloldasu vizsgalata

Egy szemcsehatdr nagyfeloldasu vizsgdlata szempontjdbdl a legel6nydsebb, ha a szomszédos
szemcsék racsfeloldast mutatnak, azaz egy-egy zénatengely a nyaldbirdnnyal parhuzamos, mig
a szemcsehatar szintén parhuzamos az elektron nyaldbbal. A nagyfeloldds szempontjabdl
legkevésbé informativ eset, ha a szomszédos szemcsékben csupdn egy-egy siksereg képezhet6
le, és a szemcsehatar is dontott helyzetl a nyalabhoz képest. Véletlenszer(i orientacio-eloszlas
esetén az el6bbinek megfelel6 helyzetek igen kis eséllyel fordulnak el6, mig egyre kevésbé
specidlis helyzeteket egyre nagyobb valdszinliséggel taldlunk. Azonban még a leggyakoribb,
legkevésbé informativ leképzést eredményezd helyzetek felkutatasa is reménytelen

manualisan, azokhoz a szamitdgépes kiértékelés elengedhetetlen.

A kiértékelés soran a szoftverem generalja az 6sszes olyan hkl Miller-indexharmast, mely — az
adott mikroszkép pontfeloldasat figyelembe véve — a vizsgdlt anyagrendszeren leképezhet6
siksereget reprezentadl. Ezt kovetben, figyelembe véve, hogy racsfeloldas esetén legalabb két
siksereg egyszerre kell, hogy leképezhet6 legyen, ezek pdaronkénti keresztszorzatdval az

Osszes, racsfeloldast eredményezd uvw zdna-indexhdrmast is kilistazza.

Amid&n egy szemcsehatar esetén a két hataros szemcse egyidejl racsfelolddsat lehetévé tevs
goniométer poziciét keresiink, a program a szomszédos szemcsehatdrokhoz tartozd
orientaciés-matrixok segitségével kulon-kilon atszdmolja a széba jové zodnairdnyokat
laboratdriumi-koordinatarendszerbe. A transzformacié utdn parokat képziink az adddé
iranyokbdl, melyek egyik tagja az egyik, masik tagja a masik szemcse orientaciés-matrixaval
kapott transzformacié eredménye: ha ezek parhuzamosak, avagy kitérésik egy el6re definialt
értéken belll van (~1°), akkor létezik olyan dontési pozicid, melyben mindkét szomszédos
szemcse racsfelolddst mutat. A program a mérés operatora szamara megjeldli az adott
szemcsehatart, ha az igy kapott kozds zdnairany a mintatartd dontési hatarain beliil
nyaldbirdnyba donthets, és megadja az ehhez szilikséges dontési szogeket, tovabba a kivant
zonairanyok indexeit. Természetesen el6fordulhat, hogy éppen létezik szimultan racsfeloldast

eredményez6 dontési helyzet, dm ez kivil esik az alkalmazott mintatarté dontési hatarain.
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Tehat arra ingen kicsi az esély, hogy szimultan racsfelolddast mutaté szemcsepart taldljunk
véletlenszer( orientdcié-eloszlds esetén, raadasul e csekély valdszinliséget tovabb csdkkenti,
hogy a mintatartd dontési lehet&ségei is korlatosak. A vizsgalati feltételek enyhitésével egyre
nagyobb valdszintiséggel el6forduld esetekhez jutunk: ilyen az a véglet, melyben a szomszédos
szemcsékben egy-egy siksereg feloldhatd csupdan. Az ilyen helyzetek megtaldlasa érdekében a
szoftveriink a feloldhatd sikseregeket reprezentdld Osszes hkl Miller-indexharmashoz
meghatdrozza azon nmp valds-térbeli indexeket, melyek e leképezheté sikseregekre
merdleges irdnyt reprezentaljak. Ezek a vizsgalt kristdly strukturajahoz tartozé metrikus tenzor

(@) segitségével szamolhatdk az 5.5 egyenletek segitségével:

5.5/a egyenlet

5.5/b egyenlet

A program ezek utdn az adott, szomszédos szemcseparok orientacids-matrixainak segitségével
ezen mnp iranyokat transzformalja a laboratdriumi rendszerbe, szemcsénként kiilon-kalon.
Majd a kordbbi esethez hasonléan most is parokat alkotunk, dam most ezek keresztszorzatat
képezzik minden laboratériumi rendszerbe transzformalt mnp-par esetén (mivel a
laboratdriumi rendszer ortonormalt Descartes-rendszer, a reciprok és valds indexek
ugyanazon iranyt jelolik). E keresztszorzatok eredménye olyan irany, mely parhuzamos az 6ket
eredményez6 mindkét (az egyik és a masik szemcsében taldlhatd) siksereggel. A szoftver ezek
utan azon dontési szogeket szdmolja ki, melyek segitségével e keresztszorzatokbdl adodd
iranyok sugariranyba donthetdk. Tekintettel arra, hogy két nem parhuzamos vektornak mindig
létezik keresztszorzata (ahogy két nem pdarhuzamos siknak létezik metszete), egy adott
szemcsehatar esetén a kdlcsonos racssik-leképzés megtalalasat csupan a mintatartd dontési

hatara korlatozza.

Az el6bbiekben ismertetett elvek alapjan koztes eset is megtalalhatd, amikor a szomszédos

szemcsék kozul az egyik racsfeloldast mutat, de a masikon csak egy racssik képezhetd le.
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Tekintettel arra, hogy az orientaciétérképezés soran sok szemcsérdl, igy sok szemcsehatarrol
gy(ljtink informdacidt, j6 eséllyel talalunk tobb olyat, mely az adott kisérleti kértilmények
mellet nagyfeloldasi leképzésre alkalmas. A kiértékelés |épéseit és az egyes esetek
el6forduldsi gyakorisagat jol szemlélteti az 5.3 abra, mely polikristalyos, véletlenszer(

orientacié-eloszlasu Al vékonyrétegen vett példat mutat be.

Fontos megjegyezni, hogy az orientdcid meghatdrozasa és a dontési helyzet bedllitasa is
hibaval terhelt: el6bbi nagysagrendje tipikusan 1°, az utébbié kb. 0,5°. Ennek megfeleléen a
kiértékelések soran a parhuzamossag kritériuma hozzdvetéleg 1°-os tliréssel értelmezhetd,
azaz két irdnyt parhuzamosnak tekintlink, ha azok szoge kisebb, mint ezen el6re megadott
sz0g. Ez egyrészt azt eredményezi, hogy a szdmolt dontési helyzetek bedllitasat gyakran
hasonldé nagysagrend(i finomhangolas koveti. Mdsrészt egzakt parhuzamossagot igényld
esetek (pl. kolcsonds racs-leképzés) megtaldldsat és bedllitasat teszi lehetévé a keresett
parhuzamosok kis kitérésének esetén is attol fliggetlenl, hogy a kicsiny kitérés csupan mérési
hibabdl ered, vagy az fizikailag valds. Ez utébbi esetben a minta vékonysaganak készénhet6 (a
nyaldbirdnyban kiszélesed6 reciprok-racspontok okan), hogy nem pontosan zdénairanyu

orientacid is racs-leképzést eredményezhet.

Alkalmazasi példak szemcsehatarok nagyfeloldasu leképzésének bemutatasdval

A korabbi fejezetekben ismertetett kiértékelési eljarast, azaz szoftverem eredményeit
polikristdlyos kobos (fcc) Al és hexagondlis (hcp) ZnO mintdkon mutatom be. Az Al
vékonyréteget DC-magnetronos porlasztassal TEM-rézrostélyon talalhaté amorf szénhartydra
novesztettik. (A porlaszté végvakuuma 1,6x10”7 mbar, az argon nyomadsa a porlasztas alatt
2,5%1073 mbar volt. Az aluminiumot 100 W teljesitményen porlasztottuk 5 percen keresztiil
egy a Kurt J. Lesker altal gyartott 99,999%-os tisztasagu Al céltargybdl. Ezt kovetben a mintat
30 percen keresztiil 1,4x107 mbar nyomdason 250°C-on hékezeltiik.) Vizsgalataimat ASTAR
pasztazd/precesszios rendszerrel folszerelt JEOL 3010 HRTEM nagyfelolddsu transzmisszids
elektronmikroszképpal végeztem, ennek pontfeloldasa 1,7 A. Az itt megjel6lt mintadontési
poziciok (5.1 és 5.2 tablazatok) az altalunk hasznalt kéttengelyld mintatartd f6- és goniométer-

tengelyeinek dontési szogére vonatkoznak.

Az aldbbiakban négy példat mutatok be. Az elsé az optimalis nagyfeloldasu helyzetet
demonstralja, melyben mindkét szomszédos szemcsén racskép lathatd, lévén kisindexd

zénairanyaik pontosan parhuzamosak, tovabba a szemcsehatar-sik is parhuzamos ezekkel. A
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masodik és harmadik példa a kordbbiakban kdztes esetnek hivott helyzetet mutatja be: kébos
és hexagonalis mintakon egy-egy szemcsehatart latunk, a szomszédos szemcsék egyike racs-,
mig a masik sikleképzést mutat. A lokdlis vastagsag szamoldsat és a szemcsehatdr-sik
meghatarozasat a negyedik példa mutatja be: megmutatom, hogy kolcsonos sikleképzést
mutato szemcsék esetén az atfedési tartomanyon jelentkez6 Moiré-mintdzat a hatar vetiletét

kivaléan mérhetdvé teheti.

|. példa

Elsé példamban a legegyszerlibb esetet, ikerhatart (>3 miszorientacioval) mutatok be kobos
aluminiumban. Sok szemcsét tartalmazd orientdcids térkép felvétele utan szoftverem

megjelolte azon hatarszakaszokat, melyek esetén a szomszédos szemcsék szimultan egzakt

zénairanyba donthetbk egylttes racsképet mutatva (5.4 és 5.5 adbra).

‘wa

5.4 dbra. Aluminium vékonyrétegen késziilt orientdcids térkép — a szinkdd az x-irdnynak

megfelel6 orientdcio-eloszldst mutatja (a). A feketén kiemelt hatdrszakaszok szimultdn
rdacsfelolddst mutato nagyfelolddsu leképzésre alkalmasak (b). A vizsgdlt hatdrszakaszt nyil

jeldli.
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5.5 dbra. A vizsgdlt szemcsepdr kisnagyitdsu képe. A nagyfelolddssal leképzett részt szaggatott
téglalap jeloli. JOl Ildthatd, hogy az egyenes hatdrszakaszok a szemcsék sarokpontjaibdl

erednek.

A kisérletben adddd hibak elhanyagolhatdak, |évén az el6re szamolt szogértékek igen jo
egyezést mutatnak a nagyfeloldas sordn finomhangolds eredményeképp adddéd
szogértékekkel. A szomszédos szemcsékben az [110] zénairanyok egymashoz viszonyitott
szoge a szemcsékhez rendelt atlagos orientacio alapjan kb. 1° (5.1 tablazat), jéllehet a >3
miszorientaciénak kovetkezménye, hogy ezek elvben parhuzamosak. E szdmolt eltérés az
orientdcié azonositdsdanak hibajabdl ered. Ez 6sszhangban van azzal, hogy az 5.6 és 5.7
abrakon lathaté szimultdn racskép dontési helyzetének beallitdsahoz az el6re szamolt
szogértékeket 1-2°-0s manudlis finombeallitasnak kellett kovetnie.

A tipikus szemcseméret 100 nm, az orientacids térkép 10 nm-es nyalabbal készilt. A dontési
finomhangolast kovet6en mindkét szomszédos szemcse [110] zdénairanyu orientacidnak
megfelel§ rdcsképet mutat (5.6 dbra). A szemcsehatdr {111} sikd koherens ikerhatar
karakterisztikdju, ezt rovid, erre meréleges {211} tipusu inkoherens ikerhatar-sikok szakitjak
meg (5.7 4bra). Megjegyzendd, hogy ugyan a hékezelés hatdsdra aluminiumban ritka az
ikerképz6dés, ikerhatarok ilyen anyagrendszerben is |éteznek és az altalunk megfigyelt

esetekkel 6sszhangban legtobbszor szemcsék sarokpontjaibdl indulnak ki (Murr, 1973).
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5.1 tablazat. A nagyfeloldasu leképzéshez szlikséges kisérleti paraméterek

Az egyes zdnairanyok , A szimultan
, e eirs , . | Szamolt i
Elért kozotti szamolt eltérés | ., . racsképnek
Szemcse .., . . ., ., | dontési . ,
zénairany szoge (itt az orientacio ozicid megfeleld valds
hibajabdl ered) P dontési helyzet
1 110 -7.9°/9.6°
[110] 0.9° o/ . -6.4°/8.3°
[110] -7.1°/10

[110] zona

5.6 dbra. A vizsgdlt ikerhatdr nagyfelolddsu képe. Az gyors-Fourier transzformdcio segitségével

kapott mintdzatok igazoljdk a szemcsénkénti egzakt [110] orientdciot. A szemcsék — a >3

miszorientdcionak megfeleléen — ezen [110] zdnatengelyek kériili forgatds segitségével

transzformdlhatdk egymdsba.
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5.7 dbra. A vizsgdlt szemcsehatdr nagyfelolddsu képe. Az (111) hatdrsikot (koherens ikerhatdr)
vastag folytonos szakasz jeldli, a (211) hatdrsikot (inkoherens ikerhatdr) szaggatott vonal
jeldli. Tovdbbi {111} tipusu sikokat vékony folytonos szakaszok jeléinek, szemléltetvén, hogy a
koherens és inkoherens ikerhatdr-sikok is tiikorsikként jelennek meg a szomszédos szemcsékre

nézve.

Il. példa

Az aluminium minta elég vastag ahhoz, hogy Osszehuzott elektronnyaldb segitségével a
diffrakcion (CBED) felismerhetGek legyenek a Kikuchi-savok, am mégis elég vékony ahhoz,
hogy nagyfeloldasu mikroszkdépos (HRTEM) technikat alkalmazhassunk. Ez lehet&séget teremt
a dontési helyzet szamoldsi pontossaganak illusztrdlasara. Az itt bemutatott, az el6bbi
példahoz képest kevésbé specialis esetben, melyben a hataros szemcsék nem birnak
kitiintetett miszorientacidval, az egyik szemcse [110] zdénairanynak megfelel6 racsképet
mutat, mig a masik szemcsében csupan egy siksereg, jelesul az (111) siksereg, képezhetd le.

