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Bevezetés

A fémes olvadékok és szilard keramia-fazisok kozotti nedvesedési jelenségek fenomenoldgiai

leirdsa kidolgozott, hosszi ideje miivelt teriilete a kisérleti metallurgidnak és az

anyagtudomanynak [1, 2]. Az utébbi két évtizedben azonban megujult az érdeklédés néhany

Uj tipusu szerkezeti és szenzoranyag eldallitdsi technolégidihoz kapcsolddéan [3]. Példaként

emlithetd néhany kompozit-tipus alkot6 fazisai kozotti adhézids kapcesolatok megértése (pl.

grafitszdlakkal erdsitett, Al-matrix fejlesztése), néhany folyadékfazisu szinterelési folyamat,

vagy Uj tipusu forrasztisi technol6gidk bevezetése [4]. Ehhez a problémakorhoz kothetd

részben a kisméreti (100-200 nm 4tmérdjii), tivegbevonatos lagymdgneses szenzor-huzalok

eldallitasakor, vagy pl. a miniatiirizalt auté-lampatestek drambevezetései koriil lezajld

oregedési jelenségek megoldatlan technoldgiai problémdi [5, 6]. A feltlinden szertedgazéd

jelenségek mogott azonban minden esetben felismerheték bizonyos karakterisztikus

méretjellemzok és a velik egyiitt fellépd, termodinamikai szempontbol nem-egyensilyi

koncentracié-eloszlasok. Ezek tehdt akkor jelennek meg, ha a széban forgd rendszerben

legaldbb egy dimenzidban 10%-10° nm-es méretekhez kozeli tartomanyokban hatérfeliilet

akkumulaciérol beszélhetiink. Ezekben a mérettartomanyokban fokozatosan egyre

jelentékenyebbé vdlik ugyanis az tgynevezett topoldgiai és — tobb komponensii rendszerek

esetén — a kémiai Osszetétellel kapcsolatos metastabilitds szerepe, €és igy a tombi

tulajdonsagok megvaltozasa is [7]. Tipikusan ilyen mérettartomdnyokba esnek a fézisok

kozotti nedvesedésben nagy szerepet jatszO hatarrétegek is. A vazolt jelenségcsoportra

lényeges a befolydsa a kornyezd atmoszféra Osszetételének, valamint a hatarfeliiletek

hémérsékletének is.
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A Kkutatas soran elért eredmények

A munkaterv szerint tanulmédnyoztuk az egyensilyi cseppalak kialakuldsdnak dinamikajat ido
és homérsékletfiiggését a mar kordbban kifejlesztett berendezésben. A berendezés lényeges
eleme egy haszndlaton kiviili elektronmikroszkép vakuumkamrija, amelyben a vakuum
létrehozdsa, ill. a védOgazas 4toblités lehetdsége kis atalakitassal kivitelezhetd volt [3].
MindenekelOtt programozhaté fhtételjesitményli  tdpforrast adaptaltunk hozzd. Hazi
kivitelezésti védogaz tisztitd ill. gazkeverd egységet csatoltunk a berendezéshez. A
fejlesztéseket diplomatervezd feladatok elkészitésében hasznositottuk [1, 2]. A modell-
anyagaink nagytisztasagu Ag ill. Ag-alapu, un. ,elektronfazisok™ olvadékai voltak. (Ag-Cd,
Ag-In, Ag-Sn, Ag-Sb), amelyeket koopericioban, az MTA Szilardtest-fizikai Kutatd
Intézetében készitettiik.

Fejleszto feladataink teljesitése utdn a nyugvé csepp alakjat jellemzo peremszog valtozdsanak
homérsékletfiiggését vizsgaltuk nagytisztasagd grafit és Al,Os; szubsztritokon nagy
idofelbontasi kamera segitségével. Az olvadékok nedvesitd képességének homérséklet-
fliggését a peremszog viltozdsanak optikai kiértékelése utjan allapitottuk meg. Ezek utin
vizsgaltuk az otvozOelemeknek az Eotvos szabdlytdl vald eltérésben megnyilvanuld-hatdsat,
ill. annak koncentraciofiiggését [4].

