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BEVEZETES

A vékonyrétegek szertedgazo tulajdonsdgaiknak kdszonhetden életiink
minden teriiletén jelen vannak, kezdve az esztétikai, élelmiszeripari,
hétechnikai és keménybevonatoktdl a szamitogépes, és optikai
alkalmazasokon keresztiil az (rtechnologidig, a vilagegyetem
kutatasaig. A vékonyrétegkutatds a tudomanyos érdeklddésen,
anyagtulajdonsagok ¢és mikodési mechanizmusok feltarasan tal 1;j
modszerek ¢és technologidk fejlesztésére irdnyul. A kutatds és a
technolédgia, egymas fejlodését kolcsonosen feltételezi, és eldsegiti. A
cél a kutatasi eredmény létrehozasa, de ma mar az eléréséhez sziikséges
eréfeszités, 1d0, koltség, vagyis a kutatomunka hatékonysaga is alapvetd
fontossagu. Az eredményhez kutatéi habitus, a hatékonysaghoz
innovativ megkozelités és mérnoki megolddsok sziikségesek. Ennek
jegyében torekszem a kutatdsi modszereket megujitani, hatékonyabb
stratégiat és kisérleti technikat kidolgozni és alkalmazni.
Doktori értekezésemben a vékonyrétegek eldallitdsa, kialakulasi
mechanizmusai ¢és fizikai-kémiai  tulajdonsdgai  problémakorben
elért valogatott kutatdsi eredményeimet mutatom be amelyeket
jelent6s részben a modszertani ¢€és miszaki fejlesztéseimnek
koszonhetek. Az eredmények szertedgazd  tudomanyteriileteken
sziilettek, de kozos benniik a vékonyréteg és a hatékonysagra valod
torekvés, a “kutatastechnologia” fejlesztése.
Az 1. fejezetben j miiszaki-modszertani fejlesztéseimet ismertetem,
amelyeket sikeresen alkalmaztam jelen értekezés feladatainak
megoldasaban is. A 2. fejezetben a vildgegyetem keletkezésének
kutatasdban, a “Sotét Anyag” kimutatisara kidolgozott wolfram
vékonyréteg szupravezetd fazisatmenet részecskedetektorok fejleszté-
sének  kérdéseit  targyalom. A 3. fejezetben pedig a két- és
haromkomponensii vékonyrétegrendszerek osszetételfiiggd tulajdonsa-
gainak feltdrdsdban, a mikrokombinatorikus vizsgélati modszerrel
elért kutatasi eredményeimet mutatom be.
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1. TEZISCSOPORT

Uj médszerek és miiszaki megoldasok vékonyrétegek hatékony
eléallitasara és TEM vizsgalatara

A vékonyrétegkutatds alapvetd vizsgdlati modszere a transzmisszios
elektronmikroszkopia (TEM). A  sikeres TEM  vizsgalathoz
elengedhetetlen az elektronokkal atvilagithaté vékony minta, amit vagy
kozvetleniil vékonyréteg forméjaban allitunk eld pl. fizikai- ill. kémiai
gbzfazisti levalasztassal, vagy tombi- ill. tombi hordozoés minta
vékonyitasaval. A TEM mintédkat hagyomanyosan mechanikus, és argon-
ionsugaras technikakkal vékonyitjuk, ujabban pedig egyre elterjedtebb a
fokuszalt Ga'-ionsugaras (FIB) TEM-lamella készités. A vékonyréteg-
eléallitasi modszer, a mintavékonyitds szinvonala meghatarozza az
elkésziilt mintabol kinyerheté informaciok mennyiségét és mindségét,
egyszoval a TEM vizsgalat hatékonysagat. A TEM  mintakészités
tovabba képzett személyzetet, kifinomult modszereket, eszkdzoket,
és sok iddt igénylé koltséges tevékenység. Kovetkezésképpen, a
rétegeldallitasi- €és vékonyitdsi modszerek, ¢és eszkozok fejlesztése
kulcsfontossagu a vékonyrétegkutatasban.

1.1 Modszer torékeny hordozos vékonyréteg mintak TEM
sikvékonyitasara

A FIB technika nagyon hatékony a TEM mintdk (lamellak)
keresztmetszeti preparalasara, de sikvékonyitdsra csak korlatozottan
alkalmas. Jol mikodik amikor hordozofelszin alatti struktirakat kell
feltarnunk, vagy a feliiletbdl kiallo oszlopos szerkezeteket, nanoszéalakat a
feltilettel parhuzamosan elmetszeniink [1, 2, 3]. Témbi hordozé tetején
levé vékonyrétegbdl sikiranytlt mintat FIB-bel késziteni viszont csak
nagyon komplikalt eljarassal lehet [4, 5].



dc_1840 20

Emellett FIB megmunkalasnal a nehéz Ga*-ionok roncsold hatasa miatt
gyakori a miitermékképzddés -amorfizacio. Ezért ma is alapvetd
fontossdgu a hagyomanyos TEM mintapreparalds, amit mechanikus- és
Ar*-ionsugaras vékonyitds kombinaciojaval végziink. A hagyomanyos
sikiranyu mintakészitésnél viszont gyakori, hogy a rideg, torékeny
tombanyagbo6l (ZnO, Al2O3, MgO, InP, Ge, Si, iiveg) ill. az ilyen hordozon
levé vékonyrétegbdl preparalt minta vékonyitds kdzben, vagy azutan a
TEM mintatartoban eltorik. Ezért ijabb faradsaggal €s koltséggel meg kell
ismételni a preparalast. A problém megoldasara kollégdimmal egyiitt,
torésbiztos sikiranyd TEM mintavékonyitasi modszert dolgoztam ki.

