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Piotr NAUMOTICZ, Stanisław SZARRAS, Krzysztof V;IETESKA, Oanusz 

CIMM<, Czesław OANUSZ - "Defekty i/zrostowe w kryształach granatu 

gadolinov/o-galov.'ego" 

Monokryształy granatu gadolinowo-galowego/Gd^Ga^Oj^g - GGG/ sta-

nowię ważny materiał wyjściowy do wytwarzania pamięci pęcherzyko-

wych. Ponieważ własności strukturalne warstw epitaksjalnych granatu 

magnetycznego sę vjiernie przenoszone z substratu GGG, jakość wytwa-

rzanych pamięci pęcherzykowych jest ściśle zwięzana ze stopniem 

doskonałości strukturalnej kryształów GGG. 

Zbadano niektóre defekty występujące w kryształach GGG. Głównę 

uwagę poświęcono defektom tróji^iymiarowym, jak pasma cłzrostu i obszary 

ściankowane. Niezależnie od wykryviania defektów metodę rentgenoviskiej 

topografii dvjukrystalicznej mierzono różnice wielkości parametru 

sieciowego pomiędzy obszarami zaburzonymi i sęsiednimi fragmentami 

kryształu o bardziej doskonałej strukturze. Stwierdzono, że obszary 

ścianko'.vane tego samego typu {hkl} różnię się nieco wielkościę pa-

rametru sieci. Z punktu widzenia wielkości parametru sieciovjego 

kryształy wykazywały stosunkowo dobrę jednorodność w kierunku prosto-

padłym do osi wzrostu //4 aiii 0,0001 8/, natomiast nieco mniejszę 

wzdłuż osi wzrostu /Aa^O.OOl %/. \1 drugim przypadku jest to zwig-

zane z vjv/stępowaniem pasm wzrostu. 

\l pewnych warunkach technologicznych kryształy wyrastaj? w posta-

ci spirali /zamiast cylindra/. Wycięte ze spiralnych kryształów 

płytki badano reotgenograficznie. Przeprowadzono próbę wyjaśnienia 

przyczyn powstav'jania spiral podczas wzrostu kryształu. 

Piotr NAUMOWICZ, Stanisław SZARRAS. Krzysztof WIETESKA, Oanusz 

CINAK, Czesław OANUSZ - "Growth defects in single crystals of 

gadolinium gallium garnet" 

Single crystals of gadolinium gallium garnet /Gd^Ga^Ojg - GGG/ 
are important raw products to manufacture bubble memories. Since 
the structure properties of epitaxial layers of the magnetic garnet 
are truely transfered from the GGG - substratum the quality of the 
produced bubble memory strongly depends on the structure perfection 
of the GGG-crystals. 

Some of the defects which exist in GGG-crystals have been 
s'-utllsd. The main attention has been paid to the three-dimensional 
defects 1 -ke growth band» and fecotting regions. Apart from defects 
detection by c ble-cryatal spec or»ter X-rey topography the 
differences in lattice parameter between defects reginn and the more 
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perfect neighbour fragments of the crystal vicrc measured. It has 
been found that facets of the same type {hkl] differ in lattice 
parameter. From the point of view of lattice parameter values, crystals 
showed qui.e good homogeneity /in the range of 0.0001 8/ perpen-
dicularly to the growth axis. On the other hand, the changes of 
lattice parameter along the grovith axis amount to 0.001 S. The latter 
are due to the growth bands. 

In some cases the crystal had a shape of a screw instead to have 
a normal shape of a cylinder. The separate segments of the helical 
crystal were cut parallely and perpendicularly to the growth axis. 
The slices have been studied by the X-ray method and an attempt has 
been made to explain this effect. 

P. HAyMOBHH. C. lUAPPAC, K. B E T X K A , fl. UHHAK, H. flHym -";iei)eKTH 

pocia B KpHCTBJuiax raJiJiHttraaonHHHeBux rpaHSTOB (rrr)" 

UoHOKpMCTajutti rajuii!iirajno;iHHHeBhix rpanaTOB (rrr) HBaflracH BaxHUM 
MCxoAuuu MaTepHajiou Ann npoMSBOACTsa aanoMMHauomx ycTpoticTB Ha uarHHT-
Hux nyawpiKax. TBK KBH CTpyKiypHbie CBoacTsa 3nHTaKcna;ii>Hhix cxoeB. 
uarHMTHoro rpaaaia HBJIHJOTCH TOHHO nepeHeceHHUMH H3 cyOcTpaia RRR, Ka-
lecTBO HsroTOBJieHHUx aanoMHHaiOUHx ycipoiicTB aa MarHHTHbix nyauptKax, 
npexae scero, CBHSBHO CO cieneHBiu cipyKTypHoro coBepmeHCTBa KPHCIAJIJIOB H T . 

HccneAOBaioi HeKOTopue Ae$eKTU, BucTynaKnuie B KpHciaAnax n r . rxaB-

Hoe BHHuaHHe yAexeHO TpexMepHuii Ae^eKTaii TaKUM, Kax noAocu pocxa h $a-

caxKH. HesaBHCKuo OT noHcxa Ae^exTOB, MexoAOu peHireHOBCKOM AByxpHC-

TajiAViecKOtt Tonorpa^HH, HsuepajiacB pasHHMa BeniraHHu cexeBoro napaueipa 

MexAy BOsityKeuHuiiH oOjiacTflUH h coceAUHMH ^parueHxauH KpHciajuia c 6o;iee 

coBepoeHuott cipyKTypott. yciaHOBAeao, qxo ^acexKH axoro xe xuna [hk]J 

pasHHXCH Heiiuoro BeAmHHOtt napaMexpa cexH. C XO^KH speHiifl Be;iiraHHU ce-

xeBoro napauexpa KpHcxaJuoi noKasajiH oxHocHxejiBHO xopoHyjo OAHOPOAHOCXB 

B HanpaBJieHHH nepneHflHKyaHpHoii K OCH pocxa { A & ~ 0,0001 8 ) h Heimo-

ro MsuBayD baojib OCH pocxa ( ^ a ^ 0,001 8). Bo BiopoM cJiy^ae axo CBH-

3SLU0 c uajiHqHeM noxoc pocxa. 

B onpeAeJieHuux xexuojiorfniecKHX YCNOBUHX KpHcxajuni pacxyx B BHAC cnii-

paJiH, a He IUUIHHAPOB. fiupesaHHue, H3 oHHpaABHux KpHcxajuiOB, oOpasuu 

0iun HccneAOBaHu peHxreHorpa^H^ecKH. CAe;iaHa nonuTRa BUHOHeHHH npnqHHu 

B03BHKH0B6HHfl CnHpOAH BO BpCHH pOCXa KpHCXajIJIOB. 
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1, WSTfP 

Obserwowany w ostatnich latach szybki rozwój matematycznych ma-
szyn liczęcych stwarza zapotrzebowanie na coraz doskonalsze urzą-
dzenia pamięciowe i logiczne. Podstav;o'.vym warunkiem nowoczesności 
urządzenia pamięciowego jest duża gęstość zapisu, rzędu 10^ bitów-cm"^. 
W poszukiwaniu nowych rozwiązań techniki pamięciowej zwrócono uwagę 
na możliwość wykorzystania ruchu domen magnetycznych wytwarzanych 
w cienkich, monokrystalicznych, magnetycznych warstwach epitaksjal-
nych. Nośnikiem informacji jest w tym przypadku kontrolowany ruch 
domen, a ściślej mówiąc, ich obecność lub nieobecność w danym miejs-
cu. Meandrowate struktury domenowe, które w obecności zewnętrznego 
pola magnetycznego przyjmują kształt cylindryczny, zwane również 
pęcherzykami magnetycznymi /magnetic bubbles/, są wyjątkowo trwałymi 
zlokalizowanymi stanami magnetycznymi. Aby mogły być użyte jako 
pamięci magnetyczne w technice obliczeniowej , domeny muszą spełniać 
pewne wymagania, do których między innymi należą: mały wymiar 
^ = 1-8 (Jm, h = 1/2 fi oraz duża ruchliwość v = 100-1000 cm-s~^. 

Pierwszą grupą związków, którymi zapoczątkowano prace badawcze 
nad budową domenowych układów pamięciowych, były ortoferryty o wzorze 
ogólnym MeFeOj [l] . Ortoferryty odznaczają się domenami o stosunkowo 
dużych wymiarach /^ rzędu 100-200fJm/, co nie rokowało uzyskania 
elementów pamięciowych o dużej pojemności. Ponadto ortoferryty wyka-
zują zbyt niski poziom namagnesowania. 

Następną grupą badanych związków były f^erryty heksagonalne, takie 
jak: ferryt barowy BaFe^^O^^, ferryt barowo-cynkowy ' 
ferryt ołowiawy "lagnetoplumbitem od nazwy minerału 
o takim samym składzie i strukturze. Związki tej grupy mają domeny 
o średnicach poniżej I p m , co wprawdzie pozwoliłoby zbudować układy 
o bardzo dużej pojemności, jednakże sterowanie ruchem tak małych 
domen byłoby bardzo uciążliwe. Dodatkowe mankamenty, jak mała ruchli-
wość domen oraz duże trudności technologiczne w otrzymywaniu dużych 
bezdyslokacyjnych monokryształów, spowodov<ały wyeliminowanie ferrytów 
heksagonalnych z zastosowań do budowy elementów pamięciowych. 

Kolejną grupą związków, intensywnie badanych w latach siedemdzie-
siątych, stały się ferrogranaty odznaczające się domenami o średni-
cach rzędu 10 U m , a więc dające możliwości otrzymania układów parolę-

6 7 2 ciowych o pojemności w zakresie 10 - 10 b i t ó w c m " . Ostatnio są 
znane już elementy pamięci domenowej , oparte na cienkich warstwach 
magnetycznych, mające pojemność 3 • 10® bitówcm"^ [ 2 ] . 

Oako podłoże niemagnetyczne dla warstwy epitaksjalnej granatu 
magnetycznego najbardziej korzystne okazały się kryształy granatu 
gadolinowo-galowego, zwane w skrócie kryształami GGG. Dzięki postę-
powi w budowie urządzeń do otrzymywania monokryształów GGG /głównie -
generatorów wysokiej częstotliwości o dużej mocy/ oraz udoskonaleniu 
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technologii, niektóre firmy oferuję obecnie płytki podłożowe o śred-
nicy 75 flim. Otrzymanie monokryetalicznych płytek podłożowych o tak 
dużej średnicy wpływa w decydujęcy sposób na potanienie układów 
pamięciowych. Technologia wytwarzania warstw epitaksjalnych ferro-
granatów jest droga głównie ze względu na v;ysoki koszt materiałów 
ytyjściowych do produkcji podłoża /tlenek galu i tlenek gadolinu/ 
oraz materiałów pomocniczych /tygle irydowe, ceramika wysokotempera-
turowa/. Z tego powodu sę czynione ostatnio próby wykorzystania na 
podłoże tańszych monokryształów, jak np. granatu wapniowo-galowo-
-germanonego [3] . 

O dużej ruchliwości domen w zasadniczy sposób decyduje wysoki 
stopień doskonałości strukturalnej warstwy magnetycznej. Ponieważ 
własności strukturalne warstwy granatu magnetycznego sę przenoszone 
z podłoża GGG, jakość pamięci pęcherzykovłych ściśle zależy od stop-
nia doskonałości struktury kryształu GGG. Rodzaj 1 ilość zaburzeń 
struktury tvJorzęcych się podczas wzrostu kryształu GGG, jak również 
niejednorodności rozkładu parametru sieci tt krysztale maję istotne 
znaczenie zarówno technologiczne. Jak i poznawcze [4, 5]. 

Do typowych defektów struktury kryształów GGG należę tzw. obszary 
ściankowane oraz pasma wzrostu. Te dwa rodzaje defektów oraz zmiany 
parametru sieci zvjlęzane z tymi defektami stanoivlę głóvjny przedmiot 
niniejszego opracowania. 

Oednę z metod pozwalających Jakościov-jo i ilościowo określić 
stopień zdefektowania monokryształóiv Jest topografia rentgenowska, 
a zwłaszcza topografia dvjukrystallczna [5-9] . IV porównaniu z metodę 
mikroskopii elektronowej topografia rentgenowska wykazuje mnlejszę 
zdolność rozdzielcze, ale pozwala na zbadanie znacznie większego 
obszaru. Wykorzystujęc przede wszystkim metodę rentgenografIcznę 
/topografia i pomiary krzywych podwójnego odbicia/ badano głównie 
defekty trójwymiarowe takie. Jak obszary ściankowane 1 pasma wzrostu. 

Obszary ściankowane w GGG badali Stacy [lO, 11] 1 Glass [l2, isj, 
pasmami wzrostu zajmowali się Belt i In. [14] oraz Takagl [15] , 
natomiast Matthews 1 In. [l5-20j - dyslokacjami. \'l pracach tych było 
brak Jednakże powięzanla obecności defektów z rozkładem parametru 
sieci. 

Istotnym czynnikiem, majęcym wpłyn na rodzaj i wielkość defektów 
sę warunki technologiczne, w jakich kryształ rośnie, i.7 nle!;tórych 
przypadkach powstaje jakościowo nowy defekt: kryształ rośnie w posta-
ci spirali. Mechanizm powstawania tego typu form wzrostu nie jest 
jeszcze dostatecznie wyjaśniony; postulowane były jedynie czynniki 
mogęce mieć wpływ na tworzenie się kryształów w tej formie . 
Wydawało się nam niezwykle interesujęce topograficzne zbadanie 
takich spiralnych kryształów w celu ustalenia zwięzku pomiędzy 
wzrostem normalnym i wzrostem zaburzonym oraz defektami struktury, 
jakie M obu tych przypadkach powstaję. 

g 
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Prace technologiczne prowadzono w Zakładzie Materiałów Tlenkowych 
Instytutu Technologii Materiałów Elektronicznych Centrum Naukowo-
-Produkcyjnego, Materiałów Elektronicznych, natomiast badania rentgę-
nograficzne - w Pracowni Rentgenowskiej Zakładu Fizyki Ciała Stałego 
Instytutu Energii Atomowej. 

2, STRUKTURA I WŁASNOŚCI FIZYCZNE 

Grupę zwięzków o wzorze ogólnym gdzie R - kation 
pierwiastka ziem rzadkich, nazwano granatami ze względu na podobieńs-
two strukturalne do pewnej grupy ortokrzemianów zwanych granataai, 
których najbardziej znanym przedstawicielem jest minerał grossular 
CajAlg/SiO^/j. 

Kryształy granatu gadolinowo-galowego Gd2Gag0^2 należę do układu 
regularnego z konfiguracją jonów odpowiadające symetrii grupy przes-
trzennej Ia3d /numer grupy 230 w Tablicach Międzynarodowych/. 
W komórce elementarnej znajduje się 8 formalnych cząsteczek Gd^Ga^Ojg 
/160 jonów/, przy czym jony znajdują się w następujących położeniach z 

- 24 jony Gd^* w położeniach dodekadrycznych /poz. c/, 
- 24 Jony Ga^"^ w położeniach tetraedrycznych /poz. d/, 
- 16 jonów Gâ "'' w położeniach oktaedrycznych /poz. a/, 
- 96 jonów O w położeniach ogólnych /poz. h/. 
Uwzględniając dwa rodzaje podsieci obsadzonych przez Jony Ga^"^ wzór 
chemiczny kryształu GGG można zapisać następująco: 

Gdj Gag Gaj Oj^g 

/c/ /a/ /d/ /h/ 

Położenia kationów w komórce elementarnej pokazano na rys. 1, 
przy czym dla przejrzystości uwzględniono jedynie kationy w przed-
niej części komórki. Trzy rodzaje wielościanów kordynacyjnych, 
utworzonych przez jony tlenu otaczające odpowiednio kationy w poło-
żeniach /c/, /a/ i /d/ pokazano na rys. 2. 

Promienie kationów w poszczególnych położeniach maję następujące 
wartości [22] : 

1,061 8 

0,610 8 

0.470 8 

występują w nadmiarze w stosunku 
do jonów Ga^*, to nadmiarowe Jony Gd^'^ zajmują położenia oktaedrycz-
ne /a/, przy czym promień Gd^* przyjmuje wartość 0,938 8. 

Ze względu na to, że GGG jest kryształem trójskładnikowym, zawar-
tość procentowa wyjściowych tlenków ma pierwszorzędne znaczenie. 
Aby otrzymany kryształ był Jednorodny, musi być on wyciągany ze 
stopu o stałym składzie, składzie kongruentnym. Brandle i in. 

Gd^* /c/ 

Ga^- /a/ 

Ga3 + /d/ 

Jony Gd'"^ 
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a 

O c 
O d 

Rys. 1. Rozkład jonów Gd^"^ /poz. c/, Ga^"^ /poz. a/ oraz Ga^"^ /poz. d/ 
w przedniej części komórki elementarnej kryształu GGG 

O 02(h) 

• Gd3Mc) 

• Ga3+(cl) 

Z 

Rys. 2. Wielo.ściany koordynacyjne w sieci GGG 
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[23, 24] wykazali, że kongruentny punkt krzepnięcia przesuwa się 

przy zmianie częstkowego ciśnienia tlenu w otaczajęcej atmosferze. 

