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Badania metodami rentgenowskiej topografii dyfrakcyjnej
defektéw strukturalnych monokrysztatéw Y, Al O,, silnie
domieszkowanych neodymem

1. WPROWADZENIE

Monokrysztaly Y;Alg0,, (YAG) z duze domieszkg neodymu se jednym
z podstawowych materiatéw stosowanych do wytwarzanis laseréw krysta-
licznych. Silne domieszkowanie neodymem powoduje pewne utrudnienia
w otrzymaniu monokrysztaléw YAG o doskonato$ci strukturalnej i mozli-
wie jednorodnym rozkladzie domieszki - niezbednych z punktu widzenis
zastosowan.

W literaturze istnieje niewiele prac dotyczecych basdania doskona-
toéci strukturalnej monokrysztatéw YAG. Tego typu badania omawiano
w pracach [1-6]). Jednym z podstawowych narzedzi stosowanych do baden
doskonato$éci strukturalnej monokrysztaléw jest rentgenowska topografia
dyfrakcyjna. Przyktady badarn topogreficznych mozna znaleié w pracach
Cockayne a [2, 3], Belouet’a [4], Mai Zhen-Hong s [5], Tolksdorf a
[6] . Badania monokrysztatéw YAG prowadzone w Pracowni Rentgenowskiej
Z-1 ITME byly publikowane przez nas w pracach [7-10}.

W niniejszej precy chcielibysémy przedstawi¢ najbardziej charakterys-
tyczne wyniki otrzymane podczas bedart monokrysztetéw YAG wytwarzanych
w Zakladzie Monokrysztaiéw Tlenkowych ITME. ézczogélnq uwage poswieci-
liémy badaniom poczatkowych czeéci monokrysztaléw - tuz przy zarodzi,
W obszarach tych wystepuje zwykle zwigkszona koncentracjs defektoéw
krystalograficznych, bedaca wynikiem niedoskonalej krystalizacji na
zarodzi, oraz réznych - w stosunku do stosowanych przy wycieganiu po-
zostalej czeéci krysztaiu - parametréw. Badanie obszaréw poczetkowych
pozwela na $ledzenie proceséw generacji réznych defektéw oraz efektyw-
nosci podejmowanych sposobéw ich eliminacji.

2. METODYKA BADARN

Do badar stosowano trzy metody rentgenowskiej topografii: Langa,
spektrometru dwukrystalicznego i Bergas-Barretta.
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Metoda Langa umozliwila uzyskiwsnie odwzorowan nsjistotniejszych defek-
téw z catej objetoéci prébek. Topogramy wykonywano poczgtkowo w promis-
niowaniu AgKky w refleksach 880, p6ézniej z uwagi na lepsze wyniki

w promieniowaniu CuKy , w refleksach 444 i 422,

Metoda topografii dwukrystalicznej jest berdziej czule na wiele ty-
pévi defaktédw, w szczegblnoséci o malym gradiencie deformacji. Do reali-
zacji metpdy stosowano ukled 620, -888,,g 2 monochromatorem krzemo-
wym,

Najmniej czulg metode Berga-Barretta stosowaliémy do odrézniania
obszardw $ciankowanych od ewentualnych wytracern obcej fazy i wykrywa-
nia duzych dezorientacji, wiekszych niz 16',.

W aktualnym etapie prowadzono réwniez precyzyjne badania stalej
sieci na spektrometrze dwukrystalicznym. Zastosowano oryginalng meto-
d¢ usuwajaca wady stoéowanej zwykle do pomiarédw na spektrometrze zmo-
dyfikowanej metody Bonda [11). Wady te to giéwnie zmiany punktu pada-
nia wigzki, zwigzane z duzym kétem obrotu prébki, oraz silne rozmycie
krzywej (+, +) utrudniajgce pomiar i obniZajace jego dokladnosc¢. W po-
zycji (+, +) nie byla réwniez mozliwa topograficzna kontrola punktu
padania wigzki. Wady te zostaiy w duzym stopniu usuniete w sktualnie
zastosowanej metodzie polegajacej na pomiarze rdéznicy katowej miedzy
maksimami odbicia dls refleksu 888 - 91 i 444 - 8,. W przypadku ref=-
leksu 888 mamy do czynienia z ukiadem spektrometru berdzo bliskim réw-
nolegtemu, a w przypadku refleksu 444 mamy do czynienia z nieréwnoleg-
iym ukladem +, -, dajacym wzglednie waska krzywg przy duzej intensyw-
no$ci podwédjnie odbitego promieniowenie. Stosujec aktualnie dos$c¢ sze-
rokg wigzke uzyskiwano informacje usredniong z wiekszej czesci krysz-
tatu,

