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Sugarak elhajlasa, diffrakcio

Ewald-gomb
SAED-nél

A Laue-egyenletek, A Bragg-egyenlet
vagy az Ewald-szerkesztés a

e | diffrakcios intenzitasok maximumainak

iranyait adjak meg egyszeres

« | (Kinematikus) szorast feltételezve. =

Ewald-gomb XRD-nél

Maximumok iranya < Szerkezet

o | Az iranyok megfigyeléséhez nem kell
lencse (XRD, neutron, ,fuggoény”)

=
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Kinematikus szoras

Ha aj. szdrasi centrum szérasi amplitudoja f, akkor a szérasi A(K) — Z f _e_'z’fﬁ'fj
centrumok rendszerére a szorasi amplitudok koherens 6sszege: o j J
~i27K- _i27K-
Ha a minta kristalyos, az 6sszegzés csoportosithato: A(ﬁ) = Z Z fpe T e 12K Ra
az elemi cellan beldli, és az elemi cellakat 6sszegzd rész: n D
2
H F(K) a kapcsos zardjelen beliili 6sszeget jelenti, | (ﬁ) = ‘A(ﬁ)‘z — ‘F (ﬁ)‘z : Ze‘iz”K'Rn
akkor az intenzitas: — |1
I(K) akkor maximalis, amikor az 6sszeg maximalis, ami akkor 1 ifi=]
kovetkezik be, ha a KR skalar szorzat egész szam. Minthogy a. b = 0. = o ]
barmely vektor tetszoleges bazison kifejthetd, a fenti feltétel akkor - . O ifi1= J
vizsgalhato legegyszerlibben, ha K —t olyan b, bazison fejtju
amelyet az alabbiakkal definialunk:
A fenti tulajdonsagokkal h, = 22X%s b, = a5X8, b, = 8,Xa,
rendelkezo, b, bazist kapunk pl. a,(a,xa,) a,(a;xa,) — as(a,xa,)

az alabbi definicidval:

A b, vektorok végpontjai pontracsot alkotnak, ez az u.n. reciprok-racs.
Valahanyszor a szoérasi vektor, K egy reciprok-racs pontba mutat, a szort sugarzas
intenzitasa maximalis.

I

MTA TTK MFA, Vékonyréteg-fizika Osztaly

3
Q



Leképezes gyujtolencsevel: optika = TEM

optikai tengely
J/ elektronok

targy-sik

v

OL

........... " A fokusz-sik

— kép-sik

Rések hasznalata
Képi uzemmodban a fokuszsikban = kontraszt

Diffrakcional a képsikban = terulet korulhatarolas

A transzmisszios
elektronmikroszkép (TEM)
objektiv lencséje is egy
gyujtélencse

A lencse a diffraktalt nyalabokat

képszerlien 0sszehozza a
fokuszsikban. Ez a diffrakcios
abra.

A diffrakcids abra a reciprok racs

egy sik szelete = Szerkezet.

A TEM lehetéve teszi a valds
térbeli kép és a reciprok térbeli

diffrakcio korrelalt vizsgalatat.

» Képen egy adott iranyba sz6ré
tartomanyok megjelenitése (BF)

« Kizardlag a képen kijelolt

tartomany szérasabodl szarmazo
diffrakcio rogzitése (SAED)
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SAED felvételek alapveto fajtai | Mindig 2D

<= Ultramicroscopy, 103 (2005) 237-249

| Ve’IetIenszerlue’n I
orientalt nanokristalyos
,por minta”

Koncentrikus gydiriik:
ilyenekkel foglalkozunk

Y

Egytengelyl texturat
mutaté nanokristalyos
,por minta” a textura
tengely feldl nézve
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ProcessDiffraction: Korkoros atlagolas +
elliptikus torzitas korrekcioja

‘.@'-' Intensity ProcessDiffraction ¥_3.2.9 Pattern: E360_IPL Center : 2180,55 , 243475

== Circularly averaged
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Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}/Lambda) [1/nm)]
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MinGségi fazis azonositas: Marker

@ Intensity ProcessDiffraction ¥_3.2.9 Pattern: EB60_IPL Center : 2176.4 , 2427 .4

== Mért eloszlas

— Kinematikus Marker: Al_Co_cP2 fazis
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Average intensity over ellipses
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0 i | li L} .l ||
0 20 40 60 80 100
Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}/Lambda) [1/nm]

Tovabblépeés: mennyiségi analizis kell nanoszemcsés anyagokon
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Motivacio: A Rietveld modszer jol mukodik
rontgen diffrakcios vizsgalatoknal

Kristalyos fazisok feltételezett szerkezetébdl indul ki
A teljes diffrakcids profilhoz illeszt

Egyfazisu anyagok esetében a legjobb illeszkedésbdl szerkezeti
parametereket hataroz meg

Tobbfazisu mintaknal az illeszkedésbdl a fazisok mennyiségét
hatarozza meg

lllesztési paraméterek:

— Skalazo tényez6k

— Elemi cella paraméterei

— Atomi koordinatak

— HOmeérsékleti tényezdk

— Csucsalakok paraméterei (készulék < minta)

— Hattér empirikus alakja

Hasonlo modszerre van szukseg SAED eseten is
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Miert nem volt korabban ilyen elektron
diffrakcios modszer?

