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ВВЕДЕНИЕ

Известно, чем выше структурное совершен-
ство и однородность получаемых материалов
(чем меньше содержится в них неконтролируе-
мых примесей или структурных дефектов), тем
лучше их механические и электрофизические ха-
рактеристики. Поэтому решение задачи макси-
мально возможного повышения чистоты матери-
ала и уменьшения структурной неоднородности
представляет большой интерес не только для мате-
риаловедения, но и для многих областей микро-
электроники. Выбор метода очистки конкретного
материала определяется его физико-химическими
свойствами. Вместе с тем, для достижения наи-
большего эффекта предпочтительным является
сочетание различных методов рафинирования,
что связано с различной физической природой
разделяемых элементов.

При выращивании монокристаллов методом
Бриджмена обычно наблюдается постепенное
увеличение концентрации примесей с коэффи-
циентом распределения, меньшим единицы, к
концу кристалла. В условиях существования со-
ставляющей гравитационного поля (СПГ), на-

правленной вдоль поверхности фронта кристал-
лизации, помимо обычного увеличения концен-
трации примесей в направлении роста кристалла
обнаружено резко выраженное неоднородное пе-
рераспределение примесей в поперечном направ-
лении (так называемая “поперечная седимента-
ция”) [1]. Происходит разделение различающих-
ся по массе компонентов сплава с существенным
увеличением концентрации тяжелого элемента
на боковой поверхности кристалла в направле-
нии действия составляющей гравитационного
поля.

Целью настоящей работы являлось определение
концентрации меди в α-твердом растворе алюми-
ния в монокристаллах сплава Al–0.005 вес. % Cu,
выращенных из расплава при различных давле-
ниях аргона (Ar) и составляющей гравитационно-
го поля, и распределения плотности “ростовых”
дислокаций в кристаллах. А также анализ причин
и механизма возникновения обнаруженной в ра-
боте сильной неоднородности (дисперсии) в рас-
пределении концентрации меди в монокристал-
лах сплава, измеренной в соседних участках меж-
фазной поверхности “поперечного” сечения
кристалла.
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ЭКСПЕРИМЕНТ
Исследования были выполнены на монокри-

сталлах алюминия с добавками меди в количестве
0.005 вес. % Cu. Для выращивания кристаллов ис-
пользовали метод Бриджмена, со скоростью пе-
ремещения плавильной печи 1.667 × 10–3 см/с
(1 мм/мин). Для этой скорости ориентация “за-
травки” 001 является направлением преимуще-
ственного роста металлических кристаллов с
ГЦК-структурой. Как и в предыдущих эксперимен-
тах [1, 2], монокристаллы имели длину 12.0 см, диа-
метр 2.0 см. Выращивание кристаллов произво-
дили в вакууме и в среде аргона (Ar) под давлени-
ями P(Ar): 0.15, 0.25 и 0.30 МПа.

Составляющая гравитационного поля (СГП),
направленная вдоль поверхности фронта кри-
сталлизации (gмг = g0sin(ϕ)), создавалась накло-
ном ростовой установки по отношению к направ-
лению гравитационного поля Земли g0 на углы
ϕ = 10° и ϕ = 20° и имела значения gмг = g0sin(ϕ) ~
~ 174 и 0.342 g0 соответственно.

Для проведения структурных исследований
использовали методы металлографии и количе-
ственного рентгеноспектрального анализа. Изме-
рения концентрации меди производили на рент-
геновском микроанализаторе “Superprobe-733”.
При исследовании дислокационной структуры
кристаллов использовали метод выявления дис-
локаций с помощью фигур травления [3–5]. Для
измерения плотности дислокаций использовали
оптический микроскоп “Neophot-2”.

Схема резки монокристаллов для проведения
исследований (фрагменты 1–6) показана на рис. 1.

РЕЗУЛЬТАТЫ
1. Особенности распределения меди

в монокристаллах алюминия
Измерения концентрации меди в монокри-

сталлах алюминия были проведены с шагом
~0.03 cм на поперечных сечениях кристаллов

(фрагменты 3, 5, рис. 1) вдоль диаметра, лежаще-
го в плоскости наклона ростовой установки в гра-
витационном поле. При угле наклона ϕ = 10° СГП
вдоль поверхности фронта кристаллизации рас-
плава имела значения gмг ~ 0.174 g0.