Jednakże kryształ o składzie stechiometrycznym topi się kongruentnie 

przy zawartości 2% mol. tlenu, co Jest ilościę normalnie stosowaną 

przy wyciąganiu kryształu w atmosferze azotu. 

Parametr sieciowy kryształów otrzymywanych w roztworze topików 

i spieków ceramicznych wynosi 12,376 natomiast kryształów wycią-

ganych metodą Czochralskiego Jest bliski 12,383 8 [25] . Na podstawie 

tego faktu Carruthers [26] założył, że kryształy ze wzrostu Czochral-

skiego są bogatsze w gadolin /Jego nadmiar zwiększa parametr sieciowy/ 

na skutek parowania tlenku galu ze stopu. Wykorzystując ogólny wzór 

na skład chemiczny granatu 

poda'ny przez Gellera oraz Strocka i in. [22, 25] i zakładając 
podstawienie Jonów Ga^* przez Jony Gd^"^ w położeniach oktaedrycznych 
Carruthers podał empiryczny wzór do obliczenia wielkości parametru 
sieciowego w zależności od składu: 

â j = 12,376 1 + 

r / G a 2 V 

X 
.2irj /l/ 

gdzie; 
/ - promień Jonu Gd^'*', r/Gd 

r/Ga^*/ - promień jopirGa^'^, 

X - procent molowy Ga w próbce. 

Z powyższego wzoru wynika, że kryształy o parametrze sieciowym 

bliskim 12,383 8 będą odpowiadały wzorowi Gd^ 97°12' 

został potwierdzony przez Allibertiego i in. 2?] , którzy prowadzili 

badania zależności wielkości parametru sieciowego od składu. 

Dokładne badania i pomiary parametru sieciowego na monokryształach 

GGG były prowadzone przez Makino i in. [28 . Mierzyli oni zależność 

wielkości parametru sieciowego w funkcji odległości od zarodka, 

składu kryształu oraz składu stopu. Pomiary prowadzono standardową 

metodą Bonda bez badania stopnia doskonałości strukturalnej badanych 

próbek. 

Na podkreślenie zasługuje zależność wielkości parametru sieciowego 

od składu. Przykładowo, ubytek 2 gramów GagOj w stopie o masie 

4000 gramów (odpowiada to x » 0,004 we wzorze / ! / ) powoduje zwiększe-

nie parametru sieciowego o około 0,001 8. Ubytek GagO^ powyższego 

rzędu zachodzi stosunkowo łatwo ze względu na parowanie tego tlenku 

z powierzchni stopu. 

Należy również zwrócić uwagę na zależność zmiany parametru siecio-

wego od odległości od zarodka oraz od procentowej ilości stopu. 

9 
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która uległa procesowi monokrystalizacji /dla składu niekongruentnego/. 
Przy przekrystalizowaniu w 50% nie zaobserwowano zmiany parametru 
sieciowego. Przy przekrystalizowaniu w 90% zmiana parametru sięga 
0,0015 8. 

Składowi stechiometrycznemu odpowiada 62,5% mol. Ga202, natomiast 
składowi kongruentnemu - 61,8% mol. Ga^O^. Według Maklno [28] parametr 
sieciowy dla składu kongruentnego ma wielkość 12,3835 ¿0,0002 X. 
Niektóre własności fizyczne kryształów GGG przedstawiaję się następu-
jąco: 
gęstość 7,07 - 7,25 g-cm"^ 
temperatura topnienia 2023 K 
twardość w skali Mohsa 7,5 
mikrotwardość wg. Knoopa 1098 

3. TECHNOLOGIA OTRZYMYWANIA MONOKRYSZTAŁÓW 

Technologię otrzymywania granatów gadolinowo-galowych interesowano 
się od 1^60 r. Stosowano różne metody wzrostu: hydrotermalnę, 
Bridgmana, z topników i Czochralsklego [29 - 37] . Jednak ze względu 
na takie zalety. Jak: wysoki stopień doskonałości strukturalnej 
otrzymywanych kryształów, powtarzalność procesów wzrostu, duża wydaj-
ność, powszechne zastosowanie do produkcji monokryształów GGG znalazła 
metoda Czochralsklego. 

Wzrost kryształu odbywa się zwykle w komorze, której schemat 
przedstawiono na rys. 3. 

Materiałami wyjściowymi do monokrystalizacji sę: tlenek galu 
i tlenek gadolinu. 

Tlenek gadolinu GdgO^ krystalizuje w układzie regularnym o stałej 
sieci a B 1,079 8. Występuje w Jednej odmianie strukturalnej. 
Ciężar właściwy tlenku wynosi 7,407 g.cm"^, temperatura topnienia 
2668°C. Jest on chemicznie i termicznie bardzo stabilny. 

Tlenek galu GSgOj występuje w trzech odmianach: 
GagOj - CL - krystalizuje w układzie romboedrycznym o stałych sieci 

a = 4 , 9 8 X,c = 13,43 8 1 ciężarze nłaścinym 6,44 g-cm~^. 
Oest to odmiana trwała do temperatury 600°C, powyżej tej 
temperatury przechodzi w o d m i a n ę P . 

Ga^O-j ~ P ~ krystalizuje w układzie Jednoskośnym o stałych sieci 

a = 12,23 8. b = 3,04 8, c = 5,80 8, (3 = 103,7° 
-3 

1 ciężarze właściwym 5,88 g-cm . 
Ga202 - Ó - krystalizuje w układzie regularnym o stałej sieci 

a = 10,00 8. 
Temperatura topnienia tlenku galu wynosi 1740°C. W temperaturach 
powyżej 600°C tlenek galu ulega rozkładowi w myśl reakcji 

Ga^Oj Ga^O + 0^ 
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Rys. 3. Schemat pleca do wyclęganla monokryształów GGG 

Powstajęcy w wyniku tej reakcji niższy tlenek galu łatwo subllmuje 
Już w temperaturze 650-700°C, co prowadzi do pewnych strat tlenku 
galu w czasie procesu monokrystalizacji GGG. Wprowadzenie tlenku do 
atmosfery ochronnej w czasie procesu monokrystalizacji GGG przesuwa 
równowagę reakcji w lewo. Z drugiej strony dodatek tlenu powoduje 
utlenianie tygla Irydowego. Stężenie tlsnu jest więc uwarunkowane 
przez te dwa procesy. 

lYymagana czystość obu tlenków wynosi 99.99%. W tlenkach zawsze 
występuję zanieczyszczenia ziem rzadkich, które nie wpływaję na 
wzrost kryształów. Stwierdzono Jednak, że zanieczyszczenia takimi 
pierwiastkami Jak Mg, Ca, Cu maję wpływ na przebieg procesu wzrostu 
kryształu 1 ich zawartość w tlenkach powinna być mniejsza od 5 ppm. 
Podobnie niekorzystny wpływ wywiera krzem; Jego stężenie nie powinno 
przekraczać 10 ppm. 
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Oo otrzymywania monokryształów GGG będących przedmiotem badań 
przedstawionych w niniejszej pracy zastosowano następującą technikę 
przygotowania zestawu tlenków galu i gadolinu. W tlenkach oznaczono 
części lotne metodą prażenia. Tlenek gadolinu prażono w temperaturze 
1000°C, tlenek galu w 600°C. Czas prażenia wynosił 1 godzinę. 
Podczas sporządzania mieszaniny uwzględniono odpowiednie poprawki. 
Odważone ilości tlenków miesz&no na sucho w naczyniu z polietylenu. 
Mieszaninę prasowano w pastylki o rozmiarach dopasowanych do stoso-
wanego tygla irydowego. Prasowanie przeprowadzono w formie wykonanej 
z pleksiglasu. Sprasowane pastylki topiono w tyglu Irydowym, użytym 
później do monokrystalizacji. Skład mieszaniny tlenków był stechio-
metryczny. 

Tygle irydowe stosuje się ze względu na wysoką temperaturę topnie-
nia granatu gadolinowo-galowego /J. „ = 2023 K/. Iryd Jest bardzo t opn. 
drogim metalem i od zużycia tygla podczas procesu krystalizacji 
w znacznym stopniu zależy koszt wytwarzanych monokryształów. Na 
żywotność tygla wpływają następujące czynniki: czystość chemiczna 
oraz dokładność wykonania tygla, przede wszystkim Jednakowa grubość 
ścianki i doskonałość spawu. Podczas procesu krystalizacji iryd 
reaguje ze stopionym wsadem, co staje się przyczyną powstawania 
defektów strukturalnych w rosnącym krysztale. Tygiel grzano indukcyj-
nie przy użyciu standardowego generatora o mocy 30 kW i częstotliwoś-
ci 450 kHz. 

W celu utrzymania właściwej atmosfery utleniającej, zapewniającej 
stechiometryczny skład mieszaniny tlenków, przepuszczano przez komorę 
krystalizacji azot z dwuprocentową /objętościowo/ domieszką tlenu 
w ilości 40 litrów/h. 

Prędkości stosowanych obrotów kryształu podczas procesu krystali-
zacji zależę od stosunku średnicy kryształu do średnicy tygla. 
Dobór właściwych obrotów w decydujący sposób wpływa na kształt frontu 
krystalizacji, z czym Jest związane tworzenie się pewnych defektów 
strukturalnych głównie obszarów ściankowanych /patrz p. 4.3.1/. 
Dla nominalnej średnicy 25 mm stosowano 50 obr/min, natomiast dla 
średnicy 75 mm - 10-15 obr/min. Również prędkości wyciągania zależą 
od średnicy kryształu. Minimalną ilość defektów otrzymano przy stoso-
wanych prędkościach wyciągania: 7 mm/h dla kryształów o średnicy 
25 mm i około 5-6 mm/h dla kryształów o średnicy 75 mm. Większe 
prędkości powodowały powstawanie w krysztale pęcherzy, naprężeń 
i pęknięć. 

Podczas procesu krystalizacji Jest wymagana stała, precyzyjna 
kontrola średnicy rosnącego kryształu, którą powszechnie prowadzi 
się metodą optyczną przy użyciu monitora lub metodą wagową. 
W technologii wytwarzanila kryształów przeznaczonych do niniejszych 
badań stosowano automatyczną kontrolę średnicy metodą wagową polega-
jącą na śledzeniu przyrostu masy monokryształu i związanej ze zmianą 
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masy automatyczną regulację mocy generatora /a tym samym temperatury 
roztopu/. Ten układ pętli sprzężenia zwrotnego pozwalał na zaprogra-
mowanie kształtu kryształu. 

Po zakończeniu wzrostu monokryształ był raptownie odrywany od 
ciekłego stopu i następnie studzony do temperatury pokojowej w cięgu 
kilkunastu godzin. Masa otrzymywanych kryształów wynosiła około 75% 
masy wsadu. Fotografię typowego monokryształu przedstawiono na rys. 4. 

Rys. 4. Fotografia monokryształu GGG 

4. CHARAKTERYSTYKA DEFEKTÓIV STRUKTURY 

Podczas wzrostu monokryształu mogę powstawać i mnożyć się różnego 
rodzaju defekty struktury będące w większości przypadków odbiciem 
odchyleń od prawidłowego wzrostu. Ze względu na to, że granat 
gadolinowo-galowy jest kryształem trójskładnikowym, oprócz typowych 
defektów, będęcych następstwem naruszenia budowy sieci kryształu 
/np. dyslokacje/, mogą powstawać defekty powodowane przez odchylenie 
od składu stechiometrycznego. Ponadto, co jest zwięzane z metodę 
wycięganla kryształu, następuje powstawanie defektów wymuszane przez 
warunki wzrostu /np. obszary ściankowane/. Wszystkie te defekty 
oddziałują wzajemnie na siebie komplikując dodatkowo i tak złożony 
wpływ ćzynnlków technologicznych. Nie można więc rozpatrywać posz-
czególnych defektów z osobna, lecz należy uwzględniać całościowy 
obraz zdefektowanej struktury kryształu. Z tego względu mimo, że celem 
niniejszego opracowania Jest charakterystyka defektów trójwymiarowych, 
wszędzie, gdzie będzie to uzasadnione, zostanie omówiony ich związek 
z innymi def&ktami. 
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4.1. Obszary ściankowane 

Obszary ściankowane są to obszary odpowiadające płaszczyznom 
krystalograficznym /z reguły o niskich wskaźnikach/, powstające 
w czasie wymuszonego wzrostu kryształu na powierzchni granicznej 
kryształ-stop (ssj . V̂  pewnych warunkach wzrostu kryształ rośnie ze 
słerycznym frontem krystalizacji odpowiadającym /uwzględniając koniecz-
ne przechłodzenie/ izotermie krzepnięcia. W niektórych miejscach, na 
styku frontu krystalizacji z morfologicznie ważną ścianą kryształu, 
wzrastają małe, płaskie fragmenty ścianek, nazwane obszarami ścianko-
wanymi. 

Wzrost większości ścian kryształu zachodzi według mechanizmu 
warstwowo-stycznego; na krawędzi ściany tworzę się najpierw dwuwymia-
rowe zarodki, do których kolejno przyłączają się następne [39]. 
Natomiast wzrost ścian typu {lioj i (zilj zachodzi w kryształach 
granatów według innego mechanizmu, a mianowicie w różnych miejscach 
płaszczyzny tworzą się dwuwymiarowe zarodki krystalizacji, które po 
osiągnięciu krytycznego rozmiaru ulegają spontanicznemu rozrostowi, 
dając w efekcie szybki wzrost całej płaszczyzny. Duża szybkość 
wzrostu monokrystalicznej fazy prowadzi do silnego wychwytu domie-
szek, co spravłia, że efektywny współczynnik rozdziału domieszek dla 
ścian {lioj i {211} jest większy, niż dla ścian o innych wskaźnikach. 

W technologicznym procesie powstawania kryształów granatu, gdzie 
przechłodzenie obszaru ściankowanego jest większe od przechłodzenia 
otaczającej masy stopu, wyrastają ścianki typu |lloJ 1(211] , podczas 
gdy np. w kryształach krzemu i germanu powstaję ścianki typu U l } 
[ 3 9 , 40J. Wzrost obszarów ściankowanych ma istotne znaczenie techno-
logiczne. Rosnęcy obszar ściankowany ciągnie się często przez całą 
długość kryształu tworząc kanały, przy czym w kanałach takich groma-
dzi się więcej domieszek niż w otaczającym krysztale, co z kolei 
powoduje powstanie obszaru naprężonego [41] . Po przecięciu kryształu 
obszar ten ulega relaksacji, przez co następuje zmiana wielkości 
paramet.ru sieciowego. 

Modelowo powstawanie obszaru ściankowanego można przedstawić 
w sposób następujęcy [42}. Przy sferycznym froncie krystalizacji 
0 promieniu wygięcia R /patrz rys. 5/ obszar ściankowany wykształca 
się na powierzchni kryształ-stop wtedy, gdy kęt pomiędzy osią wzrostu 
1 normalną do obszaru ściankowanego wynosi 

arc cos/h h + k, k + l.lj,/ 
(p ^ ^ ^ ^ ^ ^ /2/ 

hĵ kĵ lĵ  - wskaźniki płaszczyzny prostopadłej do osi,wzrostu, 
hgkglg - wskaźniki obszaru ściankowanego. 
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Rys. 5. Warunki geometryczne 
powstawania obszaru 
ściankowanego 

gdzie: 

Powstawanie obszarów ściankowanych vi środku kryształu jest 
uprzyvjilejowane dla małych kętów ^ , podczas gdy dla kętóvj dużych 
obszar ściankowiany jest eliminowany przez obrzeże kryształu /obwód 
koła na rysunku 5/. Odległość obszaru ściankowanego od osi kryształu 
wynosi: 

r = R . sin ^ /3/ 

Liczba i konfiguracja obszarów ściankowanych vi krysztale może być 
opisana przez parametr O/ZR, gdzie D - średnica kryształu. Warunek 
niev/ystępovłania vJ2rostu obszaróiv ściankowanych jest więc określony 
zależnością 

^''^^'maK = /4/ 

^ - wartość kęta ^ dla obszarów ściankowanych najbliższych 
osi wzrostu kryształu. 

Ponieważ w kryształach granatów ziem rzadkich powstaję obszary 
ściankowane typu {lio} i 21l) , można obliczyć liczbę obszarów 
ściankowanych dla różnych wartości kęta P̂ przy znanym kierunku osi 
wzrostu kryształu. 

W tabeli 1 podano możliwe obszary ściankowane oraz minimalne wielkoś-
ci promienia krzy.";tzny frontu krystalizacji przy których nie 
powstaję ob zary ściankowane /dla kryształu o średnicy 25 i 50 mm/. 