ErGs dinamikus szoras az erGs kolcsonhatas miatt
(szemcsemerettdl fugg)
= nanokristalyos / Blackmann

Széles dinamikus tartomanyban kell mérni az intenzitast
= IP, CCD

Készulék hatasok er6sebbek és nem allandok
— meéreési protokoll

Rugalmatlan széras hatasa is jelentds
— minta vastagsag, energia szures

Amorf 0sszetevOk hatasa (hordozo, mintan beluli amorf)
= empirikus hattér részekent kozelithetjuk

Nem dolgoztak ki médszert SAED-re

A ProcessDiffraction moédszer e

problemakra ad kozelito megoldast
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ProcessDiffraction

Mit oldott meg

ProcessDiffraction:
Geometriai torzitas
MinOsegi fazis
azonositas
Kristalyos fazisok
egymashoz
viszonyitott relativ
mennyisege

A textura tengely
iranyabal vizsgalt,
egytengelyi
texturaju fazisok
relativ mennyisége

Kilonbségek a Rietveld-mddszer és

ProcessDiffraction k6zott

ProcessDiffraction
elektron szorasi tényezOkkel szamol (2
alternativ készlet)

Minimum kereso eljaras (lokalis a Rietveld-
modszerben és semi-globalis a
ProcessDiffraction-ban)

A hatér szamitasa (polinom a Rietveld-
modszerben, a ProcessDiffraction-ban tobb
valasztas: az ED sajatsagaihoz jobban
illeszkedik a Spline)

Szemcsemeret becslése
(csucsszélessegbdl Rietveld-moddszerben,
dinamikus szoras erdssegebdl
ProcessDiffraction-ban)

Lokalis deformacio (még nincs beépitve
ProcessDiffraction-ba)
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Meresi protokoll

Lencsearam normalas / fix objektiv aram / minta
magassag

Fix kondenzor aram (reprodukalhatésag!): kamera hossz
+ konvergencia szog = csucs-szelesseg

Tombi szoéras (racsbot, vastag €k, stb.) = elkerulni

Minta dontes hatasa (kikuszobolhetetlen, de fel kell
Ismerni)

Gombi hiba hatasa (SAA mérete = csucs-szelesseg)
Keéprogzito hatasa (kamera hossz = csucs-szélesség)
Dinamikus tartomanyt meghalado intenzitas = ,Merge”
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Profil elemekre bontas: ProcessDiffraction

‘@ Intensity ProcessDiffraction V_3.4.6 Q R P itter: AI |_Ge_2453_transparent_0D34_1200ppi_r_tif Center : 929 , ?93 1

) . o - B—AIGe2453transparentOD34 T
CS u CS I n ten ZI tas O k + Al_Ge_2453_transparent_OD34_1200ppi_r_tif Fitted Background
elkulonitéséhez: 51000 - 5 m—‘1g'—f°°b
| o AI Ge_2453 transparent 0D34 1200pp| r t|f Fitted |
° Héttér (+ amorf) - AI Ge_2453 transparent 0OD34 1200pp| r tif Difference from measuredi
40600 - ; ; z
— Normal, log-Normal @
— Polinom, Spline &
s @
« Csucs alakok 30200
— Gauss, Lorentz e
— Pseudo-Voigt 2
* Globalis minimum £ 19800
— Downhill SIMPLEX g
— Kézi vezérlés E
9400 -
+ Példa: Al + Ge réteg: SAED o
— Nagyobb kristalyok Al: Gauss 110 : _ _
— Kisebb kristalyok Ge: Lorentz Radius-atcitcle [pixeis]

A hattér kolcsonhat

a csticsokkal A példabdl lathaté, hogy meg egy mintan beliil is

lehet kiilonb6z6 csucsalakra sziikség a
kiilonb6z6 6sszetevo fazisok modellezéséhez
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1. példa: szilard oldat képzodes miatti racs
parameter valtozas mérése

Polikristalyos arannyal
kalibralunk.