Была обнаружена сильная неоднородность в
концентрации меди, измеренной в соседних
участках поверхности поперечного сечения кри-
сталла. На рис. 2а, 2б приведены результаты, полу-
ченные при измерениях распределения концентра-
ции меди на ”поперечных шлифах” монокристал-
лов алюминия, выращенных при давлениях аргона
0.15 и 0.30 МПа, дающие наглядное представле-
ние о характере и степени неоднородности этого
распределения.

Показано изменение концентрации меди для
двух различных сечений кристалла на расстояни-
ях (рис. 2а) 4.0 и (рис. 2б) 9.0 см от начала процес-

Рис. 1. Схема препарирования монокристаллов и по-
ложение поперечных (фрагменты 1, 3, 5) и продоль-
ных (фрагменты 2, 4, 6) сечений, на которых измеря-
ли концентрацию меди и плотность дислокаций (I–
IV – положение уровней, на которых проводили из-
мерения в продольных фрагментах монокристаллов).
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Рис. 2. Распределение концентрации меди на попе-
речных шлифах монокристаллов алюминия (фраг-
менты 3, 5), выращенных при давлениях аргона
0.15 ( ) и 0.30 ( ) МПа, на расстояниях: 4.0 (а) и
9.0 см (б) от “затравки” (угол наклона установки 10°;
gмг ~ 0.174 g0).
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са направленного затвердевания расплава – от
“затравки” (фрагменты 3, 5).

Это происходит в условиях, когда скорость
движения межфазной границы (МГ) не превыша-
ет 1.667 × 10–3 см/с (1 мм/мин), т.е. является ско-
ростью, обычно используемой как для выращива-
ния монокристаллов, так и для рафинирования
материалов (например, при зонной перекристал-
лизации того же алюминия).

Сильный разброс (дисперсия) в значениях
концентрации меди в монокристаллах алюми-
ния, выращенных методом направленной кри-
сталлизации расплава на “затравках” с кристал-
лографической ориентацией 001 поверхности
межфазной границы, зависит от условий кри-
сталлизации: наблюдается существенное умень-
шение разброса при воздействии на процесс за-
твердевания расплава давления инертной газовой
среды (аргона) в кристаллизационной камере.
При статистической обработке всех проведенных
измерений концентрации меди в выращенных
монокристаллах алюминия получены средние
значения этой концентрации: на расстоянии
4.0 см от “затравки” – при давлении Ar 0.15 МПа –
0.0120 вес. %, и при 0.30 МПа – 0.0121 вес. %; на
расстоянии 9.0 см от “затравки” при давлении Ar
0.15МПа – 0.0237 вес. %, и при 0.30 МПа –
0.0079 вес. %. При направленной кристаллизации
сплава происходит увеличение концентрации ме-
ди (коэффициент распределения меди в сплаве
Al–0.005 вес. % Cu равен kCu = 0.15) в направле-
нии роста кристалла. При этом конечные его
участки оказываются наиболее сильно обогаще-
ны медью.

При выращивании кристаллов в наклонной
установке, в условиях действия на расплав СГП,
направленной вдоль поверхности фронта кри-
сталлизации, обнаружены следующие особенно-
сти в распределении второго компонента. Как
следует из графиков при давлении 0.30 МПа про-
исходит существенное увеличение концентрации
меди вблизи боковой поверхности кристалла в
направлении действия СГП, которое сохраняется
на протяжении всей длины кристалла. При давле-
нии 0.15 МПа “поперечное“ перераспределение
примеси практически отсутствует. Происходит
обычное оттеснение меди движущимся фронтом
кристаллизации к концу кристалла, так что кон-
центрация этого компонента в конечном итоге
оказывается более высокой, чем при давлении
0.30 МПа (рис. 2б). Наблюдаемое распределение
концентрации меди свидетельствует о том, что
седиментация примесей наиболее эффективно
осуществляется при направленной кристаллиза-
ции расплава под “оптимальным” по величине
давлением (0.30 МПа), в условиях экстремально
высокой подвижности межфазной границы.