1.1 TEZIS

Rideg, torékeny hordozora novesztett vékonyréteg mintak sikiranyu
TEM vizsgalatara torésbiztos vékonyitasi modszert dolgoztam Ki,
amellyel igény szerint egy, vagy két minta preparalhaté egyszerre [S1,
S2].

A mintdbdl a szokasos 3 mm atmérdjii korong helyett kisebb lapkat (pl.
1.4x1.4 mm) vagunk, amelynek vizsgalando feliiletét 6ntapadds poliimid
foliaval lefedjiik, majd miigyantdval 3 mm atméréjii titdn
korongban kiképzett ablakba agyazzuk. A miigyanta kikeményedése
utan, a foliat eltavolitva, a preparalast a hagyomanyos mechanikus- €s
Ar'-ionsugaras vékonyitissal folytatjuk a hatoldalrdl, amig a
minta TEM-mel atvilagithatd nem lesz. A Ti keret megvéd a
mechanikai behatasoktol, a kis méret, és rugalmas beagyazas
minimalisra csokkenti a lapkaban fellépd fesziiltséget és a
torésveszélyt. Amikor a Ti-korongba két kiilonb6z6 mintabol
kivagott lapkat agyazunk be, a hatarvonalukra centralva végezziik
a vékonyitast. Két minta egylittes preparaldsa és mikroszkopba
zsilipelése hatékonyabba teszi a TEM vizsgalatot, €s kivalo lehetdség az
Osszehasonlito elemzésre.
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A két technikat az MFA TEM laboratériumaban rendszeresitettiik és jelen

értekezésen tal is szamos vékonyréteges probléma megoldasara
alkalmaztuk itthon és kiilfoldi kutatohelyeken [K1, K2, K3, K4, K5].

1.2 Mintatarté konstrukcio TEM lamellak és MEMS mintak FIB-
megmunkalasara (szabadalom).

Az egyre elterjedtebb fokuszalt ionsugaras (FIB) TEM mintakészitésnél a
mintabol 1~30 kV-os Ga'-ionokkal lamellat vagnak ki, azt
mikromanipulétorral atviszik és Pt-levéalasztassal rogzitik a FIB TEM
rostélyra, ahol befejezik a vékonyitast. A FIB TEM rostély megfogasara
vagy ,,mikro-elektromechanikai rendszer” (MEMS) mintdk rogzitésére
korabban miniatiir precizids “satut” hasznaltak. Ez a “finommechanikai
remekmii” nehezen gyarthatod, és draga. A minta rogzitése nehézkes, mert
a szerszamot oldalrdl, rosszul lathatoan kell beilleszteni és tobb fordulattal
miikddtetni. A rugalmatlan befogés pedig a minta torését okozhatja. A
problémak kezelésére kollégaimmal egyiitt j miiszaki megoldast
dolgoztam Ki.

1.2 TEZIS

FIB-TEM lamella készitéséhez egyszerii, konnyen kezelheté, a
mintahoz kiméletes mintabefogot terveztem és szabadalmaztattam
[S3].

A Dbonyolult satuszerli konstrukciokkal szemben az 1) miiszaki
megoldasban a FIB-TEM rostélyt, vagy mintat, rugalmas nyelv rogziti,
ami kiméletes megfogast biztosit. A rogzités egyszerlien, excenter
elforditasaval zarhato ill. nyithato. A konstrukcido a TEM mintapreparalés
mellett felhasznalhato mikro-elektromechanikai rendszer (MEMS)
elemeinek FIB megmunkalasara és mintak biztonsagos szallitasara. Az
eszkoz 2010- 6ta van hasznalatban az EK MFA 30kV-os LEO
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pasztazd  elektronmikroszkopjandl. Szamos kutatasi  projektben,
tobbszaz FIB-TEM lamella, és MEMS késziilt vele.

1.3 Mikrokombinatorikus modszer, és miiszaki megoldas kétalkotos
vékonyrétegek oOsszetételfiiggé tulajdonsagainak TEM vizsgalatara
(szabadalom)

