A munkatervben szereplé harom f6 problémakdr (idézet a munkatervbdl: “A palyazatban
nanoszerkezetekben el6forduld csokkend méreteknek a szilardtest difftizios folyamatokra
gyakorolt hatasait fogjuk vizsgalni. Ehhez a diffuzios jelenségek harom alaptipusat
fogjuk vizsgalni: » Hatarfeliileteken atfolyo diffuzios aramok fémes illetve félvezetd bi-
¢s multirétegekben. e« Diffuzi6 megfeleld hordozokra levalasztott gombszerii
nanorészecskékben valamint nanoszigetekben ¢ Diffuzid kiilonféle hordozdkon 1€vo
nanoszigetek kozott.) vizsgalatdban - bizonyos hangsulyeltoloddsokkal - minden
részteriileten kaptunk eredményeket. Az els6 problémakor vizsgalatat els6sorban amorf
¢és kristalyos SiGe két és tobbrétegii rendszerekben végeztiik kisérletileg, az eredetileg
tervezettnél nagyobb intenzitdssal. A masik két teriileten a kisérleti munka — elsésorban
az Ulmi Egyetem tortént személyi valtozas (Dr. Hans-Gerd Boyen egyetemi docens, aki
korabbi években az egylittmiikodés kulcsfiguraja volt és a tervekben is igy szerepelt,
varatlanul egyetemi tanari kinevezést kapott a Hasselt-i Egyetemre, Belgiumba) miatt
csak némi késéssel és bizonyos hangsuly eltolédasokkal indult el. Ennek ellenére, mint
latni fogjuk, igéretes eredmények itt is vannak, de természetesen a mar megjelent
publikaciok, illetve bekiildott cikkek elsdésorban az elsé témakorhoz kapcesolodnak. A
masodik  két témakorhoz kapcsolodéan ugyanakkor kordbbi tapasztalatainkra
tamaszkodva kiterjedtebb szimulacidkat végeztiink Debrecenben. Megjegyzem tovabba,
hogy a Mo/V multirétegekben illetve Ni/Si, Ni/NiSi/Si tipusi rendszerekben tervezett
vizsgalatokat elvégeztiik (Ni helyett Co-t hasznéalva), de minthogy ezekben végiil, a fenti
okok miatt is, az ulmi kollégdk nem vettek részt az ezekrdl sz6l6 kozleményekben a
kiegészitd OTKA szamat nem, azaz csak az alap OTKA palyazat szamat, tiintettiik fel.

Az eredmények részletesebb bemutatésa:

Megmutattuk, hogy Si-nak amorf Ge-ba torténd beoldoédasakor a kezdetben éles
hatarfeliilet ¢les marad ¢és eltolodasa nem koveti a parabolikus torvényt. Az eltolodast az
x~t* hatvanyfiiggvénnyel illesztve azt kaptuk, hogy a k kinetikai exponens értéke
kezdetben 0.7+0.1 és hosszabb id6 utan atmegy a parabolikusnak megfeleld 0.5+0.1
értékbe. Ez 6sszhangban van kordbbi szimulacios eredményiinkkel és ez az elsd kisérleti
indikacio az atmenet megfigyelésére. (kdzlemény megjelent az App. Phys. Letters-ben).

Hasonlo elrendezésben vizsgaltuk Si beoldodasat egykristaly Ge-ba és azt kaptuk,
hogy a kinetikai exponensek értéke nagyobb, mint amorf esetben (0.940.1) jelezve, hogy
itt erdseb a diffuzios aszimmetria (erdsebb a diffuzids egyiitthatd 0sszetételfiiggése). (A
kozleményt a napokban kiildjiik be a J. of Appl. Phys.-be).
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Si belododésa kristalyos Ge-ba 755 K-en. Lathatd, hogy (a 0.9-es meredekségnek
megfelelden) kozel linedris a Si rétegvastagsag csokkenése