Az igy beallitott nagyfeloldasu helyzet a szoftveres elérejelzéssel 6sszhangban van.
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a, b,

[110] zéna (111) sav

a, b,

[110] z6na (111) sav

5.8 dbra. A szomszédos szemcséken késziilt konvergens sugaras elektron-diffrakcios
felvételeken (CBED) jol kivehetéek a Kikuchi-sdvok (tobb, megfelel6en vdlasztott expozicids
idével késziilt kép dsszeolvasztdsdt kévetben, logaritmikus intenzitds skdldn dbrdzolva). Az
egyik szemcse majdnem pontosan [110] zona-orientdcidban dll (a1), a mdsik kézel kétsugaras
helyzetben van az (111)-reflexiok gerjesztésével (b1). Hasonld diffrakcios felvételek késziiltek a

szemcsékrél azok déntésének finomhangoldsa utdn is (a2, ba).

Kivaléan szemlélteti az orientacids térkép szoftveres kiértékelésének pontossagat a 5.8/a; és
5.8/b1 dbrdkon lathatd Kikuchi-mintdzat: ezek a diffrakcids felvételek kozvetlenil a szamolt
dontési pozicid beallitdsat kovetéen késziiltek. A jelen kiértékelés soran megadott eltérési
sz0g megadja, hogy a jelzett szemcse milyen messze van (mennyire dél ki) a kivant kétsugaras
helyzettdl, mikor a masik szemcse pontosan zénairdnyu orientacidban van. E példan Iathato,
hogy kicsiny (<0,5°) kitérési szog esetén a kivant racs és siksereg leképzése egyszerre elérheté
a szemcsék idealis orientacidi kdzti kompromisszumra térekvé dontési finomhangolds utan
(5.8/a2 és 5.8/b, abra). A szamolt és finomhangolds utani dontési pozicidkat a fent emlitett
eltérési szoggel egylitt az 5.2 tablazat tartalmazza. A vizsgalt szemcsehatar finomhangolas

utani dontési pozicidban késziilt nagyfelolddsu képe az 5.9 abran lathaté.
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5.2 tablazat. A nagyfeloldasu leképzéshez sziikséges kisérleti paraméterek

, Finomhangolas
Szamolt .. s
. .o utani dontési
_ A szomszédos | dontési . ”
Sugdrirdnyban s pozici6 az ,a
Mx s .. | szemcsék idedlis | helyzet (a
Szemcse | all6 zdéna ill. T B szemcse
, orientacidja kozti | kivant L,
siksereg e . zénairanyu
eltérési szog. zénairanynak sl
« orientdaciéjanak
megfeleléen) «
megfelel6en
a [110]
0.47° 7.6°/7.1° 8.4°/7.8°
b (1112)

5.9 dbra. Aluminiumban taldlhato szemcsehatdr nagyfelolddsu képe. Az egyes szomszédos
szemcséken gyors-Fourier transzformdcidval generdlt képek jelzik, hogy a f6lsé szemcse [110]

zona orientdcionak megfelelé rdcsképet mutat, mig az alsé szemcsén az (111) siksereg

felolddsa lathato.
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1. példa

Hangsulyozva, hogy az alkalmazott szoftveres kiértékelésem altalanos formalizmuson alapul,
mely kristalyrendszerek struktirdjatél figgetlendl alkalmazhato, kovetkezé példamat
hexagonalis ZnO vékonyrétegben taldlhatd szemcsehatdron mutatom be. E polikristalyos
réteget szilicium hordozéra novesztették kollégdim, atomi réteglevalasztas (ALD, ,Atomic
Layer Deposition”) alkalmazdasdval, a tipikus szemcseméret 20-40 nm. Az 5.10-es dbra a
vizsgalt szemcsehatar nagyfelolddsu képét mutatja. Az el6z6 példdéhoz hasonld helyzetnek
megfelel6en: a szomszédos szemcsék egyike racsképet mutat a [011], azaz a [-1 2 -1 3]
zénanak megfelel6 orientaciéval, a masik szemcsében a (002), azaz (0002) sikok képezhetSk
le®. Az 5.10 4bran szaggatott vonallal jelzett téglalapon beliill a szemcsehatdron atfedési
tartomany nem lathatd, kovetkezésképpen itt a hatarsik kozel parhuzamos az

elektronnyalabbal.

o

5.10 dbra. A vizsgdlt szemcsehatdrnak a szaggatott vonallal hatdrolt teriiletre esé szakaszdn
dtfedési tartomdny nem ldathatd, itt a hatdrsik kézel pdrhuzamos az elektronnyaldbbal. A bal
szemcse rdcsképet mutat [011], azaz [-1 2 -1 3] zénairdnybdl megvildgitva, a jobb szemcsén a

(002), azaz (0002) siksereg leképzése lathato.

6 E témaban megjelent cikkiinkben (KISS, A. K., RAUCH, E. F., PECZ, B., SZIVOS, J. & LABAR, J. L. (2015). A tool for
local thickness determination and grain boundary characterization by CTEM and HRTEM techniques, Microsc.
Microanal. 21, 422-435) szerepel az itt bemutatott ZnO-on vett példa. Sajnalatos médon a cikkben a jobboldali
szemcsén leképzett sikok téves indexeléssel jelentek meg — e disszertacidban a helyes indexelést kdzlém.

70



IV. példa

Utolsé példamban a korabban mar felhasznalt fcc Al vékonyrétegen mutatom be egy
valasztott szemcsehatar sik iranydanak meghatarozasat és egyidejlileg a minta lokalis
vastagsaganak szdmolasat. A vizsgdlt szemcsehatart szandékoltan, a szoftverem kiértékelése
eredményeképpen olyan dontési helyzetbe hoztam, melyben a szomszédos szemcséken
csupan egy-egy siksereg képezhetd le. igy az atfedési tartomdnyon (a hatarsik vetiiletén) jol
felismerhet6 és nagy pontossaggal mérheté mintazat jelenik meg, ez pedig a hatarsik és az Al
réteg vastagsaganak meghatdrozdsa szempontjabdl Ilényeges (5.2 4d4bra). Fontos
hangsulyoznunk, hogy efféle sik-sik leképzést eredményez6 dontési helyzeteket igen gyakran
talalunk relative kis (+15°) dontési lehet&ségeken belll is. Ezt tamasztja ala az 5.3/f dbra is,
melyen ugyanezen Al minta tetsz6legesen kijelolt teriilete szerepel: a felvett orientacios
térképen felismert szemcsehatarok tulnyomd tobbsége meg van jeldlve sik-sik leképzést
eredményez6 lehetséges dontési helyzet bedllitdsara. Kovetkezésképpen az itt ismertetett
madszer hatarsikok meghatdrozasara és lokalis vastagsag mérésére altalanosan alkalmazhato.
Korabban részletesen ismertettem a kiértékelés menetét; ennek megfelel6en egy hatarsik
vizsgdlatahoz legalabb két fliggetlen mérést kell végezniink, feltéve, hogy ennek eredményédl
adddé két vastagsagérték koziil egyértelmuien ki tudjuk vélasztani a fizikailag relevanst. Jelen
esetben egyazon Al mintan két kilonb6z6 hatarszakaszt vizsgdltam (,1.” és ,,2.” hatar). (A
rétegnovesztés technikajanak koszonhet6en a minta vastagsaganak valtozasat
elhanyagolhatjuk, igy e hatdrszakaszok vizsgalatabol ered6 vastagsagértéket a minta egészére
érvényesnek tekintem.) Mindkét hatarszakasz esetén két mérést végeztem kilonb6z6 dontési
helyzetek mellett. A kisérletek paramétereit és a kiértékelés eredményeit az 5.3 tablazat
foglalja Gssze. Az 5.2 abra (mely egyben az , A szemcsehatar-sik iranyanak meghatarozasa
annak vetllete segitségével és a lokalis vastagsag szamoldsa” alfejezetet illusztralja) az ,1.”

hatdrszakasz nagyfelbontdsu képét mutatja be mindkét dontési helyzetben.

Jéllehet mindkét hatarszakasz esetén két megoldast kaptam, am ezek koziil a kozosek kijelolik
szamunkra a valés eredményt — az Al vékonyréteg vastagsagara 30 nm adddott.
Hangsulyozzuk, hogy a kiértékelés soran csupan a kristalyos fazist vettik figyelembe és az
amorf hordozd nincs befolydssal a bemeneti paraméterekre, igy kozvetlenidl a kristalyos
aluminium réteg vastagsagat hatdroztuk meg. Ez elvitathatatlan el6nyt jelent az EELS

méréseken alapuld vastagsagmérésekkel szemben.
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Mindkét vizsgalt szemcsehatar nagyszogd, 46° (,1.” hatar) és 45° (,2.” hatar)
diszorientacidkkal. Az ,1.” hatarsik indexei a szomszédos szemcsékben kerekitve (12 9 8)/(5 2

0), a,2.” hatarsiké (8 5 4)/(12 8 5).

5.3 tdblazat. Hatdrsikok irdny-meghatarozasanak és a vastagsag mérésének eredményei és
kisérleti paraméterei Al vékonyrétegben. Az valdés eredményként elfogadott megoldasokat

vastag, alahuzott bet(tipus jeloli.

,1.” hatar* ,2.” hatar

Dontési tengelyek
vetlleti iranya** al|-162.5°/-72.5°
felvételeken

Dontési pozicid 7.3°/-9.3° |-53°/-0.3° |-10.9°/1.2° | 11.6°/-14°
, , (200) /
Leképzett sikok (111)/(1112) | (112)/(122) | (112) /(112) (200)
Hatarsik vetuletének
o s 114° +1° 114° +1° 135°+1° 126.1°+1°
irdnya
Minta dontési helyzete
-10.1°+1° 0.3°+1° 6.1°+1° -16.9°+1°
(at)
Hatarsik vetlletének | 4.78 nm +|1.12 nm *|3.17 nm |85 nm =
szélessége (d) 0.25 nm 0.2 nm 0.2 nm 0.4 nm
Szamolt 1. 20.4nm +3.3nm 13.9nm 1.4 nm
lokalis megolda
i 86.6° £ 1.5° 71.4°+2.1°
vastagsag (t) | s
és a hatarsik 5 32.7nm 4.8 nm 29.4nm+2.1 nm
mintafeliilett | )
] megolda
el bezart 91.7° £ 0.9° 90.1° £ 0.9°
S - -
szoge (w)
Hatarsik indexei a

szomszédos  szemcsék 0.706 0.928
0.534 |/( 0.373

0.784 0.788
et ltant rend " 0.482]/(0.510
ristalytani rendszerében 0.466 0.013 0.392 0.344

*Ez a hatdrsik lathatd az 5.2 dbran mindkét dontési helyzetben

megadva

Hatarsik ~ normalisanak 17°

hibaja (5.4 egyenlet)

**a képsikban jobbra mutaté iranytél mérve
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A bemutatott kiértékelés pontossaga

A fentiekben ismertetett mérési moddszer pontossagat CBED segitségével mért
vastagsagértékekkel vald 6sszehasonlitds segitségével jellemezzik. A 4. fejezetben leirt
lézeres kristalyositasnak alavetett 130 nm (+10%) atlagos vastagsdgu sziliciumrétegben >3
miszerorientaciéju szemcsehatdrt vizsgaltunk. Dontési sorozaton folvett vildgos latoter(
képeket (5.11 dbra) értékeltiink ki az itt ismertetett technikaval, hogy a kapott eredményeket
ismert vastagsagadattal tudjuk 6sszehasonlitani. Négy kilonb6z6 dontés mellett késziltek
felvételek, ennek megfelel6en 6 part alkotva hatféle kiértékelés eredményét vizsgaltuk abbdl
a szempontbdl, hogy hogyan fligg a mérés hibaja a kiértékelt képekhez tartozéd dontési
pozicidktdl (azaz a hatarvetiilet szélességében adddo kilonbségtdl). Az 5.4 tablazat mutatja a
kiértékelések eredményeit, az 5.12 dbra ugyanezt grafikus formdaban szemlélteti. Fontos, hogy
az egyes képparok kiértékeléseibll szarmazd vastagsagértékek alapjan csupdn a fizikailag
valészerl nagysagrendbe es6 megolddsokat veszem figyelembe. A hatdrsik délési szogének és
a minta vastagsaganak becslését az 5.12 abra alapjan tesszik oly mddon, hogy a
hibatartomanyok atfedését keressiik (a ,0/1” képpar és az ,1/2"” képpar altal adott
eredmények hibaja oly nagy, hogy hibatartomanyaik jelolése sziikségtelen; a tobbi, jel6lt
hibatartomany a hatdrsik szoge és a vastagsag esetén is az 5.3 egyenlet alapjan *o
kiterjedés(). Igy 4tlagos 145 nm-es vastagsagértéket és 80,5°-0s hatarsik-emelkedési szoget
kapunk. Jollehet e vastagsagérték az elvarasainkkal 0sszhangban van, az adédd hatarsik
indexek a vart (111) siktdl kissé kitér6 sikot adnak. Az 5.5 tabldzat 6sszegzi a hatarsikot

jellemz6 eredményeket és ennek (111) tipusu sikkal bezart szogeit.

Az 5.13 abra kivdléan mutatja, hogy a kiértékelés hibdi erésen fliggenek attdl, hogy mekkora
a kiértékelt képparhoz tartozé déntési pozicidk kilénbsége’. Jbllehet a vastagsdgszamitas
hibaja akkor csokken 10% ala, ha a kiértékelés soran a dontési helyzetek kiilonbsége
megkozeliti a 20°-ot, a hatdrsik emelkedési szogére (és igy a hatarsik indexeire) -hasonld
kiértékelési feltételek mellett- igen jo (3-4°-0s hiban belili) becslést adhatunk. (A 3-4°-os hiba
megitésélekor vegylik figyelembe, hogy az orientdcid6 meghatdrozasa 1°-os lépésenként

torténik és a goniométer pontossaga tovabbi kb. 0,5°-0s hibat hoz be.) Az e pontossag

7 Fontos, hogy itt sem a dontési helyzetek kiildnbségébdl szdrmazd teljes miszorientacié a mérvadd, hanem
csupan a vizsgalt hatarsik vetiiletével pdrhuzamos tengely korili dontésben adddo kiilonbség szamit — e dontési
helyzeteket a-val, kiilonbségiiket Aa-val jeloljik e fejezetben.
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eléréséhez sziikséges két, egymadstdl 20°-ra levé dontési helyzet pedig még a HRTEM-ben

megszokott, csak £15° dontést lehet6vé tevd, mintatartoval is megvaldsithato.

dontés,0”:0° / 0°

5.11 dbra. Dontési sor alapjan késziilt vildgos Idtoterii képek sziliciumban taldlhatd
hatdrszakaszrdl. A déntési poziciot és a hatdrszakaszon vett mérések helyét minden képen
feltiintettiik.

5.4 tablazat. Mintavastagsagra és a vizsgalt hatarsik emelkedési szogére az 5.11 dbra
kiértékelésébdl kapott eredmények szilicium mintdban. Az egyes képparok esetén vastag,

aldhuzott betdtipussal jeloltik az elfogadott eredményt.