A kétkomponensii tombanyagok egyensulyi fazisdiagramjai szinte
minden anyagparra nézve rendelkezésiinkre allnak a fézisokat,
szerkezetet, morfologiat, fizikai-kémiai  tulajdonsagokat leird
adatbazisokban [6]. A vékonyrétegek azonban nem egyensulyi
rendszerek, amelyek a tombi anyagokhoz képest szamtalan metastabil és
instabil fazist is tartalmazhatnak. Emiatt a kétkomponensii
vékonyrétegekre adatbazisok nem dllnak rendelkezésiinkre, csupan
korlatozott Osszetétel-tartomanyokra vonatkozd irodalmi adatok. A
vékonyrétegek egyik legfontosabb vizsgalati modszere a transzmisszios
elektronmikroszkopia (TEM). Kifinomult anyagvizsgélati technika, ahol
a mérendd vékonyrétegek eldallitasa, preparaldsa, a vizsgalatok elvégzése
magasszintli tudast és sok id6t igényel. Kétkomponensii rendszer széles
koncentraciotartomanyat atfogd vizsgalat céljara, vagy teljes adatbazis
létrehozasara, diszkrét mintakbol allo dsszetételsort eldallitani és TEM-
mel egyenként megvizsgalni akar években mérhet feladat lehet. Az
amugy hatékonynak  ismert sokminta  elvii = kombinatorikus
modszerek (kombinatorikus kémia) is csak a mintdk eldallitasat
konnyitik meg, a vizsgalatokat nem, mert azokat a mintdk
sokasdgan, egyenként kell elvégezni [7, 8]. Célul thztem ki,
olyan kombinatorikus technika kidolgozasat, ami a mintaeldallitast és a
vizsgalatot egyarant megkonnyiti €s hatékonyabb4 teszi.
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1.3 TEZIS

Kétkomponensl vékonyrétegek osszetételfiiggé tulajdonsagainak
hatékony TEM vizsgalatira egyminta elvii mikrokombinatorikus
moédszert dolgoztam ki; szabadalmaztattam, és a TEM mellett egyéb
anyagvizsgalati technikakra - EDS, XRD, ERDA, RBS, ellipszo-
metria, nanoindentacio - is adaptaltam [S4, S5, S6].

A modszer 1ényege, hogy egyetlen mintdban allitjuk el és vizsgaljuk a
kétkomponenslti AxBix vékonyréteget, amelynek Osszetétele a teljes
(0<x<I) koncentraci6 tartomanyt atfogva valtozik a hordozé6 mentén. A
mintat a hordozo folott elhaladd résen keresztiil valasztjuk le két DC
magnetronos porlasztoforrasbol, amelyek teljesitményét
(anyagfluxusat) -ezaltal a rétegdsszetételt- a rés mozgasaval 6sszhangban
szabalyozzuk. Az 10j megoldas hatékonyabb a sokminta elvii
(kombinatorikus kémia) technikdknal, mert nemcsak a rétegeldallitast, de
a vizsgalatokat is egyetlen mintan beliil végezhetjiik el. Emellett a
mintaméret és a koncentracioprofil a mérési modszerhez igazithato: TEM
vizsgalathoz 3 mm-es mikrostélyra 0.1 %/um koncentraciégradiensii
réteget novesztink, SEM, XRD, ERDA, RBS, ellipszometrids ill.
nanoindentacidos méréshez pedig 25x10 mm-es hordozot és 0.005 %/um
gradienst hasznalunk. Az egyminta elv ¢és a programozott
koncentraciomenet a hatékonysag és reprodukalhatdsag mellett a mérés
automatizalasat is lehetdvé teszi; egyetlen mintabdl, egyetlen mérési
folyamatban kinyerhetd a kétkomponensii vékonyrétegrendszer
Osszetételfiiggd tulajdonsagainak akar teljes adatbézisa.
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2. TEZISCSOPORT

Wolfram vékonyréteg szupravezeto6 fazisaitmenet
részecskedetektorok fejlesztése

Csillagaszok megallapitottak, hogy a vilagegyetemben lathato égitestek
Ossztomege a fekete lyukakkal egyiitt is csak kb. 20 %-a annak, amivel
megmagyarazhatnank a galaxisok mozgésat; ha csak a lathatd tomeg és
annak gravitacioja létezne, a vilagegyetem a jelenleginél sokkal
gyorsabban tagulna. Zwicky vetette fel eldszor [9, 10], hogy a hianyzd
tomeg a fekete lyukak mellett jorészt a “Sotét Anyagnak™ (Dark Matter)
nevezett galaktikus sebességgel mozgod, nagyenergiaju (0.7-1.5 MJ),
gyengén kolcsonhatdé részecskékben (Weakly Interacting Massive
Particles, “WIMP”) van jelen [11, 12]. Az energidval és tomeggel
rendelkezd részecskék kimutatasara az egyik lehetdség a szupravezetd
fazisatmenet detektoros (SPT) mérés, amit massziv abszorberre ndvesztett
szupravezetd vékonyréteg detektorral, kriogenikus koriilmények kozott,
néhany mK homérseékleten végeznek. A WIMP kutatdsira inditott
“Cryogenic Rare Events Search with Superconducting Thermometers”
(CRESST) projektben, a Max Planck Institut fiir Physik, Miinchen
Osztondijaval SPT részecskedetektorok fejlesztésében vettem részt német
kollégaimmal egyiitt. Detektor célra UHV kamréaban elektronbombazasos
forrasbol ~ W-vékonyrétegeket  ndvesztettem; a  szerkezetiiket,
morfologidjukat, ¢és szupravezetd tulajdonsagaikat vizsgaltam, ¢&s
javitottam. A W-vékonyrétegek szupravezetd fazisdtmenetének
tesztméréseit, kollégaimmal egyiitt, kriosztatban szupravezeté quantum-
intereferencia eszkozzel (SQUID) végeztem. A 8§ mK bazishdmérsékletii
kriosztat 3 napos hiitési ciklusa szlik keresztmetszetet jelentett a W-
rétegek  szupravezetd — fazisatmenetének  mérésében, ezért a
hagyomasnyosnal hatékonyabb mérési megoldast dolgoztam Kki.



dc_1840 20

A WIMP detektorok mellett rontgenfotonok ill. rontgencsillagaszat
céljara szupravezetdé Al alagutatmenet-, valamint megnovelt
hatékonysagii W/Al fononkollektoros SPT detektorokat is fejlesztettem
Osszehasonlito TEM- és elektromos vizsgalatokkal.