A kalibralas
reprodukalhatosaga:
0.3%

fcc-CrN-ben oldunk
70% AIN-t

Névleges: a=4.14 A
Mert: a=4.07 A

Valtozas: 1.6%

19200 -

Average intensity over ellipses

MTATTK

9600 +

CrAIN_3x0274_IPH

GO0 sy e
— CrN 3x0274_ IPH Gross

38400 ool CIN 30274 lEHEIIt?_dE.a.qk_g_tqu_n@! ____________________
— CrN cF8_ reflned Random_ Kln OnTheFly
— CrN 3x0274_ IPH Fitted

28800 o---rrreeereeer e

23 31 39 a7 55 63
Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}/Lambda) [1/nm]
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2. példa: fazisok mennyisége: egymas

i

Parologtatva 10-¢ mbar-on
Rezg6 kvarc: 10 nm Cu
10 nm Ag

Sy e}

[

P

n parologtatott Cu es Ag kettOsreteg

* Az Ag és Cu nem képez
vegyulet-fazist.

* Az egymas utan parologtatott
retegek kozott nincs
kolcsOnhatas.

R A dlffra_kmot nem befolyasolja,
G500 ke Ag: O Y326 Selected-Backgr hOgy a Vlzsgalt nano-terngatOn
. | ‘ | belul hogyan oszlanak el a
R T s e nano-szemcsék (kettés réteg,
5 | | | | | vagy kevert fazis).
3 3900 1 [ A | I E— e—
E = ProcessDiffraction
2 B0\ C—— 49 Vol% Cu
0 T . ...... —_— ] 51 Vol% Ag
20 32,6 45,2 57,8 70,4 83
Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}/Lambda) [1/nm]
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3. pelda: fazisok relativ mennyisége: Egymas
utan parologtatott Ag és Cr

EDS: 77 Vol% Cr ProcessDiffraction: 70 Vol% Cr
23 Vol% Ag 30 Vol% Ag

L477_IPH

] 1 S——-

= L477_IPH Gross !
-+ L477_IPH Fitted Background |
— Ag_fec_L477_Random_Kin : OnTheFly

SRGHI o ocooeseresoresnsnesafocse : ;
: ~— Cr_cubic_Random_Kin : OnTheFly

— Cr_cubic_Textured [1 0 0]_Kin { OnTheFly

— L477_IPH Fitted

16200 4| M -

10800 A O

<> 5400 A /5 T NN 5 W S, S_— A

0w <) — 4 : ‘
10 24 38 52 66 80
Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}YLambda) [1/nm]

Average intensity over ellipses

A Cr 57%-a <100> texturat mutat. A racsparaméter valtozas a
modszer kimutatasi hatara korul van.

A\
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4. példa: Fazisok mennyisége + textura + racsparaméter
+ szemcsemeret: egyutt parologtatott Cu-Ag réteg

Ag-Cu_Co-evaporated: Y531_IPH — Y531_IPH Gross Vastagsag monitor:
- ' - +++ Y¥531_|PH Fitted Background 66 Vol% Cu
~ —{Cu_fcc_Refined_Random_Kin : @nTheFly

—ECu_fcc_Textureé:lH 11 kin:ontheFly  XRD: az Ag és Cu

— iAg_fcc_Random_Kin : OnTheFly csticsai kdzeledte

—_ gAg_fcc_Textureq:: [1 1 1]_Kin : OnTheFly
— {Y531_IPH Fitted XRD Cu <111>

3000- e N R e T pn—— polusabra:

.
gt
e

) o

—

ProcessDifraction:
* 63-70 Vol% Cu

N
o
Q
o

Average intensity over ellipses

1 E - Mind az Ag mind a Cu
5 5 BN T <111> textarat mutat
gt o b ) e ~ | térfogatuk ~80%-aban

Scattering vector (=2Pi/d) (=2Pi*2*sin{ThetaB}/Lambda) [1/nm] « A rdcs paraméter relativ

valtozasa 2,3%.

« Szemcsemeéret a

Blackman-korrekcidbadl
Ag: t=340 [Angstrom]
Cu: t=570 [Angstrom]
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Ha egy f6 6sszetevo racs allandéjat
allandonak tekinthetjiik, a masik relativ
valtozasa merheté.




Osszefoglalas

Vékony nanokristalyos mintak lokalis fazisosszetételét 10-15%
relativ hibaval mérjuk
A detektalasi hatar 5% (térfogat) korul van.

Egytengelyl texturat mutatd mintakrol megfelel6en felvett
difrakciobadl a texturalt komponens mennyisége is meghatarozhato.

A racsparaméter 0.7-0.9%-0s valtozasa mérhet6

A gyenge spektralis felbontas miatt, feltehetoen, csak viszonylag
egyszerl (magas szimmetriaju) fazisokra (pl. kobos hexagonalis,
tetragonalis) alkalmazhaté megbizhatoéan
Kulon eldny, hogy a TEM-ben

— képen valasztjuk ki vizsgalando térfogatot

— latjuk a szemcseméretet

— kicsi térfogat vizsgalhato

— Gyors a diffrakcio rogzitése = lassan valtoz6 folyamatok kovetése
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