Kiértékelt
Hatarsik  szamolt
képparok az adott | Dontési helyzetek | Szamolt vastagsag
emelkedési szoge
dontési pozicié | kiildnbsége [nm]
[°]
szama szerint
124.4 £ 49.2 77.3+6.6
,0/1” 4.4°
857.6 + 281.7 91.9+0.7
,0/2" 8.3° 121.1 1 26.6 76.9+3.6
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506.7 + 87.9 93.2+0.7
76.5+11.8 69.8 %2
,0/3" 12.8°
171.6 £ 20.7 80.7 £ 0.8
117.4 £ 58 76.3+9.5
,1/2” 3.9°
1206.6 +438.4 96.2+0.7
88.6 £10.5 70.8+1.7
,1/3” 17.1°
159.7 +15.1 81+0.9
94 + 8.8 71.2+15
2/3 21°
151.8+11.8 81.2+0.9
I I
| I
s | |
!u—!d I I
= I I
S, Bs- =<
" s 1 ' 1 T
5 1 1
£ I I
3, . -‘: :
ok I I
m 7 | |
£ I I
£, | |
o | |
O | |
% 7 —h— 1 I
£ * I |
R : lehetséges :
| Tvastagsag ™
| |
| |

35 100 105 110 115 120 125 130 135 140 145

Vastagsag [nm]

5.12 dbra. A vastagsdgra és a hatdrsik emelkedési szégére az 5.11 abra kiértékelésébdl kapott

értékek grafikus dbrdzoldsa a kiértékelt képpdrok alapjan. A szamolt hibatartomdnyokat

szintén jeléltiik. Minden kiértékelés két eredményt szolgdltat a keresett vastagsdg és

szogértékekre. A fizikailag egyértelmiien kizarhatd eredményeket nem dbrdzoltuk (melyek

esetén a kapott vastagsdgérték meghaladta az 500 nm-t), ezért a korongokkal jelélt

megolddsok pdrjuk nélkiil szerepelnek. A tébbi, azonos jel6l6vel (hdromszég, négyszég)

ellatott megolddsok Gsszetartoznak.
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5.5 tdblazat. Az az 5.11 dbran vizsgalt hatdrsik szamolt indexei és az (111) sikoktdl vald

eltérésiik sz6ge a szomszédos szemcsékben.

Bal szemcse Jobb szemcse

Hatarsik emelkedési szoge | 80.5°

Hatdrsik indexek az egyes

0.671 0.626
szemcsék kristalytani 0.529 0.616
0.520 0.479

rendszereiben kifejezve

A hatarsiknak a
legkozelebbi (111) tipusu
6.9° 6.7°
sikkal bezart szoge az

egyes szemcséken

60

]
~N 0 O

50 Y

[y
(23]

]

[

® Vastagsdg hibdja

-
B

40 o

B
Now

X Hatarsik délésének hibdja

=
[

30

Vastagsag hibaja [%]
X
=
Hatarsik délésének hibaja

10 X

OB, N WRE U O N O

Aa [°]

5.13 dbra. Az 5.11 abra kiértékelésébll a vastagsdgértékekhez és hatdrsik emelkedési
szogekhez tartozd relativ hiba az egyes kiértékelésekhez tartozé déntési helyzetek
kiilbnbségeinek fiiggvényében (az 5.3 egyenlet alapjan). A kiértékelésekbdl szarmazo

megolddspdrok koéziil csupdn a végiil elfogadott megolddsok hibdit dbrdzoltuk.
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7.Szemcsehatar-vetuletek mérése diffrakcids adatsor

alapjan

A kordbbi fejezetekben mérési moddszereket mutattam be, melyek azt céloztak, hogy
szemcsehatarok sikjanak indexeit a szomszédos szemcsék kristalytani rendszereiben
kifejezhessem (azaz a hatdrsik irdnyat meghatdrozhassam), tovdbba szemcsehatar szakaszok
nagyfeloldasu vizsgalatdt megkonnyithessem. Ez utdébbi vizsgdlatoknak részét képezi a
szemcsék és a szemcsehatar-haldzat szoftveres felismerése orientacios térkép alapjan, am a
szemcsehatarok vetileteinek mérése célzott vilagos latéterl felvételek készitését és kézi
kiértékelését igényelte, azaz a vetlletek szélességének megbizhatd, automatizalt
kiértékelésen alapuldé meghatarozdsdra eddig nem mutattam megoldast. A szemcsék atfedési
tartomanyanak szoftveres felismerése (azaz a manualis mérés kikliszobolése) elengedhetetlen
eleme egy olyan kés6bbi automatizalt adatgydjtési és kiértékelési eljardsnak, mely az
orientdcioméréshez hasonldan nagy teriileten, sok szemcsehatart figyelembe véve nagyszamu

hatdrszakasz kristalytani meghatarozdsara képes.

Jelen fejezetben olyan Uj eljarast mutatok be, amellyel csupdn orientacids térképek diffrakcids
adatsora segitségével (kiegészit6 mérés sziikségessége nélkil) a szemcsehatdrok egy Uj
paraméterét, azaz a vetiletiik szélességét is meghatdrozom az eddig megszokott eredmények
(orientacio, szemcsehatar-szakaszok irdnya, stb.) mellett. Az orientacios térképek diffrakcids
adatsorat tovabbra is a mar megismert ASTAR pasztazd/precesszios rendszer segitségével
mérem. Az daltalam alkalmazott mdédszer a nem-negativ matrix faktorizacié (,,non-negative
matrix factorization”, NMF) diffrakcids adatsoron vald alkalmazdsan alapul, melyet MATLAB
kornyezetben futtattam, igy a kiértékelés kddoldsa és az eredmények megjelenitése igen
hatékonyan torténhetett. E mddszer ugyan kozvetlenil a diffrakcios felvételek feldolgozasan
alapul, igy kristalyrendszertdl fliggetlenil, szemcse- és fazishatarok jellemzésére egyarant
alkalmas, am leghatékonyabban igen erGs diffrakciés (pl. kétsugaras) helyzetektél tavol
mUikddik, ahol a minta vastagsagabdl adodé dinamikus hatasok gyengék. Amint e kiértékelés
eredményeképpen meghataroztam egy adott minta-dontési helyzetben egy hatarsik
vetilletének szélességét (és iranyat), ez a sikindexek meghatarozasara az el6z6 fejezetben

ismertetett modszer bemeneti adataul szolgdl. Az el6z6 fejezetben ismertetetthez képest
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tovabb csokkentettem a hatarsik mért irdnyanak hibajat azzal, hogy tobb (mint kettd) dontési

helyzetben felvett adatsorbdl gérbe-illesztéssel hataroztam meg a hatarsik iranyat.

NMF alkalmazasa diffrakciés adatsoron

Az ASTAR pdsztazo/precesszids rendszerrel vald orientacid térképezés soran a térképezett
terlileten pontrél pontra haladva tobb (tiz) ezer diffrakciot veszink fol. A pasztdzéd
nyaldbmeéret és a [épéskdz egymashoz és a vizsgalt minta tulajdonsagaihoz is igazitva vannak,
ezek egyutt hatdrozzak meg a keletkez6 orientdcids térkép pixelméretét, ill. felbontdsat. Ezek
alapjan ugyan a szemcséket és a szemcsehatdr-halézatot azonosithatjuk, az egyes
szemcsehatarokon |évé atfedési tartomanyok kiterjedésérdl nincs informacionk. Jéllehet az
orientacidés térkép meghatarozdsa sordn pixelenként szamolt megbizhatésagi-index a
szemcsehatarokon csokken (ezt kordbban a 2.8 dbran szemléltettik), am ezek alapjan az
atfedési tartomany kiterjedésére nézve csak igen pontatlan becslést adhatunk — ha adhatunk
egyaltalan (6.1 dbra — az itt bemutatott mintateriilet megegyezik e fejezet ,Il. példaja” soran
kés6bb részletesen vizsgdlt teriilettel). Kovetkezésképpen a megbizhatdsagi-index a vetiiletek

jellemzésére 6nmagaban alkalmatlan.

6.1 dbra. A ,Il. példdban” bemutatott hatdrszakaszon kiilénb6zé déntési helyzetekben félvett
orientdcios térkép (a) és ,megbizhatdsdgi térképek” (b, c). Ugyan a szemcsehatdr vildgosan
megjelenik ezeken, egyik sem alkalmas a vetiilet szélességének mérésére.

E fejezetben bemutatom, hogy miként lehet (Eggeman eljarasaval rokon mdédon, Eggeman,
2015) diffrakciés adatsoron alkalmazni a nem-negativ matrix faktorizaciét. Az altalam
ismertetett moddszer szemcsehatarok harom dimenzids kiterjedését fedi fel specialis
tomografiara alkalmas mintatarto igénye nélkil. Az 6sszes, e disszertacidban ismertetett,
mérés a szokdsos, +15°-0s dontési tartomannyal rendelkez8 kéttengelyld TEM-mintatartéval

készult.
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NMF segitségével szemcsehatarok olyan kornyezetét analizaljuk, ahol csupdn két szemcse van
jelen: az NMF moadszerrel kiértékelend6 adatmennyiséget a vizsgalt szemcsehatar kozvetlen
kornyezetében lévé pixeleken tarolt diffrakcidk alkotjak. Ennek megfelel6en a vart
baziskomponensek a két szomszédos szemcséhez tartozd diffrakcidos mintdzatok: mivel két
szomszédos szemcsét vizsgalunk (harmas vagy tobbes hatarpontokat nem), az NMF
algoritmusaban a vart baziskomponensek szamat megadd paramétert 2-nek valasztjuk (ezt k-
val jeloltiik a 2. fejezetben). Minthogy a mért értékek, azaz a diffrakcids felvételek pixelein

térolt intenzitds minden esetben nem-negativ, az NMF maddszer kivadldan alkalmazhaté.
Diffrakcids adathalmaz példajan az 2.14 egyenlet elemei az aldbbiak:

V — mérési adatmatrix, ennek mérete nxm. Minden oszlop egy-egy diffrakcios felvétel
intenzitasértékeit hordozza: m az adott orientacios térképen folvett diffrakciok szama (a 6.1/a
abran lathatd példan m=100x100=10000), n az egyes diffrakcids felvételek pixelszama (azaz a
diffrakcids képenkénti intenzitdsértékek szdma). Ez utdbbi a jelen fejezetben bemutatott
mérések soran n=144x144=20736).

W — baziskomponenseket hordozé matrix, melynek mérete nx2. Az egyes oszlopok szamolt
diffrakcidos mintazatoknak felelnek meg, melyek kiilon-kilon a szomszédos szemcsékhez
tartoznak. Az NMF-kiértékelés elején ezeket a szomszédos szemcsék (kiértékelésben
résztvevd részének) sulypontjabdl szdrmazd mért diffrakciokkal inicializaljuk (az orientacids
térkép alapjan van el6zetes kozelité informacidnk a kiértékelendd szemcsék kiterjedésérdl és
a szemcsehatar irdnyarol).

H — sulyfaktor matrix, ennek mérete 2xm. H sorai az egyes baziskomponensek sulyfaktorait
tartalmazzak. Oszloponként az egyes sulyfaktor-parok az adatmatrix azonos oszlopaihoz

tartoznak (6.2 dbra). A sulyfaktorokat kezdetben véletlen szamokkal inicializaljuk.
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H sulyfaktor matrix [2 x M]

1. baziskomponenshez tartozé sulyfaktorok

2. baziskomponenshez tartozé sulyfaktorok

QIMeIIp "1
OldMeIp T
OIEIIP "€

susuodwoysizeq ‘T
suauodwoysizeq ‘7

V mérési adat
matrix [N x M]

[z x N] x113ew suauodwoysizeq

6.2 dbra. NMF alkalmazdsdnak illusztraldsa diffrakciés adathalmazon.

A kovetkez6 fejezetben két kisérleti példan keresztil mutatjuk be a szemcsehatar-sikok NMF-
modszeren alapuld kiértékelését. A 6.3/a, b dbrakon szomszédos szemcsékhez tartozé mért
diffrakcios dbrak lathatdk, melyek egy szemcsehatart és a két szomszédos szemcse nagy
hanyadat tartalmazé pdsztazott terlletrdl szarmaznak (e felvételek e fejezet ,Il. példajaban”
vizsgalt hatar -1° / -14,2° dontési helyzetében folvett adatsorhoz tartoznak). E szemcsehatar
kornyezetébdl szarmazd diffrakcids adatsor NMF-mddszerrel vald kiértékelésével szamolt
baziskomponenseit a 6.3/c, d dbrdk mutatjak. Elvardsainknak megfeleléen ezek nagyfoku
egyezést mutatnak a mért diffrakcidkkal. (JOI latszik, hogy a szamolt baziskomponenseken a
direkt nyaldb helye zérus. Ennek okat a ,Kiértékelés korlatai” c fejezetben részletezziik.)
Fontos megemliteniink, hogy a baziskomponensek megfelel6 inicializdlasa garantadlja
szamunkra, hogy a médszer a megfelel6 baziskomponenseket adja eredményil (hiszen az
NMF algoritmusa egy szélsGérték problémara ad kozelit6 megoldast). Mégis, maga az
NMF-mddszer az, ami teret enged a bdaziskomponensek preciz keresésének
(,finomhangolasanak”), melyet a minta gorbiilése, vagy mitermék esetleges jelenléte

indokolhat.
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6.3 dbra. E fejezet ,Il. példdjaban” vizsgdlt szemcsehatdr -1° / -14,2° déntési helyzete mellett
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a szomszédos szemcsékhez tartozo diffrakciok (a, b). Az NMF-kiértékelés sordn kapott

bdziskomponensek (c, d) megkérddjelezhetetlen, nagyfoku egyezést mutatnak ezekkel.
Szemcsehatar vetlletének szélessége a sulyfaktorok segitségével

Az NMF segitségével a baziskomponensekkel egyiitt megkapjuk a térképezett teriilet minden
egyes pixelén az ezekhez tartozd sulyfaktorokat. A 6.4 abra szemlélteti (az egyik
szemcséhez/baziskomponenshez tartozd) sulyfaktorok tipikus gorbealakjait a pasztazott
pozicié figgvényében, amint egy délt szemcsehataron athaladunk. Miutdn a sulyfaktorokat
megkaptuk, azokat pixelenként dbrazolhatjuk a térképezett teriileten: ezek lateralis eloszldsa
alapjan torténik a szemcsék atfedési tartomdanyanak azonositdsa. Barmelyik szemcséhez
(baziskomponenshez) tartozé sulyfaktorok szintvonalas dbrdzoldsa kivaléan szemlélteti az
egyik és a masik szemcse kiterjedését a térképezett teriileten, s a mi a legfontosabb, mérhet6
modon megjeleniti a szemcsék kozti atfedési tartomanyt, azaz a szemcsehatar vetiletét.(Ezt

aldbb két példan keresztil mutatjuk be — 6.7 és 6.8 abra).