2.1 TEZIS

A vilagegyetemben feltételezett “Sotét Anyag” nagyenergiaju (0.7-1.5
MJ), gyengén kiilcsonhato, tomeggel rendelkezé részecskéinek
(WIMP) kimutatasara zafir abszorberre vitt W-vékonyréteg
szupravezetd fazisatmenet (SPT) detektorokat fejlesztettem. A W
szupravezetd  fazisatmenetét gatlo  talhiités  elkeriilésére,
rétegnovesztés kozben, CO2 gazbeeresztéssel, modositottam a réteg
mikroszerkezetét. A tulhiitést okozé misfit fesziiltségtér energia
lecsokkent, a fazisitmenet végbement, ami biztositotta az eszkoz
miikodését [S7].

Az SPT detektorban a massziv dielektrikum abszorberre vitt
W-réteg szenzor hdémérsékletét a szupravezetd atmeneten beliili
munkapontban stabilizaljadk. Az abszorberrel kolcsonhatd részecske
energiaja keltette fononok termalizaljdk a W szabad elektronjait,
ami  SQUID-del (Superconducting Quantum Interference
Device) mérhetd ellenallasvaltozast -cstcsot- kelt. Elektromos
mérésekkel és TEM vizsgalatokkal megallapitottam, hogy mig a Si-ra
novesztett  polikristalyos ~ W-réteg a kriosztat 8 mK
bazishOmérsékletén atvihetd szupravezetd allapotba, addig a zafir
hordozora késziilt egykristaly W réteg nem, pedig a tombi W kritikus
homérséklete 14 mK. Ramutattam, hogy ennek oka tulhlités, amit a
hordozd6 ¢és az egykristdly W-réteg kozti misfit fesziiltségtér
energia okoz [13, 14]. Megoldasként, novesztés kozben 3x10® mbar
COgz-beeresztéssel modositottam a  rétegszerkezetet; az immar
polikristalyos W rétegben lecsokkent a doménméret, emellett, magasabb
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kritikus  homérsékleti  A15  W-fazis is  megjelenhetett a
szemcsehatarokon. Az 1) mikroszerkezeti, polikristdlyos W-ban
mar biztonsaggal végigvihetd volt a szupravezetd fazisatmenet. A 262
g tomegl zafir egykristaly abszorberre novesztett mddositott
W-rétegbol késziilt SPT részecskedetektort az Olaszorszagi Gran Sasso
hegy alatti CRESST laboratériumban tizembe allitottak a WIMP
detektalasara.

2.2 TEZIS

A szupravezetd W vékonyrétegek hatékony tesztelésére az
irodalomban eldszor javasoltam szupravezeté kapcsolo konstrukciot
és aramkori megoldast, amellyel a kriosztat egy hiitési ciklusaban
egyetlen SQUID-del tobb minta szupravezet6 fazisatmeneti gorbéje
mérheté meg [S8].

A méréshez Ti vékonyréteg meander alapll szupravezetd
kapcsolot készitettem, ami hatoldali flitéelemmel a szupravezeto
allapotba ki-be billentheté {Tcti=400 mK). A SQUID bemend
korében tobb mérendd mintat kotottem sorba gy, hogy ezeket egy-egy
parhuzamos Ti kapcsol6 hidalta at. A mérésre kivalasztott minta sont616
kapcsolojat normalvezetd allapotba hozva, mig a tobbi minta
kapcsoldjat szupravezetd allapotban tartva a W-mintdkat sorban,
egymds utdn meg lehetett mérni. Ezzel a hat¢kony megoldassal a
W-rétegek  szupravezetd fazisatmeneti gorbéjének mérése tobbé
nem jelentett szlik keresztmetszetet a szupravezetd kaloriméter
részecskedetektorok fejlesztésében.
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2.3 TEZIS

Rontgencsillagaszat céljara Al alagiatatmenet-, tovabba helykorrelalt
mérésre alkalmas W-vékonyréteg szupravezeté fazisatmenet (SPT)
rontgenfoton  detektort fejlesztettem  dsszehasonlito  TEM
vizsgalatokkal. Megallapitottam, hogy az SPT W termométernél
szupravezeté Al, ill. W/Al diffuzios kettosréteg alkalmazasaval
megnovelhet6 a Rtg. fotonok gyiijtéfeliillete anélkiil, hogy
megnovelnénk magat a W termométert és ezzel a szenzor
hokapacitasat. A TEM vizsgalat alapjan optimalizalt eszkoz
érzékenysége tobb mint egy nagysagrenddel meghaladta az egyszeri
W detektorét [K6, S7, S9, S10].