Возникновение высокой подвижности меж-
фазной границы кристалла с расплавом обуслов-
лено увеличением обменных атомных потоков
между твердой и жидкой фазами под действием
приложенного к системе некоторого “оптималь-
ного” по величине внешнего давления. В этих
условиях на границе, даже при ее движении (при
росте кристалла), сохраняется состояние, близ-
кое к равновесному состоянию, так что достигае-
мая при этом полнота разделения компонентов
между фазами фактически соответствует равно-
весной диаграмме состояния сплава.

Основной причиной выявленного в работе
разброса (большой дисперсии) значений концен-
трации меди в монокристаллах алюминия необ-
ходимо, по-видимому, считать развитие в обла-
сти межфазной границы (МФГ) растягивающих
напряжений, обусловленных выделением в про-
цессе роста кристалла избыточного свободного
объема (ИСО) фазового превращения. Возника-
ющая при этом дилатация в области МФГ вызы-
вает интенсификацию процесса “кавитационных
флюктуаций плотности” [6], релаксация которых
сопровождается появлением низкочастотных
акустических волн в расплаве (явление акустиче-
ской эмиссии, или “акустический эффект кри-
сталлизации” [7–12]). При этом происходит аку-
стическая трансляция ИСО фазового превраще-
ния из области локальной дилатации на МФГ
кристалла на внешние границы расплава. В этих
условиях этот механизм релаксации избыточного
свободного объема фазового превращения, выде-
ляющегося на МФГ при росте кристалла, стано-
вится преобладающим.

2. Особенности распределения плотности 
дислокаций в монокристаллах алюминия, 

выращенных при различных давлениях
В ряде работ показано существование корре-

ляции между плотностью ростовых дислокаций в
кристаллах алюминия, выявляемых методом хи-
мического травления (методом фигур травления), и
содержанием в кристаллах примесей [2–4], что обу-
словлено особенностью травления данного метал-
ла. Поэтому метод выявления ростовых дислокаций
с помощью фигур травления в монокристаллах
алюминия можно использовать для изучения рас-
пределения в них примесей.

На рис. 3 приведено распределение плотности
дислокаций, измеренное на поперечных сечени-
ях монокристаллов алюминия, а на рис. 4 приве-
дено распределение плотности дислокаций, изме-
ренное на различных уровнях продольных шлифов
(фрагменты 2, 4) монокристаллов алюминия, выра-
щенных при давлениях 0.15 и 0.30 МПа. Как следу-
ет из графиков (рис. 4а, 4б) в монокристаллах,
выращенных при 0.30 МПа, максимальная плот-
ность дислокаций наблюдается в очень узкой об-
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ласти вблизи боковой поверхности кристалла в
направлении действия СГП. В монокристаллах,
выращенных при 0.15 МПа, бокового перерас-
пределения дислокаций не происходит, но при
этом плотность дислокаций в основной массе
кристалла существенно выше, чем в кристаллах,
выращенных при 0.30 МПа.

Измерения плотности дислокаций (LgN) в мо-
нокристаллах алюминия были проведены на про-
дольных сечениях кристаллов (см. фрагменты 2, 4,
рис. 1) вдоль диаметра, лежащего в плоскости на-
клона ростовой установки в гравитационном поле.

Сравнение результатов, полученных методами
рентгеноспектрального анализа и металлографии
(рис. 2, 4), показывает их полное качественное
соответствие, что еще раз подтверждает право-
мерность использования фигур травления для
изучения распределения примесей в монокри-
сталлах алюминия.

На рис. 3 приведено распределение плотности
дислокаций на поперечных сечениях монокри-
сталлов алюминия, выращенных в вакууме и при
давлении 0.25 МПа. При общем повышении

плотности дислокаций по длине кристалла, на-
блюдается “скачкообразное” увеличение (на не-
сколько порядков) плотности дислокаций в на-
правлении действия гравитационного поля. При
этом характер этого перераспределения плотно-
сти дислокаций существенно зависит от давле-
ния. Так, в монокристаллах, полученных в вакуу-
ме, боковое перераспределение дислокаций на-
блюдается только на более ранних стадиях