81



12 k ’ ! : " 14

1 e, 1.2
0.8 - 4 1}
5 06| 0.8
2
£
N
> 04} | 06 !
3
w
0.2 - 104}
0 102
oo
-0.2 . . . L . L " 0 . L . \ " " .
20 30 40 50 60 70 80 90 100 10 20 30 40 50 60 70 80 90
pozicié [pixel] pozicié [pixel]

6.4 dbra. Két példa a sulyfaktorok szemcsehatdr-vetiiletre meréleges metszeteire. Az a dbrdn
kézel idedlis esetlathatd: az dtmeneti tartomdny linedris, mig a szemcsékhez tartozo
tartomdnyok is kézel nulla meredekséqli O és 1 értékli szakaszok. A b dbrdn Idthatd esethez
hasonlé nem idedlis mérések igen gyakoriak, bdr a ,téréspontokat” keresé algoritmusom
ezeket is jol kezeli. A téréspontokat és a szemcsehatdr két ,,oldaldt” elvdlaszté pontot csillag

jeloli. A sulyfaktorok (pontok) megfelelé szakaszaira illesztett egyeneseket is jeldltem.

Az NMF analizis azt kovetGen torténik, hogy a vizsgalandd szemcsehatar kornyezetéhez
tartozo diffrakcidos adatokat kigydjtottik és meghatdroztuk a szemcsehatdr vetliletének
hozzavetlleges iranyat: a szemcsék és a szemcsehatar-halézat azonositdsa az orientdcios
térkép alapjan torténik az el6z6 fejezetben leirtaknak megfelel6en. Idedlis esetben a
sulyfaktorok a szemcsehatdr vetililetére meréleges metszeten egy linearis, adott (nem
végtelen) meredekségli atmenettel rendelkez6 egységugras fliggvényt alkotnak: az dtmenet
szélességét a vetillet szélessége hatarozza meg. Ezzel egylitt vannak olyan specialis diffrakcids
helyzetek, melyekben az atmeneti tartomany erds nem-linearitast mutat — ennek eredetét ,A
kiértékelés korlatai” c. fejezetben targyaljuk. Ugyan a gyakorlatban j6 eséllyel elkeriiljik az
efféle, kiértékelést megnehezits vagy ellehetetlenit eseteket?, am az dtmenten megjelend
esetleges enyhe nem-linearitast kezelnlink kell. Ezért az &tmeneti tartomanyt nem egy, hanem
két egyenes szakasszal kdzelitjik. A sulyfaktorok szemcsehatar-vetiletre meréleges metszetét
két részre, a hatar ,bal” és ,jobb oldaldra” osztjuk: a két oldalt elvalaszté pont az atmeneti
tartomany kozepe, melyet a sulyfaktorok metszetén vett minimum és maximum érték atlaga

definial. Ennek megfelel6en mindkét ,,oldal” két linearis tartomanybdl all 6ssze: egy (idealis

8 Mivel a diffrakciés adatsor egyben az orientdcié térképezés alapjat is képzi, az orientacids informdcidk alapjan
az el6z6 fejezetben leirtak segitségével automatikusan feltarhatjuk azon dontési helyzeteket, melyekben a
vizsgalt hatdr egyik szomszédos szemcséje sem all ,el6nytelen” diffrakcids helyzetben.
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esetben nulla meredekségl, 1 vagy 0 érték(i) szakaszbdl, mely az egyes, atfedéstél mentes
szemcsékhez tartoznak, és egy véges meredekségli szakaszbdl, mely az atmeneti tartomany
része. Célunk, hogy a sulyfaktorokban a szemcsehatar mindkét ,oldalan” megtalaljuk e két
linearis tartomany kozti ,téréspontot”. A 6.4 abran példdkat mutattunk a sulyfaktorok
lefutdsara, amint egy szemcsehataron arra mer6legesen athaladunk: kozel idedlisan esetet
mutat a 6.4/a abra, a 6.4/b abran viszont szamottevé gorbllet mutatkozik az atmeneti
tartomanyon. Ez utébbinak megfelel§ esettel igen gyakran taldlkozunk a mérések soran, igy

az alkalmazott illesztési algoritmusunk ez utdbbinak megfelel§ esetet is kezelni tudja.

A vizsgalt szemcsehatdr vetiletére meré6legesen a sulyfaktorok tobb metszetén megkeressiik
a ,toréspontokat”. Ezek egylitt, a hatar vetlletének mentén meghatdrozzdk a vetliilet széleit,
lehetévé téve, hogy a vetiilet irdnydat a korabbinal pontosabban mérjiik és megadjuk a vetilet
szélességét.

Egy adott sulyfaktor-metszet esetén amint meghataroztuk ennek ,bal” és ,jobb oldalat”, a
toréspontokat , brute-force” mdédon, azaz az 6sszes lehetséges pont egyenkénti vizsgalataval
hatdrozzuk meg. Az atmeneti tartomdany mindkét ,oldaldan” sorra vessziik a széba jov6
pontokat és ezeket, mint ,toréspontokat” kezelve két-két egyenest illesztiink a megfelel§
sulyfaktor-tartomanyokra (kilon a szemcsékhez és kilon az atmeneti részhez tartozdkra).
Végiul azokat a ,toréspont” helyeket fogadjuk el, melyek esetén a linearis illesztés
maradékértékeinek 6sszege minimalis.

A szemcsehatdr szélességét egy metszeten a ,toréspontok” tavolsaga adja meg. Mivel az
altalunk alkalmazott algoritmus e ,toréspontokat” ugy definidlja, mint a vetllethez
legkdzelebbi pixelek, melyek a vetlletnek nem részei, a vetiilet szélessége nanométerben

kifejezve: pdsztdzd lépéskdz [nm] * (téréspontok_indexeinek_kiil6nbsége - 1).
Kiszord ,toréspontok” szlirése

Ugyan a vizsgalt vetlilet metszeteinek sora nagyrészt ugyanazt a szélességet eredményezi,
esetenként el6fordulnak kiszoré ,toréspontok” (pl. ott, ahol a mintanak jelentGs gorbiilete
van, avagy ott, ahol esetlegesen valamilyen mitermék, szennyezés zavarta meg a diffrakcids
jelet). Az efféle kiszord pontokat kizarjuk a kiértékelésbdl. Ezeket (jollehet ,els6 ranézésre”
felismerhet6ek) automatizdlt médon ugy azonositjuk, hogy a vetilet egyik és mdasik oldalan
talalhato ,toréspontokra” az orientacids térkép alapjan meghatarozott, rogzitett iranyu

egyeneseket illesztlink (éppen ez az, amiért sziikséges az NMF-kiértékelés el6tt kozelité
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becslést kapnunk a hatar vetiletének irdnyardl). Meghatarozzuk az egyes ,toréspontoknak”
az illesztett egyenestdl vald tavolsaganak szordsat (o4): a 2 og-nél tdvolabbi pontokat kiszéré
pontoknak tekintjik. Az Osszes ,toréspont”-part kizarjuk a tovabbi kiértékelésbél, melyek

koziil legalabb az egyik kiszéré pontnak mindsil.

A megmaradt ,toréspontok” alapjan szamoljuk végil a vetiilet atlagos szélességét, és ezekre
vald (megszoritdasoktdl mentes) egyenes illesztéssel kapjuk a vetiilet végleges, finomitott
iranydt. A sulyfaktorok egyes metszetein adddo ,toréspontok” egyedi szélességértékeket
hatdroznak meg. Ezek dtlagat tekintjik a vetilet szélességének, ezek szérasat pedig

figyelembe vessziik a mérés véletlen hibdjanak becslése soran.

Jollehet a vetiilet szélein meghatdrozott ,toréspontokra” vald egyenes illesztés és ezen
egyenesek tavolsagan alapuld szélességmérés magatdl értetédének tinik, figyelembe kell
venniink, hogy a ,toréspontok” gyakran nem egy egyenest kovetnek. A hatarsik (és
vetilletének) enyhe gorbilete, vagy a minta laterdlis mechanikus mozgasa (,driftje”) az
adatgydjtés soran nem elhanyagolhaté hibat eredményezne a vetilet szélességének
becslésében. Ezért a vetlilet szélességét egyenesek illesztése helyett az egyes, egymdst kovet6

metszeteken kapott szélességértékek atlagabdl szarmaztatjuk.
Hatarsik indexelése és a minta lokalis vastagsaganak meghatarozasa

Mivel ugyanaz a vetilet ,bal d6lés(i” és ,jobb d6lési” hatarsiktdl is eredhet, a kiértékelés
soran kapott szélességértékekrdl el kell dontenlink, hogy a délés iranyanak megfelel6en
pozitiv avagy negativ elGjellel vegyilk-e Gket figyelembe. Ezt az 5. fejezetben leirtaknak
megfelel6en paronkénti el6zetes (dm kevésbé pontos) kiértékelés segitségével donthetjik el.
Minthogy mindkét bemutatott példam esetén is tobb dontési pozicidbdl szarmazik mérés, az
5. fejezetben bemutatott paronkénti kiértékelés helyett a mért adatokra vald gorbeillesztést
alkalmazok. A hatarsik vetilete (p) kifejezhet6 a minta dontési helyzetének (a) fliggvényében
(6.1 egyenlet):

6.1 egyenlet

pi =d-cos(a; + w) =d-coswcosa; —d-sinwsina; = A-cosa; + B -sinq;

Itt d a szemcsehatar sikjanak a minta belsejében, a minta felliletei k6zott mért szélessége, w
a hatarsik emelkedési sz6ge, azaz a hatdrsik és a minta fellilete kdzt bezart sz6g. Fontos, hogy
a minta dontési helyzetét megadd o értéket az el6z6 fejezetben megismert médon szamoljuk.

Az egyenletben szerepl6 ,,i” indexek az egyes dontési helyzetekre utalnak.
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d és w meghatdrozasanak legegyszerlibb mddja, ha a mért p; értékekre sin(a;) és cos(a;)
figgvényében egyenest illesztiink. Ezen illesztést két Iépésben hajtottam végre. Els6ként a
Microsoft Excel , LINEST” fliggvénye segitségével becsiiltem az illesztési paramétereket, majd
ezen értékekkel inicializaltam az OriginPro 2015 szoftverrel véghezvitt illesztést — ennek
megfelel6en a végeredményll kapott értékeket és ezek standard hibait sulyozott illesztés
alapjan kaptam (az illesztés sulyfaktorai a mért értékek hibanégyzetének reciprokjai).
Kisérleti példak NMF segitségével valo kiértékelésre

A korabbi fejezetekben megismert l|ézeres kristalyositassal elGallitott 130 nm (+10%)
vastagsagu szilicium réteget vizsgdltam. Ahogy kisérleti eszkdzeink megegyeznek az el6z6
fejezetben haszndltakéval (JEOL 3010 HRTEM, #15° dontési tartomannyal rendelkez6
kéttengelyl mintatartoval, ASTAR pdsztazé precesszids rendszerrel), Ugy a szemcsehatarok
kiértékelését megel6z6 kalibracids vizsgalatok is hasonléképpen sziikségesek. A minta
vastagsaga lehet6vé teszi, hogy szemcsehatarok elektronnyaldbtdl vald kis kitérése (5-10°)
esetén is mérhet6 szélességli legyen annak vetlilete, tovdbba a koherens ikerhatarok
gyakorisaga idedlissa teszi a vizsgdlt mintat az itt bemutatott kiértékelési moddszer

tesztelésére.

A kordbbiakban a szemcsehatarok sikjanak kristalytani meghatarozasa hataronként egyesével
tortént, igy az ilyen jellegli mérések igen idGigényesek voltak. A kisérleti kortilményeket
minden esetben az emberi kiértékelés szamara kellett megvalasztani, ennek megfelel6en e
mérések a mikroszkép operatoratél kilonos koriltekintést és tlirelmet igényeltek.
Szemcsehatar-sikok manudlis kiértékelése esetén a mintdt minden esetben olyan dontési
helyzetbe kellett hozni, melyben a hatar a képen jol mérhetd er6s kontrasztot adott. Ezt —
ahogy arrdl a 4. fejezetben is irtam — legtobbszor ugy lehetett megvaldsitani, hogy a valasztott
dontési pozicidban az egyik szemcse kétsugaras helyzetben allt, igy ez az atfedési tartomdanyon
a szemcse sugarirany szerinti vékonyodasa kodvetkeztében vastagsagi konturokat mutatott

(6.5/a-c, 6.6/a-c abrak).

A szemcsehatarok kiértékelésének ilyen korilményes, hosszadalmas volta ébresztette fel az
igényt az itt bemutatni kivant kiértékelési mddszer kidolgozasara, melynek nem része
igényesen beallitott vildgos latoterd képek készitése, csupan a rutinszer( orientacidtérképezés

adatgydjtése. Az NMF-modszerrel kapott eredményeket a korabbi fejezetekben bemutatott
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manualis kiértékelés eredményeivel 0sszevetve az alabbi példakon lathatjuk, hogy kevesebb
és sokkal inkdbb rutinszer(ien gy(ijthet6 bemeneti adat segitségével az NMF-mddszer — ugyan
nagyobb hibakkal terhelve — a koriilményes kézi kiértékeléssel kapott értékekkel jol egyez6

eredményeket szolgdltat.

A mar megismert szilicium vékonyréteglinkon két példat mutatok be: koherens ikerhatarokat
értékelek ki ,kézi” és NMF-moddszer segitségével. Az Uj kiértékelési eljaras orientacids
térképek gydjtésével kezd6dik kiilonb6z6 dontési helyzetek mellett. Az NMF-mddszer minden
egyes tovabbi [épése szamitégépen implementalt algoritmusok automatikus kiértékelésével

torténik anélkiil, hogy tovabbi képeket készitenénk a vizsgdlt szemcsehatarrol.