Miikodés kozben a °Fe forrasbol érkezé lagy-rontgen fotonok
abszorbealddnak a zafir hordozoban az Al réteg alatt, és nagyenergiaju
fononokat keltenek. A fononok belépnek a szupravezetd Al-, vagy W/AI
diffuzids rétegbe, ott a Cooper-parokat kvazirészecskékre szakitjak,
amelyek diffazioval haladva, majd a két W termométerbe 4atjutva
termalizaljak annak vezetési elektronjait, és korrelalt termikus jeleket
generdlnak. A detektorok hatékonysdga kiilonbozdnek bizonyult a
felépitéstdl, a rétegrendtdl és az alkalmazott maratasi technikatol fliggden.
Keresztmetszeti TEM vizsgalattal feltartam ezek Osszefiiggéseit: az Al
réteg felvitele eldtti ionsugaras oxidmentesités amorfizalta a zafir
hordozot, de a W réteg feliiletét nem karositotta. Ennélfogva a zafiron
polikristalyos, a W-rétegen pedig egykristalyos Al réteg ndétt. Utobbi
alkalmasabbnak bizonyult kvazirészecske diffuziés rétegnek. Az
eredmények alapjan tovabbfejlesztett W/Al kettdsréteg fononkollektorral
felszerelt SPT detetektorunkkal az azonos teriileti hagyoményos W
termométerhez képest 18-szoros jelintenzitast értiink el.

11
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3. TEZISCSOPORT

Két- és haromalkotos vékonyrétegek osszetételfiiggo
tulajdonsagainak atfogo6 vizsgalata egyminta elvii
mikrokombinatorikaval

Az egyminta elvii mikrokombinatorikus kisérleti technikat alkalmaztam,
két - ill. haromkomponensii vékonyréteg-rendszerek 0Osszetételfiiggo
fizikai-kémiai tulajdonsagainak atfogd vizsgalatara. A mintadsszetételt és
a mikroszerkezetet, kollégdimmal egyiitt, TEM-, SAED-, EDS-, RBS, ¢és
ERDA vizsgalatokkal, a mechanikai ¢és optikai tulajdonsagokat
nanoindentacios, 1ill. ellipszometrids mérésekkel hataroztam meg.
Feltartam a koztik levé Osszefliggéseket, és egyes anyagrendszerek
esetében a mért adatokat a teljes Osszetételtartomanyt atfogd diagramba,
ill. adatbazisba foglaltam.

3.1 Mn-Al vékonyrétegrendszer osszetételfiiggd mikroszerkezete

A  MnixAlx vékonyréteg rendszer tudomanyos ¢és technologiai
szempontbol egyarant érdekes a kvazikristalyos, és magneses fazisai miatt
[K7, 15, 16]. A Mn-Al rendszert a Pt kivaltasanak szandékaval vizsgaltam
merdleges magnesezésii média céljara, amire altaldban CoPt ill FePt
rétegeket alkalmaznak. Tombanyagban ismeretes, hogy 50~60 %
Osszetételii MnAl-ban martenzites atalakulds hozhato 1étre az (fcc)
fazisbol a metastabil ferromagneses lapcentralt tetragonalis (fct) Llo
fazisba, mely 4500 Oe koercitivitdsaval alkalmas lehet a Pt kivaltasara
[17]. A Mn-Al vékonyréteg fazisok feltérképezésére, a keménymagneses
fct MnAl fazis megtalalasara a mikrokombinatorikus moddszert
alkalmaztam.
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3.1 TEZIS

A mikrokombinatorikus kisérleti technikat alkalmazva 3 mm-es
TEM rostélyra, DC-magnetronos porlasztassal, linearisan valtozo
osszetételi Mn-Al vékonyréteget novesztettem, és vizsgaltam. A
modszer hatékonysaganak koszonhetéen, egyetlen minta TEM,
SAED ¢és EDS mérésével meghataroztam a  MnxAlix
vékonyrétegrendszer teljes  Osszetételtartomanyra  Kiterjedo
szerkezeti-morfologiai  tulajdonsagait. A minta h6kezelés utani
vizsgalataval pedig meghataroztam az eléallitasi paramétereit a
technoldgiai jelent6ségili keménymagneses MnAl L1o fazisnak, amely
alkalmas lehet Pt-mentes magneses adathordozé céljara [S4, S5,
S11]. Megallapitottam, hogy a 100 at% Mn-tartalmia rétegre
finomszemcsés kobos Mn fazis jellemzd, kevés kobos MnO-dal. Az Al
részarany fokozatos novelésével ez a mikroszerkezet fennmarad 50%
Mn-tartalomig, ahol a szemcseméret drasztikusan lecsokken és a Mn-
oxid eltlinik. Az 50%-10% Mn koncentracidé tartomanyban amorf
Mn(Al) szilard oldat van jelen. Az amorf fazis mellett, 20/80% Mn/Al-
tartalomnal fcc Al fazis jelenik meg, amelynek a szemcsemérete, €s
részaranya fokozatosan nd a tiszta fcc Al rétegig, ahogyan az Al tartalom
100%-ra né. A minta hoékezelésével és TEM vizsgalataval
meghataroztam a nagykoercitivitdsi  lapcentralt tetragondlis L1o
fazis el6allitasi paramétereit (500 °C / 0.5h, 40/60 at% Mn/Al), amely
alkalmas lehet Pt-mentes magneses adathordozé média céljara.