Pewng trudno$c¢ stanowi wyrszenie stalej sieci przez réznice
de = 91 - 02. W aktualnych pomiarach postgpiono w prosty sposéb obli-
czajgac na podstawie 91 - 92 pewna poprawke do pewnej przyjetej wstgp-
nie wartoéci statej sieci (ozn. dt), ktéra powinna by¢ zblizona do
mierzonych statych sieci. Aktualnie przyjeto za te wartosc¢ wstepne,
podawana w literaturze, stalg sieci niedomieszkowanego YAG. Na podsta-
wie dt obliczono z uwzglednieniem poprawki na zatemanie wartosc ‘teore-

tycznej réznicy katdéw Bragge.
)
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Rzeczywista wartosé¢ staiej sieci jest uzyskiwena ze wzoru:

1
dasd, - (a8, - 440 (-t%é:.ﬁrz)dt

Nalezy zwrécié uwage, e wartosc ‘Aet musi by¢ obliczona z doklad-
noécig do odpowiednio duzej liczby cyfr znaczacych [ulamkéw sekund
katowych) - oczywidcie wymaga to odpowiedniej liczby zer znaczacych
w dt’ W aktualnej wersji metody mamy do czynienia z podobnym Zrédiem
btedu, jak dla metody Bonda. Mozna wykazaé, 2ze w tym pomiarze popel-
nione biedy sg w gruncie rzeczy mniejsze niz poprzedniej wersji meto-
dy. W szczegbélnosci w duzym stopniu redukuje sie wplyw obarczonej naj-
wiekszym biedem poprawki na zalamanie. Doktadno$éc¢ aktualnie prowsdzo-
nych pomiaréw limitowana jest gildéwnie lokslizacjg maksiméw odbijaja-
cych. Sprewdzona eksperymentalnie powtarzalnos¢ lokalizacji w greni-
cach 0,0001 zapewnia doktadno$c pomiaru lepszag niz cztery cyfry zna-
czgce po przecinku.

Do badan przygotowano probki wycinane prostopadle do osi wzrostu
z poczgtku i korica monokrysztaiu., WSréd badanych prébek byty dwie
serie po trzy monokrysztely otrzymane z jednego wsadu masy tyglowej
odpowiednio uzupeinianej. Do realizacji naszych prac wybrano migdzy
innymi kilke silniej zdefektowanych monokrysztaléw, aby lepiej poznaé
rodzaj i naturg wystgpujacych defektédw. Ponadto wycinano prébki
wzdiuz osi wzrostu z poczatkowych czesci krysztalu bezposrednio przy
zarodzi. Wszystkie prébki byly obustronnie polerowane mechaniczno-che-
micznie w Zakladzie Obrébki Mechaniczno-Chemicznej ITME,

3. WYNIKI BADAR

Uzyskane wyniki oméwimy na przykladzie wybranych prébek. 0Ogélnie
mozna powiedziel, ze jest wyrezna réznica pomiedzy prébkami pochodzg-
cymi z poczatkowej i koncowej czesci krysztaiu. Przyklady topograméw,
takich prébek pokazano na rysunku 1 i 2, Mozna zauwazyc, ze probki po-
chodzgce z dolnych czesci krysztalu odznaczsja si¢ wyraznie lepsza ja-
koscig strukturaelng niz prébki pochodzgce z poczatkowych czeéci krysz=-
tatu., W dolnych partiach wystepuja na ogéi tylko pierdcienie segrega-
cyjne oraz obszar $ciankowany (rdzer) w $rodku krysztatu. Na ptytksch
pochodzgcych z poczatkowych czeéci krysztalu obserwuje sig ponadto
charakterystyczne objetosciovie defekty, ktérych ukiad jest wyraznie
zwigzany z rdzeniem. \/ niektérych przypedkach maje one ksztaty wydiu-
zone lub okrggie i rozktadaja sie promieniscie woké% rdzenia, Szereg
bardzo istotnych wnioskéw dotyczacych tych defektédw mozna wysnu¢ z to=-
pograméw uzyskanych metoda Berga-Barretta (rys. 3). Mozna zauwazyc,
2e omgwiane defekty dzielg sie na dwie kategorie. \/ przypadku pierw-
szej mozna doéé jecdnoznacznie stwierdzic, ze jest to réwniez rodzaj
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obszaru sciankowanego. W tym przypadku na topogramach Berga-Barretta
obserwuje sig jedynie kontrast ekstynkcyjny na granicach tych defek=~
téw, a ich $rodkowa czeéc odbija promieniowanie tak jak reszta krysz-
tatu, Podobna sytuacja ma zreszta miejsce w przypadku rdzenia. Druga
kategorie defektdw stanowig te, ktdédrych wnetrze nie odbija promienio-
wania. Moga to by¢ obszary o dezorientacji wiekszej niz 15° lub obsza-
ry zawierajace inna faze krystaliczna. Nasze dotychczesowe badania [9]
prowadzone za pomocg rentgenowskich metod mikrodyfrakcyjnych i rentge-
nowskiej analizy fazowej wskazuje raczej na pierwsza ewentualnosc,
lecz niektdérzy autorzy, jak np. Bagdesarow [1], sugeruja wystepowanie
fazy YA104. )
Badania krysztaliéw wycigganych kolejno z jednego wsadu nie wykaza-
ty zasadniczo istotnych réznic w obrazie defektéw kolejno wycigganych
monokrysztatéw. Obserwowano natomiast rgznice stalej sieci. Obserwowa-
no przede wszystkim wzrost statej sieci w granicach do da = 0,0011
w dolnej czesci krysztaiu, co jest zwiazane prawdopodobnie ze zwigk~-
szong iloscia neodymu. Mozna zauwazyc rdéwniez pewna tendencje do stop-
niowego wzrostu statej sieci w kolejno wycigganych monokrysztatach
z jednego wsadu (tabela 1).