A diffrakcios helyzetnek és a pasztazas iranyanak hatasa a kiértékelés
pontossagara

Kisérleteim rdmutattak, hogy olyan dontési helyzetben, melyben legaldbb az egyik szemcse
kétsugaras orientacidban allt, az NMF-analizis m(itermékeket produkalt (ezt , A kiértékelés
korlatai” ciml fejezetben részletezem). Kovetkezésképpen az NMF-kiértékelés szamara
gylijtott orientacids térképek mas dontési helyzetekben késziiltek, mint a ,kézi” kiértékelés
szamara folvett vilagos latéter( képek. 6.5 és 6.6 abrak mutatjak a kétféle kiértékelés szamara
valasztott dontési helyzeteket: a ,kézi” kiértékelés szamara készilt képeken a vizsgdlt
hatdrszakaszok éles vastagsagi kunturokat mutatnak a szandékoltan erés diffrakciés dontési
helyzet miatt (6.5/a- ¢ és 6.6/a- c 4brdk). Ezzel szemben az NMF-kiértékelések szamdra
valasztott altalanos orientacidkban a vizsgalt szemcsehatar gyakorlatilag nem lathaté a vilagos
a latéterd képeken (6.5/d-g és 6.6/d-g dbrak — e felvételek a kiértékelés szempontjabdl
szlikségtelenek, csupan a dontési helyzet illusztraldsa végett mutatom be Gket). Az orientdcids
térképeket — melyek diffrakcios adatsorain az NMF-maddszert alkalmaztuk — ez utébbi dontési
helyzetekben gy(jtottik a vizsgalt szemcsehatar kornyezetérdl: ezek mérete mind 500 nm *

500 nm, a pasztazé nyaldbméret és a lépéskdz 10 nm és 5 nm volt.
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6.5 dbra. ,I. példa”. Szilicium vékonyrétegben taldlhaté szemcsehatdrrdl kiilbnbéz6 déntési
helyzetekben késziilt vildgos Iatoterii képek. A vizsgdlt hatdrszakaszt nyil jeléli, az adott déntési
poziciot minden kép esetén feltiintettiik. Az a, b és ¢ dbrdkon jol Iathatdk az éles vastagsdgi
konturok a hatdrsik vetiiletén, mig a d, e, f és g dbrdk esetén dltaldnos (erds diffrakcios
helyzettdl tavoli) déntési pozicidt vdlasztottunk, igy a vizsgdlt hatdrsik vetiilete gyakorlatilag

nem ad kontrasztot.

6.6 dbra. ,ll. példa”. Szilicium vékonyrétegben taldlhaté szemcsehatdrrdl kiilbnbéz6 déntési
helyzetekben késziilt viladgos latdterii képek. A vizsgdlt hatdrszakaszt nyil jeléli, az adott déntési
poziciot minden kép esetén feltiintettiik. Az a, b és ¢ dbrdkon jol Iathatdk az éles vastagsdgi
konturok a hatdrsik vetiiletén, mig a d, e, f és g dbrdk esetén dltaldnos (erés diffrakcios
helyzettdl tavoli) déntési pozicidt vdlasztottunk, igy a vizsgdlt hatdrsik vetiilete gyakorlatilag

nem ad kontrasztot.
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Az egyes példak soran szamolt sulyfaktorok szintvonalas abrazoldsat az 6.7 és 6.8 abrak
szemléltetik (képenként az egyik szemcséhez tartozd sulyfaktorok lathatok). A szomszédos
szemcsék kozti atfedési tartomany jol felismerhetd, hiszen itt a szintvonalak strdn, egymassal
parhuzamosan futnak. A kiértékelés eredményeként kapott ,téréspontokat” teli szimbdlumok
jelolik (mds-mas szimbdlum — kor és haromszog — a hatar egyik és masik oldalan), a
kiértékelésbdl kizart kiszoré pontokat lres szimbdlumok jeldlik. A szemcsehatarok orientacids
térképek alapjan el6re-szdmolt iranyai szerint illesztett egyeneseket is feltlintettiik, mely

egyenesek a kiszord pontok meghatarozasaban jatszanak szerepet.

Az itt bemutatandd példdimban a mért szélességértékeket mind pozitiv elGjellel vehetjik
figyelembe, 6sszhangban azzal a ténnyel, hogy a minta dontései soran egyik példdban sem

III

billentettem a vizsgalt hatdrszakaszt ,bal d6lés(ibél” ,jobb d(lésid” pozicidba (vagy forditva).
Err6l utdlagos ellen6rzéssel konnyedén megbizonyosodhatunk, hiszen a példainkban a
hatarsik elektronnyalabtél valé kidSlése (mely értéket eredményiil kaptuk) 6sszhangban van
a bemeneti adatokkal, azaz a hatar mért vetileteivel és az ezekhez tartozé dontési

helyzetekkel.

A hosszas pasztazast igényl6 mérések soran tipikus hibaforras a mintatarté mechanikus
kuszasa (driftje). Az aldbbi két példan keresztiil bemutatjuk ennek a kiértékelésre gyakorolt
hatdsat ugy, hogy rdmutatunk arra, hogy a pdsztdzas irdnyanak megfelel6 megvalasztdsa
javithatja szemcsehatarok meghatdrozasanak pontossagat. Mivel egy kiértékelt teriletnek
csak kis hdanyadat tolti ki a szamunkra érdekes atfedési tartomany, ezért a vetiilet
szélességének szamitdasakor a drift hatasa elhanyagolhatd mértékdre csékkenthet6 a vetiletre
merdleges metszetek egymast kovetd, flggetlen kiértékelésével. A mintatartd kuszdsanak a
vetiilet Idtszdlagos iranydra vald hatdsa azonban fligg a vetilet iranyanak és a pdsztazas
iranyanak a viszonyatdl, s ez a kiértékelés soran nem kompenzalhaté. ,I|. példamban” a
pasztazas sorainak iranya parhuzamos a vizsgdlt szemcsehatdr-szakasz vetiiletével, igy ebben
az esetben az esetleges drift kevéssé befolyasolta a kiértékelést. Ezzel szemben a ,Il.
példaban” a pdsztazdas soronkénti irdnya merdleges a hatar vetlletére, aminek készonhetéen

a mintatartod kuszdésa a lehet6 legnagyobb hatassal lehet a kiértékelés eredményére.
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|. példa —a mintatartd klszasanak hatasa csekély

A kézi” és NMF-kiértékelések eredményeit, tovabba a lényeges kisérleti paramétereket a 6.1
és 6.2 tablazat részletezi azon kisérlet esetén, mikor a pdsztazas sorainak irdnya parhuzamos
volt a vizsgalt szemcsehatar vetliletével. A 6.7 abra ramutat, hogy a vetiilet széleinek
detektalasi pontossaga fligg a mintatarté dontési pozicidjatdl, azaz a szemcsék diffrakcids
helyzetétdl. Az egyes mérések eredményeire az 6.1 egyenlet szerint illesztett gorbét az 6.9/a
abra szemlélteti. Megallapithatd, hogy a kétféle kiértékelés alapjan kapott értékek atlagban
igen j6 egyezést mutatnak: a ,kézi” és az NMF-moddszer is par fokos pontatlansagon beliil

{111}-tipusu hatarsikot eredményezett.

-14.7°/0°

20 % 40

) %0 100

6.7 dabra. Az ,I. példanak” megfelelé sulyfaktorok tébb déntési helyzetnek megfeleléen. A
vizsgdlt szemcsehatdr-szakasz vetlilete kivdléan megjelenik a szintvonalas dbrdzolds
segitségével;, a teli kérok és hdromszogek (a vetiilet egyik és mdsik oldaldhoz mds-mds
szimbdlum tartozik) jelenitik meg a detektdlt ,,t6réspontokat”, melyek jol illeszkednek a vetiilet
széleihez. Az egyenes vonalak a vetiilet szélein detektdlt ,téréspontokra” illeszkednek (az
orientdcios térképek alapjdn) el6re meghatdrozott irdnnyal — az iires szimbdlumok az illesztett

egyenesek segitségével elvetett ,,téréspontokat” jelolik.
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Dontési Vetiilet Vetilet Kiértékelés
helyzet szélessége és irdnya a soran kizart
(pontatlansag: | annak hibdja kép »toréspontok”
+0.5°) [nm] sikjaban hanyada
1SUTILT -12.3°/0° 74.8 (+ 1.6) 1°
Kézi” 20 TILT -0.2°/0° 56.9 (+ 1.9) 1.4°
34 TILT 14.2°/0° 23.7(£ 1.3) 2.7°
1SUTILT -14.7°/ 0° 78.3 (+12.6) 2°(x0.5°) 9%
-0.1° (¢
20 TILT 2.1°/0° 60 (+ 10.7) 12°) 15%
NMF 1.6° (+
3 TILT 0°/2.1° 68.9 (+5.1) . 6%
0.5°)
2.3° (+
40 TILT 13°/0° 22.8 (£ 5) 0.6°) 6%

6.1 tablazat ,l. példa”. A ,kézi” és az NMF-kiértékelés soran kapott alapvet§ mérési
eredmények és kisérleti paraméterek

. Hatarsik Hatarsik
Hatarsik Vetilet i dexei i dexei
: atarsi indexei a indexei a
Vastagsag | 4tlagos iranya o .
emelkedési , ,folsé ,also
[nm] .. a kep ; .
szoge o szemcsének | szemcsének
sikjaban v X
megfelel6en | megfeleléen
) 1 1.05
»Kezi 116.2 (£ 8.5) | 65.3°(+3.5°) | 1.7°(x0.7°) 1.05 1
kiértékelés 1.02 1.07
eredmenyei {111} sikkal bezart sz6g 1.2° 1.7°
o 1.1 1.17
151.9 ( 68.3° (+
NMF- ( o( 1.5° (+ 1.5°) (1.14) ( 1 )
kiértékelés 34.9) 11.4°) 1 1.06
eredmenyei {111} sikkal bezart szog 3.2° 3.7°

6.2 tablazat ,I. példa”. A vizsgalt hatarsikot jellemz6 eredmények.
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Il. példa —a mintatarto kuszasanak hatasa maximalis

6.3 és 6.4 tablazat mutatja annak a példanak az eredményeit, mely esetén a pasztazas irdnya
merdleges volt a szemcsehatar vetiiletére, raadasul a mintatartd driftjének vetiletre
merGleges komponense is jent6s volt. Az egyes mérések eredményeire az 6.1 egyenlet szerint
illesztett gorbét az 6.9/b abra mutatja. A 6.4 tablazat vilagosan mutatja, hogy e ,,2. példan” az
egyes modszerek eredményei kozott relative nagy a kiilonbség adddott. E hiba gyokere a
mintatarté lateralis kiszdsa, hiszen e példaban a vizsgalt szemcsehatdr vetliletének irdnya mas
és mas a ,kézi” kiértékelés alapjaul szolgdlo vilagos latéter(i képeken és az és az NMF-méddszer
szamara folvett orientdcids térképeken (ez megfigyelhet6 az 6.1 és 6.8 dbrak 6.6/a-c dbrakkal
valé Osszevetésével) A vetlletek latszélagos iranyanak szogeltérése megegyezik azzal,
amennyivel az eredményll kapott hatarsikok irdnya eltér egymastél. E jelent6s eltérést (kb.
10°) a mintanak a diffrakcios adatok 30-40 perces gytijtése soran fellépé 2-3 nm/perc-es
horizontalis driftje magyarazza: mivel a pasztazas sorainak irdnya és a mintatartd kuszasa is
merdleges a vetiilet irdnyara, a pasztazas egy sordnak felvétele alatt végbemend drift jaruléka
megjelenik minden egyes pdsztazott sort kovetéen. E soronkénti jarulékok a kivdlasztott

terllet teljes pasztazasa alatt végeredményben jelent8sen befolydsoljak a vetliilet irdnyat.

A hatarsikok jellemzése soran a vetiilet irdnya és a hatarsik emelkedési szoge a két relevans
adat, am a minta lateralis driftje csupan a vetlilet iranyanak mérését befolydsolja. Ez
O0sszhangba van azzal, hogy e ,Il. példaban” a kétféle kiértékelés sordn a vetilet iranyat
jellemzd szogértékben talaltunk kilonbséget, de a hatarsik emelkedési szogére kapott értékek
(mindkét példdban) j6 egyezést mutattak. Ennek alapjan hangsulyozzuk, hogy a minta
adatgy(jtés kozben fellépb kiszasa felelés alapvetéen a ,kézi” és az NMF-kiértékelésekbdl
szarmazo eredmények kozti kiilonbségekért, jéllehet a drift hatdsa moderalhatd a pasztazas
iranyanak megfelel6 megvalasztdsaval. Ha a pasztdzas sorai parhuzamosak a vizsgalt
hatarszakasszal (,|. példa”), a nyaldb a teljes adatgyljtési id6 kis hanyadaban pasztazza a
szamunkra érdekes atfedési tartomanyt, igy a minta esetleges driftjének — barmilyen iranyu is
— joval kevesebb ideje van torzitdé hatdsat kifejtenie, mint amikor a vetiiletet merélegesen

pasztazva a mérés teljes id6tartama alatt érintjik az atfedési tartomanyt (,,1l. példa”).
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6.8 dbra. Az ,Il. példdnak” megfelelé sulyfaktorok tébb dontési helyzetnek megfelelGen. A
vizsgdlt szemcsehatdr-szakasz vetiilete kivdldan megjelenik a szintvonalas dbrdzolds
segitségével; a teli krok és hdromszégek (a vetiilet egyik és mdsik oldaldhoz mds-mads
szimbdlum tartozik) jelenitik meg a detektdlt ,, téréspontokat”, melyek jol illeszkednek a vetiilet
széleihez. Az egyenes vonalak a vetlilet szélein detektdlt ,téréspontokra” illeszkednek (az
orientdcios térképek alapjan) elére meghatdrozott irdnnyal — az iires szimbdlumok az illesztett

egyenesek segitségével elvetett ,téréspontokat” jelélik.
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. Vetilet Vetlletirdnya | Kiértékelés
Dontési helyzet i ., L a . e
, szélessége és | a kép sikjaban | sordn kizart
(pontatlansag: o ) .
s annak hibaja ,toréspontok
+0.5°) .
[nm] hanyada
1SUTILT -1°/-12.8° 43.6 (£2.7) 95.2°
,Kézi” 2MTILT 0°/-0.2° 21.2 (£1.9) 94°
34 TILT -1°/1° 20.8 (+ 1.6) 94.5°
81.4° (+ 3%
1t TILT -1°/-14.2° 49.8 (+7) .
<0.5°)
20 TILT -1°/-1.5° 23 (¢ 7.4) 87.2° (£ 1.6°) 12%
NMF
§ 3 . 86.9° (+ 9%
3 TILT -1°/-2.3 24 (£5.6)
<0.5°)
4t TILT -1°/-11.1° 27.5(+16.1) | 88.2° (+3.7°) 6%

6.3 tablazat ,Il. példa”. A ,kézi” és az NMF-kiértékelés

soran kapott alapveté mérési

eredmények és kisérleti paraméterek
. Hatarsik Hatarsik
Hatérsik Vetllet i dexe i dexei
: atarsi indexei a indexei a
Vastagsag . | 4tlagos iranya _
emelkedési ) ,bal” »jobb”
[nm] .. a kep ; .
szoge idb szemcsének | szemcsének
sikjaban
: megfelel6en | megfelelGen
. 1.11 1.01
»Kezi 102 (+6.9) | 78.1° (+3.7°) | 94.6° (+ 0.5°) 1 1.04
kiértékelés 1.1 1
eredmenyei {111} sikkal bezart sz6g 2.5° 1°
1.04 1.56
130.3 (+
NMF- ( 82° (+13.1°) | 83.7° (+4°) ( 1.4) ( 1 )
kiértékelés 30.3) 1 151
dménvei
eredmenyel {111} sikkal bezart sz6g 9° 10.6°

6.4 tablazat ,Il. példa”. A vizsgdlt hatarsikot jellemz6 eredmények.
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6.9 dbra. Vildagos latoterii képeken alapuld ,kézi” (BF eredmények) és NMF-kiértékelések (NMF
eredmények) eredményeire illesztett trigonometrikus gérbék az ,I. példa” (a) és a ,Il. példa”
(b) esetén. Jollehet az NMF-kiértékelések eredményei szemmel Idthatéan nagyobb hibdaval
terheltek, ezek ugyanazt a trendet kévetik, mint a , kézi” kiértékelésbbl szarmazd eredmények.
gy az uj mddszer alapjén megbizhatéan szémolhatjuk a vizsgdlt szemcsehatdr emelkedési

szogét (azaz az illesztett koszinusz fdzisat — Idsd: 6.1 egyenlet).
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A kiértékelés korlatai

Diffrakcios és mas kisérleti feltételek

Minthogy az NMF-kiértékelés segitségével egy adott szemcsehataron vald dthaladas soran a

diffraktalt jel valtozasat kivanjuk jellemezni, alapvetd, hogy a kisérleti paramétereket ennek

megfelel6en vdlasszuk meg. A legjobb eredmény érdekében az aldbbiakat érdemes

figyelembe venni:
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A diffrakcios adatok gydjtése (orientaciotérképezés) soran a pdsztazo nyalabméret és
|épéskozt a vizsgalt mintdanak megfelel6en kell megvalasztani: a szdmunkra érdekes
atfedési tartomanyokra (a hatdrok fellletre merGlegestdl csupdn 10°-os kid6lése
esetén is) j6 par mért ,képpont” essen. A nyaldbméret hozzajarul a mérés
szisztematikus hibajahoz, mig a 1épéskdz a véletlen hiba minimumat hatarozza.