3.2 AIMg vékonyréteg rendszer osszetételfiiggé mikroszerkezete és
mechanikai tulajdonsagai

Kis sulyuk és jo mechanikai tulajdonsagaik miatt az Al-Mg 6tvozeteket
sz¢éleskorben alkalmazzak a modern ipari technoldgidkban, a repiil6- és

13



dc_1840 20

autogyartasban. Osszetételfiiggé tulajdonsdgaik vékonyrétegekben
kevéssé ismertek, feltarasuk tudomanyos és technologiai szempontbol
egyarant fontos. A vizsgalatokra, kollégdimmal egylitt, az egyminta elvii
kombinatorikus  kisérleti moddszert, valamint a TEM- ¢és a
nanoindentacids mérési technikat alkalmaztam.

3.2 TEZIS

Mikrokombinatorikus TEM-mel és nanoindentaciéval vizsgaltam,
és meghataroztam az AlMg binaris vékonyréteg rendszer
osszetételfiiggé6 mikroszerkezeti és mechanikai tulajdonsagait.
Megmutattam, hogy a Mg tartalomtdl fiiggéen csokken a szemcse-
méret, n6 a keménység, ill. kétféle deformaciés mechanizmus
kilénboztetheté meg [S12].

TEM rostélyon 40 nm-, Si hordozo lapkan 1000-1500 nm vastagsagban
novesztettem AIMg mintat a technologiai fontossagi Al/0~30% Mg
Osszetétel-tartomanyban. TEM, SAED és nanoindentacios mérésekkel
megmutattam, hogy az Al réteg szemcsemérete mar 1 suly% Mg-
tartalomnal jelentésen lecsokken. A Mg koncentracido ndvelésével a
méretcsokkenés folytatodik és 30 % Mg-nal a réteg amorf szerkezetet
mutat. Ezzel parhuzamosan a réteg keménysége mar 1% Mg-ndl a tiszta
Al-réteghez képest 3-szorosara (1.8-r6l 5.2 GPa-ra), a Mg-koncentraco
tovabbi novelésével pedig fokozatosan kozel 5-szordsére (8.5 GPa) nd
é¢s 20% Mg-nal telitésbe megy. Az AlMg rendszerben kétféle
deformacios mechanizmus kiilonboztetheté meg: 15 at% Mg-alatt a
finomszemcsés, polikristalyos anyagokra jellemzd sima, egyenletes
lefolyasu deformacio-, mig 15 % Mg folott az amorf, iivegszeri
anyagokra jellemz6, hullamokban zajlé “pileup” tipusi deformacio
miikodik. Az eredmények alatamasztjak az ultrafinom szemcseméretii
fcc fémotvozetek  szilardsagat — altalanosan  leird6  modositott
Hall-Petch 6sszefliggést [18].
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3.3 Amorf SiGe:H vékonyréteg rendszer dsszetételfiiggé tulajdonsa-
gai; a torésmutato és optikai abszorpcio teljes adatbazisa

Az amorf szilicium-germanium (a-SiGe) és a hidrogénezett amorf
SiGe (a-SiGe:H) rétegek Osszetételfliggd tulajdonsagainak
kutatasat széleskorti technologiai felhasznalasuk indokolja. A Si és
Ge a teljes Osszetétel-tartomanyban korlatlanul oldodik egymasban.
Mivel azonban a szolidusz és a likvidusz hatar a fazisdiagramban
igen tavol van egymastol, gyakorlatilag lehetetlen elfogadhatd
homogenitasi  SiGe egykristdlyt ndveszteni, amennyiben az
Osszetétel néhany at%-nal jobban eltér a tiszta Si-tol, vagy Ge-tol
[19]. Elényos félvezet6-, optikai- és optoelektromos tulajdonsagai,
egyszerli eldallitdsa miatt intenziv az érdeklddés az amorf Sii-xGex
rétegek irdnt, amelyekbdl tetszOleges Osszetétellel készithetd
napelem, tranzisztor, Schottky dioda, termikus érzékeld, bolométer
[20]. A Ge-tartalom valtoztatdsaval modosulnak a legkdzelebbi
atomtavolsagok, ¢és az anyagtulajdonsagok -tiltott savszélesség,
optikai abszorpcid, torésmutatdo- finomhangolhatok. Az amorf Si-
ill. a-SiGe napelemek viszonylag alacsony konverzids hatasfoka,
ill.  optoelektromos tulajdonsagai a Si- Ge 0Osszetétel ¢és
hidrogéntartalom valtoztatasaval, ill multi-junction megoldéssal
optimalizalhatok. Az a-SiGe vékonyréteg jol illeszkedik a bevalt
szilicium technologidba, lehetévé téve az analog-, az RF- és a digitalis
technologia integralasat egyetlen chipben. A SiGe/Si heteroatmenet a
Si-eszkozokénél gyorsabb integralt aramkorok — készitését  teszi
lehetévé. Az a-SiGe:H vékonyrétegeket eddig csak korlatozott, diszkrét
Osszetétel-tartomanyokban vizsgaltak. Jelent6s fejlemény, hogy élve
a mikrokombinatorikus technika lehetéségeivel, a rendszer szerkezeti
¢s optikai  tulajdonsagait, kollégdimmal egyiitt, a teljes
Osszetételtartomanyt atfogoan tudtuk jellemezni.
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3.3.1 TEZIS