Eléallitottunk elmosott ¢és ¢éles hatar-feliiletekkel rendelkezé amorf Si-Ge
multirétegeket (a kontrolldltan kémiailag elmosott hatarfeliiletet a vilagon el6szor
kristalyos, Mo-V, rendszerben mi allitottunk eldé: ez volt az egyik alapja egy korabbi
Science cikkiinknek) ¢és most ezt amorf Si-Ge rendszerben is megoldottuk. A
multirétegeket szekunder neutralis rész tomegspektrométerrel (SNMS) és alacsonyszogii
rontgen-diffrakcidoval vizsgéaltuk. A kisérletekhez oOtféle rétegrendszert gyartottunk. A
rontgen-diffrakcids vizsgalatokhoz 25 biréteget tartalmazd, ~6 nm biréteg-vastagsaggal,
¢les €és elmosott hatarfeliilettel rendelkezé multiréteget készitettiink. SNMS mérésekhez 3
biréteges, ~20 nm biréteg-vastagsagli, éles és elmosott hatarfelilleti multiréteget
porlasztottunk. Ugyancsak az SNMS vizsgalatokhoz gyartottunk még haromrétegii Si-
Ge-Si, koriilbeliil 10 nm egyedi rétegvastagsadggal rendelkezd rendszereket is. A
kémiailag elmosott hatarfeliiletekkel rendelkezé multirétegeket egy kup alaku, az oldalan
szabalyozhat6 nyildssal rendelkezd arnyékold segitségével készitettiik. Az arnyékolot a
porlaszt6 rendszer alaplapjahoz képest 60°-os szOgbe beallitott magnetronok kozé
helyeztiik ¢s forgasat 1éptetd motorral szabalyoztuk. Ez az elrendezés lehetdveé tette, hogy
parhuzamosan, rovid ideig mindkét porlasztd forrasbol atomok jussanak a Si egykristaly
hordozéra. A kupos arnyékold oldalan levé nyilast szabdlyozva ~ 6 nm és ~20 nm
periddusvastagsaggal rendelkezd kémiailag elmosott (elmosottsag mértéke ~1.5 nm és
~10 nm) amorf Si-Ge multirétegeket porlasztottunk.

Az 1-2 nm-es mélységi feloldassal bir6 SNMS sajnos, a Si sajatos porlasztasi
effektusai miatt, nem tudta megfelelden szétvalasztani a 10 nm egyedi rétegvastagsaggal
rendelkezd rendszert. Az SNMS kisérletekben kiilonbozd porlasztogazokat hasznaltunk,
de a Si szerkezetet tekintve egyik sem adott kielégitd eredményt. Ez persze csak azt



jelenti, hogy a mi kisérleti technikankkal nem tudjuk pl. a hdkezelés hatasara (a diffuziods
aszimmetria miatt) bekovetkezo hatarfeliilet élesedést kovetni. A mintakat szinkrotronos
mérésekhez fogjuk vinni Berlinbe illetve, Japanban nagy gravitacios térben fogjuk
vizsgalni a (difftziés aszimmetridhoz viszonyitva kiilonboz6 eldjellel alkalmazott)

gravitacios tér hatasat.
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Si-Ge multiréteg szekunder neutralis rész tomegspektrometrias felvétele argon porlasztd
gazzal

Vizsgéltuk tovabba, terven feliil, hidrogénezett amorf Si-Ge multirétegekben a
difftizios hokezelések soran fellépd szerkezeti valtozasokat, és azt is megallapitottuk,
hogy a diffuzios keveredés lassubb a hidrogén tartalmi mintdkban. (Kozlemény
megjelent a J. of Mat. Sci.: Mat. in Electronics-ben illetve a 2 cikk a Vacuum-ban illetve
a Superlattices and Microsstructures-ben, ez utobbiak nem tartalmazzak a kiegészitd
OTKA szamat, csak az alap palyazataét).

Szigetes Ni illetve Cu részecskéket hoztunk létre keramia hordozdokon ¢és

vizsgaltuk gombi, vagy félgdmbi geometridban az oxidacid hatasat (Iétre jonnek-e
Kirkendall-eredetti liregek, vagy sem). Az elsé kisérleteket most ismételjik meg és
terjesztjiik ki hasonlo geometridban szilardtest reakciok vizsgalatara.
Ebben a kisérletsorozatban az 1-es abran lathat6 elrendezésben, az A fémbdl alld 5-10nm
atmérdjli nanorészecske és a raparologtatott 5-10nm-es B fémbdl allo vékonyfilm
difftizios viselkedésének tanulméanyozasat tliztik ki. A és B rendre Cu és Ni. Mivel a
kisérletek tobb komplex Iépést tartalmaznak, ezért az elsé feladat a mintakészités és a
kisérleti koriilmények optimalizalasa volt.