A diffrakcios jel rogzitése soran a jel-zaj arany javitasara toreksziink a képenkénti
lehetd legnagyobb mért intenzitds elérésével. Ez utdbbit az korlatozza, hogy a
digitalisan rogzitett diffrakcids felvételek pixeleinek telitédése keriilendé a nem-
linearitds mell6zése érdekében. Minthogy a direkt nyaldb mindig telitédik, ezt kivagjuk
a diffrakciods felvételekrdl: a direkt nyalabhoz tartozé pixeleken tarolt intenzitast (el6re
megadott sugaru kéron beldl) nullara allitjuk.

A diffrakcidk leképzése stabil kell, hogy legyen, azaz az adatgy(ijtés soran a mikroszkép
vetitérendszerében minden olyan varatlan elektromos ingadozast kompenzalnunk
kell, mely a diffrakcids mintazat lateralis eltolédasat okozza. Abbdl indulunk ki, hogy a
rogzitett diffrakcidkon csupan a direkt nyaldbhoz tartozd pixelek mennek telitésbe:
minden egyes képen meghatdrozzuk a telitett pixelek sulypontjat és ennek poziciéjat
a kép geometriai kozéppontjahoz viszonyitjuk. Ezt kovet6en a diffrakcids felvételeken
ennek megfeleld eltolasi transzformaciot alkalmazunk, azaz ezek pixeleit ugy masoljuk
arrébb, hogy végeredményben a direkt nyaldb sulypontja a kép kdzéppontjara essen
(az eltolas tipikus mértéke a méréseink sordn 0-4 pixel kozott valtozik a 144*144
pixeles felvételen). Ennek megfelel6en a vetitérendszernek az (adatgydijtés tobb-tiz
perces tartama alatt fellép8) esetleges, azonban folytonos elektromos driftjét
diffrakciordl diffrakciéra haladva diszkrét Iépésekben kompenzaljuk. Az NMF-mddszer
érzékenysége jol megragadhatd ezen a ponton: szamottevé m(itermék keletkezik a

sulyfaktorok meghatdrozasaban, ha e kompenzacido nem elég finom és pontos. Ezért



lényeges, hogy a diffrakciés mintazatok centrdlasat a valds pixelméretnél nagyobb
felbontasban, azaz kisebb |épéskozzel végezhessik (a méréseink soran 1/5-6d
pixelmérettel dolgoztunk). Ennek megfelel6en linearis interpolacidt hajtunk végre a
mért diffrakcios felvételeken. Miutdn mesterségesen megnoveltik a felvételek
felbontasat, elvégezziik a centrdlast, majd az eredeti felbontdssal mintavételezziik a

mar centrdlt diffrakcids képet.

Az NMF-kiértékelés el6nye, hogy alkalmazasa nem igényel specialis diffrakcios helyzetet (azaz
el6zetes minta-orientdldst) az eredmények optimalizalasa végett. Ezzel egylitt vizsgdlataink
soran azt talaltuk, hogy a pontos kétsugaras diffrakcios helyzet mindkét szomszédos szemcse
esetén keriilend6, hiszen ez a vetlilet szélességét illetéen teljesen hibds mérést
eredményezhet. Kisérleteim kezdeti szakaszaban méréseimet az ellendrizhetéség (kézi
méréssel 0sszevethetGség) végett olyan specialis dontési poziciokban végeztem, melyekben a
vizsgalt hatarsik éles vastagsdgi konturokat mutatott a vildgos latéter( képeken. Az ilyen
esetekben az dtmeneti tartomdnyon a sulyfaktorokat elssorban e vastagsagi konturokat
eredményez6 dinamikus hatas (oszcillald intenzitas) hatarozta meg az egyik szemcsébdl a
masikba vald athaladas folytonos ,,mérlege” helyett. A diffrakcidk kiértékelése soran a direkt
nyaldbot figyelmen kivil hagyjuk, kovetkezésképpen a sulyfaktorokat a diffraktalt nyalab(ok)
hatdrozzak meg. Mivel e fenti esetben a diffraktalt nyaldb(ok) intenzitdsa oszcilldl, a
sulyfaktorok er6s nem-linearitast mutatnak az atmeneti tartomanyon — ez a vetlilet
szélességének meghatdrozdsat (a bemutatott algoritmus szdmara) igen ponttalanna vagy
egyenesen lehetetlenné teszi. Elvileg e hatds az adatgydjtés sordn a nyaldb precesszaldsaval
csokkenthetd, azonban ezt az orientacié meghatarozasanak pontatlanabba valdsa és a mérés
instabilitdsokra vald érzékenységének megnovekedése okan nem alkalmaztam. A 6.10 abran
a leginkdbb el6nytelen eseteket mutatjuk be: az itt lathaté példakon a vastagsagbdl eredé
dinamikus hatas olyan erGs, hogy az a megfelel§ kiértékelést lehetetlenné teszi. Mindezek
alapjan az NMF-kiértékelések esetén az erds diffrakcidés helyzetekben valé adatgytijtés

kerilendé.
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6.10 dbra. A vastagsdgi konturok hatdsa a sulyfaktorokra. Egy adott szemcsehatdr ugyanazon
(a és d dbrdn téglalappal jeldlt) szakaszdt értékeltiik ki kiilbnb6z6 kétsugaras helyzetekben
gyljtétt diffrakcidk alapjén (a-c az elsé, d-f a mdsodik déntési helyzethez tartozé dbrdk). A c
és f dbrdn ldathato metszetek helyét vékony szaggatott vonal jeldli b és e dbrdn. A
szemcsehatdr-vetiilet széleit vastag szaggatott vonal jeléli. A d-f dbrdkon az azonos helyeket
nyilak jellik: jol lathatd, hogy a sulyfaktorokban az dtmenet ott jelenik meg, ahol a diffraktalt

nyalab erds, azaz a vildgos latoter( kép sétét kontrasztot ad.
Hibabecslés

A diffrakcios adatok gy(ijtése a minta kijelolt teriletének képpontonkénti pdsztazasaval
torténik adott |épéskozzel és sugdrmérettel. Esetlinkben (a fent ismertetett mérések sordn) a
lépéskdz a nyaldbméret fele. Minthogy egy szemcsehatar vetiletének irdnya és pozicidja
tetsz6leges a pdsztazott terileten, a vetiilet szélességének pontossaga fligg a ,,toréspontok”
altal definidlt szélességértékek szorasatél (oss — e szérdast a kiszérd pontok kiszlirése utdn
hatarozzuk meg) tovabba a lépéskoztdl (s), melyet a szemcsehatar vetiiletének iranyaval
egyutt vesziink figyelembe (B=0..180°, a képsikban vizszintesen jobbra mutatd iranytdl
mérve). Az ,effektiv 1épéskdz” (se) a l1épéskdznek a képsikban a szemcsehatdr vetiiletére

merdGleges irdnyra vett vetilete.
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6.2 egyenlet
ha B = 45°: s.5p = s |sinf|
ha B < 45°: 5.5 = s |cosf|
A vetllet szélességmérésének szisztematikus hibdja a nyaldbmérettel egyenlé (b). A tény,
hogy a pdsztazds nem folytonosan, hanem diszkrét |épésekben torténik, jarulékkal bir a
véletlen hibdban, mely 0 és 2-sq koz6tt valtozik. E hibat egyenletes eloszlasunak tekintjiik,
atlaga sefr, sz6rasa os. Ennek megfelel6en a hatarsik vetiilete (d) az &tmeneti tartomany mért
atlagos szélessége (d:) alapjan:

6.3 egyenlet

d = (d;—b—sef) T 0s* + 065°

A 6.1 és 6.3 tablazatokban foltliintetett NMF-kiértékeléshez tartozé eredmények és ezek hibai
a 6.3 egyenletbdél szarmaznak. A vetlilet NMF-mddszeren alapuld mérési hibdjanak alsé hatart
szab a pasztazas |épéskoze, tovabba e hiba fligg az aktudlis diffrakcids helyzettdl is (mely ogs
értékét befolyasolja). Ezek alapjan megallapithatd, hogy csupan két mérésen alapuld hatarsik-
meghatdrozas akkor lehetséges elfogadhatd pontossdggal, ha a két mérés kozt jelentls
(legaldbb 10°-15°) dontési kilonbség van és a szemcsék nem esnek kozel er6s diffrakcids
helyzetekhez. Ha e kisérleti feltételek adottak, a hatdrsik d6lésének meghatarozasa +5°-os
pontossaggal lehetségessé valhat. Fontos hangsulyoznunk, hogy a hatarsik meghatarozdsanak
a hatarsik emelkedési szoge a |ényeges adata, a vastagsag nem. Mindez 6sszhangban van az
el6z6 fejezetben targyaltakkal, ahol foglalkoztam a hibaterjedés és a dontési pozicidk
Osszefliggésével (5.13 dabra). Az NMF-kiértékelés viszonylag nagy mérési pontatlansaga
kompenzalhatd tobb (mint két) dontési helyzeten alapuld méréssel, igy ebben az esetben az
el6z6 fejezetben targyalt 6sszefliggések alkalmazasa helyett az itt bemutatott gorbeillesztés
hasznalhatd. Hangsulyozzuk, hogy megfelel6 pontossagot eredményez6 dontési sor
bedllitasat egy korlatozott dontési tartomannyal (£15°) rendelkez6 kéttengelyld mintatartd is

lehet6vé teszi.
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8. Tovabbi szerkezeti jellemzbk megjelenitése
diffrakcios adatsoron vett kereszt-korrelacios

terkép alapjan

Az el6z6 fejezetben megadtam a szemcsehatdrok teljes gépi kiértékelésének lehetGségét.
Most az ott leirtakhoz hasonld Uton tovdabbmenve szintén arra kivdnok rdmutatni, hogy csupdn
az eredetileg orientaciétérképezés szamadra gyUjtott diffrakcios adatsor alapjan a mintardl
tovabbi kvalitativ tobbletinformaciot kaphatunk. Az orientacidtérképezés kiértékelési fazisa
soran az egyes mért diffrakcids felvételek és az el6re szimuldlt diffrakciok kozott kereszt-
korreldcié szamitasa torténik. Ennek fényében meril fol a kérdés: mire jutunk, ha a szimulalt
adatsort megkerilve kozvetlenll az egyes mért diffrakciés mintdzatokat hasonlitjuk
egymashoz és ezek kozt szdmoljuk a kereszt-korreldcidos egylitthatot? A kereszt-korreldcio
szamitdsa igen hatékonynak bizonyult diffrakciés felvételek hasonldsaganak, ill. kiilonb6z6ségi
fokdnak jellemzésére. Ha a térképezés soran kapott szomszédos diffrakcidk kereszt-
korreldciés indexét szirkedrnyalatos (korrelacidos) térképen abrazoljuk, a diffrakcids
kortlmények valtozasat kimutato képet kapunk. Kidertlt, hogy e korrelacids térképek kivaléan
megjelenitik polikristalyos mintan a szemcséket, a szemcsehatarokat és ezek atfedési
tartomanyait, kiemelik az egyes fazisok hatarat és hatékonyan kiemelik a diszlokaciék vonalat
is — mindezt a térképezésnek megfelel6 nanométeres felbontassal, a vilagos latéterl

leképzésnél hatékonyabb mdédon.

E fejezetben leirtak alapotlete — azaz a mért diffrakcidk egymashoz vald hasonlitdsa kereszt-
korrelacié szamitds segitségével, és e korrelacids indexek abrazoldsa — sajat szellemi
eredményem, am az ehhez kapcsolddo kisérletek kivitelezése és kiértékelése egyittm(ikods
partnerink® munkéjanak kdszénhetd. E fejezetben szerepld dbrakért (7.1-7.6) kdszonet illeti
Edgar F. Rauch-t; ezek egyben a témaban sziiletett kozos publikacionknak is részét képezik

(9. Tézispontok fejezet, [4]).

® Edgar F. Rauch, Laboratoire SIMaP, Grenoble INP — CNRS — UJF, Saint Martin D'Héres Cedex, 38402.
Franciaorszag
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Elektron diffrakcios korrelacios térkép szamitasa

Az orientaciotérképezés soran gydjtott diffrakcids felvételek szolgalnak a korreldcids térkép
szamitasnak alapjaul: e diffrakcidk egy szemcsén beliil varhatdan alapvetGen egyformak, ezek
hirtelen, jelent8s valtozdsdra ott szamithatunk, ahol a térképezés sordn az elektronnyalab egy
szemcse- vagy fazishatart keresztezett. A kereszt-korrelacio szamitas segitségével jellemezzik
e diffrakcids felvételek hasonldsagat ugy, hogy a kiértékelés soran a térképezés szomszédos
|épéseibdl szarmazd diffrakcidkat hasonlitjuk 6ssze. A hasonldésdag mértékét aranyosnak
tekintjik a keresztkorrelacids index értékével, melyet két, egymdst kovetd diffrakcié esetén a

7.1 egyenlet segitségével szamolunk:

7.1 egyenlet

Lay[P' (6, y) — PH1(x, y)]?
N

Ci =

Itt P és P*! az orientacidtérképezés két egymast kovetd diffrakcids felvételének
intenzitdsmatrixa, (x,y) ezen intenzitdsmatrixok elemeinek indexei. Az 6sszegzés e pixeleken
(intenzitdasmatrix elemein) tarolt intenzitasértékekre vonatkozik, N az intenzitdsmatrixok

elemszdma (ez esetiinkben 144x144=20736).