Pomiar naprężeń vMprowadzonych do kryształu przez obszary ścianko-
wane /pomiar zmiany parametru sieci/ był prowadzony dotychczas przez 
Cockayne^a i in. [43], Mierzyli oni zmianę parametru sieciowego 
obszaru ściankowanego w stosunku do niezaburzonej części kryształu 
przy zastosowaniu standardowej metody Bonda. Wyniki pomiarów przedsta-
wiono w tabeli 2. Jak wynika z przytoczonych danych, we wszystkich 
przypadkach parametr sieciowy obszarów ściankowanych jest większy 
od parametru niezaburzonej części kryształu. Dla kilku kryształów 
z parametrem sieci obszaru bezściankowanego od 12,3818 do 12,3826 8 
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ivzrostparametru sieci w obszarze ściankowanym wynosił od 0,0011 
do 0,0015 K. l'.'cdług Cockayne a dla obszarów śclankowanych tego samego 
typu (hk:^ zmiana parametru jest jednakowa. 

Tabela 1 

Minimalna wielkość promienia krzywizny frontu krystalizacji, 
przy której nie powstaję już obszary ściankowane 

/dla kryształu o średnicy 25 1 50 mm/ 

Kierunek 

Kęt pomiędzy osię wzrostu 
i normalnę do obszaru 

śclankowanego oraz liczba 
możliwych obszarów 

Minimalna wielkość 
promienia krzywizny 

/«min/ 

kryształu śclankowanych /w nawiasie/ D = 25 mm D = 50 mm 
{211} {110} /mm/ /mm/ 

[loo] 
35.27° /8/ 45° /e/ 21,6 43,2 

[loo] 65,9° /16/ 90° /4/ 

19,47° /6/ 35,27° /6/ 
[ill] 61,87° /12/ 90° /6/ 

90° /6/ 37,5 75,0 

30° /8/ 0° /2/ 

[iio] 
54,73° /4/ 60° /8/ 

25,0 50,0 

73,22° /8/ 90° /2/ 
90° /4/ 

0° /2/ 30° /4/ 
33,56° /4/ 54,73° /2/ 

[2lJ 48,19° /4/ 73,22° /4/ 25,0 50,0 [2lJ 
60° 
70,53° 
80,41° 

/4/ 
/2/ 
/8/ 

90° •/2/ 

Tabela 2 

Zmiany parametru sieci na obszarach śclankowanych 
według Cockayne'a 

Obszar badany 

matryca [iioj (211} obszar z dysloka-
cjami 

•o w 

w 
12,3824 0 12,3838g 

0,0014 

12,3841^ 4 

0,0017 

12,3841q 

0,0017 
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4.2. Pasma yjzrostu 

W kryształach otrzymywanych metodę Czochralsklego występuje zawsze 
niejednorodność rozkładu składników w postaci pasm. Ogólnę przyczynę 
takiego rozkładu sę fluktuacje szybkości wzrostu. Na fluktaacje te 
z kolei maję wpływ głównie następujęce czynniki: 

- fluktuacje termiczne, 
- procesy transportu zvjlęzane z różnicę.koncentracji rozpuszczonych 

składników przed frontem krystalizacji, 
- obniżenie temperatury topnienia na skutek obecności domieszek, 
- zmiana efektyi'jnego współczynnika rozdziału domieszek. 

Pasma wzrostu badano z reguły metodami autoradlograficznyml oraz 
metodami mikroskopii Interferencyjno-kontrastowej [44-47] . Obie te 
metody nadaję się do badania kryształów domieszkowanych, natomiast 
zawodzę iv przypadku, gdy budowa pasmowa Jest spowodowana niestechio-
metrlę kryształu. Jak to ma miejsce w kryształach GGG. VI tym przypadku 
istnieje konieczność zmierzenia niewielkich zmian parametru sieciowe-
go, spowodowanych rozkładem jonów Gd̂ "*" 1 Ga^*, a nie obcych domieszek. 

Badania nad pasmami wzrostu w GGG były prowadzone raczej spora-
dycznie. Belt 1 Moss [14] prowadzili obserwacje pasm wzrostu przy 
zastosowaniu topografii transmisyjnej Langa. Stwierdzili występowa-
nie pasm o nieregularnym periodzie rzędu 10 - 60flm. Przy użyciu 
mikrosondy elektronowej zaobserwowali fluktuacje koncentracji Gd 
i Ga rzędu 0,5%, co zgodnie ze wzorem /!/ odpowiada zmianie para-
metru sieciowego 0,0002 S. Nie przeprowadzili jednakże żadnych bez-
pośrednich pomiarów zmian parametru sieciowego. Ponadto badane 
kryształy miały płaski front krystalizacji, a więc występował w nich 
tylko jeden typ pasm wzrostu. Podobne kryształy badali Takagl 1 In. 
[15]. Stwierdzili silnę zależność pomiędzy wlelkośclę periodu pasm 
wzrostu a stopniem stabilizacji generatora podajęcego sygnał do 
ogrzewanego indukcyjnie pieca. 

H obu wyżej przytoczonych pracach nie podano modelu powstawania 
pasm wzrostu. Natomiast wnioski, oparte na wynikach uzyskanych dla 
kryształów Si, Ge, InSb, YAG [44-49], można podsumować następujęco: 

a. Szybkość wyclęganla w ogólnie przyjętym interwale (7 do 50 mm/h) 
nie ma wyraźnego wpływu na obraz pasm. Nieregularne i przypadkowe 
wibracje szybkości wyclęganla i powierzchni stopu daję bardzo sła-
be, ledwo rozdzielone pasma o periodzie około i p m . 

b. Największy wpływ na strukturę pasmowę ma fluktuacja temperatury. 
Oeżell pole termiczne Jest asymetryczne, to lokalna szybkość 
wzrostu przy obrocie wynosi; 

V = V - (2 TTATR/G ) cos2Tr Rt /5/ 
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g d ^ e : 

- szybkość v<yclęgania, 
A t - zmiana temperatury w czasie Jednego obrotu, 

R - częstotliwość obrotów, 
G - gradient temperatury w stopie, 
t - czas. 

c. VI przypadku kryształu nie poddanego rotacji fluktuacje termiczne 
pojaniaję się na skutek konwekcji cieplnej w tyglu. Istotny wpływ 
ma na nię gradient termiczny w zarodku. Duży gradient /np. ochła-
dzanie zarodka/ prowadzi do dużych fluktuacji. 

d. Efekty wpływu warunków termicznych zraniejszaję się w kierunku od 
zewnętrznej części do rdzenia kryształu. 

e. Pasma wzrostu sę cięgłe przy przejściu przez granice bliźniacze, 
dyslokacje i granice niskokętowe, natomiast niecięgłe na granicy 
obszarów ściankowanych oraz obszarów silnie zdezorientowanych. 

f. Period pasm wzrostu zawiera się między 1 - 5 0 p m . 
Należy podkreślić, że powyższe wnioski wynikaję głównie z teorii 

wzrostu oraz z obserwacji obrazów trawienia, a nie z bezpośrednich 
badań metodę topografii rentgenowskiej. 

4.3. Spiralne formy wzrostu 

Spiralne formy wzrostu zostały opisane przez Bruniego [21] . 
Nie podaje on jednakże wyników badań, lecz tylko prawdopodobne me-
chanizmy" powstawania tego typu form wzrostu. Bruni oparł się na 
obserwacjach zewnętrznych cech morfologicznych kryształów i bada-
niach gęstości dyslokacji za pomocę trawienia. Spiralna forma wzrostu 
powstaje wtedy, gdy kryształ - zamiast rosnęć w formie walca - wyk-
ształca się w Jedno- lub wielozwojowę spiralę. Według Bruniego 
wszystkie spiralne formy kryształów GGG można podzielić na trzy 
typy: 

a. Spirala o wysokiej gęstości dyslokacji na przekroju wewnętrznym. 
Spirala może tworzyć się w wyniku flotacji częstek irydu na 
powierzchni stopu. Na skutek ruchu obrotowego częstki irydu układa-
ją się po pewnej krawędzi, tworzącej następnie spiralę, 

b. Spirala spowodowana termiczną asymetrię w miejscu pieca, w którym 
rośnie kryształ. Ze względu na silne naprężenia, spowodowane 
asymetrię pola cieplnego wokół kryształu, następuje wzrost dużej 
ilości dyslokacji. Często przy wzroście następuje pękanie kryszta-
łu. 

c. Spirala spowodowana domieszkami w stopie. Spirala zaczyna wyrastać 
dopiero po osiągnięciu przez kryształ pewnej długości. Przypusz-
czalnie pewien wpływ wywiera tutaj lokalny nadmiar Gd^O^. 
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5. METODA BADAWCZA 

Badania kryształów prowadzono na rentgenowskim spektrometrie 
dwukrystalicznym /rys. 6/. Miały one na celu: 
- wykrywanie defektów struktury metodę topograficznę oraz przez 

wyznaczenie kształtu krzywej podwójnego odbicia, 
- pomiary parametru sieci zmodyfikowaną metodę Bonda. 

Rys. 6. Ogólny widok rentgenowskiego spektrometru dwukrystalicznego 

5.1. Zasada topografii dwukrystaliczne.l 

Celem rentgenograficznych metod topograficznych jest uzyskanie 
obrazu rozkładu defektów struktury w krysztale. Powstanie takiego 
obrazu na filmie fotograficznym jest zwięzane z kontrastem dyfrak-
cyjnym, a mianowicie: 

- kontrastem orientacyjnym, wywołanym przez obszar kryształu 
zdezorientowany względem otaczajęcej doskonałej części kryształu, 

- kontrastem ekstynkcyjnym, powstajęcym dzięki istnieniu zaburzenia 
sieci wokół defektu, które powoduje zwiększenie natężenia promie-
niowania rentgenowskiego, rozproszonego na obszarze otaczającym 
defekt, 

- kontrastem dylatacyjnym, związanym z lokalnymi zmianami odległoś-
ci międzypłaszczyznowych. 
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Metody topografii pojedynczej /Berga-Barretta , Langa/ sę prak-
tycznie nieczułe na bardzo małe zmiany parametru sieci; czułość ich 
Jest rzędu Topografia dwukrystaliczna, szczególnie w układzie 

/n, -n/. Jest niezmiernie czuła na zaburzenia sieci i dezorientację. 
Najczęściej w topografii dwukrystalicznej kryształ badany ustawia się 
w położeniu odpowiadającym stromej części skrzydła krzywej podwójne-
go odbicia, przed lub za maksimum dyfrakcyjnym: A lub A . W tym 
położeniu małe zmiany kąta 6 kryształu badanego wywołują duże 
zmiany natężenia promieniowania ugiętego. Przy wąskich krzywych 
/rzędu sekund/ zmiana natężenia o jeden procent, którą na topogra-
mie daje się Już zaobserwować, może odpowiadać zmianie parametru 
sieci 4 ^ = 10-® [7]. 

Przez porównanie kontrastów na dwóch topogramach wykonanych dla 
tych samych położeń k ą t o w y c h © , lecz przy położeniach azymutalnych 
f różniących się o 180° tj. po obrocie kryształu wokół wektora 

dyfrakcji /normalnej do płaszczyzn odbijających/, można odróżnić 
kontrast orientacyjny od kontrastu dylatacyjnego. Zmiana znaku kon-
trastu wywołana przez taki obrót świadczy o istnieniu dezorientacji 
odpowiedniego obszaru kryształu. Zachowanie znaku kontrastu wskazuje 
na różną wielkość parametru sieci danego obszaru w stosunku do oto-
czenia . 

Zwiększona czułość układu /n, -n/ topografii dwukrystalicznej 
w stosunku do topografii pojedynczej jest szczególnie widoczna dla 
kryształu zawierającego pasma wzrostu; są one widoczne na topogramie 
dwukrystalicznym, natomiast zupełnie niewidoczne na topogramach 
Berga-Barretta. 

5.2. Zasada pomiaru parametru sieciowego 

Pomiar parametru siec.iowego zmodyfikowaną metodą Bonda polega na 
wyznaczeniu dwóch krzyrjych podwójnegfl odbicia /n , -n/ oraz /n, +n/ 
[50, 51]. Różnica położeń kątowych tych krzywych wynosi 180 - 20; 
może być ona wyznaczona z dokładnością lepszą niż Jedna sekunda kąto-
wa , co odpowiada dokładności i^^yznaczenia = 10"^ w zakresie kątów 
0 od 50 do 70°. . 

Zaletą użycia spektrometru dwukrystalicznego do tej metody Jest 
możliwość topograficznego sprawdzenia przed pomiarem stopnia dosko-
nałości struktury badanej próbki, a tym samym wyboru odpowiedniego 
miejsca na próbce do pomiaru parametru sieci. 
W metodzie Bonda pomiaru parametru sieciowego są wyeliminowane 
następujące błędy pomiarowe: 
- błąd ekscentryczności, 
- błąd ustawienia skali dyfraktometru, 
- błąd wywołany przez absorpcję promieni rentgenowskich. 
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Należy natomiast uivzględnlć następujące poprawki [so, 52, 54]: 
- czynnik polaryzacyjny Lorentza dla dwukrotnego odbicia, 
- nachylenie więzki promieni rentgenowskich względem poziomu, 
- nachylenie płaszczyzn uginających względem osi pionowej , 
- rozbieżność pionowa wiązki padającej, 
- załamanie promieni rentgenovi/skich, 
- wahania temperatury podczas pomiaru. 

\'l celu wyznaczenia poprawki na ivahania temperatury postępowano 
następujęco. '.; pobliżu kryształu umieszczono termistor sprzężony 
z automatycznym układem ogrzewającym /konieczność stabilizacji tem-
peraturowej całego pomieszczenia/. Ook wykazały zapisy, wahania 
temperatury nie przekraczały ¿0,1°C żgdanej wartości. Przy cyklu 
pomiarowym wynoszącym ok. 2 godziny dla jednej krzywej nie miało to 
wpływu na dokładność pomiaru, './szystkie v';yniki zostały skorygov/ane 
do temperatury 25,0^0 przy użyciu popravjki temperaturowej podanej 
przez Gellera [25] i Makino [23]. 

Na pierwszym stanowisku korzystano z bezdyslokacyjnego monokrysz-
tału Si o odsłoniętej płaszczyźnie (lll) ; w zóleżności od potrzeby 
•••iybierano asymetryczne odbicie 620 lub 422. Zapewniało to jednocześnie 
wysokie natężenie, małą rozbieżność kątową więzki penetrującej, jak 
i niewielką dyspersję w całym układzie. Podczas wszystkich ekspery-
mentów korzystano z promieniowania Cuj^^ . 

'.'; zasadzie wszystkie eksperymenty zostały przeprowadzone na 
spektrometrze dwukrystalicznym, 3edynio dodatkowe obserwacje dyslo-
kacji i vjtręceń prorjadzono na mikroskopie typu Amplival, Dla próbek 
GGG |lll} wyciętych prostopadle do osi wzrostu używane były ustawie-
nia : 

/Si 620, - GGG 888/ 
/Si 620, + GGG 888/, 

natomiast dla próbek GGG {lio} wyciętych równolegle do osi wzrostu 
użyto ustawienia: 

/Si 422, - GGG 880/ 
/Si 422, + GGG 880/. 

Krzywe /n, -ro/ były wykonywane w cyklu automatycznym za pomocę 
elektromechanicznego układu sprzężonego z układem elektronicznym, 
pozwalającym programować dowolnie wielkość kroku. Ponieważ typowa 
szerokość połówkowa krzyvłej odbicia wynosiła od 30 do 60 sekund 
kątowych, programowalny krok wynosił ok. 2 sekundy kątowe.» 

Krzywe /n, +m/ były wykonywane przy ręcznym obrocie teodolitu, 
'.'/ykonywano kontrolowane kroki co 10 sekund kątowych. \'l tym przypadku 
ze względu na dyspersję układu 1 większą w związku z tym szerokość 
krzywej, nie można było stosować układu automatycznego dostosowanego 
do Bniejszych kroków. Dla każdego obszaru mierzonego wykonywano 
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trzykrotnie cykl krzywych /n, -m/ i /n, +m/. Oako układ zliczajęcy 
stosowano elektroniczne układy dyfraktometru TUR M62 wraz z liczni-
kiem scyntylacyjnym. 

5.3. Zasada pomiaru wielkości naprężeń 

Wielkość naprężeń wprowadzonych do kryształu przez obszary ścian-
kowane wyznaczono przez pomiar zmiany wielkości parametru sieciowego 
obszaru ściankowanego w stosunku do otaczajęcego< w pewnym sensie, 
doskonałego fragmentu kryształu. Ze względu na małe rozmiary obszaru 
ściankowanego /około 3 mm / trudno było użyć do tego celu metody 

Bonda, bowiem więzka penetrujęca z kolimatora miała przekrój około 
2 

5 mm . Następnę trudności? było trafienie wiązkę w obszar ściankowa-
ny, obserwowalny jedynie pod mikroskopem polaryzacyjnym lub za pomocę 
topografii rentgenowskiej. Uwzględniajęc te trudności opracowano 
pośredni? metodę pomiaru, możliwę do zrealizowania przy użyciu dwu-
krystalicznego spektrometru [53]. W pewnym stopniu została ona oparta 
na pracach Kikuty i in. [55] oraz Kohry i in. [se] , którzy badali 
względne skręcenia 1 różnice w parametrze sieciowym dla fragmentów 
kryształów krzemu domieszkowanego arsenem. Uzyskane wyniki były ra-
czej szacunkowe. Ostatnio, równolegle 2 niniejszę pracę, Yoshimura 
i in. [57] opracowali ilościową metodę pomiaru lokalnych zmian para-
metru sieciowego i skręcenia płaszczyzn sieciowych w syntetycznym 
kwarcu. 