Az egyminta elvii mikrokombinatorikus technikaval, valtozo
osszetételi amorf szilicium-germanium (a-Si1xGex)
Ge-koncentracié tartomanyban.  Megallapitottam, hogy a
legkozelebbi  atomszomszédok tavolsaga alapvetéen a Vegard
szabalyt kovetve valtozik. Az attol valo eltérést a Si szelektiv
oxidacidoja  okozza  [S13]. Magnetronos porlasztdssal TEM
mikrostélyra novesztett ultravékony (8 nm) valtozd 0Osszetételi
mintdban TEM-, SAED-, és EDS vizsgalatokkal megmutattam, hogy a
réteg a teljes Osszetételtartomanyban amorf szerkezetli, és a Si ill.
Ge eltéré racsparamétere (Si: 0.5392, Ge: 0.5657 nm) miatt a Ge
tartalom novekedésével valtozik az elsé atomszomszédok tavolsaga, de a
Vegard egyenest6l Ge-dus iranyu eltéréssel. Az eltérést a Si szelektiv
oxidacidjaval magyaraztam, amit aldtdmaszt a mintdban EDS-sel mért
20 at% oxigén. Az ultravékony minta két szabad feliiletén
preferaltan képz6do nativ SiOx ugyanis lekdti a Si jelentds hanyadat, és
Ge-dus iranyba modositja az elemi Si/Ge aranyt.
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3.3.2 TEZIS

Kiilonb6z6 mértékben hidrogénezett amorf szilicium-germanium
(a-SiixGex:H, 0<x<1), vékonyrétegek osszetételfiiggé tulajdonsa-
gait vizsgaltam a mikrokombinatorikus Kisérleti technikaval.
Az eredmények alapjan, az irodalomban els6ként sikeriilt
osszeallitani a hidrogénezett amorf szilicium-germanium
vékonyrétegrendszer optikai tulajdonsagainak (n és k) teljes
adatbazisat a hullamhossz-, a Si-Ge elemi oOsszetétel-, és a
hidrogéntartalom fiiggvényében [S14, S15, S16].

A 25x10 mm-es Si hordozoéra, 0.005 at%/ pm gradienssel, valtozo
Osszetétellel porlasztott, kiilonb6z6 mértékben hidrogénezett (Priar =
0, 0,05, 0,1 0,2) a-Si1xGex:H vékonyrétegek TEM, EDS, RBS, ERDA
¢és ellipszometrias vizsgalata alapjan megallapitottam, hogy a rétegbe
beépiilt hidrogén mennyisége aranyos egyrészt a H2 parcialis
nyomasaval a plazmagazban, masrészt a Si/Ge arannyal, ami a két
Osszetevd kiilonb6zo hidrogénmegkotd — képességére  utal. A
400-1800 nm hulldmhossz tartomanyban végzett ellipszometrias
mérési  eredmények  alapjan megmutattam az  a-SiixGex:H
torésmutatojanak (n), és extinkcios tényezdjének (k), valtozasait a
teljes (x=0...1) Osszetételtartomanyban. A réteg optikai tulajdonsagai
mind a fotonenergia, mind a Si-Ge Osszetétel fliggvényében linedris,
Vegard szabaly-szerti, valtozast mutatnak a 2.8 to 4.5 eV fotonenergia
tartomanyban. Csucseltolodas tapasztalhatd a hidrogénkoncentracio
novekedésével a nagyobb tiltott savszélesség felé, amellyel egylitt jar a
cstics kiszélesedése ¢és amplitudojanak csokkenése. A torésmutato
csokken a hidrogéntartalom novekedésével.
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3.4 Onszabilyoz6 gazbeeresztési rendszer haromkomponensii
kombinatorikus Me-oxinitrid mintak reaktiv porlasztasahoz

A fém-oxinitrid (Me-ON) vékonyrétegeket széles korben alkalmazzak
optikai eszkdzokban, intelligens ablakok, lézerdiddak hulldmhossz-
szelektiv bevonataként (Me : Al, Ti, Hf, Sc, Si, Zr stb) [21]. A
torésmutatojuk jol hangolhatd az oxid- ill. nitrid 6sszetevdk ardnyaval. A
HfO2-ot a SiO2-nal 4~6-szor nagyobb dielektromos allanddja miatt
alkalmazzak ujgeneracios MOSFET-ek gate-jének szigetelésére [22, 23].
A dielektromos- és optikai tulajdonsagok az eldallitasi paraméterektdl, a
szerkezettdl és Osszetételtdl -koztiik az O- ill. N- tartalomtol- fiiggnek.
Célunk valtozo Osszetételli Me-oxinitrid mintdk eldallitdsa volt reaktiv
radiofrekvencias (RF) porlasztassal azért, hogy EDS és ellipszometrias
mérésekkel meghatdrozzuk az optikai tulajdonsagaikat a Me-oxidtol a
Me-nitridig terjedd koncentraciotartomanyban. A valtozo6 dsszetételli Me-
oxinitrid rétegeket egyetlen targetb6l RF-fel porlasztjuk a porlasztdégaz
oxigén- nitrogén aranyanak valtoztatdsa mellett. Az O ill. N eltérd
reakcioképessége miatt a gazkeverékben nagysagrendekkel kevesebb
oxigénre van sziikség, mint nitrogénre. A minta porlasztisakor a 2.5-102
mbar 6ssznyomasu Ar-O-N plazmagdzban az oxigén parcialis nyomasat
1x10* - 1x10° mbar tartomanyban kell valtoztatni, amire a szok4sos
gazaramlas szabalyozok nem alkalmasak. A kombinatorikus kisérlethez
ill. az éatfogd vizsgalathoz sziikséges kismennyiségli oxigéngaz
beeresztésére ¢s nyomdasszabalyozasara 1) megoldast dolgoztam ki.
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3.4 TEZIS