Megjegyzend§, hogy a 7.1 egyenlet a hasonldsag jellemzésének legegyszerlibb formaja, a 2.
fejezetben megadott 2.12 egyenlettel ellentétben ebben nincs jelen az 6sszintenzitdsnak
megfelel6 normalds. Mégis, a 7.1 egyenletben megadott forma alkalmas arra, hogy a minta
szomszédos helyeir6l szarmazoé diffrakcidk kis intenzitasvaltozasait kimutassa. Egyediil az
indokolja e formula médositasat, hogy ha egy adott diffrakcids felvételt csupan a rakovetkezé
diffrakcioval hasonlitanank, akkor a diffrakciék soranak (azaz a pdasztdzasnak az) irdnya a
kiértékelés sordn erGs anizotrdpiat vezetne be: a mddszer gyakorlatilag csupdn a pasztazas
irdanyaba es6 valtozasokra lenne érzékeny (pl. a pasztazasi irdnyra mer6leges szemcsehatar
megjelenne a korreldcidés térképen, egy azzal parhuzamos pedig nem). Ezt egyszer(ien ugy
kezeljiik, hogy minden diffrakcidt két szomszédjaval, a térképezés sordn sorban, ill. oszlopban
rakovetkez6vel hasonlitunk 6ssze (vonalszer(i objektumok — mint pl. szemcsehatdrok —

megjelenitése végett elegendd két fliggetlen irdny figyelembevétele). Az i-edik diffrakcidhoz
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rendelt kereszt-korrelacios index ennek megfelel6en a 7.2 egyenlet szerint alakul, feltéve hogy

a térképezés soran soronként m db. diffrakciot gydjtottink.

7.2 egyenlet

s YuyPH(x,y) — PH1(x, ¥)]2 + Xy y[PL(x, y) — PH™(x, y)]?
e 2N

A tovabbiakban bemutatott eredmények esetén a 7.2 egyenletben megadott kifejezést

hasznaltuk.

A jel-zaj arany ndvelése

A 7.1/a abran szubmikronos szemcsemérettel rendelkez6 aluminium-oxid mintan vett
korreldciés-térkép lathaté. Ezen az abran bemutatott korreldcidészamitas sordn az egyes
diffrakcids felvételeken tarolt Osszes intenzitdsértéket figyelembe vettik (ami esetliinkben

144x144=20736 érték diffrakcionként).

7.1 dbra. Korreldacios térkép polikristalyos aluminium-oxid mintdn. A kiértékelés
eredményeképp a jel-zaj viszony javuldsdnak sorrendjében: a diffrakciok pixelein tdrolt 6sszes
intenzitdsértéket figyelembe vettiik (a), csupdn a pixelek 6 %-a, azaz a legfényesebbek lettek
figyelembe véve (b), hattérlevondst alkalmaztunk a kereszt-korreldcio szamitdsa elétt (c). A
szemcsehatdr-hdlozat dtfedési tartomdnyai mellett a b és ¢ dbrdn egyes diszlokdciok vonalai

is lathatdvad vdltak.

Ahogy az varhatd, a kapott korrelacids térkép gyakorlatilag hasznalhatatlan. Ennek oka, hogy

az egyes diffrakcidok pixelein tarolt Osszes intenzitasérték véletlen =zajjal terhelt, a
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korreldcidészamitas sordn ezek Osszesitett jaruléka pedig igen jelent6s —ez a korrelacids index
hasonldsagot kifejez6 informacidértékét gyakorlatilag teljesen elnyomja. Az egyes diffrakcidk
pixeleinek csak kis hanyada — csupdn a legfényesebbek hordoznak valés fizikai informaciot.
Ennek megfelel6en a kereszt-korreldcid szamitas sokkal érzékenyebbé valik a minta szerkezeti
valtozdsaira (szemcsehatdrok, diszlokacidk), ha a diffrakciék intenzitdsértékeinek
figyelembevétele szempontjabdl egy kiiszobértéket definialunk. A 7.1/b dbran ennek hatasa
[athato: diffrakcionként csupdn a legfényesebb intenzitdsértékeket, az 6sszesnek csupan 6%-
at vettik figyelembe'®. Ez a bemutatott mérés esetén gyakorlatilag azon diffrakcids pixelek

figyelembevételét jelenti, melyek fényesebbek a legfényesebb mért intenzitds 25%-anal.

A kiértékelést tovabb optimalizalhatjuk, ha figyelembe vesszik, hogy szdmunkra csupan a
rugalmasan szort diffrakciés pontok hordoznak lényeges informdaciét, mig a rugalmatlan
sz0rasbol eredd hatteret — mely a kis Bragg-szogek esetén erésebb — érdemes kisz(irni. A 7.2/b
abra a 7.2/a abran lathatd diffrakcios felvétel legfényesebb intenzitasértékeinek 8%-at
mutatja. J6l lathatd, hogy a direkt nyalabhoz kozel sok, a kiértékelés szempontjabdl irrelevans,
pixel képviselteti magat a legfényesebb 8%-ban. A relevdns pixelek kivalasztasa érdekében az
ASTAR rendszer beépitett hattérszlrésre alkalmas rutinjat alkalmaztuk. Ez az algoritmus
minden egyes pixelt az 6t — meghatdrozott sugaron — korilvevd pixelek intenzitasainak
atlagdhoz hasonlitja: ha e kiilonbség negativ (azaz az adott pixel intenzitasa kisebb a gydrd
atlaganal), az adott pixel intenzitdsértékét kinulldzza, ha pedig pozitiv, akkor e
kiilonbségértéket rendeli az adott pixelhez. E definicidbdl kovetkezik, hogy e szlirés az adott
hattérre Gl6 — a gy(ird sugaranak megfelel6 terjedelml — konkav tartomdanyokat (cstcsokat)
emeli ki. A kovetkez6 példak soran a gy(ir(i sugara 3 és 5 pixel k6zott valtozott. A hattérlevonads
hatdsat a 7.2/c dbra szemlélteti. JSl lathatd mddon a hattérlevondst kovetSen csak a fizikai
informacidé szempontjabdl legfontosabb, azaz a rugalmas szérashoz tartozé pixelek maradtak
meg és valtak hangsulyossa. A 7.2/b és 7.2/c abrak értelmezése szempontjabdl fontos
megjegyezniink, hogy ezeket az adott sz(irés érzékeltetése végett binarisan abrazoltuk ugyan,
de a kiértékelés soran a megtartott pixel-tartomanyokon valds intenzitasokkal szamolunk,

melyek az alkalmazott kiiszObérték és a mért intenzitdsmaximum kdzott valtoznak.

10 Egy, kevés diffrakcids foltot tartalmazd, egykristaly diffrakcids dbra pixeleinek csak kis hanyada tartozik
magukhoz a diffrakcids foltokhoz. A pixelek nagyobb hanyada idedlisan zérus lenne, a valésagban zaj.
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7.2 dbra. Képfeldolgozadsi algoritmusok alkalmazdsa mért diffrakcios felvételre (a) a relevdns
diffrakcidos mintdzat kivdlasztdsa érdekében: megtartott pixel-tartomdny a kiiszébérték

alkalmazdsa (b) és a hattérlevonds (c) utan.

Lathatd, hogy kiiszobérték meghatdrozasat koveté hattérlevonds segitségével emelheték ki
leghatékonyabban egy korrelacids-térképen (7.1/c dbra) a szemcsehatarok, ill. ezek atfedési
tartomanyai, raaddsul igy egyes diszlokacié vonalak is hangsulyosabban jelenithet6ek meg az
emlitett 7.1/c 4bra folsé szemcséjében. A korabbi fejezetekben kilonos jelent&séggel birt a
szemcsehatar-sikok irdnyanak meghatdrozdsa. A korrelaciés-térképeken is megfigyelhetd,
hogy ahol az elektronsugarral kdzel parhuzamos sikok a pasztazas soran a diffrakcid hirtelen
valtozasat eredményezik, ott keskeny, er8s kontraszt figyelhet6 meg, mig a dontott
szemcsehatarok széles, halvanyabb kontraszttal jelennek meg. Ennek megfelel6éen a

korrelacids-térképek betekintést engednek a minta sugarirdanyu, azaz 3D-s strukturajaba is.

Szemcsehatarok, diszlokacidk és szennyez8dések detektdlasa korrelacids térképen
A kereszt-korrelacién alapulé térképezés alapvet6 hozadéka a szemcsehatdrok hatékony
detektdldsa. Ezt eleddig nem-deformalt mintan a 7.1 dbran mutattuk be. Fontos azonban szem
el6tt tartani, hogy a korrelacios térkép kontrasztjaért minden olyan tényez6 felelGs, mely a
minta diffrakcios jelét akar kis mértékben is befolyasolja. Ennek megfelel6en az erésen
deformalt, nagy diszlokacids(rliségl mintdk ilyetén feldolgozdsa esetén a szemcsehatarok
detektdldsa nehézkesebb, ugyanis az egyes diszlokacidk feszilltségterei a diffrakcidk
(szemcsén bellli) folyamatos valtozdsat hozhatjdk. A 7.3 dabran nagyfoku képlékeny
alakitdsnak kitett aluminium-6tvozet térképezése (Orozco-Caballero, 2013) Ilathaté.
Megfigyelhetjik, hogy ugyan a diszlokaciék 4&ltal bevezetett tobbletkontraszt a

szemcsehatarok azonositasat megneheziti, ezek egy korrelacids-térképen még igy is sokkal
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szembetlin6bbek, mint egy hagyomanyos vilagos latéterl képen (7.3 abra). A korreldcids-
térképrél a 7.3/a abra alapjan kivehet6 szemcsehatar-halézat jo egyezést mutat az
orientaciétérképezés szomszédos |épései kdzt szamolt diszorientacidn alapuld szemcsehatar

detektalassal (7.3/c abra).

7.3 dbra. Erds képlékeny deformdldsnak aldvetett aluminium-6tvézet (Orozco-Caballero,
2013) korreldcids térképe (a). A szemcséken beliili nagy hibasliriiség ellenére a szemcsehatdrok
jol felismerhetbk a korreldcidos-térképen (a), mig egy vildgos ldatoter( képen alig kivehetéek (b).
Az (a) dbrdn kivehetd szemcsehatdr-hdlozat jo egyezést mutat az orientdciotérképezés alapjan

detektalt szemcsehatdrokkal (c).

Az imént ramutattunk arra, hogy a kereszt-korreldcié szamitdson alapuld térképeken a
kontraszt érzékeny a diszlokacidk jelenlétére. Ezt kihaszndlva alacsony hibas(r(iség mellett az
egyes diszlokaciok hatékonyan detektalhatéak. Kristalyhibdkat altalaban objektiv-apertura
alkalmazasaval jelenitjik meg vildgos vagy sotét latéter( képeken, a diszlokaciék Burgers-
vektorat pedig a kioltasi feltétel kihasznaldsaval mérjiik (g-b = O, itt g a szérasi vektor, b a
Burgers-vektor). A diszlokaciosUrlség mérésekor e kioltasi helyzet elkertlésére toreksziink, ez
azonban sok esetben nehéz — példaul gorbilt minta esetén, ahol a megyvilagitas kristalytani
iranya helyrél helyre véltozik. Tekintettel arra, hogy a kereszt-korrelacids kiértékelés a
diffrakcids felvételek 6sszes diffraktalt intenzitascsucsat figyelembe veszi (ide értve a gyenge,
nagyszogu irdnyokat is), a korrelacids-térképezés megoldast kinal e problémara. Gondoljunk
csak egy kétsugaras esetre, melyben egy adott diszlokacidra a kioltasi feltétel teljesiil: még e
kétsugaras esetben is a diszlokacio fesziltségtere véltozast hoz a magasabb rendl Laue-
z6nakbdl ered6 (tavoli, nagyszogl) diffrakcids csucsok intenzitdsdban. A vildgos latéter(

leképzés esetén a direkt nyaldb intenzitasa hatarozza meg a képpontonkénti kontrasztot,
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melyet kioltasi helyzetben a diszlokacio fesziltségtere nem (vagy csak elhanyagolhaté
mértékben) befolyasol. Ezzel szemben a korrelacios-térképezés esetén éppen a direkt nyaldb
jaruléka irrelevans, mikozben a tavoli diffrakcids intenzitdsokban vald kicsiny valtozas
hangsulyossa valik. Mindezt a 7.4 dbra mutatja be, ahol kissé gorbiilt, deformalt acél mintan
felvett vilagos latoterl képet és korreldcids-térképet hasonlithatunk 6ssze. Elvarasainknak

megfelel6en a korrelacids-térkép tobbletinformaciot mutat a diszlokaciok kimutatasaban.

Fontos megjegyezniink, hogy a vildgos latéterd képeken a kristdlyhibak vonala észrevehetGen
keskenyebb, mint a korrelacios térképeken. Ennek oka, hogy a diffrakcids adatgydjtés soran a
pasztdzd sugdr amint elhalad egy diszlokacié fesziltségtere f6lott, ez kétszer okoz hirtelen
valtozast a diffrakcids jelben: amint a sugar eléri a feszilltségteret és amint elhagyja azt. Ennek
megfelel6en a kereszt-korreladcids index is kétszer mutat csokkenést. Ez hasonlatos az él-
detektdldshoz: egy ugrds a kép intenzitasaban egyetlen vonalat eredményez a sz(rt képen,

mig egy vonal az intenzitasban két egymast kdvetd vonalként jelenik meg.

7.4 dbra. Orientdciotérképezés segitségével kapott virtudlis vildgos latoterii kép (a) és
korreldcids-térkép (b) deformdlt acél minta ugyanazon részérél, kézel kétsugaras helyzetben.

Jol lathaté mddon az elébbihez képest a korreldcids-térképen tébb diszlokdcid jelenik meg.

A kovetkez6 példaban martenzites acél matrixbdl replika technikaval kivont (Williams &
Carter, 2009: 10. fejezet) karbidos kivalast jelenitiink meg. A 7.5 abra kivaléan szemlélteti,
hogy a korrelacids térkép e kivalasoknak is sokkal kivehet6bb kontrasztot ad, mint a vilagos

latoter(i leképzés. E példa ramutat arra, hogy az egyes kivalt szemcsék hatara (ezaltal mérete)
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még atlapolasok esetén is — két, harom réteg erejéig — mérhetévé valhat (7.5/b abra), bar

ennél tobb szemcse egymasra rakdddasa esetén e mddszer sem kinal megoldast.