Metoda zastosowana w niniejszej pracy polega na pomiarze parametru 
sieciowego w wybranym, możliwie doskonałym fragmencie kryształu 
i porównaniu fotometrycznym z obszarem ściankowanym. VI nieściankowa-
nym fragmencie kryształu dokonuje się pomiaru parametru sieciowego 
metodę Bonda, czyli rejestruje się krzywe odbicia w układzie /n, -m/ 
i /n, +m/. '.V zadanych kątovjych położeniach kryształu, odpowiadających 
ustalonym położeniom na krzywej odbicia /n, -m/, vjykonuje się serię 
topogramów. Różnice IM położeniach kątowych kryształu odpowiadających 
poszczególnym topogramom sę rzędu kilku Sekund kątowych, ścisłe 
położenia kątowe w czasie rejestracji topogramu /czas ekspozycji 
jednego topogramu wynosi kilka godzin/ utrzymuje specjalny układ 
elektroniczny, zliczający natężenie wiązki ugiętej na badanym krysz-
tale. W przypadku odchyleń od zadanych warunków brzegowych koryguje 
on położenie kątowe kryształu przez obrót mikrośrubę teodolitu. 
Jeżeli przyjmujemy, że obszar ściankowany i otaczający go dobry 
fragment kryształu różnią się wielkościę parametru sieciowego, to 
muszę one spełniać warunek Bragga dla nieco różnych położeń kąto-
wych płytki. Na topogramie otrzymujemy różnicę w kontraście dyfrak-
cyjnym dla ̂ b u obszarów. Za zmianę natężenia ,promleniov;ania ugiętego 
Al, na dwukrystalicznym spektrometrze sę odpo^Jiedzialne następujęce 
czynniki [58] : 
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gdzie: 
K - stała proporcjonalność zależna od nachylenia 1 znaku 

zbocza krzywej odbicia, 
? - wektor Jednostkowy prostopadły do płaszczyzny padania, 
n^ - wektor jednostkowy równoległy do osi skręcenia płaszczyz-

ny sieciowej , 
- kęt Bragga, 

A 0 - wielkość skręcenia płaszczyzn sieciowych, 
d - odległość międzypłaszczyznowa. 

Przy braku skręcenia płaszczyzn sieciowych można wyznaczyć ze wzoru 
/6/ zmianę parametru sieciowego. Brak skręcenia płaszczyzn siecio-
wych został stwierdzony przez wykonanie topogramów dla różnych war-
tości obrotu płytki dookoła osi prostopadłej do powierzchni płytki. 
Obserwowęny był ten sam typ kontrastu, czyli został wyeliminowany 
drugi człon równania /6/. Na obszarach ściankowanych Jako całości 
mamy więc czystę zmianę parametru siecioivego. V'/ygięcia płaszczyzn 
sieciowych zachodzę Jedynie na brzegach. 

Fotometrujęc względne natężenia pochodzęce od obszaru ściankowa-
nego i dobrej części kryształu - tam, gdzie zarejestrowana została 
krzywa /n, -m/ - i znajęc bezwzględne natężenie więzki ugięloj od 
obszaru doskonałego, jesteśmy w stanie wyliczyć bezwzględne natężenie 
więzki ugiętej od obszaru ściankovjanego. lVykonuJęc obliczenia dla 
różnych położeń kętowych kryształu otrzymujemy szereg punktów pomia-
rowych, które możemy przybliżyć do krzyi';ej Lorentza. U ten sposób 
otrzymujemy krzywę odbicia dla obszaru ściankowanego. Przez pomiar 
przesunięcia kętowego uzyskanej krzywej w stosunku do krzywej odbicia 
dla doskonałego fragmentu kryształu wyliczamy zmianę parametru sie-
ciowego. 

5.4. Przygotowanie próbek do badań 

Łęcżnie zbadano 32 próbki pochodzęce z 9 różnych kryształów. 
Z wyjętkiem kryształu I produkcji szwajcarskiej, wszystkie kryształy 
zostały otrzymane w Zakładzie Materiałów Tlenkowych Instytutu Techno-
logii Materiałów Elektronicznych, Obróbka kryształów prowadzona była 
częściowo w Instytucie Technologii Materiałów Elektronicznych, 
częściowo w Pracowni Rentgenowskiej Zakładu Fizyki Ciała Stałego 
Instytutu Energii Atomowej. 

Kryształy cięto zasadniczo prostppadle lub równolegle do osi wzrostu, 
którę był zawsze z niewielkimi odchyleniami kierunek [lllj . Kształt 
płytek w przypadku kryształów cylindrycznych był regularny: okręgły 
i prostokętny /średnica kryształów wynosiła 2,5 cm i 5 cm/. Kształt 
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kryształów rosnęcych iv formie spirali nie pozwalał na uzyskanie regu-
larnych płytek; kształt ten silnie zależał od miejsca cięcia. 
Płytki miały grubość 0,4 mm i 2 mm. 

Wycięte płytki polerov'jano pastami diamentowymi i proszkami Al^O^ 
o gradacjach schodzących do 0,3|Jm. Końcowe polerowanie prowadzono 
przy użyciu Sizolu /angielski odpowiednik: Syton/ tj. środka zawie-
rającego alkaliczne związki trawiące. Niektóre z próbek były trawio-
ne w HjPO^ w temperaturze 250 C. Nie stwierdzono żadnych zmian na 
topograraach w porównaniu z topogramami dla płytek nietrawionych. 
Na niektórych płytkach były ividoczne rysy pochodzące od polerowania; 
ponieważ stosunkowo łati-jo odróżnić je od defektów właściwych, procesu 
polerowania nie powtarzano. 

Pełny spis próbek z podaniem typu odkrytej płaszczyzny, szybkości 
obrotu kryształu oraz szybkości wyciągania przytoczono w tabeli 3. 
Wszystkie kryształy miały skład stechiometryczny. 

Mocowanie płytek na nośniku kryształu starano się przeprowadzić 
bez wprowadzania dodatkowych naprężeń. Płytki o grubości 0,4 mm 
mocowano przy użyciu dwustronnie lepiącej taśmy, natomiast płytki 
o grubości 2 mm przyklejano punktowo do podstawki nośnika za pomocą 
wosku preparatorskiego. Nie stwierdzono i7idocznych naprężeń spowodo-
wanych przymocowaniem próbek. 
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Tabela 3 

Charakterystyka badanych płytek 

Numer 
kryształu 

Numer 
płytki 

Odsłonięta 
płaszczyzna 

Szybkość 
wzrostu 
[mm/hj 

Szybkość 
rotacji 
[obr/minj 

I 1 111 

IX 2 111 

III 3 111 

IV 6 111 5 50 
6 111 5 50 

V 8/A 110 5 50 
B/B 110 5 50 
9 111 5 50 

10 111 5 50 
11 111 5 50 

VI 12 111 7 10 
13 111 7 10 

VII 14 111 7 10 
15 111 7 10 

VIII 16 111 5 50 
17 110 5 50 
18 111 5 50 

IX 20/A 111 7 10 
20/B 111 7 10 
22 111 7 10 
23 111 7 10 
24 111 7 10 
25 111 7 10 

26 111 7 10 
27 110 7 10 
28 110 7 10 

29 110 7 10 

30 110 7 10 
31 110 7 10 
32 , 110 7 10 
33 110 7 <10 

X 40 111 5 50 
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6. VVYNIKI BADAM 

6.1. Naprężenia wprowadzone do kryształu przez obszary ściankowane 

6.1.1. P o m i a r z m i a n p a r a m e t r u s i e c i o w e -
g o n a o b s z a r a c h ś c i a n k o w a n y c h 
w s t o s u n k u d p o b s z a r u n i e z a b u r z o -
n e g o 

Wyżej opisanę metodę zastosowano do dwóch płytek oznaczonych 
numerami 3 i 6, a różniących się w sposób zasadniczy układem obsza-
rów ściankowanych. Próbka 3 /rys. 9/ wykazuje typowy układ obszarów 
ściankowanych. iV centralnej części sę obszary typu |21l] , na zewnętrz 
- typu {lio}. Natomiast dla próbki numer 6 sprawa jest bardziej 
skomplikowana. Na skutek nachylonego frontu krystalizacji, co zosta-
nie pokazane w p. 6.2., wszystkie obszary ściankowane zostały zepch-
nięte na obrzeże /rys. 11/. Z tego względu bardzo utrudniona została 
klasyfikacja typu obszarów ściankowanych. Dlatego przeprowadzono 
pełnę analizę iMedług Basterfielda i in. [59]. Na rys. 7 jest pokazany 

topogram płytki 6 wykonany przy 
równoległym połBżeniu filmu 
względem kryształu /w celu unik-
nięcia skrótów perspektywicznych/. 
Prostopadle do pasm wzrostu, 
biegnących na obszarach ścianko-
wanych, wykreślono proste i prze-
prowadzono przez środek rzutu 
stereograficznego ^lll") , Następ-
nie szukano na tych liniach 
płaszczyzn, na których mogę wys-
tępować obszary ściankowane. 

czyli płaszczyzn typu 
i {110} /rys, 8/, 

211f 

Rys, 7. Topogram płytki 6 
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Rys. 8. Rzut stereograficzny (lll) obszarów śclankowanych z płytki 6 

10 9 

11 / ^ 
7 / cf / 

6/ o / 

/ • 
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kqt 9 maleje 

1' 2' 3' U' 5' 

Rysi 10. l<rzyv"iB podwójnego odbicia 
w układzie /n, -m/ dla płytki 3 /krzywa A/. 
Na krzywej zaznaczono miejsca odpowiadające położeniom kątowym, 
w których wykonywano topogramy. 
B - krzywa uzyskana z fotometrowanla obszaru ściankowanego 4 
na poszczególnych topogramach 
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Na rys. 9 jest przedstawiona seria topogramów uzyskana dla płytki 3. 
Odpowiadają im położenia kątowe zaznaczone na krzywej A rysunku 10. 
Zmiany parametru sieci dla płytki 3, wyliczone z przesunięcia krzy-
wych otrzymanych przez fotometrowanie topogramów /krzywa B na rys. 10/ 
względem krzywej odbicia od obszaru bezściankowanego /krzyna A na 
rys, 10/, podano w tabeli 4. Na rys. 11 przedstawiono serię topogra-
mów uzyskaną dle płytki 6, Odpocjiadają im położenia kątooe zaznaczo-
ne na rys. 12, 

Tabela 4 

Zmiany parametru sieciowego obszarów ściankowanych n płytce 3 

Numer obszaru 
ściankowanego {hkl] 

Przesunięcie kątowe 
krzywej odbicia W 

1 211 50" 0,0017 0,000137 

2 211 40" 0,0014 0,000113 
3 rdzeń 40" 0,0014 0,000113 

4 110 55" 0,0019 0,000154 

5 110 45" 0,0016 0,000129 
6 110 20" 0,0007 0,000056 
7 110 25" 0,0008 0 ,000065 

8 110 45" 0,0016 0,000129 
9 110 60" 0,0021 0,000170 

10 

A ^ 

• I 
.1 

i ' 
L6 

kqł 9 maleje 

1' 2' 3' 4' 
Rys. 12. Krzywa podwójnego odbicia w układzie /n, -m/ 

dla płytki 6 /krzywa A/. 
B - krzywa uzyskana z fotometrowania obszaru ściankowanego 4 
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a topogram d D m / ^ r c i n . o r g . p i 
n a n y c h w r ó ż n y c h p o ł o ż e n i a c h k ą t o w y c h kr 

Rys. 9. S e r i a 
w y k o n a n y c h w r ó ż n y c h p o ł o ż e n i a c h kęt 
o d b i c i a / p a t r z k r z y w a A na rys. 1 4 / 

k r z y w e j p o d w ó j n e g o 



Rys. 11. Seria topogramóm płytki 6, , ^ 
wykonanych w różnych położeniach kęfomych krzyraej podwójnego 
odbicia /patrz krzywa A na rys. 16/ 
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Zmiany parametru sieciowego dla płytki 6, wyliczone z przesunięcia 
krzywych otrzymanych przez fotometrowanie topogramów /rys. 11/ 
względem krzywej odbicia od obszaru bezściankowanego /rys. 12/, 
podano w tabeli 5. 

Tabela 5 

Zmiany parametru sieciowego obszarów ściankowanych w płytce 6 

Numer obszaru 
ściankowanego 

Prawdopodobny 

{K!} 

Przesunięcie 
kętowe 
krzywej 
odbicia 

/ia^ [8] 

1 110 u s - 0,0046 0,000328 

2 211 es" 0,0030 0,000244 

3 211 65" 0,0023 0,000185 

4 211 50" 0,0018 0,000143 

5 110 60" 0,0021 0,000171 

6 - 60" 0,0021 0,000171 

7 211 85" 0,0030 0,000244 
8 - 85" 0,0030 0,000244 

9 211 115" 0,0046 0,000328 

6.1.2. P a s m a w z r o s t u n a g r a n i c a c h 
o b s z a r ó w ś c i a n k o w a n y c h 

Przeanalizujmy wyniki uzyskane dla płytki 3, Płytka ta wykazuje 
klasyczny przypadek rozkładu obszarów ściankowanych. lVystępuJę w niej 
dwa centralne obszary typu {211} oraz rdzeń i sześć obszarów ścianko-
wanych typu |llo} . Według Cockayne'a zmiana parametru sieciowego 
w obrębie tego samego typu (hklj powinna być tej samej wielkości. 
Dane z tabeli 4 wskazuję na dużę rozbieżność zmiany parametru siecio-
wego, co dodatkowo potwierdza zachowanie się kontrastu dyfrakcyjnego. 
Na całej serii topogramów /rys. 9/ można zaobserwować różnice 
w kontraście przy tym samym typie {hkl} . Brak Jeśt również wyraźnej 
różnicy pomiędzy różnymi typami obszarów ściankowanych. Trzeba pod-
kreślić, że pomiar zmian parametru sieciowego zaproponowanę tutaj 
metodę jest dużo dokładniejszy, niż pomiary wykonywane przez 
Cockayne'a ze względu na absolutnę pewność, iż mierzymy zmianę para-
metru sieciowego na obszarze ściankowanym. Ciekawe Jest natomiast 
porównanie wyników dla próbki nr 3 z wynikami uzyskanymi dla próbki 
nr 6. Oest to przypadek dotychczas nie obserwowany w monokryształach 
GGG, a jednocześnie bardzo ciekawy ze względu na rodzaj wprowadzanego 
zaburzenia. W przypadku zaburzonego układu obszarów ściankowanych 
zmiana parametru sieciowego jest dużo większa, niż dla typowego ukła-
du obszarów ściankowanych. Wszystkie obszary ściankowane mieszczę 
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się na granicy pomiędzy dr/Oma typami pasm ivzrostu. Pasma wzrostu na 
granicy takich obszarów ściankowanych sę cięgła, podczas gdy Belt i 
i Moss sygnalizowali ich nieclęgłość. 

Należy podkreślić, że również w kryształach przez nas badanych 
\'i wiokszości przypadków pasma wzrostu były niocięgłe na granicy 
obszaru ściankowanego. Na rys. 13 pokazano przypadek cięgłych pasm 
wzrostu na powiększonym fragmencie rys. 7. 

Rys. 13. Fragment topogramu płytki 6 wykazujący cięgłość pasm wzrostu 

6.1.3. Vy p ł y w w a r u n k ó w w z r o s t u n a c h a r a k -
t e r o b s z a r ó w ś c i a n k o w a n y c h 

Zasadniczy wpływ na wielkość i kształt obszarów ściankowanych 
ma kształt frontu krystalizacji. Obszary ściankowan^ mogę powstawać 
tylko przy froncie krystalizacji wypukłym w stronę fazy ciekłej. 
Taki przypadek zachodzi z reguły na początku wzrostu. Następnie, 
jak stwierdzała większość autorów [60-63] , zachodzi inwersja wygię-
cia frontu krystalizacji do wypukłego w stronę kryształu i wzrost 
obszarów ściankowanych zostaje zahamowany. Rys. 14 przedstawia topo-
gram płytki 14 wyciętej z poczętkowej części kryształu VII. Zachowany 
jest tutaj układ obszarów ściankowanych: trzy typu |2nj i trzy 
typu {llO . Charakterystyczne jest zaburzenie ich symetrii, świad-
częce o nachyleniu frontu krystalizacji. Ponadto można wywnioskować, 
że front krystalizacji przestaje być kształtu sferycznego. IV dolnej 
części rys. 14a front krystalizacji Jest bardziej płaski, niż w częś-
ci górnej. 

