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1. Előzmények és célkitűzések
Termikus és lassú neutronok segítségével számos alap- és alkalmazott kutatási kérdés tanulmányozható, és a szórási folyamat különbözősége miatt lényegesen más, vagy kiegészítő információt nyújtanak a röntgenszórási eljárások eredményeihez képest. A neutronforrásokban felszabaduló neutronok aránylag csekély száma miatt a mintamegvilágítás növelése és a jel/háttér viszony javítása kulcsfontosságú. A mintáig a neutron jellemzően különféle - egyenes, görbe, fókuszáló - neutronvezetők falain történő visszaverődések során jut el.

A neutron szupertükrök olyan vékonyréteg szerkezetek, amelyek reflektivitása nagy a homogén anyagok kritikus szöge és annak 2-7-szerese (az adott szupertükörre jellemző kritikus szög) közötti szögtartományban. A szerkezetben kétféle, eltérő szóráshosszsűrűségű anyagból álló rétegek váltakoznak. A szükséges rétegek száma több száz és több ezer közötti, a szerkezet kritikus szögének megfelelően. Az egyes rétegek vastagságát úgy kell megválasztani, hogy a kritikus szögtartományban a rétegrendszer határfelületein visszaverődő neutronok interferenciája konstruktív legyen, és kellően nagy reflektivitást eredményezzen. A rétegek vastagsága vagy folytonosan változik a szerkezetben, vagy esetleg különböző rétegpárvastagságú periódikus részeket egymás tetejére párologtatva áll elő a szupertükör szerkezet. A nem‑polarizáló neutron szupertükrökben leggyakrabban Ni és Ti rétegek váltakoznak, mivel ezek neutronoptikai kontrasztja nagy. Az általam vizsgált szerkezetekben a Ni rétegek Mo adalékot is tartalmaztak a nyaláb depolarizáció és a felületi érdesség csökkentése érdekében.
A határfelületek érdessége, életlensége a szerkezet reflektivitásának csökkenésére vezet. A rétegrendszerek határfelületének minősége természetesen nem csak a neutronoptikában lényeges, hanem szinte minden gyakorlati alkalmazásban (röntgenoptika, mágneses vékonyrétegek). Ezért a multiréteg határfelületek élességét, érdességét, az érdesség autokorrelációs tulajdonságait, és a határfelületek esetleges másolódását sokan tanulmányozták, szórási és mikroszkópos módszerekkel. 
A röntgen és neutronszórási módszerek közül spekuláris reflektometriával a minta síkjával párhuzamosan kiátlagolt szóráshosszsűrűség mélységi eloszlása kapható meg. Az offspekuláris szórás csak akkor lép fel, ha a mintának a síkjával párhuzamos eltolási szimmetriája sérül, például felületi érdesség, mágneses domének, vagy zárványok miatt. Az offspekuláris szórási képből következtethetünk a határfelületi érdesség korrelációs tulajdonságaira. Az offspekuláris szórás mérésére mind reflektométereket, mind GISAS (kisszögű szórás súroló beesés mellett (Grazing Incidence Small Angle Scattering)) berendezéseket alkalmaznak. A vékonyrétegek határfelületének, másolódásának és a keletkező rétegek szerkezetének (szerkezeti zóna modellek, oszlopos növekedés) vizsgálatára számos transzmissziós elektronmikroszkópiai vizsgálatot végeztek különböző vékonyrétegekre (pl. Ni-Ti szupertükör, Si-Ge, Au-Cu rétegek).
A növekvő rétegszerkezet határfelületeinek leírására különféle analitikus és numerikus modellek ismeretesek, amelyek azok fraktáljellegét és korrelációs tulajdonságait magyarázzák. Az offspekuláris szórás számításánál leggyakrabban alkalmazott modell szerint a határfelületek önmagukkal és egymással való korrelációját a mintasíkkal párhuzamos irányban egy síkbeli korrelációs hossz és a határfelület fraktáldimenziójára jellemző Hurst-paraméter írja le, a különböző határfelületek korrelációja pedig exponenciálisan lecseng a mintára merőleges irányban mért távolsággal, ennek karakterisztikus hossza a másolódási korrelációs hossz. A határfelületi érdesség különböző hullámhosszú összetevői nem feltétlenül azonos mértékben másolódnak a rétegnövesztés során. Amennyiben a másolódási korrelációs hossz nagy, a Bragg-törvényhez hasonló feltétel mellett erős offspekuláris szórást tapasztalunk, amit Rezonáns Diffúz Szórásnak (RDS) nevezünk.