Рис. 3. Распределение плотности “ростовых” дисло-
каций на шлифах поперечных сечений (фрагмент 3)
монокристаллов сплава Al–0.005 вес. % Cu, выра-
щенных со скоростью 1.667 × 10–3 см/с в вакууме ( )
и при давлении аргона 0.25 MПа ( ), с углом наклона
установки в гравитационном поле ϕ = 10° и gмг ~ 0.174 g0.
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Рис. 4. Распределение плотности “ростовых” дисло-
каций на продольных шлифах монокристаллов алю-
миния (фрагменты 2, 4), выращенных при давлениях
аргона 0.15 МПа (а): фрагмент 2 (∆, ) и фрагмент 4
( ), и 0.30 МПа (б): фрагмент 2 ( ) и фрагмент 4 ( ).
При угле наклона установки ϕ = 10°, СГП на МФГ
кристалла с расплавом равна gмг ~ 0.174 g0 [6].
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процесса кристаллизации. При этом к концу кри-
сталла область с низкой плотностью дислокаций
существенно уменьшается. Нужно отметить, что
получаемые результаты измерений для фрагмен-
тов 3 и 5 качественно совпадают. Перераспреде-
ление плотности дислокаций в монокристаллах,
выращенных при давлении 0.25 МПа, наиболее
ярко выражено и происходит на протяжении все-
го периода роста кристалла так же, как в моно-

кристаллах, выращенных при давлении 0.30 МПа
(см. рис. 4).

Перераспределение плотности дислокаций в
“поперечном” направлении обусловлено седи-
ментацией растворенных примесей под действием
СГП, что подтверждается результатами количе-
ственного рентгеноспектрального анализа (рис. 2).
Таким образом, наиболее эффективная поперечная
седиментация примесей происходит при кристал-
лизации под давлениями 0.25–0.30 МПа. Как было
показано ранее [1, 2], эти давления являются “оп-
тимальными” по величине и обеспечивают наи-
большую подвижность межфазной границы кри-
сталл–расплав.

При давлении 0.15 МПа преобладает обычное
оттеснение примесей с k0 < 1 к концу кристалла.
При выращивании монокристаллов в вакууме
имеет место промежуточный вариант.

На рис. 5а приведены кривые распределения
плотности дислокаций в монокристаллах алюми-
ния, выращенных при давлении 0.15 МПа с углом
наклона установки ϕ = 20°. Изменение профилей
кривых по сравнению с кривыми на рис. 3 (угол
ϕ = 10°) показывает, что с ростом СГП даже при не-
эффективном давлении 0.15 МПа наблюдается зна-
чительное увеличение плотности дислокаций око-
ло боковой поверхности кристалла. Причем пере-
распределение дислокаций происходит вплоть до
самых верхних участков кристаллов. На рис. 5б
для сравнения показано распределение плотно-
сти дислокаций в конечных участках монокри-
сталлов (фрагмент 6), выращенных при давлении
0.15 МПа с углом наклона установки ϕ = 10°. В
этом случае дислокации распределены равномер-
но по всему сечению кристалла.

Перераспределение плотности дислокаций в
монокристаллах, выращенных при давлении
0.15 МПа и ϕ = 20° (рис. 5а), наиболее ярко выра-
жено и происходит на протяжении всего периода
роста кристалла так же, как в монокристаллах,
выращенных при давлении 0.25 МПа и ϕ = 10°
(см. рис. 3). Мы полагаем, что наблюдаемое пере-
распределение плотности дислокаций в “попе-
речном” направлении обусловлено седиментаци-
ей растворенных примесей под действием СГП,
направленной вдоль поверхности фронта кри-
сталлизации вдоль диаметра, лежащего в плоско-
сти наклона ростовой установки.

3. Особенности гравитационной
седиментации примесей

Мы полагаем, что основной причиной струк-
турных и концентрационных неоднородностей,
наблюдаемых в монокристаллах алюминия с до-
бавками меди, является пространственное разде-
ление различающихся по массе компонентов в
слое расплава на границе с кристаллом под влия-

Рис. 5. Распределение плотности “ростовых” дисло-
каций на продольных шлифах монокристаллов алю-
миния, выращенных при давлении аргона 0.15 МПа с
углом наклона установки ϕ = 20° (а): фрагмент 2 – ( )
и фрагмент 4 – ( ) и с углом наклона ϕ = 10° (б):
фрагмент 6 ( ).
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нием СГП [1, 2]. При этом нельзя полностью ис-
ключить и другую возможную причину данного
явления. При наклоне ростовой установки воз-
никают радиальные температурные градиенты,
совпадающие по направлению с СГП. Однако
увеличение эффективности поперечной седи-
ментации примесей с увеличением величины
СГП свидетельствует о том, что вероятнее всего
происходит именно гравитационная седимента-
ция примесей, а не перераспределение, связан-
ное с асимметрией теплового поля.