Podczas wzrostu kryształu następuje stopniowe wypłaszczanie frontu 
krystalizacji, co powoduje rozrost obszarów ściankowanych. Na rys. 
14b przedstawiono topogram płytki wyciętej z końca kryształu. 
Obszary ściankowane typu {211} xiległy powiększeniu i przesunięciu 
na obrzeże, natomiast obszary typu {lioj zniknęły całkowicie. Front 
krystalizacji nadal pozostał nachylony i nieregularnie wygięty. 
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Rys. 14. 
Topogramy płytek 
wyciętych z kryształu VII, 
z górnej /a/ 1 dolnej /b/ 
części kryształu 
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Rys. 15. 
Topogramy płytek 
wyciętych z kryształu VI, 
z górnej /a/ 1 dolnej /b/ 
części kryształu 
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Ri 
n 

ń 

/ i 

R j 

a) 

b) 

Rys. 16, 
Kształt frontu 
krystalizacji wi krysztale \/I, 
w poczętkowym /a/ 
i końcowym /b/ 
stadium wzrostu 

Podobna sytuacja ma miejsce w krysz-
tale VI /rys. 15/. Tutaj następuje 
również wypłaszczenie frontu krysta-
lizacji i rozrost obszarów ścianko-
wanych. \1 tym przypadku jednakże front 
krystalizacji zachowuje kształt sfe-
ryczny. Przebieg jego zmiany na dłu-
gości kryształu jest pokazany na 
rys. 16. Korzystając ze wzoru /2/ 
oraz wielkości obszarów ściankowanych 
/rys. 15/ obliczono, że promień wy-
gięcia frontu krystalizacji zmienił 
się z 4 cm do 6 cm. Oest to dość 
prosta i szybka metoda pomiaru zmiany 
wygięcia frontu krystalizacji; wyko-
nuje się bowiem tylko dwa topogramy: 
płytki wyciętej z początkowej i końco-
wej części monokrystalicznego pręta. 

6.1.4. C h a r a k t e r y s t y c z n e c e c h y b u d o w y 
o b s z a r ó w ś c i a n k o w a n y c h 

Obserwacje nasze pozwoliły na następujące scharakteryzowanie 
obszaróvii ściankowanych w kryształach GGG: 
a. W typowym przypadku wzrostu obszarów ściankowanych, zmiana para-

metru w stosunku do otaczającego kryształu wynosi od 0,0007 
do 0,0021 8. Nie obserwuje się stałości zmiany parametru siecio-
wego VI obrębie tego samego typu |hkl obszarów ściankowanych, 
jak również wyraźnej różnicy pomiędzy różnymi typami jhklt 
Pasma wzrostu przy przejściu przez obszar są nieciągłe. 

b. Dla wzrostu zaburzonego, czyli wtedy, gdy front krystalizacji 
nie jest symetrycznie rozłożony względem osi wzrostu, zmiana 
parametru sieciowego wynosi od 0,0018 do 0,0046 8. Pasma wzrostu 
przy przejściu przez obszar ściankowany są ciągłe. IV przypadku 
wzrostu zaburzonego nie zawsze jest możliwa Identyfikacja typu 
{hkl} obszarów ściankowanych. 

c. Z kształtu obszarów ściankowanych można wnioskować nie tylko 
o wielkości promienia frontu krystalizacji, lecz również o wszel-
kich zmianach Jego wygięcia. Szczególnie łatwo uwidacznia się 
odchylenie od sferycznego wygięcia frontu krystalizacji. Mierząc 
na topogramach wielkość obszarów ściankowanych na początku i końcu 
wzrostu kryształu można podać zmianę promienia frontu krystaliza-
cji wzdłuż kryształu. 
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6.2. Zaburzenia wprowadzane do Icryształu przez pasma wzrostu 

Ogólna geneza pasm wzrostu i możliwość ich występowania w GGG 
zostały omówione w p. 4.2. Należy podkreślić, że badane pasma 
wzrostu sę spowodowane niestechiometrię rozkładu Jonów Gd^"^ i Ga^"^, 
a nie materiałem domieszkujęcym, jak to ma miejsce w półprzewodnikach. 
Ewentualnie możliwę domieszkę wchodzęcę w skład budowy sieci krysta-
licznej mógłby być tlen. \'l typowym procesie wzrostu kryształu GGG 
jest on dodawany w ilości 2% wagowych. Jednakże, jak to stwierdzono 
w niniejszej pracy, tlen ma tendencję do skupiania się w duże, prawie 
makroskopowe aglomeracje, dajęce bardzo charakterystyczne efekty 
kontrastu dyfrakcyjnego na topogramach. Szczególnie wyraźnie zostało 
to zaobserwowane w próbce 40 /rys. 17/. 

Rys. 17. Topogram płytki 40. Widoczne wtręcenla tlenowe 

Obecność pęcherzyków tlenowych daje się również potwierdzić obser-
wacjami mikroskopowymi. W odróżnieniu od piramidalnych form charakte-
rystycznych dla dyslokacji, wytręcenla tlenowe daję obraz pierścieni 
z otoczkę, analogiczny Jak na topogramie rentgenowskim. 

Ze względu na wysokę czystość wyjściowych tlenków możemy przyjęć 
do dalszych rozważań, że jedynym materiałem powodujęcym pasmowę 
budowę sę Jony Gd^* 1 Ga^* podstawiajęce się wzajemnie w lukach, 
oktaedrycznych. Czynnikami wpływajęcyml na rozkład pasm mogę być 
między innymi; rotacja kryształu, fluktuacja temperatury, gradient 
temperatury, wielkość kryształu 1 tygla itp. Niezależnie od złożo-
ności ich wpływu, dajęcego pasma o różnym periodzie i natężeniu, 
mechanizm powstawania pasm wzrostu powinien być podobny. 
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6.2.1. P o t w i i e r d z e ń i e w a r s t e w l < o v i o - s p i r a l -
n e g o m o d e l u w z r o s t u k r y s z t a ł u 

W rozważaniach tych skorzystamy z ogólnych równań podanych przez 
Cochrana [64] dla ruchu stopu spowodowanego obrotem kryształu, mają-
cego kształt rotujęcego dysku. Dalekt) od rotującego dysku stop poru-
sza się w kierunku dysku, natomiast w warstwie bezpośrednio do niego 
przyległej stop doznaje ruchu rotujęcego. Rozkład linii opływowych 
uzyskanych z tych równań przedstawia się jak na rys. 18. Oest to 

Rys. 18.-Przebieg linii opływowych 
na powierzchni rotuja^ego dysku 
(według Cochrana [6^) 

Rys. 19. Charakter linii 
opływu na zakończeniu 
kryształu GGG 
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Ośwjrostu 

Płaszczyzna 
! równoległa do 

osi wzrostu 

TRaszczyzna 
prostopadła do 

/ osi wzrostu 

jednakże obraz idealny i - jak się będzie można przekonać - nie zaw-
sze praviidziviy. Tego typu efekt został zaobserwowany na zakończeniu 
monokryształu GGG /rys. 19/. 

Porównujęc ten typ przepływu stopu z mechanizmem narastania 
kryształu na powierzchni międzyfazowej [55] można założyć, że 
wskutek tych wszystkich fluktuacji powierzchnia rotujgcego dysku 
stanie się poczętkiera spiralnego narastania kryształu. Kolejne 

warstwy kryształu, zawierajęce 
określony stosunek Ga/Gd, będę 
układać się po tzw. płaszczyź-
nie Riemana [esj /rys. 20/. 
Naprężenia wprowadzone do 
kryształu przez takie rozkłady 
będę skierowane prostopadle 
do płaszczyzny wzrostu, tj. 
wzdłuż osi vMzrostu, natomiast 
prostopadle do osi wzrostu 
naprężenia będę minimalne. 

Zgodnie z tym modelem można 
oczekiwać, że maksymalny kon-
trast dyfrakcyjny będzie obser-
wowany dla płaszczyzn uginaję-
cych prostopadłych do osi 
wzrostu, natomiast minimalny 
będzie dla płaszczyzn uginają-
cych równoległych do osi wzros-
tu. Można również przewidzieć 
kształt pasm wzrostu dla 
próbek ciętych prostopadle 

i równolegle do osi wzrostu. Spirala wzrostu widziana prostopadle 
do osi wzrostu wyględa tak, jak na rys. 21. 

Nachylenie skoku spirali, jak również period wzrostu, sę na 
rys. 21 dla przejrzystości wyolbrzymione. Na płytce ciętej prostopad-
le do osi wzrostu należy oczekiwać pasm wzrostu w postaci koncen-
trycznych kręgów. Taki idealny przypadek zaobserwowano na topogramie 
z kryształu nr I przedstawionym na rys. 22. Widoczne sę jedynie 
koncentryczne pasma wzrostu o stałym periodzie wynoszęcym około 
250Jjm. Za ich powstawanie sę odpowiedzialne fluktuacje sygnału po-
dawanego z generatora. Fluktuacje te sę zivięzane z utrzymywaniem 
stałej średnicy kryształu i uwidaczniaję się również na powierzchni 
kryształu w postaci drobnych zwojów /patrz rys. 23/. W płytce wycię-
tej przez środek kryształu równolegle do osi wzrostu powinniśmy 
zaobserwować prawie równoległe prążki wykazujęce zmianę kontrastu 
dyfrakcyjnego /biało-czarnego/ na środku płytki. Dość wyraźnie 

Rys. 20. Warstewkowo-spiralny 
model wzrostu kryształu 
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Rys. 21. Przekrój spirali wzrostu 
prostopadły do płaszczyzny 
wzrostu 

Rys. 22. Topogram części płytki wyciętej z kryształu I 
prostopadle do osi wzrostu 

Rys. 23. Fotografia z natury kryształu I 
z widocznymi fluktuacjami wielkości średnicy kryształu 
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Rys. 24. Topogram płytki 27. 
A - strefa zmiany kontrastu dyfrakcyjnego 

widać to na próbce 27 /rys. 24/, Pasma vJzrostu nie sę równoległe, 
co jest spowodov<ane nachyleniem frontu krystalizacji. 

Powstawanie pasm wzrostu, typu omówionego powyżej, jest zwięzane 
z metodę hodowli kryształu. Przy wzroście wymuszonym pasma wzrostu 
będę powstawać zawsze; można jedynie zmniejszyć ich period. Większość 
badanych próbek wykazywała silnie zaburzony kształt pasm wzrostu 
spowodowany niestabilnościami warunków wzrostu. 

W próbce 6 i 40 /rys. 7 i 17/ jedynie w brzegowych częściach 
płytek występuję /oczekiwane/ koncentryczne pasma wzrostu. W części 
centralnej występuję pasma prostopadłe do osi wzrostu, charakteryzu-
jące się znacznie większym periodem. Wyobraźmy sobie dla takiego 

przypadku kształt frontu krystaliza-
cji taki, jak przedstawiono na 
rys. 25. Jeżeli wykonamy cięcie ta-
kiego modelu płaszczyznę prostopadłą 
do osi wzrostu, to otrzymamy dwa 
układy pasm wzrostu: zewnętrzny 
o małym periodzie i koncentrycznych 
pasmach oraz wewnętrzny, prostopadły 
do pierwszego, o dużym periodzie. 
W centralnej części mamy więc do 
czynienia z prawie [iłaskim frontem 
krystalizacji nachylonym o kąt ^ 
względem osi wzrostu, Oest to spowo-
dowane asymetrią pola cieplnego wokół 
rosnącego kryształu, W części pery-
feryjnej kryształu następuje zakrzy-

Rys, 25, 
Przebieg 
frontu krystalizacji 
przy asymetrycznym 
rozkładzie pola cieplnego, 
wokół kryształu 
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wlenie frontu krystalizacji, spowodowane odmiennymi warunkami przepływu 
stopu blisko ścianek tygla. Front krystalizacji ulega silnemu wgięciu 
w kierunku stopu, dzięki czemu zostaję stworzone warunki do wzrostu 
obszarów śclankowanych /jest to wytłumaczenie powstawania układu 
obszaróvj śclankowanych omówionych w p. 6.1/. 

Przedstawiony powyżej model został w pełni potwierdzony przez 
topogram próbki 8/B, wyciętej równolegle do osi wzrostu /rys. 26/. 
Na topogramie tym sę widoczne dwa układy pasm wzrostu: wewnętrzny, 
dajęcy pasma o większym periodzie i zewnętrzny, dajęcy koncentryczne 
pasma o małym periodzie. Pomlęcłzy oboma układami następuje wzrost 
obszarów śclankowanych. Oczywiście front krystalizacji w części cen-
tralnej nie jest idealnie płaski ze względu na występowanie lokal-
nych wibracji stopu, co zostało zaobserwowane przez Millera i in- [6?] 
przy zastosowaniu metoditrawienia. 

Naruszenie symetrii pola cieplnego dookoła rosnęcego kryształu 
wynika z niesymetrycznego rozkładu stopu względom urzędzenia nagrze-
wajęcego oraz z nierównomiernych strat cieplnych kryształu i stopu. 

Rys. 26. Topogram płytki 8/B 

Prowadzi to właśnie do nachylenia frontu krystalizacji o kęt 
względem powierzchni stopu. Przy takiej geometrii różne części 
kryształu przechodzę przy obrocie przez strefy cieplejszego i zlm-
nlejszego stopi/. Wzrost kryształu ulega spowolnieniu lub przyspie-
szeniu. Prowadzi to do powstania warstw o jednakowym stosunku 

W celu wykazania, że biegnę ono w całej grubości kryszta-
łu, zrobiono topogramy dla Innych refleksów /rys. 27/. Mimo zmienie-
nia wektora dyfrakcji, a co za tym idzie penetracji wlęzki, ogólny 
charakter obrazu pozostał taki sam. 
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Rys. 27. Topogramy płytki 6 
a/ odbicie 880, 
b/ odbicie 444 

Ze względu na to, ±e dotychczas nie była przez nikogo dokonana 
pełna trójwymiarowa rekonstrukcja pasm wzrostu wykazujęca cięgłość 
pasm na przekroju prostopadłym i równoległym do osi wzrostu, wykona-
no topogram jednocześnie od dwóch płaszczyzn kryształu. IV tym celu 
z kryształu IX wycięto fragment tak, że odsłonięte zostały płaszczyz-
ny (lll) i (llo) wzajemnie względem siebie prostopadłe. Na tak 
uzyskanej płytce wykonano topogram na spektrometrze dwukrystalicznym 
/rys. 28/. Wybrano odbicie 808, dzięki któremu ze względu na asymetrię 
odbicia na topogramie zarejestrowano obraz obu ścian kryształu. 
Na uzyskanym topogramie jest widoczne pewtne rozdwojenie obrazu, ze 
względu na to, że warunek dyfrakcyjny jest spełniony jednocześnie 
dla promieniowania i Mimo tego oraz mimo dużego skrótu 
perspektywicznego jest widoczna cięgłość pasm wzrostu na granicy 
ścian kryształu. Ze zdjęcia można obliczyć period pasm wzrostu 
równolegle i prostopadle do osi wzrostu. Wynosi on: 

2 0 0 ^ m - prostopadle do osi wzrostu, 
1 0 0 ^ m - równolegle do osi wzrostu. 
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Rys. 28. Topogram dwóch odsłoniętych płaszczyzn kryształu IV 
(lli; i O-IO) ^ odbiciu 808 

Znajęc przyczynę, mecnanizm i czynniki wpływajęce na wzrost pasm 
wzrostu należy się zastanowić, jakie zaburzenia wprowadzają one do 
sieci krystalicznej. Problem ten Jest o tyle ważny, że przy obecnej 
technologii nie da się ich uniknęć; można jedynie zminimalizować 
ich wpływj Oak już wcześniej wspomniano, pomiary tego typu nie były 
dotychczas prowadzone. Jedynie Belt i Moss [SB] szacowali zmiany 
parametru sieciowego, korzystając z wyników uzyskanych mikrosondą 
elektronową. Natomiast Makino i in. [28] mierzyli rozkłady parametru 
sieciowego metodą Bonda, lecz nie były to pomiary na pojedynczych 
pasmach wzrostu. 

6.2.2. Z m i a n y p a r a m e t r u s i e c i w y w o ł a n e 

p r z e z p a s m a vi z r o s t u 

\'l pierwszym etapie pomiaru zmian parametru sieciowego .zastosowano 
metodę Bonda na dwukrystalicznym spektrometrze. Przed każdym pomiarem 
dokonywano kontroli topograficznej miejsca pomiaru parametru siecio-
wego. Vtykonywgno najpierw topogram przez kolimator służący do pomia-
ru, a następnie - nie ruszając filmu - całą szerokością wiązki. 
Przykładowy topogram uzyskany w ten sposób jest pokazany na rys. 29. 