Munkám célja az volt, hogy a neutronoptikai célokra használt Ni(Mo)-Ti rétegrendszerek határfelületi életlenségét, érdességét, ennek korrelációs paramétereit reflektometriai módszerekkel meghatározzam. Szupertükrök, illetve erre a célra készült periodikus szerkezetek, sávszűrők offspekuláris szórását vizsgálták Fe-Si polarizáló szerkezetekre, valamint ionnyaláb-porlasztott Ni-Ti és NiC-Ti rendszerekre, viszont a gyakorlatban szinte kizárólagosan magnetron-porlasztott Ni(Mo)-Ti szerkezetekre még nem. Az offspekuláris szórás alapján illesztésekkel meghatározták a korrelációs paramétereket, de fizikailag szemléletes képet nem adtak a megfigyelhető szórási képekre. Periódikus szerkezetek esetén a beesési és visszaverődési szög függvényében ábrázolt offspekuláris szórási intenzitástérkép jellegzetességeit a szakirodalomban már alaposan leírták és ezek magyarázata jól ismert (erős szórás bizonyos vonalak mentén a Rezonáns Diffúz Szórás (RDS) illetve dinamikus effektusok miatt). Dolgozatomban rendszerezem és értelmezem a lassan változó vastagságú, korreláltan érdes (szupertükör) rétegszerkezetekre a szórási képben megfigyelhető szabályos mintázatú nagyobb intenzitású platókat. Magyarázatomat fordított rétegsorrendű szupertükrök offspekuláris szórása kísérleti vizsgálatának értelmezésével is alátámasztom.
 A szupertükrökön fellépő offspekuláris szórás nem csak információt nyújt a szerkezetekről, hanem neutronoptikai felhasználhatóságukat befolyásolja, ugyanis a fókuszáló alkalmazásokban (pl. kisszögű szórásnál gyakori) nemkívánatos hátteret is képeznek a detektoron. 
2. Az alkalmazott módszerek

A minták mágneses porlasztással készültek, ugyanis ez a módszer alkalmazható leginkább nagy mennyiségű és felületű vékonyréteg előállítására. A mikroszkópos módszerek mintavékonyítást igényelnek, amely a rétegrendszer módosulásához vezethet, továbbá a minták aránylag kis kiterjedésű részéről gyűjtenek információt így az eredmények a minta egészére nem tekinthetők jellemzőnek. 
A röntgenszórást annak csekély behatolási mélysége miatt a nagy összvastagságú szupertükrökre nem alkalmazhattam, hanem csak aránylag vékony periódikus szerkezetekre, amelyek azonban a szuperükrökkel azonos porlasztásos módszerrel készültek. Méréseimet az MFA és a Természettudományi Kutatóközpont Philips X'Pert MPD röntgen diffraktométerein (Cu K‑α sugárzás), valamint a BNC REF és GINA neutron reflektométerein (illetve 4,6 Å) végeztem. Méréseim céljára felújítottam a REF neutronreflektométert, új fókuszáló monokromátor terveztem és építettem, valamint új mérőprogramot írtam. Spekuláris röntgen- és neutronreflektometriai méréseim alapján periodikus szerkezetekre meghatároztam a határfelületek életlenségét. Az életlenség természetéről (érdesség, korrelációs tuladonságok) az offspekuláris szórás révén kaptam információt, a periódikus mintákra röntgent, a szupertükrökre neutronokat használva.
Az offspekuláris szórás intenzitáseloszlását az érdességet perturbációként kezelő Distorted Wave Born Approximation (DWBA) módszer segítségével számoltam, a Wigner RMI-ben fejlesztett FitSuite szoftvert használva. Az offspekuláris reflektometriai mérések esetén (a spekuláris mérésekhez hasonlóan) a kollimációt rések biztosítják, ezért a hullámszámvektor mintafelülettel párhuzamos összetevője nem egyértelműen meghatározott, hanem a mérés során széles tartományra átlagolódik, amit számításaimban figyelembe kellett vennem. Ez az átlagolás lehetetlenné teszi a fent említettnél összetettebb korrelációs modell alkalmazása esetén a határfelületi érdesség különböző hullámhosszú komponensei eltérő másolódásának tanulmányozását, és a síkbeli korreláció hossz meghatározását is bizonytalanná teszi. Ellenben GISAS (Grazing Incidence Small Angle Scattering) mérésben a beeső nyaláb mind a mintasíkkal párhuzamos, mind a rá merőleges irányban kollimált. Erre a célra épült műszer nincs Magyarországon, egy röntgen kisszögű szórási berendezés alkalmazása, módosítása folyamatban van. GISANS méréseket pedig sikeres mérésidő pályázat eredményeképpen a közeljövőben fogok végezni a TU München (Garching) FRM-II reaktoránál.
3. Új tudományos eredmények
I. Egyenáramú porlasztással üveghordozóra készült, különböző rétegszámú és rétegvastagságú peridikus [Ni{Mo}(x Å)/Ti(y Å)]n rétegrendszerek (n: 4-16; nominális x: 66-115 Å; nominális y: 59-87 Å) spekuláris neutron- és röntgenreflektivitására. Parratt módszerrel illesztést végezve meghatároztam a rétegvastagságokat, a határfelületek elmosódottságát, továbbá a neutron- és röntgen szóráshosszsűrűségeket. Megállapítottam, hogy a Ni és a Ti rétegek elmosódottsága aszimmetrikus. A nikkelen titán határfelület elmosódottsága 9 Å, a titánon nikkel határrétegé pedig 6 Å [
,
].
II. Offspekuláris röntgenszórási kísérleteket végezve, éles Rezonáns Diffúz Szórási csúcsok megfigyelésével igazoltam, hogy a periódikus Ni(Mo)-Ti rétegrendszerekben a határfelületi érdesség nagy rétegszámra kiterjedően másolódik. Az offspekuláris és spekuláris csúcsok szélességét összevetve kinematikus közelítésben a vizsgált minták másolódási korrelációs hosszára mintától függően 1000-3200 Å alsó becslést adtam.