Ezek wutdn nagyobb energiat forditottunk a kisérleti eredmények értelmezésére.
Megallapitottuk, hogy noha kémiai szempontb6l mindkét szubsztrit anyag kémiai
szempontbdl inert a vizsgalt olvadékokkal szemben,- az Al,O3 szubsztriton az 6tvozdelemtdl
és azok koncentracigjatdl fiiggetleniil minden esetben kisebb peremszogeket mértiink, ez arra
utal, hogy ezen olvadékok a nedvesitd képessége az oxid szubsztraton nagyobb ugyanolyan
atmoszférikus koriilmények kozott (Ar védogaz). Az eltérést nem a feliileti érdességek kozotti
kiillonbség okozza. A feliileten adszorbedlt oxigén eltérd kotésdllapotdnak, ennek ellenére
szerepe lehet a kiilonbség kialakuldséban. [5].

Az otvozok 4ltal okozott dtlagos vegyérték-elektron szam novekedés (ami egyidejlien
szisztematikusan novekvo elektronegativitds kiillonbséget is jelent a komponensek kozott),
ugyancsak szisztematikus vdltozashoz vezet a nedvesedési peremszdg értékében, és annak
homérsékletfiiggésében. Az 0tvozok kémiai karakteriiktdl és koncentracidjuktdl fiiggden
csokkentik a peremszog homérsékletfiiggését. A peremszog homérsékletfiiggésében
megallapithaté szisztematikus valtozas a tombi szilard 6tvozetben mérhetd fajlagos ellenéllas-
valtozdssal, ill. a termofesziiltség véltozdsaval, és —az irodalombdl ismert— Young modulus
értékével mutat kapcsolatot [6].

AgZnl10, AgCulO0, valamint AgGalO 6tvozetek olvadékainak —azonos olvadékhdmérsékleten
mért— peremszog értéke Osszefliggést mutat a csepp megszilardult allapotdban mérhetd
hatarfeliileti textdraval [7].

Az utélagos mechanikai vizsgdlatokat, illetve a kristdlyszerkezetben bekovetkezett
valtozdsokat vizsgdlatunk CSM Micro-HV-Tribo-Tester segitségével. Az ehhez sziikséges
csiszolatokat a nedvesités szempontjabol lemért mintakbdl készitettiink, az eredmények
kozotti kapcsolatokat kerestiink. Az ily médon elkészitett mintdkat tovdbbi vizsgédlatoknak
vetettiik ald egyiittmiikodésben az ELTE-s projekt partnerekkel és az MTA Szilardtest-fizikai
Kutat6 Intézetével.

Kiilonb6z6 fémolvadékok esetében vizsgaltuk az elektrokapillaris jelenséget fémolvadék-
keramia rendszerben, annak hatdsit a nedvesedési viszonyokra. Nagy sebességli kamera
segitségével az egyendram bevezetésekor bekovetkezd gyorsan lejatszodd folyamatokat
elemeztiikk. A kisérletekben résztvevd anyagpdrokndl jelentds nedvesitést véltoztatd hatdst
nem tapasztaltunk. Az ilyen irdnyd kisérletek folytatdsahoz a mérdberendezés jelentOs
atalakitdsara lett volna sziikség (drambevezetés helyének, moddjanak megvéltoztatasa,
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manipuldtor alkalmazésa), mely jelentds anyagi kovetkezményekkel jart volna, melyet nem
terveztiink be a kutatdsba. Mivel a kutatds masik irdnya eredményesebbnek bizonyult, ezért
ebben az irdnyban folytattuk tovabb a kutatést.

Konstrukciés véltoztatdst hajtottunk végre a berendezés flitérendszerében: célunk az
ellendllas-fiitésti kdlyha miikodésével kapcsolatos oxigén-deszorpcié csokkentése volt. A
kifejlesztett duplafald kvarciiveg szigetelés fajlagos feliilete 1ényegesebben kisebb mint a
kordbban haszndlt szigeteld paplan feliilete, igy a szigetel6anyag feliilleten megtapadt oxigén
mennyisége jelentdsen csokkent a nedvesedési peremszdg mérések sordn, tiszta eziiston
végzett peremszog mérési eredményeink megegyeztek az irodalmi adatokkal [14].