Следует отметить, что при больших значениях
СГП (ϕ = 20°), более эффективное перераспреде-
ление примесей происходит также при давлении
0.15 МПа (рис. 5а). При этом давлении область с
низкой плотностью дислокаций (а значит и при-
месей) занимает существенно больший объем мо-
нокристалла. Об этом свидетельствует изменение
кривых распределения плотности дислокаций в
конечных участках кристаллов (фрагмент 6). 

Сильная неоднородность в распределении
концентрации второго компонента в монокри-
сталлах бинарного сплава фактически означает
существование такой же сильной неоднородно-
сти в обменных атомных потоках на границе меж-
ду кристаллом и расплавом, определяющих по-
движность МФГ.

Работа выполнена в рамках госзадания Мино-
брнауки (тема “Давление”, Г.р. № АААА-А18-
118020190104-3).

ВЫВОДЫ

В результате проведенных исследований обна-
ружено, что при направленной кристаллизации
расплава в условиях плоского фронта кристалли-
зации происходит гравитационное разделение
компонентов расплава. Установлено аномально
неравномерное распределение концентрации ме-
ди и плотности дислокаций по диаметру кристал-
ла с существенным увеличением этих параметров
в направлении действия составляющей гравита-
ционного поля.

Эффективность разделения различающихся
по массе компонентов расплава зависит от вели-
чины давления инертного газа, при котором про-
исходит процесс кристаллизации. При давлениях
0.25–0.30 МПа поперечная седиментация меди в
направлении действия СГП наиболее ярко выра-
жена. При давлении 0.15 МПа поперечная седи-
ментация выражена слабо и преобладает свой-
ственное методу выращивания оттеснение примеси
с k0 < 1 к концу кристалла. Степень эффективности
“поперечной” седиментации увеличивается с уве-
личением СГП.

Основной причиной выявленного в работе
разброса (большой дисперсии) значений концен-
трации меди в монокристаллах алюминия необ-
ходимо, по-видимому, считать развитие в обла-
сти МФГ растягивающих напряжений, обуслов-
ленных выделением в процессе роста кристалла
избыточного свободного объема фазового пре-
вращения. Возникающая при этом дилатация в
области МФГ вызывает интенсификацию про-
цесса “кавитационных флюктуаций плотности”,
релаксация которых сопровождается появлением
низкочастотных акустических волн в расплаве
(явление акустической эмиссии или “акустиче-
ский эффект кристаллизации”). При этом проис-
ходит акустическая трансляция избыточного сво-
бодного объема фазового превращения из обла-
сти локальной дилатации на МФГ кристалла на
внешние границы расплава. И этот механизм ре-
лаксации избыточного свободного объема фазо-
вого превращения, выделяющегося на МФГ при
росте кристалла, становится преобладающим.
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Effect of Pressure and Gravitational Field on the Distribution of Cu
during the Directed Growth of a Single Crystal of the Alloy Al–0.005 wt % Cu

V. О. Esin1, *, **, А. S. Кrivonosova1, I. Zh. Sattybaev1, Т. G. Fedorova1, and L. V. Elokhina1
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Abstract—Using quantitative X-ray spectral analysis and metallography, the distribution of copper concen-
tration in the α-solid solution of Al and the dislocation density in single crystals of the Al alloy–0.005 wt %
Cu, grown from the melt at different values of argon pressure (Ar) and the gravitational field component
(gmg) directed along the surface of the crystallization front. A strong inhomogeneity in the copper concen-
tration measured in adjacent areas of the cross-sectional surface of the crystal and its correlation with the in-
homogeneity of the distribution of dislocations in single crystals of the alloy, which depends on pressure and
the gravitational field component, were discovered. The mechanism of relaxation of the excess free volume
of the phase transformation released in the region of the interphase boundary during crystal growth is con-
sidered.

Keywords: melt crystallization, pressure, alloy single crystals, gravitational field, sedimentation of compo-
nents
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