III. Offspekuláris neutronszórási méréseim alapján a Distorted Wave Born Approximation alkalmazásával meghatároztam egyenáramú porlasztással készített neutron szupertükrök határfelületi érdességének korrelációs paramétereit. 7 Å érdességet, 450 Å síkbeli korrelációs hosszat és (az érdesség tetszőleges hullámhosszú komponensére vonatkozó) 4000 Å másolódási hosszat feltételezve a megfigyelésekkel egyező szórási képet kaptam mind az m=3 (550 rétegű), mind az m=2,5 (320 rétegű) neutron szupertükrökre, amelyekben a rétegpárvastagság a hordozótól kezdve monoton nőtt (normál rétegrend, m=3), illetve csökkent (fordított rétegrend, m=2,5).[
].

IV. Méréseim és DWBA módszerrel számolt in-out szórási intenzitástérképek alapján megállapítottam, hogy a szórási képben megfigyelhető platók (normál rétegsorrend esetén 1, fordított esetén 2 plató) le és felfutási élének helye a beesési szög lineáris függvénye. Meghatároztam ezen egyenesek egyenletét, amelyek a tükör kritikus szögétől és rétegrendjétől is függenek. [3
]
V. Figyelembe véve a szupertükrök egyes rétegeit fedő rétegrendszer-szakaszok szögtől függő transzmisszivitását, meghatároztam, hogy az RDS különböző rendjei és módjai (RDS‑i esetén a laterális inhomogenitáson a beeső nyaláb szóródik, RDS-r-nél a spekulárisan visszavert nyaláb szóródik) a szórási intenzitástérkép mely tartományaiban eredményezhetnek szórást, továbbá megállapítottam, hogy a térkép egyes pontjaiban a szórás mely rétegekből eredhet. A szórási térképen általam meghatározott tartományok egyeznek a DWBA módszerrel kapott eltérő intenzitású tartományokkal. Az értelmezés magyarázza a mért szórás legszembeszökőbb vonását, hogy a normál szupertükörben az RDS-i első rendje tiltott.[3]

VI. Meghatároztam különböző hibák hatását a neutron szupertükrök reflektivitására
a) Numerikus szimulációval összehasonlítottam a hordozótól kezdve egyenletesen növekvő rétegpárvastagságú, Hayter-Mook algoritmussal tervezett, és a periodikus rétegcsomagokból álló, Carron-Ignatovich-féle neutron szupertükrök hibatűrését. Kiszámoltam az ideálistól eltérő (elmosódott határfelületű, véletlenszerűen eltérő rétegvastagságokkal rendelkező, megnövekedett abszorpciójú) rétegszerkezetek reflektivitását, és úgy találtam, hogy a kétféle módszerrel kapott szupertükrökre a hibák hasonló mértékű reflektivitáscsökkenést eredményeznek. A reflektivitás mérésével kísérletileg is összehasonlítottam a két algoritmussal kapott egy-egy m=2 kritikus szögű tükröt. Igazoltam, hogy a két módszer azonos mértékben alkalmas szupertükrök tervezésére.

b) Megmértem 0,17 és 2,3 μm vastagságú olajréteggel borított szupertükrök neutronreflektivitását, és a vastagság növekedtével egyre jelentősebb reflektivitáscsökkenést tapasztaltam. Egy tipikus neutronvezető működésének Monte-Carlo szimulációjával megállapítottam, hogy a hatás jelentős, a transzmisszivitás az olajréteg vastagságának exponenciális jelleggel csökkenő függvénye.[
]

c) Ellenpéldákat találva rámutattam, hogy téves az az egyszerű elképzelés, miszerint a kisebb határreflektivitású tükrök érdessége és emiatt off-spekuláris reflektivitása nagyobb. A spekuláris reflektivitás ugyanis csak a határfelület életlenségétől függ, az offspekuláris reflektivitás pedig attól, hogy ebből mekkora az érdesség járuléka, és hogy ez az érdesség korrelált-e az egymás utáni határfelületeken. [3]
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