Az irodalomban els6ként javasoltam perisztaltikus szivattyaval
osszekapcsolt kistérfogatu tartalybol allo onszabalyozo gazadagolo
rendszert 1x10* mbar alatti, folyamatosan valtozé giznyomas
megvaldsitasara. A rendszert sikeresen alkalmaztam valtozo
osszetételii Hf-oxinitrid mintak reaktiv RF porlasztasara, a
plazmagaz- és a Hf-oxinitrid Osszetétele kozti osszefiiggések, ill. a
réteg  O/O+N aranytol fiiggé optikai torésmutatéjanak
meghatarozasara [S17, S18].

Az O/(O+N) = 0.78 ¢és 0.27 kozott valtozo értéke a Hf-oxinitrid rétegek
széles Osszetételtartomdnyat fogja at. A torésmutatd gorbe monoton
atmenetet mutat n=2.05 és 2.6 kozott, ami lefedi a sztochiometrikus HfO-
tol a HfN-ig terjed6 tartomanyt. A feltart Osszefiiggésekkel lehet6ség
nyilik a hullimhossz-szelektiv ~ fém-oxinitrid vékonyrétegek ill.
eszkdzok porlasztasi paramétereinek széles tartomanyud bedllitaséara ill.
optikai tulajdonsagaik fejlesztésére. Az Onszabalyzo gazadagold
rendszer bevezetésével, ugyanakkor, a mikrokombinatorikus technikat
sikeriilt  kiterjeszteni a  kétkomponensli  vékonyrétegekrél a
haromkomponensti  fém-oxinitridek Osszetételfliggé tulajdonsagainak
vizsgalatara is.

AZ EREDMENYEK HASZNOSITASA

Doktori értekezésemben szertedgaz6 tudomanyteriileteken hasznélatos
vékonyréteg rendszerek szerkezeti, fizikai-kémiai tulajdonsdgainak
széleskori vizsgalataval elért eredményeimet, valamint a kutatomunka
hatékonysagat novelé6 modszertani-, technikai fejlesztéseimet mutatom
be. A klasszikus- és FIB TEM mintapreparalasra kidolgozott technikak
megkonnyitik a vékonyrétegek mikro- és nanoszerkezetének hatékony
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TEM vizsgélatdit. A szupravezetd W-rétegek anyagszerkezetének
jellemzése, ¢és javitdsa, Vvalamint a normalvezetd-szupravezetd
fazisatmenet hatékony mérés¢hez kifejlesztett  kapcsoloeszkoz
¢s aramkori megoldas a vilagegyetemben feltételezett sotét anyag
kutatasara szolgald részecskedetektorok tesztelésében — hasznosithato.
Az amorf Si-  Ge:H rendszer Osszetételfiiggd tulajdonsagainak
tudomanyos- és technologiai fontossagn feltirasa a napelemek
¢s  optoelektronikai eszkdzok széles — skaldjanak  fejlesztéséhez
jarul  hozzd. A  dudlis DC magnetronos porlasztason alapuld
egyminta elvli mikrokombinatorikus vizsgalati modszer ¢és annak
kiterjesztése reaktiv RF porlasztasra, nagymértékben megkonnyiti a
két- €és haromkomponensii vékonyréteg rendszerek Osszetételfiiggd
tulajdonsagainak feltardsat ¢és adatbazisba gytijtését. A moddszer
alkalmazasaval Osszeallitott -az amorf Si-Ge:H rendszert az
irodalomban  els6ként leir6- atfogd adatbazis a tudomanyos
kutatdsban ¢és a technologidban egyarant hasznos ismereteket
nyujt az a-Si-Ge:H eldallitasi paraméterei és optikai
tulajdonsagai kozti  Osszefiiggésekre. A mikrokombinatorikus
szabadalomra alapozva az ITM, a Technoorg kft és az EK MFA
2018-2019-ben 80 MFt 0Osszértékli prototipusfejlesztési  projektet
(GINOP 2.1.7-15) wvalositott meg.

Munkamban a kutatas és technologia elényds kolcsonhatasat igyekszem
erfsiteni; a vékonyrétegek hatékonyabb elballitasara és vizsgalatara
kidolgozott modszertani- ¢és miiszaki megoldasaim a kutatas

s

ismeretek pedig hozzéjarulnak a vékonyréteg-technoldgia fejlodéséhez.
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