7.5 dbra. Acél 6tvézetbdl replika eljardsa kivont karbid-kivaldsok virtudlis vildgos Iatoter( képe
(a) és korreldcios-térképe (b). A piros kérékkel jelolt dtfedéseket a korreldcioszamitds jol
Idthatdan feloldja, azonban a tulsdgosan sok szemcse dtfedését a képek félsé és alsd részén

madr nem.

Haromdimenzids struktura megjelenitése

A 7.1 és 7.4 abrakon bemutatott példak jol érzékeltetik a korreldcids térképezés nyujtotta
lehetdségeket a minta kristalyhibainak (szemcsehatarok, diszlokaciok) megjelenitésében. A
kovetezGkben a 7.6 abra segitségével tobbszorosen ikresedett arany nanoszemcséken
mutatjuk be ugyanezt (Santiago, 2016), kiemelve, hogy a korrelacids térképezés e
nanoszemcsék esetén kiilonosen jol érzékelteti az egyes szemcsék belsé ikerhatarok altal
alkotott 3 dimenzids strukturajat. A nanoszemcsék kozul tobb is az ismert 6tfogasu csillag
alakban (tizoldalu dekahedron) ikresedett, melyben az egyes szemcsék a k6zos [110] tengely
korul forogva (kozel) {111} sikok mentén hatarosak. Fontos persze szem el6tt tartanunk, hogy
e transzmisszids méréseken alapuld térképek a minta kétdimenzids vetiletét adjak, igy az
egyes szemcsehatarok illetve a csillag alakzatu szemcsék [110] kozéptengelyének egyértelm
délési iranyanak meghatarozdsahoz tobbletinformacidra van szlikséglink. Ha a nanoszemcsék
esetén ismertnek tekinthetjik, hogy e bizonyos [110] tengely a hatarsikokkal parhuzamos, a

tengelyiranyra vonatkozo tébbletinformaciét legegyszerlbben az orientacios térképbdl
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kaphatjuk meg, igy a szemcsehatar-sikok tekintetében sziikségtelenné valik az el6z6

fejezetekben leirt tobbletmérések elvégzése.

7.6 dbra. Otfogdsu, ikresedett nanoszemcsék virtudlis vildgos Idtdterti képe (a) és korreldcids-
térképe (b). Ez utobbi minéségét szemmel Iathatdan javitja a sugdr precesszidja (c dbra; 50 Hz-
es precesszio 0.9°-os kupszéggel — Santiago, 2016).

Fontos megemlitenlink, hogy e példa ramutat e kereszt-korrelacié szamitason alapuld
modszer hidnyossagara is. Egyes szemcsehatdrok rejtve maradhatnak, ugyanis specidlis
diffrakcids helyzetek esetén az orientdcié nem hatarozhaté meg egyértelm(ien: ekkor az egy
180°-0s bizonytalansagot hordoz magaban. A 7.6 dbran bemutatott nanoszemcsék esetén a
csillagformat adod ikerhatarok kozil egyik-masik nem jelenik meg, jéllehet azok jelenléte
fizikailag indokolt. Ennek oka, hogy a szomszédos szemcsék orientacidi olyanok, hogy azok
diffrakcio alapjan — e specidlis dontési helyzetben — nem kilonithet6ek el.

Nem utolsé sorban érdemes észrevenniink, hogy a precesszié alkalmazasa a diffrakcids
adatgy(jtés soran szemmel lathatéan javitja a korrelacid-térképezés minGségét. A
precesszibnak koszonhetéen a minta gorbilletébdl adddd diffrakcids  valtozdsok
kidtlagolddnak, a vastagsag okan esetlegesen megjelend Kikuchi-savok gyakorlatilag eltlinnek,
igy az ezekbdl eredd szemcsén belili kontraszt a korrelacids-térkép esetén csokken. Ezzel
egylitt az informacidnyerés szoge megnd és a diffrakcidos csucsok intenzitasai az egyszeres-
szérasboél adédod aranyokat kozelitik, ami 6sszességében a jel-zaj arany javulasat eredményezi.
Itt persze a ,hasznos-haszontalan jel arany” széhaszndlata kifejez6bb, ugyanis a precesszié
altal kiszlrt, dinamikus hatasbdl ered6 jel nem tévesztend dssze a klasszikus értelemben vett

zajjal, melyek aranyat a mar korabban leirtak alapjan igyekeztlink csokkenteni.
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9. Osszefoglalds

Ertekezésem transzmisszids elektron mikroszképos (TEM) mérésekhez fejlesztett hatékony
kiértékelési eljardsokat ismertet, melyek tetsz6leges szemcsehatar geometriai jellemzését és
nagyfeloldasu technikdk alkalmazdsat segitik el6. Eredményeimet a 4-7. fejezetekben

ismertettem.

Els6ként, a 4. fejezetben, nem az alkalmazott kiértékelési mddszerre helyeztem a hangsulyt,
hanem a szemcsehatar-sikok irdnyeloszldsa és a mért miszorientacié-értékek kozotti
Osszefliggésre, melyet a hatarsikok energidjanak lehetséges minimumra vald torekvési
modjaival értelmeztem. Hosszas , kézi” eljaras segitségével hatdroztam meg a szemcsehatar-
sikok indexeit: igazoltam, hogy szilicium vékonyréteg lézeres kristdlyositdsa soran az egyes
szemcsehatarokon tdrolt Osszes energia a miszorientdcié fliggvényében két, alternativ
mechanizmus segitségével kozeliti a minimumot. A 33 miszorientdcidét mutatd szemcseparok
kis energiastrlségl koherens ikerhatar-sikok kialakitasara torekednek, még akkor is, ha ezzel
a hatarsik felliilete megn6, mig minden mas esetben a hataron tarolt 6sszes energia
minimumara ugy torekszik a rendszer, hogy a vékonyréteg feliileteire merdGleges (azaz minél
kisebb felliletli) szemcsehatar-sikok alakulnak ki. Ez utébbi eredmény kilonésen a Sn>3
miszorientaciéju CSL-hatarok esetén érdekes, hiszen ezek esetében is adott az ikersik
kialakitasanak lehet&sége. Mindezt aldtamasztja, hogy az el6bbi esetben a szemcsehatar-sikok
és a minta felllete altal bezart szogek eloszldsa igen széles (hiszen texturat nem figyeltlink
meg), mig az utébbi esetekben a mintafellletre meréleges irdny koril Iényegesen keskenyebb
a szogeloszlas. A vizsgalt szilicium vékonyréteg fotovoltaikus felhasznalds okan lett vizsgalat
targya, hiszen ismert, hogy a szabad t6ltéshordozdk atlagos szabad Uthossza szempontjabdl a
koherens ikerhatarok viselkedése jéval kedvez6bb, mint mas tipusu szemcsehataroké.
Eredményeim ezen els6 példaja annak aldtamasztasaul szolgal, hogy polikristalyos mintdkban
talalhatd szemcsehatarok hatarsikok szerinti jellemzése anyagtudomadnyi oldalrdl 1ényeges,

am ennek méréstechnikaja nagyszamu mérés lehet6ségének szempontjabdl fejlesztendé.

Az 5. fejezetben szemcsehatarok nagyfeloldasu vizsgalatara koncentraltam. E fejezetben egy
altalam személyi szamitégépre fejlesztett programot mutatok be, mely a TEM-ben az ASTAR
pasztazo rendszer segitségével gyijtott kristaly-orientacids adatokbdl kiindulva lehet6vé teszi
a mintatarténak a racsfeloldasu leképezéshez sziikséges beadllitasat oly mddon, hogy

azonositja a vizsgalt terileten talalhato szemcséket és szemcsehatar-haldzatot, és kijeloli azon
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szemcsehatar-szakaszokat, melyek az aktualis kisérleti koriilmények mellett nagyfeloldasu
technikakkal vizsgalhatdak. Ennek érdekében a program figyelembe veszi a vizsgdlt minta
kristalystrukturajat, a mikroszkop feloldasi hatarat és az alkalmazott mintatarté dontési
irdnyait és korlatait. A reciproktérben valé hatékony tajékozdédashoz kiszdmolja a mintatarté
sziikséges dOontési pozicidjat és a vart (specialis) kristalytani helyzetet, melyben a szomszédos
szemcséken szimultdn egy vagy tobb siksereg leképzése lehetséges. E moddszer -
kristdlyrendszertél fliggetlenlil — szemcse-, és fazishatarok vizsgalatara tetsz6leges orientdcio-
eloszlds esetén is hatékonyan alkalmazhatd (véletlenszerld orientacid-eloszlasa esetén
nagyfelolddsu technikdk alkalmazasa efféle szamitdégépes tdmogatas nélkil kiléndsen
nehézkes lehet). Aluminium mintdn vett példan keresztiil bemutattam, hogy szomszédos
szemcsékben leképzett sikok altal az atfedési tartomanyon eredményezett Moiré-mintdzat jo
pontossaggal mérhetévé teszi a szemcsehatar vetlletét, ezdltal a lokalis vastagsag és a
hatarsik is hatékonyan jellemezhet6. E fejezetben a hatdrsikok vetliletének mérését
manualisan végeztem, igy a hatdrsikok kristalytani indexelése még mindig korlilményes
feladatnak bizonyult. Ennek megfelel6en a disszertacid tovdbbi fejezeteiben a kiértékelés

tovabbi programozhatdsaganak lehet6ségeit mutatom be.

A 6. fejezetekben a hatarsikok vetiileteinek mérésére kindlok automatizdlhaté megoldast.
Lényeges, hogy az itt ismertetett eljaras jol ismert, rutinszer mérésen, azaz a TEM-ben valé
orientaciétérképezésen alapszik: a pasztazas soran gyljtott diffrakcios adatokat kiértékelve
(tovabbi mérések igénye nélkil) az orientacids adatokat egésziti ki a szemcsék kozti atmeneti
tartomany szélességét jellemz6 értékkel. E kiértékelés a nem-negativ matrix faktorizacid
diffrakcids adatsoron valé alkalmazasan alapul. Tekintettel arra, hogy a hatarsik meghatarozas
e fejezetben bemutatott menetének minden |épése programozhatd, az NMF-mddszeren
alapulé kiértékelés alapja lehet egy tovabbfejlesztett eljarasnak, mely megvaldsitja a

hatarsikok nagyszamu jellemzését automatizalt médon, ésszer(i idé alatt.

A 7. fejezetben ismertetett mddszer az el6z6ben leirtakkal rokon: alapja az orientacio-
térképezés szamara gydjtott diffrakciés adatsor, melybdl egy Ujabb, keresztkorrelacid-
szamitason alapuléd matematikai eljards segitségével nyeriink a mintdrdl tobbletinformaciot.
Ez a hatarsikok haldzatan tul kristalyhibdk vonaldanak megjelenitését és atfedd szemcsék
hatdranak kiemelését is jelenti, raaddsul mindezt a szokasos vildgos vagy sotét latdter(
leképzésnél hatékonyabb mddon. Az ismertetett eredményeimet a kovetkez6 fejezetben,

négy tézispontban foglalom dssze.
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10.  Tézispontok

1. Vékony amorf szilicium réteg pdsztazo lézeres kristalyositdsaval, azaz mozgo, lokalis
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olvadékbol gyors lehdléssel kialakuld szilicium vékonyrétegben [év6é szemcsehatarok

teljes kor(i geometriai vizsgalata soran megmutattam, hogy a szemcsehatdrokon tarolt

energia az irodalomban, kobos fémekben talaltakhoz hasonlé mddon, két, alternativ

Uton torekszik minimumra sziliciumban is. A Y3 miszorientaciét mutaté szemcseparok

kis energias(iriségl koherens ikerhatar-sikok kialakitasara torekednek, még akkor is,

ha ezzel a hatarsik felilete megn6, mig minden mds esetben a hatdron tarolt

Osszenergia minimumara ugy torekszik a rendszer, hogy a vékonyréteg feliileteire

merdleges (azaz minél kisebb fellletli) szemcsehatar-sikok alakulnak ki. Ez utébbi

kiléndsen a Yn>3 miszorientdcidju CSL-hatarok esetén érdekes. Az el6bbi esetben a

szemcsehatar-sikok és a minta fellilete altal bezart szogek eloszlasa igen széles, mig az

utébbi esetekben a mintafelliletre merdleges irany korul lényegesen keskenyebb a

szogeloszlas [1].

Sajat fejlesztésli szoftver segitségével hatékonyabba tettem a szemcsehatdrok

geometriai jellemzését és megkdnnyitettem azok nagyfeloldasu elektronmikroszképos

vizsgalatat.

a. Programom a két szomszédos szemcse egyidejli vizsgdlatat lehet6vé tevd
goniométer beallitdsokhoz ad instrukciét. Mivel a mddszer altaldnos kiértékelési
formalizmuson alapul, az tetsz6leges kristalyrendszeren, ill. nem csak
szemcsehatarokra, hanem fazishatarokra is alkalmazhaté.

b. Megmutattam, hogy szemcsehatarok geometridjat félhaszndlva a minta kristalyos
fazisanak lokalis vastagsaga is becsilhetd, ezzel kivaltva a hatar ddlésszogének
meghatdrozasahoz korabban szikséges fliggetlen mérést. [2]

Eljarast dolgoztam ki, amivel szemcsehatdrok vetiletének szélessége pusztan

diffrakcids adatsorbdl meghatdrozhatd. Ehhez ugyanazt a diffrakcidos adatsort

hasznalom, amit polikristadlyos minta adott teriletét pdsztazva az orientacids
térképekhez mar amugy is felvettem. Eljardsom a nem-negativ matrix faktorizacio
diffrakciés adatokon vald alkalmazédsan alapul. igy kiilonb6z3 dontési helyzetekben

készlilt mérések segitségével meghatarozhatok a szemcsehatar sikjanak kristalytani



indexei az egyik, illetve a masik szomszédos szemcse orientacidjara vonatkoztatva is.
Az eljaras kizardlag automatizalt kiértékelési lépések sorabdl all. [3]

4. Javaslatot tettem az orientaciétérképezés soran keletkezett diffrakcids adatsor
szomszédos elemei kozotti kereszt-korrelacié szamitasara és e korreldcids értékek
abrazoldsara, a polikristalyos anyag bels6 szerkezetének feltarasa céljabdl. Javaslatom
alapjan, egylttm(ikodé partnerem kisérletei segitségével, példakat mutattunk a
kristdlyos minta olyan szerkezeti sajatsdgainak eddigieknél jobb, térhatdsu

megjelenitésére, mint a szemcsehatarok, illetve kristalyhibak. [4]
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