Jako pierwsza była mierzona próbka nr 6, wycięta z kryształu IV. 
Badano rozrzut parametru sieci prostopadle do osi wzrostu tj. na 
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Rys. 29. PrzyJ<ładowy topogram z zaznaczonym miejscem pomiaru 
parametru sieci /jasne, owalne pole/ 

Rys. 30. Topogram płytki 6 z zaznaczonymi miejscami pomLeru 
parametru sieci 
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Tabela 6 

Wyniki pomiaru parametru sieciowego na płytce 6 

Miejsce 
pomiaru © zmierzone W [81 

Średnie 
Standardowe 
odchylenie 
kwadratowe 

1 59° 32' 23,5" 12,382 313 12,38223 0,00008 
26,0" 224 
28 ,Ó" 154 

2 59° 32' 28 ,0" 12,382 155 12,38227 0,00017 

19,0" 472 
27,0" 189 

3 59° 32' 38,5" 12,381 783 12,38210 0,00029 

29 ,0" 382 118 
22,0" 382 365 i 

4 59° 32' 25,0" 12,382 260 12,38211 0,00022 

26,5" 382 207 

36,5" 381 854 

płaszczyźnie (lll). Na rys. 30 jest pokazany topogram próbki z zasad-
niczymi miejscami pomiaru parametru. Wyniki pomiarów podano w tabeli 6. 
Wszystkie poprawki uwzględniono zgodnie z p. 5.2. 
Parametr sieciowy w centralnej części płytki 6'jest nieco większy od 
parametru w części zewnętrznej. Należy tutaj zwrócić uwagę na brak 
zmiany parametru sieciorjego przy przejściu do zewnętrznego układu 
pasm wzrostu. Powiększenie parametru w centralnej części możemy 
przypisać wpływowi ruchu stopu w tyglu /rys. 31/. 

Stopiony GagOj ma ułatwiony dostęp 
do zewnętrznej części kryształu, 
gdzie może parować. Przy zachwianiu 
stechiometrii /czyli podstawieniu 
jonów Ga^'^ w miejsce jonów G d ' V 
parametr sieciowy w zewnętrznej 
części kryształu ulega zwiększeniu 
o około 0,00015 S. Niewielka fluktu-
acja parametru w części wewnętrznej 
/pomiędzy punktami 1 i 2/, spowodo-
wana obejmowaniem różnej ilości 
pasm wzrostu, wynosi około 0,00004 
W próbce 6'mamy zatem dwie przyczyny 
zmiany parametru sieciowego: cięgły 
rozkład zmiany stechiometrii spowo-
dowany ruchem stopu w tyglu i roz-
kład spowodowany budowę pasmowę. 

Rys. 31. 
Termiczny 
ruch stopu w tyglu 
/schematycznie/ 
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Następnę próbkę, na której mierzono rozkład parametru sieciowego 
była próbka 10. Z kryształu nr V wyelęto - poczynajęc od zarodka 
- płytki 9, 10, 11 oddalone od siebie o około 3 cm /rys. 32/. 
Badana płytka była więc wycięta ze środka kryształu. Na rys. 32b 
sę zaznaczone punkty pomiarowe. Uzyskane wyniki przedstawiono w tabe-
li 7. 

1 

# 
Rys. 32. 
Topogramy płytek wyciętych z kryształu V. 
a/ płytka 9, b/ płytka 10, c/ płytka 11 
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Tabela 7 

Wyniki pomiaru parametru sieciowego na płytce 10 

Miejsce 
pomiaru 0 zmierzone ao średnie 

Standardowe 
odchylenie 
kwadratowe 

1 59° 32' 19,0" 12,383 200 12,38326 0,00006 
17,5" 250 
15,5" 324 

2 59° 32' 16,0" 12,383 307 12,38332 
15,5" 340 

3 59° 32' 22,0" 12,383 090 12,38309 0,00002 
21 ,5" 110 

22,5" 080 

4 59° 32' 20,5" 12,383 150 12,38313 0,00002 
21 ,0" 130 

21 ,5" 110 

Dla próbki 10 parametr uśrednia się w inny sposób niż dla próbki 
Punkt nr 1 obejmuje centrum pasm wzrostu i charakteryzuje się 
zwiększeniem parametru sieciowego w stosunku do punktu nr 3 o około 
0,00015 R. Widoczne sę różnice w kontraście dyfrakcyjnym pomiędzy 
tymi pasmami, W miejscu pomiaru 1 rozrasta się obszar ściankowany 
/widoczny na rys. 32c/. Zwiększenie parametru sieciofjego dla 
punktu 2 /rys. 32b/ jest spowodowane występujęcym na obrzeżu obsza-
rem ściankowanym. Z danych uzyskanych dla próbki 10 można przyjęć, 
że pasma wzrostu o największym periodzie charakteryzuję się zmianę 
parametru sieciowego o 0,0001 do 0,0002 K. Zmierzenie zmian para-
metru na pasmach o mniejszym periodzie nie było możliwe ze względu 
na zbyt duży przekrój więzki penetrującej. 

W celu zbadania rozrzutu parametru sieciowego wzdłuż osi v'/zrostu 
tego samego kryształu nr V wycięto płytkę o odkrytej płaszczyźnie 
( l i o ) , a więc równoległej do osi wzrostu. Została ona następnie 
podzielona na dwie części oznaczone numerami 8/A i 8/B. 

Kontrasty dyfrakcyjne blisko brzegu próbki 8/B sę spowodofjane 
obecnościę obszarów ściankowanych, które sę widoczne na topogramie 
płytek prostopadłych do osi wzrostu /patrz rys. 33/. Wyniki pomiarów 
parametru sieciowego punktów od 1 do 6 podano w tabeli 8. 

Topogramy płytki 8/A sę przedstawione na rys. 34. Widoczne sę 
tutaj silne naprężenia pochodzenia termicznego. Kontrast dyfrakcyjny 
ulega przesunięciu przy zmianie położenia kętowego kryształu. 
Ola płytki 8/A zmiana parametru sieciowego pomiędzy punktami 1 1 2 
wynosi 0,0025 8, co jest spowodowane raczej naprężeniem termicznym, 
niż rzeczywistę zmianę spowodovManę obecnościę pasm wzrostu. Natomiast 
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Rys. 33. Topogramy płytki 8/3 

Tabela 8 ' 

Wyniki pomiaru parametru sieciowego na płytce 8/B 

Miejsce 
pomiaru 0 zmie rzone 

średnie 
Standardowe 
odchylenie 
kwadratowe 

1 44° 43' 54,5" 12,383 059 12,38317 0,00010 
51,5" 242 
52,0" 211 

2 44° 44' 8,0" 12,382 241 12,38226 0,00008 
8,5" 210 
6,5" 332 

3 44° 44' 23,0" 12,381 333 12,38150 

44° 
17,5" 665 

4 44° 44' 1,5" 12,382 635 12,38289 0,00004 
0,5" 696 

43' 50,0" 383 332 
5 44° 43' 52,0" 12,383 211 12,38323 0,00002 

51,5" 242 
51,5" 242 

6 44° 43' 58,5" 12,382 816 12,38293 0,00002 
58,0" 847 
53,5" 383 120 
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Rys. 34. Topogramy płytki 8/A 

Tabela 9 

lYyniki pomiaru parametru sieciowego na płytce 8/A 

Miejsce 
pomiaru © zmierzone 

średnie 
Standardowe 
odchylenie 
kwadratowe 

1 44° 41' 23,0" 12,381 333 12,38104 
32,5" 380 758 

2 44° 43' 46,0- 12,383 574 12,38354 0,00005 
47,5" 482 
46,0" 574 

w przypadku próbki 8/B maksymalna zmiana sięga 0,0017 8 i Jest, 
podobnie Jak w próbce 6', spov»odov'iana dwoma czynnikami: obecnościę 
pasm wzrostu 1 clęgłę niejednorodnościę wywołanę stopnlowę zmianę 
składu kryształu 1 stopu w miarę wyclęganla kryształu z tygla. 
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o 20 «0 60 80 
Odległość od zarodka 

O 0,2 0,4 0,6 0,8 

Rys. 35. Obliczone zmiany parametru sieci 
w funkcji odległości od zarodka /a/ oraz składu kryształu /b/ 

Zmiana parametru sieciowego spowodovjana budowę pasmowę może 
zaobserwowana pomiędzy punktami 1 1 6 . Wynosi ona około 0,0002 R. 
Zmiana parametru sieciowego pomiędzy punktem 1 1 3 Jest spowodowana 
cięgłę zmianę rozkładu Jonów Ga^"^ i Gd^'^. Można Ję obliczyć korzysta-
Jęc z równania krzywej krzepnięcia podanej przez Pfanna [69] 
/patrz rys. 35/. 

Kryształ badany /płytki nr 8/A i 8/B/ wyhodowano ze stopu o skła-
dzie 62,5% mol. Ga^Oj. Wykrystalizowana została połowa składu użyte-
go do hodowli. Dla takich wartości krzywe teoretyczne nie przewiduję 
aż tak dużych zmian parametru sieciowego. Jakie zostały zaobserwowa-
ne dla próbek 8/A i 8/B. Należy Jednak podkreślić, że Belt i Moss [sb] 
również otrzymali wyniki niezgodne z danymi teoretycznymi: 

Numer 
kryształu 

Parametr na poczętku 
kryształu [8] 

Parametr na końcu 
kryształu [S] 

1 12,383 12,383 
2 ) 12,383 12,382 
3 12,383 12,3825 

Z tabeli wynika, że zmiana parametru sieciowego na długości kryształu 
wynosi około 0,001 

Zmierzone zmiany parametru sieciowego sę spovjodowane nie tylko 
zmianę składu stopu, ale również obecnościę pasm wzrostu. Oak to 
zostało stwierdzone na próbce 8/B zmiany wywołane obecnościę pasm 

48 http://rcin.org.pl 

http://rcin.org.pl


l i i 

\ •Si«." 

• I 

Rys. 38. Seria topogramów płytki 40. 
Liczby oznaczają położenia kgtone, 
w których wykonano topogramy /patrz rys. 
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wzrostu mogę wynosić około 0,0002 8, Należałoby również uwzględnić 
naprężenia termiczne /próbka 8/A/. które mogę poważnie zafałszować 
wynik pomiaru. 
Ponieważ w rozważanym tutaj przypadku najbardziej Interesujęce zmiany 
zostały wprowadzone przez pojedyncze pasma wzrostu, nie można r/yclęg-
nęć jednoznacznych wniosków z danych uzyskanych metodę Bonda. Nawet 
przy silnie skolimowanych więzkach uzyskuje się wartość parametru 
uśrednionę z kilku pasm wzrostu. VI celu dokładnego określenia zmiany 
parametru sieciovjego na pojedynczych pasmach v^zrostu posłużono się 
metodę pomiaru zastosowaną do obszarów ściankowanych /patrz 6.1./. 
Oako płytkę do badań wybrano dość reprezentacyjnę płytkę nr 40 wyciętę 
z kryształu nr X. Możemy na niej wyróżnić dwa charakterystyczne układy 
pasm wzrostu: o dużym i małym periodzie. 

Zarejestrowano krzywę odbicia w punkcie pokazanym na rys. 36. 
IV zadanych położeniach kętowych odpov<iadajęcych zaznaczonym miejscom 
na krzywej odbicia wykonano serię topogramów /rys. 37 i 38/. W celu 
upewnienia się, że zmiana kontrastu dyfrakcyjnego jest spowodowana 
jedynie zmianę parametru sieciowego, a nie wygięciem płaszczyzn 
sieciowych, zarejestrowano dwa topogramy dla kryształu obróconego 
wokół wektora dyfrakcji o 180°. W przypadku występowania wygięcia 
płaszczyzn sieciowych kon.trast dyfrakcyjny zmieniłby znak zgodnie ze 
wzorem /6/. Można zauważyć na topogramach /rys. 39/, że kontrast po-
zostaje niezmienny. , 

Analiza topogramów przeprowadzona dla pasm o dużym periodzie 
wskazuje, że zmiana kontrastu dyfrakcyjnego zachodzi na topogramach 
5, 6 1 7 /rys. 38/. czyli w obrębie 15 sekund kętowych. Odpowiadajęca 

Rys. 36. Topogram płytki 40 wyciętej z kryształu X 
z zaznaczonym miejscem rejestracji krzywej podwójnego odbicia 
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Rys. 37. Krzywa podwójnego odbicia dla płytki 40 
z zaznaczonymi położeniami kętowymi, 
w których wykonano topogramy przedstawione na rys. 42 

m<-mm 

Rys. 39. Topogramy płytki 40 w położeniu 1 1 2 
po obrocie płytki wokół wektora dyfrakcji o 180° 
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tej wartości maksymalna zmiana parametru sieciowego wynosi 0,00052 
W przeciwieństwie do granic na obszarach ściankowanych, trudno Jest 
tu podać dokładne wartości ze względu na brak wyraźnych granic po-
między poszczególnymi pasmami. Zmiana kontrastu vi pasmach wzrostu 
o małym periodzie zachodzi w obrębie samego maksimum krzywej odbicia. 
Należy wszakże pamiętać, że krzywa odbicia Jest splotem krzywych 
od kilku drobnych pasm wzrostu. Szacujęc, że poszerzenie krzyvjeJ Jest 
spowodowane tym właśnie czynnikiem oraz, że krzywa teoretyczna ma 
szerokość połówkowę wynoszęcę około 10 sekund /wartość przybliżona 
ze względu na brak dokładnej wartości czynnika struktury/, można 
przyjęć, że zmiana parametru sieciorjego powodowana drobnymi pasmami 
wzrostu jest mniejsza niż 0,0001 8. 

6.2.3. C h a r a k t e r y s t y c z n e c e c h y b u d o w y 
p a s m w z r o s t u 

Z wyżej przedstawionych wyników można wycięgnęć następujące 
wnioski dotyczące powstawania pasm wzrostu: 
a. W kryształach GGG czynnikiem powodującym tworzenie się budowy 

pasmowej jest wzajemne podstawianie się jonów Gd^"^ i Ga^"^ 
w lukach oktaedrycznych. Z powodu różnicy Iri promieniach jonowych 
r (cd̂ '*') = 1,061 8, r (Gâ "̂ ) = 0,620 8] powstają naprężenia, 

które po przecięciu kryształu i relaksacji warstiMy naprężonej na 
powierzchni dają zmianę parametru sieciowego. Wykluczona została 
obecność innych domieszek mogęcych powodować budowę pasmową. 
Większość domieszek jest eliminowana wysoką czystością wyjściowych 
tlenków, natomiast tlen dodawany w czasie procesu nie tworzy 
rozkładów o charakterze pasm, lecz ewentualnie powoduje powstanie 
aglomeracji prawie makroskopowych. 

b. Pasma wzrostu powstają według zaproponowanego spiralno-warstewkowe-
go modelu wzrostu. Przy całkowicie prawidłowych warunkach wzrostu, 
pasma wzrostu obserwowane na próbkach ciętych prostopadle do osi 
wzrostu mają charakter koncentrycznych kręgów, natomiast na prób-
kach ciętych równolegle do osi wzrostu - postać równoległych prąż-
ków zmieniających kontrast dyfrakcyjny w swej części środkowej. 
Przy pochylonym froncie krystalizacji powstają dwa systemy pasm 
wzrostu: zewnętrzny, o małym periodzie, analogiczny jak dla ideal-
nego wzrostu i wewnętrzny, o znacznie większym periodzie i pasmach 
prostopadłych do pierwszego. 

c. Przeprowadzona pełna rekonstrukcja trójwymiarowa pasm wzrostu 
potwierdziła pełną ciągłość kontrastu dyfrakcyjnego na granicy 
dwóch wzajemnie prostopadłych płaszczyzn, natomiast pełna 
penetracja pasm wzrostu w głąb próbki została potwierdzona przez 
topogramy otrzymane dla różnych wektorów dyfrakcji. 

d. Pomiary zaburzeń wprowadzanych przez pasma wzrostu, wykonywane 
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metodę Bonda, daję dla różnych płytek wartości iv zakresie od 
0,0001 do 0,0002 8 /dla pasm o dużym periodzie, rzędu 0,5 - 1 mm/. 
Zmiany parametru sieciowego dla pasm o małym periodzie /około 
200 (Jm/ sę niemierzalne metodę Bonda. Analiza kontrastu dyfrakcyj-
nego na topogramach wykonanych przy różnych położeniach kętowych 
kryształu pozwala oszacować tę wielkość Jako mnlejszę od 0,0001 8. 
Natomiast zmiana parametru dla pasm o dużym periodzie uzyskana 
tę metodę waha się w granicach 0,0001 - 0,0005 8. 