Az eziist alapu kisérletsorozattal parhuzamosan elinditottunk a szerzédésben foglalt gyakorlati
nedvesedési vizsgalatsorozatot. Aluminium alapanyagokndl vizsgaltuk az eutektikus
osszetételli KF-AIlF3 folyasztdszer nedvesitésre gyakorolt hatdsat.

Alapanyaggént otvozetlen Al (1050A), és Mg-mal és Si-mal 6tvozott (6016) aluminium
lemezeket, illetve csoveket hasznaltunk. A lemezek feliiletén elhelyezett eutektikus
osszetételll AlSil2 0,8 mm &tmérdjii huzal anyagok hOmérséklet hatdsdra bekovetkezd
teriilését, nedvesitését vizsgdlva az eredmények alapjan megéllapitottuk, hogy az aluminium
feliiletén 1évo oxidréteg az alapanyaghoz képest nagyobb olvaddspontja miatt jelenlétével
meggétolta a feliiletek megolvadasat, igy a teriilést €s a nedvesitést is [9].

A kisérletekben haszndlt NOCOLOK flux folyasztészer alkalmazdsakor - az oxidréteget a
hevités sordn még a megolvadas eldtt feloldva - lehetévé valt az alacsonyabb olvaddspontd
huzal megolvasztidsa és a lemezen €s cs6 alapanyagokon torténd elteriilése és j6 nedvesitése,
amely a folyasztdszer alkalmazdasa nélkiil nem volt megoldhaté.

Meghataroztuk a lézeres szinterezésnél a pdasztizasi sebességek (teljesitmény siliriségek)
hatdsét a szinterezés megvalosithatosdgara Fe, Ni, Cu(P) anyagokndl, valamint az elkészitett
mintdk nyomdszilardsagat meghataroztuk.

Folytattuk a bulk tulajdonsdgok és az olvadékallapot nedvesitése kozotti kapcsolat feltardsat.
A kutatdsi eredményekbdl kideriilt, hogy mind grafit, mind Al203 szubsztiron az e/a
valtozdsdnak hatdsdra szisztematikusan véltoznak a peremszog értékek. Vizsgaltuk a mérések
soran az Eotvos szabdly érvényesiilésének mértékét, az elektronszerkezeti véltozds arra
gyakorolt hatdsat [10].

Termofesziiltség méréssel vizsgaltuk az eziist alapi otvozetek alapanyagait szilard fazisban,
amelyeken a nedvesedés mérési vizsgalatokat is végre hajtottunk. A termofesziiltség mérési
eredmények egyértelmiien kimutatjdk az elektronszerkezeti valtozast a kiillonbozo
anyagokban. A mérései eredményeket Osszevetve nedvesedés mérési eredményekkel
bizonyitast nyert, hogy kapcsolat all fenn a szilard allapotban mért termofesziiltség és az
olvadék allapotban vizsgdlt nedvesedési peremszog kozott [6].

Elektromos ellenéllds mérési mintakat készitettiink eld, melyek segitségével a termofesziiltség
mellett egy dltaldnosan ismert €s elfogadott méréssel is aldtdmasztanank a kapcsolatot a tombi
anyagtulajdonsdgok €s a nedvesedési peremszog értékek kozott. Az eredményekbdl lathato,
hogy az elektronszerkezeti valtoztatds, ,szennyezés” rontja a tiszta eziist vezetési
tulajdonsagat, és ezzel parhuzamosan rontja a nedvesedési tulajdonsdgait is szilard oldat
tartomdnyban [18].

A nedvesedési peremszog mérési mintdkat a mérés befejezése utan, szilard halmazallapotban
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XRD méréseknek vetettiik ald, és az eredményekbdl ramutattunk, hogy az egyes esetekben
kiillonbség tapasztalhaté az atomi szintili struktdrdban, mely kiilonbség egyértelmiien
mutatkozik a nedvesedési peremszog ért€ékében is. A grafit szubsztrat, és az egyes 0tvdzo
anyagok hatdsa kimutathaté volt XRD mérésekkel, melyek korreldltak a nedvesedési
peremszog értékekkel [7, 11].

Anyagosszetétel vizsgalatokat hajtottunk végre szkenning elektronmikroszkoppal. Vizsgaltuk,
hogy a kialakult, és megszilardult cseppen beliil mennyire egyenletes az 6tv6z6 anyagok
eloszldsa, ennek milyen hatdsa lehet a peremszog értékekre. Elemeztiik tovdabbd, hogy a
vizsgalat sordn mennyi 6tvoz6 anyagot veszit a minta, valamint, hogy az alkalmazott grafit
szubsztratokba, milyen mélységig €s mennyi anyag keriil bele [7, 11].