Tabela 1. Zestawienie wynikéw badania statej sieci prébek pochodzacych
z poczetku i z korfice dwu serii kolejno wzrastajacych mono-

krysztalow
Miejsce .
Numer Kolejnosc
wycinania Stata sieci
prébki prébki wyciggania
 § poczatek : I 12,0106
2 koniec I 12,0109
3 poczatek II 12,0102
4 koniec - II 12,0113
5 poczatek I 12,0085
6 koniec I 12,0105
7 poczatek : II 12,0100
8 koniec ; II 12,0111
9 poczatek I1T 12,0102
10 koniec 2 III 12,0110

Badania topograficzne prdébek wycinanych wzdiuz osi wzrostu z po-
czatkowych czeéci krysztatdw ujawnily zasadniczo podobne rodzesje de-
fektéw jak omawiane poprzednio, a mianowicie: pierscienie segregacyj-
ne, zwiazane z wynikajacymi ze zmian parametréw wzrostu zmianemi skila-
du chemicznego, przebiegajacy wzdluz érodka krysztatu rdzen, i defek-
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ty objetosciowe o wydiuzonych ksztaltach. Bardziej istotne obserwacje
dotycza natomiast geometrii obserwowanych defektéw, ktére omdwimy na
przyktadzie dwéch prébek wycigtych wzdiuz osi krysztaiu. W przypadku
pierwszej (rys. 3) przytaczamy topogramy uzyskane wszystkimi trzema
metodami topograficznymi, za$ drugiej - tylko metoda Langa i spektro-
metru dwukrystalicznego (rys. 4). Przebieg pasm wzrostu (piersdcieni
segregacyjnych), szczegélnie dobrze widoczny na odwzorowaniach topo-
graficznych otrzymanych metoda Langa, daje nam wyobrazenie jak wygla-
dat front krystalizacji w momencie powstawania monokrysztazu,

/e wszystkich badanych prébkach ukiad pasm wzrostu mial charakterys=
tyczny wklesiy ksztait o duzym nachyleniu siggajacym 50° przy rdzeniu,
przechodzacy w prostoliniowe odcinki nachylone pod katem okolo 20° do
ptaszczyzny czoowej (111) w $rodkowej czedci krysztasiu - w miejscu
rdzenis. "

Na wigkszoéci badanych prébek widoczna byte charakterystyczna.zio-
zona struktura rdzenia tworzgca w przekroju pionowym cztery strefy.
Mozna powiedziec¢, ze rdzen sklada sie jakby z trzech zrosnietych
“facet" otulonych zewngtrznym piaszczem, co ilustruje réwniez topo-
gram prébki wycietej w poprzek krysztatu, przedstawiony na rysunku 5.
v/ obszarze tych "facet" ukiad pasm wzrostu jest nachylony pod katem
okoto 20°. Fakty te sugeruja, ze w trzech sektorach rdzenia wzrost
krysztaiu nastepuje wzdiuz ptaszczyzn (112). Ponadto mozna zauwazyé
charakterystyczne przewezeniz rdzenia zwiazane ze zmianami parametréw
technologicznych w trakcie wzrostu krysztalu.

Obserwowane w probce defekty objetosciowe majg wyreznie wydluzone,
rurkowate ksztatty. Z uwagi na duzg ggstos¢ trudno jest te wszystkie
defekty rozdzieli¢, lecz mozna zaobserwowsé rozchodzenie sie tych de-
fektéw w wachlarzowatych wiazkach w wielu kierunkach. Trudno jest jed-
noznacznie wykluczy¢ wystepowanie wsréd tych defektdédw takze wigzek
dyslokacji. Topogramy wykonane metoda Berga-Barretta wykazuja, ze tyl-
ko nieliczne z defektéw objetoéciowych zawierajg materiat nie odbija-
jacy promienicwania.