6.3. Kryształy wyrośnięte w postaci spirali 

Poznanie mechanizmu powstawania obszarów śclankowanych i pasm 
wzrostu oraz możliwość wyliczenia naprężeń wprowadzonych do kryształu 
przez te defekty Jest niezbędne do zbadania spiralnych form kryształu 
powstajęcych często podczas Jego wzrostu. Oak się można było przeko-
nać w dwóch poprzednich rozdziałach, właśnie trójwymiarowe defekty 
Jiajpełniej oddaję wszelkie zaburzenia wzrostu. Dlatego, śledzęc 
historię wzrostu kryształu przez obserwację zmian zachodzęcych w ob-
szarach śclankowanych i pasmach wzrostu. Jesteśmy w stanie ••ć 
możliwie poprawnie mechanizm wzrostu kryształu, zarówno idea formy. 
Jak 1 zaburzonej. Wcześniejsze sugestie podane przez Bruniego [21] , 
tłumaczęce powstawanie spiralnych form wzrostu, zostały omówione 
w rozdziale 4.3. 

Do badań przedstawionych w niniejszyin opracowaniu użyto Jedynie 
dwóch spiralnych kryształów różnlęcych się postacię zewnętrznę. 
Więcej tego typu kryształów nie było dostępnych, należy bowiem pa-
miętać,. że powstaję one w warunkach zaburzeń technologicznych. Udało 
się Jednak zaobserwować kilka prawidłowości pozwalaJęcych na wyjaś-
nienie powstawania spiralnych form wzrostowych kryształów GGG. 
Pierwszy 2 badanych kryształów, kryształ nr VIII, majęcy spiralę 
wykształconę dopiero pod sam koniec wzrostu nazwano spiralę niepełno-
zwojowę. W drugim krysztale /nr IX/ spirala wykształciła się w zasa-
dzie na całej długości kryształu; kryształ ten nazwano spiralę 
wielozwojowę. 

6.3.1. S p i r a l a n l e p e ł n o z w o j o w a 

Ogólny widok badanego kryształu Jest przedstawiony na rys. 40. 
Należy nadmienić, iż Jest to fotografia rekonstruowanego, uprzednio 
pociętego kryształu, przez co stały się widoczne miejsca, z których 
wycięto płytki użyte do badań. Poczętek wzrostu spirali Jest widocz-
ny w dolnej części. Fragment ramienia spirali Jest na rysunku odła-
many, ale można przyjęć, że tworzyła ona połowę zwoju. Z kryształu 
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.7ys. 40. Fotografia z natury spirali niepołnoznojocjej /kryształ VIII/ 

zostały wycięte też płytki: dv«(ie prostopadle do osi wzrostu /płytki 
16 1 18/ oraz jedna równolegle do osi wzrostu /płytka 17/. 

Topogramy wykonane z płytki 16 nie wykazuję żadnych widocznych 
defektów /oprócz rys pochodzęcych z obróbki/. Kryształ w tym frag-
mencie jest wysoce jednorodny; brak jest nawet pasm wzfostu /prawdo-
podobnie zatarte obróbkę/ - rys. 41. 
Natomiast płytka ucięta bezpośrednio w miejscu poprzedzajęcym wzrost 
spirali /płytka 18/ wykazuje już charakterystyczne zaburzenia pasm 
wzrostu /rys. 42/. 
Powstałe centrum pasm wzrostu ulega przesunięciu, wskazujęcym na 
częściowo nlesferyczne wygięcie frontu krystalizacji. Jednocześnie 
daje się zaobserwować tendencję do powstavjania drugiego systemu 
pasm wzrostu z centrum poza kryształem. Schematycznie przedstawiono 
to na rys. 43. 
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Rys. 41. 
Topograny górnej 
i dolnej powierzchni 
płytki 16 

Rys. 42. Topogram płytki 13. 
Kontrast na brzegu topogramu jest spowodoijany odbiciem 
od niespolerowanej powierzchni kryształu 
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Na strefie przejścia pomiędzy tymi 
dwoma systemami powstaje obszar 
ściankowany. Należy się wobec tego 
spodziewać, że w przekroju poprzecz-
nym kryształu następuje miejscowe 
silne wygięcie pasm wzrostu, co 
rzeczywiście zaobserwowano na 
płytce nr 17. Rysunek 44 przedsta-
wia topogramy tej płytki dla róż-
nych położeń azymutalnych względem 
wektora dyfrakcji: ^ = 180°, 
(f = 90° i y = 0°, co oznacza 
odpowiednio topogramy dla kryształu 
obróconego wokół viektora dyfrakcji 
o 180°, 90° oraz w położeniu po-
czętkowym. Na rys. 44 a i b jest 
widoczny wygięty front kr^taliza-

cji w miejscu tworzenia się obszaru ściankowanego. Na rys. 44c\j/idzimy 
pęk dyslokacji blegnęcych prostopadle do osi wzrostu; utworzyły się 
one na skutek silnego wygięcia frontu krystalizacji. 

Rys, 43. 
Model 
układu pasm wzrostu 
powstałych w płytce 18 

Rys. 44. Topogramy płytki 17. 
a/ 0°, b/ <f= 90°, c/ <p = 180° 
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Według Schmidta i lVeissa [7o] dyslokacje muszę biec prostopadle 
do lokalnego fragmentu frontu krystalizacji. Na skutek zakrzywienia 
się tegoż frontu krystalizacji przy brzegu kryształu zachodzi 

ogniskowanie dyslokacji /rys. 45/. Oest to 
dodatkowy czynnik powodujęcy powstanie dwóch 
systemów pasm wzrostu. Zachodzi wzajemne 
oddziaływanie obszaru ściankovjanego i pęku 
dyslokacji, tJ . dvjóch defektóvj powodujęcych 
naprężenie sieci krystalicznej, ale też od-
blerajęcych z kolei część naprężenia spowodo-
wanego silnym wygięciem pasm wzrostu. Wynika 
stęd, że w krysztale VIII spiralna forma 
wzrostu powstała bez udziału Jakichkolwiek 
domieszek. Kryształ w poczętkowej fazie wyka-
zuje wysokę Jakość strukturalnę. Dopiero pod 
koniec wzrostu powstaje drugi układ pasm 
wzrostu; kryształ ma tendencję do wzrostu 
wokół drugiego centrum, które ulega z kolei 
skręceniu prowadząc do utworzenia spirali. 
Czynniki powodujęce zaburzenie praw. 'ch 
warunków wzrostu zostanę omówione pi.-/ rozwa-
żaniu następnej spiralnej formy wzrostu-spirali 
wielozwojoweJ . 

Rys. 45. 
Ogniskowanie 
dyslokacj i 
w płytce 17 

6.3.2. S p i r a 1 a w i e 1 o z w o J o w a 

Kryształ IX wyrósł w formie spirali trójzwojowej /rys. 46/. 
Wzrost prowadzono w tyglu o średnicy 100 mm. Czystość tlenków wyjś-
ciowych wynosiła 99,9999fj. Vi/ykrystalizowała połowa składu, Z kryształu 

Rys. 46, Fotografia 
^ z natury spirali trójzwojowej, 

a/ przed wycięciem płytki, 
b/ zrekonstruowanej po wycięciu 

płytki /oznaczonych numerami/ 
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v.'ycioto 5 płyto!-, prostopadłych do osi v;zrostu i 7 płytek równoległych 
do osi wzrostu. Fotografię zrekonstruowanego kryształu z zaznaczony-
mi Hiiejscani wycięcia płytek przedstawiono na rys. 46b. tJa wszystkich 
płytkach prostopadłych do ooi v;zrostu znicrzono parametr sieciowy. 
Punkty, w l-.tórych niorzono parametr siecioijy zaznaczono na odpowied-
nich topogramach. Topogramy płytek prostopadłych do osi wzrostu były 
wykonywane w ul-,ładzic /Si S20, - GGG CGS/, natomiast topogramy pły-
tek równoległych do osi wzrostu - w układzie /Si 422, - GGG 080/. 
Ze względu na to, żc nięzka nic obejnovjoici cołych povjierzchni płytek 
musiały być one przol-.lo jonc na uchwycie epolet ropet ru, a uzyskane 
topogramy częstkowe odpowiednio zestawiane. 

Pierwszę z badanych płytek była płytl-,a 20/A i 20/B /dwie otrony 
płytki o grubości 5 mm/ odcięta bezpośrednio od nicjsca zair.ocowania 
zarodka. Na topogramach jest dobrze widoczny układ obszaróvj ścianko-
wanych typu {211] . Na części brzeżnej występuję prcvjdopodobnie obsza-

Rys. 47. 
Topogramy płytki 20/A 
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ry ściankowane typu {lioj . Natomiast brak jest wyraźnych dyslokacji, 
których obecności należałoby się spodziewać ze względu na bliskość 
zarodka /rys. 47/. Z drugiej strony tej samej płytki 20/B /rys. 48/ 
występuję już dyslokacje, co świadczy o tym, że następiło bardzo 
silne ich rozmnożenie na drodze 5 mm. Jednocześnie obszary ścianlto-
wane ulegaję przesunięciu do zewnętrznej części kryształu, co z kolei 
świadczy o zmianie kształtu frontu krystalizacji. Najprawdopodobniej 
przy silnej zmianie kształtu frontu krystalizacji następuję napręże-
nia sieci krystalicznej, co z kolei sprzyja powstaniu pęku dyslokacji. 
Skupiska ich sę tak duże, że nie można odróżnić pojedynczych ijychod-
nych linii dyslokacyjnych. Jednocześnie można zauważyć, że obszary 
ściankowane jakby odpychaję dyslokacje. 

Front krystalizacji ulega dalszym przegięciom-, co szczególnie 
dobrze jest widoczne na płytce 27 wyciętej równolegle do osi wzrostu 
pomiędzy płytkami 20/B i 22. Na przegięciu frontu krystalizacji, 
w miejscu oslęganla przez kryształ stałej średnicy, jest widoczne 

Rys. 48. " 
Topogramy płytki 20/B 
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b 

1 \ 

A 

Rys . 49. 
Topogramy płytki 27 
a / V = 0°. 
b/ <?= 0°, 
c/ y = 90° , 
d/ f = 270° 
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olbrzyoie nagromadzenie dyslokocji. Ua rys. AO so pokazane topogramy 
uzyskane dla różnych nartosci l-.ęta ^ obrotu dookoia wektora dyfro!-,-
cji. V/ części zaznaczonej na rys. 49c następuje zmionn"kształtu 
frontu krystalizacji: po stronio prc.-jej jost on wypukły do stopu, 
natomiast po lewej wypukły do kryształu. 

Zmiana znaku ijygięcia frontu krystalizacji n d".vóch częściach 
kryształu jest zjawiskiem noivym, nigdzie dotychczas nio obserwowa-
nym. Oorodin i In. [7l] badali powstawanio osiorjych gradientów tempe-
ratury i zuięzanych z nimi naprężeń powstających w krysztolo przy 

a) 
b ) 

kryształ kryształ 

4J 

32 r - - J ^ M i 
Rys. 50. Rozkład osiowego gradientu temperatury 

i przypływu strumieni cieplnych v; zależności od kierunku 
wygięcia frontu krystalizacji, 
a/ przy froncie '.jypukłym /względem stopu/, b / przy froncie 

wklęsłym 

froncie krystalizacji wypukłym i wklęsłym w kierunku stopu, l/yniki 
rozkładu gradientu i przepłyvju strumieni cieplnych dla każdego przy-
padku z osobna sę przedstawione na rys. 50, Rozważania dotyczęcc 
naprężeń powstających dla tego typu gradientów temperatury prowadzę 
do wniosku, że wypukły w stronę stopu front krystalizacji znacznie 
bardziej sprzyja powstawaniu defektów struktury, niż front wklęsły 
lub płaski, W badanym przez nas krysztale mamy do czynienia z obydwo-
ma przypadkami jednocześnie. Tak więc w miejscu, gdzie następuje 
zmiana znaku wygięcia frontu krystalizacji, musi zachodzić bardzo 
szybka zmiana osiowego gradientu temperatury. Możemy się spodziewać, 
że w obszarze przejściowym generacja defektów struktury będzie 
szczególnie duża. Możemy więc wydzielić trzy typy obszarów na po-
przecznym przekroju kryształu; 

- obszar z wklęsłym do stopu frontem krystalizacji o minimalnej 
liczbie defektów, 
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- obszar z wypukłym do stopu frontem krystalizacji o większej liczbie 
defektów. 

- obszar przejściowy o maksymalnej liczbie defektów struktury. 
Przypadek zmiany frontu krystalizacji został tu przedstawiony 

dość szczegółowo, gdyż jak będzie się można przekonać występuje on 
na całej długości kryształu IX. 

Rys. 51 
' Topogramy płytki 22 
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Charakter wygięcia frontu krystalizacji można odtworzyć z kształtu 
pasm wzrostu i obszarów śclankowanych, co szczególnie dobrze jest 
widoczne na płytce 22 /rys. 51/. Następuje przesunięcie centrum 
pasm wzrostu i położenia skupiska dyslokacji. Górna część rys. 51 
odpowiada mniej wygiętemu frontowi krystalizacji, natomiast część 
dolna - znacznie silniej wygiętemu fragmentowi frontu krystalizacji. 

Rys: 52. 
Topogramy płytki 28 
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Widoczne jest to również z położenia obszarów ściankowanych. W dolnej 
części topogramu sę one blisko centrum płytki, podczas gdy w górnej -
- prawie wypchnięte z kryształu. 

Wygięcie frontu krystalizacji postępuje w miarę dalszego wzrostu 
kryształu. Rys. 52 przedstawia topogramy płytki 28, przy czym linia 
A-A na rys. 52a odpowiada miejscu, gdzie była cięta płytka 28. 
Na granicy dwóch systemóv^ pasm wzrostu, w miejscu szczególnie silne-
go wygięcia pasm wzrostu. Jest widoczne tworzenie się obszaru ścian-
kowanego /rys. 52c/. 

Jednocześnie w części kryształu z pasmami wzrostu o większym 
periodzie następuje rozmnażanie się dyslokacji. Sieć Jest tak naprę-
żona, że vM niektórych miejscach następuje załamanie cięgłości pasm 
wzrostu. Ze względu na niemożność przejęcia przez obszar ściankowany 
całości naprężenia następuje również pękanie kryształu. Linie dysloka-
cyjne po prawej stronie zdjęcia 52c sę prostopadłe do pasm wzrostu 
/i równoległe do kierunku [lll]/, natomiast w centralnej części topo-
gramu, w miejscu szczególnie silnego ich wygięcia, odchylaję się od 
kierunku [lll] o około 20°. Sę to już dyslokacje nie proste, lecz 
złożone. Dyslokacje blegnęce prostopadle do pasm wzrostu /w miejscu 
silnego ich wygięcia/ ulegaję zogniskowaniu w skupiska dyslokacji 

Rys. 53. Topogramy płytki 23 
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/analogicznie jak na rys. 45/. Widoczne to jest na rys. 53 /płytka 23/. 
Należy zwrócić uwagę, że dolna część płytki 28 przylega do płytki 23 
wzdłuż linii A-A zaznaczonej na rys. 53. 

Na lokalnym przegięciu frontu krystalizacji tworzy się nowy system 
obszarów ściankowanych /obszar 1 na rys. 53a/ obok dotychczas 
istniejęcego układu obszarów ściankowanych /2 i 3 na rys. 53a/. 
Ze względu na lokalny charakter wygięcia frontu krystalizacji, 
"nowe" obszary ściankowane sę bardzo małe w odniesieniu do "starych". 
Sędzęc z charakteru kontrastu dyfrakcyjnego maję one duże naprężenie 
w stosunku do sieci macierzystej /patrz p. 5/. 

W miejscu odpowiadajęcym iinii B-B na rys. 53a zaczyna się płytka 
30, wycięta równolegle do osi wzrostu /rys. 54/. Część b płytki 30 
odpowiada przecięciu kryształu przy obrocie spirali o 180°. Widoczne 

Rys. 54. 
Topogramy dwóch części płytki 30 
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Jest utrzymanie się pęku dyslokacji, które układaję się spiralnie 
na granicy dwóch typów pasm wzrostu, czyli na lokalnym wygięciu 
frontu krystalizacji, przy czym biegnę one prawie prostopadle do 
pasm wzrostu /obszar 1 na rys. 54a i b/. Próbka 30 przecina dwa 
obszary ściankowane. Przecięcie obszaru 2 z rys. 53a Jest widoczne 
na rys. 54a, natomiast obszar 1 z rys. 53a Jest widoczny Jako obszar 3 
na rys. 54b. Pomimo, że płytka 30 była wycięta równolegle do osi 
wzrostu, obszary ściankowane sę widoczne tylko w pewnym fragmencie, 
czyli nie biegnę równolegle do osi wzrostu; ulegaję skręceniu po 
linii spiralnej, czyli nie zachowuję krystalograficznej orientacji. 

W miejscu linii C-C /rys. 53a/ zaczyna się płytka 31 wycięta 
równolegle do osi wzrostu z tego samego fragmentu kryształu, co 
płytka 30, tylko nieco przesunięta na ramieniu spirali. Nie obserwuje 
się tutaj tak silnego skupienia dyslokacji jak w płytce 30, ale też 
wygięcie frontu krystalizacji jest słabsze niż w poprzedniej płytce 
chociaż charakter wygięcia jest analogiczny /rys. 55/. 