Koz0s egyiittmiitkodésben Dr. Kaptay Gyorggyel egy atfogd kisérletsorozatba kezdtiink bele,
mellyel a fazisdiagram alakja és a nedvesedési peremszog értékek kozott teremtenénk
kapcsolatot, elméleti szdmolasi értékekkel hasonlitandnk 0ssze a mért peremszog értékeket.
Eziist-6n anyagpart kivalasztva elkészitettiikk (sajnos az els0 mintdk Osszetétele nem volt
kifogéstalan) a sziikséges mennyiségli Otvozeteket, €s elinditottuk a kisérleteket.

A 2009-es kutatdsi évben Dbevezetett kemenceszigeteléshez kapcsolddéan tovabbi
fejlesztéseket hajtottunk végre, megsziintetve a nagy feliilettel rendelkez6 szigetelés elemeket,
igy tovabb csokkentve a vakuumkamrdban mérés sordn bennmaradd oxigén mennyiségét.
Stabilabb mérési koriilményeket alakitottunk ki, melyek lehetové teszik a nagy
homérsékleteken végzett huzamosabb méréseket is.

Kiilon az OTKA altal tdmogatott engedéllyel beszerzésre keriilt a 2010-es évben egy nagy
felbontdsu digitalis fényképezOgép, mely segiti a kialakult olvadék cseppekrdl készitett
felvételek kiértékelését, a kiértékelésbol adodé szords jelentds mértékben csokkenthetd vele.
A nagy felbontdsu, j6 mindségl felvételek lehetové tették, hogy automatikus moddszerrel
értékeljik ki a nedvesedési peremszog értékeket. Kifejlesztettiink egy automatikus
peremszogmérd programot Matlab kornyezetben. A program automatikusan beolvassa a
csepprol készitett felvételt, leméri a peremszog értékeket, €s az eredményeket digitélis
formatumban egy féjlba tarolja el. A program segitségével egyszerlisodik a mérések
kiértékelése, igy a kiértékelési szords minimalisra csokken [12].

Rodenstock RM600-as 1ézeres felilleti topografiai vizsgalé berendezéssel vizsgéltuk az
alkalmazott szubsztratok feliileti érdességi értékeit, feliileti topografidjat. Vizsgaltuk, hogy
milyen hatdssal van az érdességi topografia a nedvesedés mérési szorasra. Az eredményekbol
kideriilt, hogy a szubsztratok feliileti érdessége nagyon kicsi (Ra=0.23%0.005), és szordsuk
elhanyagolhatéan kicsi, tehat a feliileti érdesség 1ényegében nem befolyasolhatja a mérési
eredményeket [10].

Nagysebességli kamerds vizsgélatokhoz, tervezett beruhdzds keretében, fejlesztettiik a
kutatéhelyen taldlhaté nagysebességli kamera fényforrasat, mellyel nagysebességii
felvételeket tudunk elkésziteni az olvadék csepp kialakuldsi folyamatardl, a
frekvenciafiiggetlenségbdl adéddan fényerdsség véltozds nélkiil. A szilard halmazéllapotd
cseppet hevitve, majd elérve az olvaddspontot a csepp rovid id6 (~5 ms) alatt alakul ki. A
csepp kialakulés jelentds hatdssal van a nedvesdési peremszogre. A mért peremszog értékek
szOorasdnak jelentds része a csepp kialakuldsakor keletkezik. A mérési eredményekbdl
kideriilt, hogy a nem megfelelden el0készitet mintdkon lathat6 oxidhartya felszakaddsa
befolyésolja a mért peremszoget [12, 14].
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Vizsgiltuk a nedvesedési peremszog idofiiggését, az eredményekbdl arra a kovetkeztetésre
jutottunk, hogy a nedvesedési peremszdg a cseppkialakulds pillanatdban felveszi az értékét,
ezt kovetden csak a hOmérséklet megvéltoztatdsa utdn valtozik értéke. Mérési eredmények
alapjan a nedvesedési peremszog 2 percen beliil nem mutat véltozast [16].