Parologtatott
Fémes nanorészecskék fémréteg

1. abra: a kiserlet elvi vazlata

Az 5-10nm atmérdjii fémes Cu és Ni gdmboket az Ulmi Egyetemen alkalmazott micella-
technikdval készitettiik. A felmeritésnél Si (100) illetve Al,O3 szubsztratot alkalmaztunk,
a Si szubsztrat legfobb eldnye, hogy félvezetoként alkalmas hordoz6 nagyfelbontasu
(<Inm) pésztaz6 elektronmikroszkopos vizsgalatokhoz (SEM). Mig az Al,O; hordozé
elonye, hogy a késébbi 1épések soran alkalmazott plazma kezeléssel szemben teljesen
inertnek tekinthetd. A kovetkezd 1épcsében a micelldkat és a benniik oldott fémsokat
magas homérsékletii (~500°C) oxigénplazmés maratasnak tettiik ki. Ennek soran a
micellat alkotd szerves anyagok elbomlanak, és a hordozon visszamarad egy fém-oxid
gomb (2-es abra).
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2. abra: réz-oxid gombok Si hordozon
A fémes nanorészecskét végill az oxid hidrogén-plazmaval végzett redukcidjaval
kaphatjuk meg. A nanorészecske oxidaltsagat a rendszerhez csatlakoztatott XPS
berendezéssel vizsgaltuk meg. A részecskék ellendrzése utan megkezdtik a Ni
vékonyfilm pérologtatasat, majd az igy elkészitett rendszeren ismét XPS ellendrzést
végeztiink. Az in situ hokezeléseket 400 °C-on végeztiik el. A Ni-lel fedett Cu gémbdk
esetén ezen a homérsékleten komolyabb valtozasokat nem tapasztaltunk (3. abra). A
szisztematikus vizsgalatokat sajnos ebben a rendszerben nem tudtunk végezni, ugyanis a
Ni-t csak wolfram-csonakbol tudtuk parologtatni, ami meglehetésen nehézkes. Egy 1j
elektronsugaras parologtatd jelenleg beszerzés alatt van, ez a rendszer mar joval
konnyebbé teszi a parologtatast.
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3. abra: a Ni-lel fedett Cu gombok a hékezelés utan

A kiforditott rendszer (Ni gombok és Cu film) esetén a Si hordozoén nagymértékii Ni
szigetképzddést tapasztaltunk. Jol megfigyelhetd az is (4. abra), hogy a Ni
nanorészecskék megdrizték eredeti pozicidjukat. Ez vélhetden a Si hordozéban az oxigén
plazmakezelés soran bekovetkezd valtozasok kovetkezménye. Annak vizsgélata, hogy kis
szigetek valoban a kivant Cu-Ni, mag-héj szerkezetiiek-e most van folyamatban.
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4. abra: Cu szigetek és a helyiikén maradt Ni nanorészecskék

Szimulaciokat végeztiink arra vonatkozoan, hogy a klasszikus nukleacids é€s
novekedési folyamatban, a kritikus nukleacios sugar hogyan fiigg a diffizios aszimmetria
paramétertdl és azt kaptuk, hogy értéke akar egy nagysdgrenddel is lecsokken (a
szimmetrikus diffizids esethez viszonyitva), ha a diffuzié joval gyorsabb a métrixban
mint a kivalasban. Ez az eredmény alapvetd a klasszikus nukledcidos és novekedési
folyamotok jobb megértéséhez. A kapott kinetikai effektus lényegében annak a
kovetkezménye, hogy a kivalds atomjai mintegy ,,0odaragadnak” a nukleuszhoz. A
gyakorlati esetek jelentds részében ez nem elhanyagolhaté, gondoljunk csak a
kristalyosoddsra, vagy szdmos precipitacios folyamatra. (A cikk lényegében elkésziilt,
néhany héten beliil bekiildjiik valamely vezetd folyodirathoz az alabbi két abra illusztracid
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FIG. 1: Nuclei size — diffusion asymmetry map. The black
squares show the points from which the simulations started
and the numbers give the chance of growth. The yellow (light
gray m black and white) area corresponds to super-critical
while the blue (medium gray in black and white) to sub-
critical nucleil, respectively. The intermediate green (dark
gray in black and white) area represents the critical size range.
The dashed curve corresponds to the estimated 50% proba-
bility of growth 1.e. to the critical nucleus size.



FIG. 2: Sequences of 3D images of a nucleus during a growth
process with m' = 0. Only the A atoms are plotted. The
colour scale illustrates how many A neighbours (numbers of
preferred bonds) has an 4 atom. 1) nitial nucleus; 1) three
phenomena can be observed: small, unstable A-rich clusters
are formed in the matrix, in agreement with the classical nu-
cleation and growth theories, the large, supercritical nucleus
growths apparently, however its shape 1z deformed; 1) and
) further growth of the nucleus can be ohserved.