Z tego samego fragmentu kryształu co płytka 30 i 31 została wy-
cięta płytka 32. Topogram /rys. 56/ jest jak gdyby przedłużeniem to-
pogramu z rys. 54b w kierunku dalszych zwojów spirali. Można zauważyć 
że w centralnej części kryształu następuje wygięcie frontu krystali-
zacji do stopu, natomiast w częściach zewnętrznych - do kryształu 
/rys. 56/. Na miejscach silnego wygięcia frontu krystalizacji sę 
widoczne obszary ściankowane. Brak jest natomiast silnego skupienia 

Rys. 55. 
Topogramy głytki 31 

b/ y = 180°' 
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Rys. 56. Topogramy płytki 32 a/ ? = 0°, b/ ^ = 180° 

Rys. 57. Topogram.płytki 24 
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dyslokacji /tylko pojedyncze linie dyslokacyjne/ charakterystycznego 
dla płytki 30. '.V tym fragmencie kryształu następiło więc rozmnożenie, 
a następnie eliminowanie dyslokacji. Płytka 32 przylega dolnę krawę-
dzi? do płytki 24 /prostopadłej do osi wzrostu/. Podobnie jak na 
płytce 32, również i na płytce 24 sę widoczne trzy rodzaje pasm 
wzrostu /rys. 57/: D-C tworzy zamknięty układ pasm wzrostu, C-B to 
pasma o dużym periodzie a B-A pasma o małym periodzie. Dyslokacje 
skupiajęce się na płytce 23 /rys. 53/ w dużę aglomerację, na płytce 24 
tworzę tylko granicę naprężeniową pomiędzy pasmami o dużym i małym 
periodzie. Zachowały się natomiast obszary ściankoi-jane z płytki 23. 

Próbka 33 wycięta równolegle do osi wzrostu bezpośrednio poniżej 
płytki 24 wykazuje również wygięcie frontu krystalizacji /rys. 58/. 
Brak jest, podobnie jak na płytce 24, silnego układu dyslokacji. 
Jest to w takim razie ten fragment zwojów spirali, w którym następo-
wało eliminowanie dyslokacji. 

Rys. 58. Topogram płytki 33 

Inny obraz obserwujemy natomiast na płytce 34 wyciętej z ostat-
niego zwoju spirali /rys. 59/. W miejscu ponownego silnego przegięcia 
frontu krystalizacji pojawia się granica naprężeniowa, złożona z 
dyslokacji biegnących prawie prostopadle do lokalnie wygiętego frontu 
krystalizacji. Widoczny Jest podział na trzy obszary różnięce się 
skupieniem dyslokacji. Podobny układ Jest widoczny na poprzecznym 
przekroju kryształu /płytka 25/; płytka została wycięta w odległości 
5 mm od końca spirali. Na rys. 60 są pokazane topogramy tej płytki. 
Z powodu pęknięcia płytki topogramy wykonano na czterech fragmentach. 

W przeciwieństwie do płytek 23 i 24 zaczyna tutaj zanikać podział 
na dwa typy pasm wzrostu; ulegaję one zamknięciu na naprężeniowej 
granicy z dyslokacji. Jedynie na końcowym fragmencie płytki /rys. 60d/, 
w pobliżu obszarów śclankowanych, tworzy się drugi, zamknięty system 
pasm wzrostu. Wykształca się on ostatecznie na końcowym fragmencie 
kryształu /płytka 26/ /rys. 61/. Jednakże, po utworzeniu dwóch nie-
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Rys. 59. 
Topogramy płytki 34 
a/ I = 0° , 
b/ 90 

cięgłych między sobę układów pasm wzrostu, spirala nie może rosnęć 
i kończy się wzrost kryształu. 3uż na podstawie późniejszych obserwa-
cji jest widoczna analogia do spirali niepełnozvłojowej. 

W celu prześledzenia zmiany frontu krystalizacji w czasie wzrostu 
kryształu IX - na podstawie analizy wszystkich płytek, a zwłaszcza 
ciętych równolegle do osi wzrostu - przedstawiono schematycznie 
przebieg pasm wzrostu /rys. 62/. Odległość pomiędzy pasmami wzrostu 
została zwiększona kilkakrotnie. Zaznaczone obszary zwiększonej 
gęstości dyslokacji pojawiaję się na fragmentach bardzo wygiętego 
frontu krystalizacji. Generacja dyslokacji zachodzi na skutek szybkiej 
zmiany charakteru gradientów termicznych, a nie z potvodu obecności 
domieszek. Należy podkreślić, że wygięcia frontu krystalizacji sę 
znacznie silniejsze, niż w przypadku normalnego wzrostu, nawet dla 
płytek o nachylonym froncie krystalizacji. Zachodzęce podczas wzrostu 
kryształu periodyczne zmiany frontu krystalizacji, od wypukłego do 
wklęsłego względem stopu, sę przyczynę rozmnażania się lub eliminowa-
nia dyslokacji. 

Należy się teraz zastanowić nad Jednorodnościę parametru sieciowego 
mierzonego na płytkach ciętych prostopadle do osi wzrostu. Wyniki sę 
zebrane w tabeli 10. 
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I 

Kys. 60. Topogramy poszczególnych części płytki 25 
/oznaczonych na schematycznym rysunku płytki/ 
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Rys. 61. Topogram płytki 26. 
Kontrast brzegowy Jest spowodowany przez niedostatecznie 
spolerowanę część płytki. 

Rys. 62. 
Zmiana kształtu frontu krystalizacji 
na osiowym przekroju kryształu. 
Linię przerywanę zaznaczono obszary 
o wyraźnie zwiększonej gęstości dyslokacji 

Silna zmiana kształtu frontu krystalizacji, którę obserwujemy na 
płytce 20/A i 20/B, wraz z pierwszym pojawieniem się dyslokacji 
/brak na 20/A, bardzo silne skupienie na 20/B/ ma również swe odbi-
cie w zmianie wielkości parametru sieciowego, wynoszęcej aż 0,006 S. 
Podobnie dużę zmianę obserwujemy pomiędzy płytkami 20/B i 22 /średnia 
dla punktów 1 i 2/; wynosi ona około 0,0033 8. Dlatego na wyciętej 
równolegle do osi płytce 27 /łęczęcej płytkę 20/B i 22/ sę widoczne 
tak duże skupienia dyslokacji. 
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Tabela 10 

Wyniki pomiaru parametru sieciowego w krysztale IX 

Numer 
płytki 

Miejsce 
pomiaru 0 zmierzone % ISJ 

średnie 

Standardowe 
odchylenie 
kwadratowe 

20/A 1 59° 33' 59,5" 
59,0" 

34' 3,0" 

12,380 355 
361 
238 

12,38032 0,000070 

20/B 1 59° 3l' 9,5': 
9,0" 
8.0" 

12,386 360 
389 
406 

12,38638 0,000024 

22 1 

2 

59° 32' 52,0" 
50,0" 
48 ,0" 

59° 32' 36,5"' 
33,0" 
34,0" 

12.382 736 
813 
890 

12.383 287 
417 
375 

12,38281 

12,38336 

0,000077 

0,000066 

23 1 

2 

3 

59° 32' 45,5" 
43,4" 
42,0" 

59° 32' 39,0" 
39,0" 
40,5" 

59° 32' 38,0" 
35,5"' 
36,5" 

12.382 958 
383 039 
383 097 

12.383 188 
188 
138 

12,383 307 
325 
260 

12,38303 

12,38317 

12,38331 

0,000070 

0,000029 

0,000037 

24 1 

2 

3 

59° 32' 52,5" 
58,5" 
49,0" 

59° 32' 45,0" 
44,0" 
40,5" 

59° 32' 38,5" 
41,0" 
40,5" 

12,382 714 
506 
835 

12.382 980 
383 019 
383 142 

12.383 220 
123 
136 

12,38268 

12,38305 

12,38316 

0,00017 

0,000084 

0,000053 

25 1 

2 

3 

59° 32' 45,5" 
44,0" 
46,5" 

59° 32' 43,5" 
46,0" 
43,0" 

59° 32' 43,0" 
46,5" 
44,5" 

12.382 968 
383 015 
382 922 

12.383 044 
382 951 
383 061 

12,383 061 
382 922 
383 000 

12,38297 

12,38302 

12,38300 

0,000046 

0,000059 

0,000059 
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Na dalszych płytkach zmiany parametru sieciowego sę o ponad rzęd 
mniejsze. Ola przykładu, różnica parametru sieci pomiędzy płytkami 
23 1 24 wynosi 0,00021 X /różnice ze średnich wartości parametru 
dla wszystkich punktów/. 

Znacznie ciekawsze sę zmiany parametru sieciowego zachodzęce 
w obrębie jednej płytki. Parametr sieciowy układu pasm wzrostu 
o mniejszym periodzie jest wyraźnie większy od układu pasm o perio-
dzie większym. Różnica waha się od 0,0001 do 0,0002 8. Różnica ta 
bardzo maleje na płytce 25, ale właśnie na niej zaczyna zacierać 
się podział na pasma o małym i dużym periodzie. W niektórych punktach 
parametr sieciowy jest powiększony przez obecność dyslokacji; obser-
wując topogram można ten czynnik wyraźnie zauważyć. Ogólnie bloręc 
wielkość parametru sieciowego i jego zmiany bardzo dobrze oddaję 
wszystkie zaburzenia doskonałości strukturalnej, zachodzęce podczas 
wzrostu kryształu GGG w formie spirali. 

6 . 3 . 3 . M e c h a n i z m p o w s t a w a n i a s p i r a l n y c h 
f o r m w z r o s t u 

Na podstawie obserwacji zmian stopnia zdefektowania kryształów 
VIII 1 IX można wycięgnęć następujęce wnioski dotyczęce powstawania 
spiralnych form wzrostu: 
a. Dyslokacje sprzyjaję wzrostowi spiralnemu. Jednakże dyslokacje 

te nie pochodzę od zarodka. Powstanie dużego skupiska dyslokacji 
następuje dopiero w odległości około 5 ram od zarodka. Zwięzana 
z tyra skupiskiem zmiana parametru sieciowego wynosi około 0,006 R. 
Jak z tego wynika dyslokacje istniejące w zarodku nie mogę być 
czynnikiem wpływającym na powstanie spiralnej postaci wzrostu. 

b. Wykluczony jest również wpływ wtręceń irydowych. Wtręce-nia te 
dają bowiem bardzo silny kontrast dyfrakcyjny, nie obserwowany 
jednakże na zarejestrowanych topogramach. 

c. Bardzo istotny wpływ ma rozmnażanie się dyslokacji na wygiętym 
froncie krystalizacji, gdzie zmienia się charakter osiowego 
gradientu temperatury. Prawdopodobnie w miejscach szczególnego 
nagromadzenia dyslokacji powstaję wytręcenla typu zredukowanych 
tlenków gadolinowo-galowych. 

d. Powstanie dwóch typów pasm wzrostu jest spowodowane nachylenier 
frontu krystalizacji. Parametr sieciowy układu zewnętrznego 

/o mniejszym periodzie/ jest powiększony w stosunku do układu 
wewnętrznego /o większym periodzie/ o wielkość 0,0001 - 0,0002 8. 
Różnica w parametrze sieciowym może być spowodowana różnę szybkoś-
cię wzrostu kryształu na obszarze pasm zewnętrznyc!". i wewnętrznych. 
Przy nachylonym froncie krystalizacji różne części kryształu prze-
chodzę periodycznie przez obszary stopu o wyższej 1 niższej 
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1 temperaturze. To właśnie povjoduje odpowiednio zmniejszenie 
i zwiększenie szybkości wzrostu. 

Nachylenie frontu krystalizacji jest warunkiem koniecznym, lecz 
niewystarczajęcym do zapoczętkowanla spiralnego vMZrostu. Należy 
bowiem pamiętać, że spiralny vjzrost nie był obserwowany przy 
wzroście w tyglach o mniejszej średnicy. Musi istnieć w takim 
razie czynnik, który w dużych tyglach tę równowagę zakłóca. 
Nasuwa się tu na myśl ruch strumieni ciepła i stopu w tyglu. 
Teoretyczne wyliczenie prawdziwej hydrodynamiki stopu jest pra-
wie niemożliwe. 

Shiroki [72] przeprowadzał eksperymentalnie symulacjo ruchu 
stopu w ogrzewanym tyglu dla przypadku wzrostu metodę Czochrals-
kiego. Fotografował strugi cieczy w tyglu przy rotujęcym dysku 
i dla zbliżonych warunków, w jakich rośnie kryształ GGG, otrzy-
mał obraz pokazany na rys. 63. 

''l przypadku tym termiczny ruch konwekcyjny jest stłumiony przez 
wymuszony ruch stopu. Powstajęcy układ strug stopu sprzyja 
tendencji rośnięcia kryształu wzdłuż dwóch niezależnych ośrodków 
wzrostu ujawniających się w krysztale jako dwa centra pasm wzrostu. 
Ponieważ kryształ rośnie według modelu warstawkowo-spiralnego, 
przy wzroście wzdłuż dwóch centrów tworzy się nieuniknione skrę-
canie /na skutek rotacji/ i kryształ ostatecznie wzrasta w posta-
ci spirali. \'l przypadku utraty cięgłości pomiędzy dwoma systemami 
pasm wzrostu wzrost musi ulec przerwaniu. 

Rys. 63. Obraz strug stopu w tyglu przy rotulęcym dysku 
i nagrzewaniu według Shirokiego [72j 
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f. Istotnę rolę przy wzroście spiralnych form odgrywaję obszary 
ściankowane, a zwłaszcza "nowe" systemy powstające na silnych 
przegięciach frontu krystalizacji. 3ak to zostało wykazane 
VI rozdziale 6, obszary ściankowane powstające na granicy dwóch 
systemów pasm wzrostu odznaczają się kilkakrotnie większą zmianą 
parametru sieciowego w stosunku do doskonałego kryształu, niż 
"stare" obszary ściankowane. Mogą one dzięki temu przejmować 
większe niedopasowanie sieci krystalicznej i staje się możliwe 
płynne przejście pomiędzy dwoma typami pasm wzrostu odpowiadają-
cymi różnie nachylonemu frontowi krystalizacji. Przegięcie frontu 
krystalizacji, które spowodowało powstanie "nowych" obszarów 
ściankowanych utrzymuje stale .swą wielkość, co można poznać 
obserwując formę i wielkości tych obszarów. 

g. Mechanizm powstawania obu spiralnych form wzrostu jest taki,sam, 
niezależnie od końcowej zewnętrznej postaci morfologicznej. 
Mimo znacznie słabszego uwidocznienia formy spiralnej w kryszta-
le VIII zjawisko powstawania dwóch systemów pasm wzrostu jest 
analogiczne jak w krysztale IX. 

Na podstawie wyżej przytoczonych wniosków można przyjąć, że 
spiralne formy wzrostu są spowodowane przede wszystkim zaburzeniami 
termicznymi warunków procesu, czyli asymetrią pola cieplnego i przyt-
łumieniem termicznego ruchu konvjencyjnego [73] . Natomiast ijszystkie 
pozostałe obserwowane zjawiska /jak: powstawanie dwóch systemów pasm 
wzrostu, generowanie i eliminowanie dyslokacji, pov<stawanie "nowego" 
układu obszarów ściankowanych/ są efektami wtórnymi, ale tylko 
dzięki nim można było zrozumieć wpływ czynników podstawowych. 
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OD REDAKCJI 

W ramach wydawanych zeszytów serii "Prace ITME" ukazały się 
następujęce pozycje: 

Nr 4 - 1982: D. Szymański, 8. Szczytko -
"Metody pomiaru parametrów aplikacyjnych past i warstw 
grubych". - część I 

Nr 5 - 1982: jw. - część II 

Nr 6 - 1982: E. Tomasik -
"Wpływ dodatku fosforu na niektóre własności fizyko-
chemiczne i lutownicze stopu SnPb". 

Nr 7 - 1983: Ł. Kaczyński -
"Metody korekcyjne ilościowej mlkroanalizy rentgenowskiej 

pierwiastków lekkich". 

Nr 8 - 1983: K. Sikorski, A. Szummer -
"Mikroanaliza rentgenowska cienkich warstw". 

Nr 9 - 1983: L. Hozer, A. Szymański -
"Tworzywa warystorowe na bazie ZnO - badania mikro-
struktury i własności elektrycznych". 

Nr 10 - 1983: O. Senkara -
"Wpływ antymonu na zjawiska powierzchniowe w procesie 
wytwarzania kompozytu W-CuSb". 

I 
Nr 11 - 1984: W. Wierzchowski -

"Odwzorowanie dyslokacji w krzemowych warstwach 
epitaksjalnych metodami odbiciowymi rentgenowskiej 

t 
topografii dyfrakcyjnej". 

Nr 12 - 1984: A. Badzian -
"Syntezy wysokociśnieniowe kryształów o strukturze 
typu diamentu i ich struktura atomowa w świetle 
badań rentgenowskich" 
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