Tiszta eziist €s eziist Otvozetek és grafit szubsztrat kozott mért peremszog értékeknél
meghatdroztuk a homérsékletfiiggést, mely az E6tvos szabdllyal ellenkezd irdnyban véltozik.
Bizonyitast nyert, hogy a jelenséget a grafit szubsztrat és eziist olvadék kozott keletkezd
gazfejlodés okozza. A gizfejlodés megforditja a Marangoni-dramldst, amely az irodalombdl
jol ismert hatdssal hémérséklet novekedésével romld nedvesedési viszonyokat idéz eld [12,
17].

Modellt allitottunk fel, mely leirja az elektronszerkezet valtozasabol eredo feliileti fesziiltség
tobbletet. Sommerfeld-modellbdl kiindulva az elektronokat egymastdl fiiggetlen a fémen
beliil szabad részecskékként tételeztiik fel. Az energidt kvantumosan szdmoltuk ki, és a
Fermi-Dirac statisztikdt alkalmaztuk zérus és alacsony homérsékleten. A felszin hatdasat az
egyik irdnyu, nulladik kozelitésben végtelen, illetve els6 kozelitésben nagy, a kilépési munkat
reprezentdld véges potencidl bevezetésével vettiik figyelembe. A feliilettel rendelkezé és a
tombi anyag energiakiilonbségére a feliilettel ardnyos mennyiséget kaptunk. Az
elektronstiriség a fal mellett egy fermi hulldimhossz széles tartomdnyban leesik, ezért az
elektronok kisebb térfogatba vannak bezarva, és az emiatt megndtt kinetikus energia adja a
feliileti energiat [13].

2 4
y="_L (3m):

Igy fizikai levezetésekkel is ugyan arra a kovetkeztetésre jutottunk, mint a peremszog mérési
eredmények esetében.

Eziist-6n 6tvozetsorozaton a peremszogmérés utan szilard allapotban végrehajtott XRD, SEM,
és TEM vizsgalatokkal bebiznyitdst nyert, hogy a megszilardulds sordn kialakulé fazisok
meghatdroz6 szerepet jitszanak az otvozet nedvesitési tulajdonsagainak alakuldsdra, ami nem
meglepd, ha figyelembe vessziik, hogy a csepp alakja a megszilardulds sordn, vizsgédlataink
szerint mar nem valtozik, tehat a kozeli rend az atomi kolcsonhatasok kovetkeztében mar
olvadék allapotban kialakul.

Vizsgédlataink rdmutattak arra, hogy nem csupan az 4 fazis megjelenése okoz lényeges
valtozdst a peremszog értékekben, hanem az egyes fazisokban bekovetkezd tultelitettség
is [12].

A kutatds utolsé periddusdban a mérési eredmények keriiltek részletesen értelmezésre. Tobb
agy Osszefoglal6 cikk keriilt megirdsa, melyek publikaldsa folyamatban van.

Az 0Osszefoglalt eredményeket a szakma legrangosabb konferencidjan mutattuk be, a High
Temperature Capillarity konferencidn. A konferencidn valé részvétel érdekében volt
sziikséges a kutatdsi periddus fél éves meghosszabbitdsara. A konferencia 3 évente keriil
megrendezésre, €s témdja a nagy hoOmérsékleti nedvesedés méréssel fogalakozik. A
konferencidan bemutatott eredményekre volt tobb érdeklddd, egy t4jfoldi és egy amerikai
kutatécsoporttal is felvettiik a kapcsolatot a tovabbi egyiittmiikodés reményében.

A kisérleti mintdk anyagait az eddigi eredmények alapjan bdvitettiilk, az eziist alapd
otvozeteken kiviil réz- és aranyalapu otvozeteket is készittettiink.
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A réz-6n alapt 6tvozetek tovabbi folytatdsa a mér kordbban emlitett ME-i egyiittmiikodésnek,
ahol kétkomponensli otvozetek peremszog szamitdé modelljének eredményeit tdmasszuk a
kisérleti eredményekkel. Eziist-réz-6n 0tvoz0 hirmast valasztottuk ki, mert ez képezi az
alapjat a gyakorlatban haszndlatos forraszanyagok dontd tobbségének.
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