Na prébce przedstawionej na rys. 3 obserwuje sig réwniez stosunkowo
duze obszary Sciankowane. Szczegélnie ciekawy wydaje sie jeden z de-
fektéw objgtosciowych - dosc¢ rozlegily, ciagnacy sie wzdluz brzegu
probki (wzdluz tworzgcej stozka). Jest on bardzo cobrze widoczny na
topogramie dwukrystalicznym ze wzgledu na brak odbicia promieniowania
w catym obszarze jego wystepowania (rys. 3). Na topogramie otrzymanym
metodg Berga-Barretta wystepuje w tym samym obszarze wyrazna zmiana
kontrastu od czesci ciemnej nieodbijajacej do cofaz jasniejszej, by
w koncu przejé¢ w poblizu krawgdzi w kontrast $wiadczacy o dobrej ja-
kosci strukturalnej. Sugeruje to, ze w trakcie wzrostu krysztalu de-
fekt ulegat stopniowemu niemal ciaglemu zanikowi. Obydwa rozpatrywane
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topogramy nie dewaly odpowiedzi na pytanie jaki to jest defekt. ¥/ oma-
wianym przypadku rozstrzygajace okazalo sie odwzorowsnie otrzymane me-
toda Langs (rys. 3). Jek wida¢ w interesujacym nas obszarze nastgpi-
s dyfrakcja promieni rentgenowskich, co éwiadczy o tym, 2e w obsza-
rze tym jest monokrysztat YAG tylko o pewnej dezorientscji (w stosun-
ku do reszty krysztatu), ktéra zmieniata sig w sposéb ciagly w czasie
vizrastania krysztatu,

Badane piytki wykaszywaly réwniez wystgpowanie pewnych naprezen po-
wodujacych wykrzywienie ptytek wycinanych wzdtuz osi wzrostu, objawia-
jece sig wychodzeniem z refleksu fragmentdéw prébek ns topogramach dwu-
krystalicznych.

4, WNIOSKI

1. Na wszystkich badanych prébkach wystepuje pasms segregacyjne i ob=
szary sciankowane w $rodkowej czesci krysztalu, tak zwene rdzenie.
Zaobserwowano, Zze rdzenn sklada si¢ z trzech segmentdédw w postaci
zrosnigetych ze sobg "facet" otulonych zewngtrznym plaszczem. W ob=-
szarze tych “"facet" pasma wzrostu sg nachylone w stosunku do ptasz-
czyzny czotowej (111) (prostopadiej do osi wzrostu)pod katem ok.
20°, co sugeruje, ze w tych trzech sektorach rdzenia wzrost krysz-
tatu nastepuje wzdiuz ptaszczyzn (112).

2., Badania stalej sieci wykazaly, 2e w przébadanych monokrysztatach,
na.prébkach pochodzacych z géry i z dolu krysztatu, mniejsza war-
toé¢ stalej sieci jest na poczaetku krysitalu, a wigksza na koficu,
co sugeruje wigeksz@ zawartosc¢ neodymu w koricu krysztalu. Ponadto
dle prébek pochodzgcych z monokrysztaléw z tak zwanego jednego
wsadu zauwaze si¢ zwigkszenie stalej sieci w kolejno wzrestajacych
monokrysztatach.

3. Na wielu kryeztalach'obserwonano defekty objetosciowe, ktére two-

- rze sie juz w poczatkowej fazie monokryszteléw, w ich czedci stoz-
kowej i stopniowo zenikaje w trakcie dalszego wzrastania krysztalu.
Niektére z tych defektéw s@ krystalicznymi wzrostami o nieco réz-
nej w stosunku do reszty krysztaiu orientacji w granicach 15'. Na-
tomiast niezidentyfikowane przez nas defekty objetosciowe wymagaje
uzycia innych metod badawczych.
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Rys. 2. Topogram prébki
cietej 2z dolnej czesci
monokrysztatu YAG, wyko-
nany na spektrometrze
dwukrystalicznym




Rys. 3. Topogramy prébki cietej réwnolegle do osi wzrostu .krysztatu
z obszaru przyzarodziowego monokrysztatu YAG

a/ topogram wykonany metoda Langa

b/ topogram wykonany na spektrometrze dwukrystalicznym

c/ topogram wykonany metoda Berga-Barretta
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Rys. 5. Topogram probki cigtej prostopadle do osi wzrostu, pokazujacy
ztozona strukture rdzenia monokrysztaiu YAG, wykonany na spektrometrze
dwukrystalicznym
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