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Uloha 4 Rentgenové studium strukturnich vlastnosti multivrstev

4.1 Uvodni poznamka

Tato tloha je rozsifenim tloh z pfedmétu F6390 Praktikum z pevnych latek vyucovaném v jarnim se-
mestru. Navody k tomuto praktiku lze nalézt na strankach UFKL www.physics.muni.cz/ufkl/Vyuka.

4.2 Formulace problému

Nameéfeni rentgenové odrazivosti na multivrstvé. Urceni tlousték jednotlivych vrstev z fitovani odrazivosti.
Uréeni vlivu drsnosti rozhrani na pribéh odrazivosti. Déle je cilem tohoto praktika zméfit difrakéni kfivku
na polykrystalickém vzorku a analyzovat ze Sitek piki velikost krystalickych zrn a mikropnuti.

4.3 Rtg odrazivost na multivrstvach
4.3.1 Teorie

Pii malothlém rozptylu rentgenového zareni (t.j. pro ihly mnohem mensi nez Braggovy difrakéni thly)
nema krystalicka struktura latky velky vliv na rozptyl rentgenového zareni. V tomto piipadé lze latku pova-
zovat za kontinuum o urcitém indexu lomu. Index lomu rentgenového zafeni n je obecné komplexni a jeho
realna ¢ast je jen o méalo mensi nez jedna. Casto se index lomu vyjadiuje ve formé n =1 —§ + i3, kde § a 3
jsou typicky v fadu 107° az 10~". Z Fresnelovych vzorcii potom plyne, Ze odrazivost ma méfitelné hodnoty
pouze pro velmi te¢né thly dopadu. Proto je zvykem thel dopadu «a; na vzorek v rentgenové optice mérit od
povrchu samotného, nikoliv od jeho normaly, jak je tomu zvykem pro viditelné zareni. Fresneluv koeficient
odrazivosti na jednoduchém rozhrani mezi materialy o indexech lomu nq a ng je

nisino; —nosinoy ki, — ki
- : : _ , (4.1)
nisino; +nosinay  kiy + ks

kde k;, ki, jsou slozky vlnovych vektori dopadajictho a lomeného paprsku do osy kolmé k povrchu a thel
lomu oy se spo¢te pomoci Snellova zékona

T COS (i = M9 COS Q. (4.2)

Uvedeny vztah (4.1]) plati pfesné pro s-polarizaci; odchylka od pfesného vztahu pro p-polarizaci je v8ak pro
malé thly dopadu zanedbatelna.

Uvazujme nyni odrazivost obecného systému sestévajictho z N vrstev na substratu — obrazek Vrstvy
jsou cislovany od povrchu; j-ta vrstva je popsana jejim indexem lomu n; a tloustkou 7). Rozhrani jsou
¢islovana od nuly; dolnf rozhrani j-té vrstvy ma index j a horni index j—1. Substrat ma pak index lomu ny 1.
Kazdou vrstvou prochézeji dvé viny: jedna smérem dolt o vlnovém vektoru k;; = (kj 4, kj-) s amplitudou

Obrazek 4.1. Schématické zobrazeni vinovych vektorii pri odrazu na jednoduchém rozhrani.
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Obréazek 4.2. Vinové vektory a amplitudy ve dvou sousednich vrstvach a Fresnelovy koeficienty na rozhrani
mezi nimi.

E;i(x,z) a druha smérem nahoru s vlnovym vektorem k; , = (k; 2, —k; .) a amplitudou Fj;,(z, z). Vyjadiime
amplitudu vin v j-té vrstvé pomoci vektoru

= E;i(z,2)
Ei(x,z2) = AT )
J( ) < Ej,r(CU,Z) )
Vyjadiime-li amplitudu viny §ifici se v j-té vrstvé na jejim hornim rozhrani jako EJ(J -1
jejim spodnim rozhrani se vyjadii jako

o —ik;, . Tj iy N
Em:<e’ o0 >@ru:¢@rq (4.3)

, pak amplituda na

0 eikj,sz J

kde jsme definovali matici ®; popisujici fazovy posun ve vrstvé. S pomoci Fresnelovych koeficientt (viz

obrézek [H]) ziskame Vztahy mezi amplitudami na rozhrani E](,,];l) = rj,j,lE](,’];l) + 11, E]({ 71712 a E](], 71,12 =
rj,l,jE](»j:llt) + tj,j,lE](.jr_l). Tyto rovnice se daji transformovat do maticové formy jako

g _ 1 n-r L) pu-n _ g puey

E: = T+ ( 1 E; =R;E; 7, (4.4)

kde jsme oznacili 7j_1 = rj_1; a vyuzili vztahti mezi Fresnelovymi koeficienty. Potom je mozné vyjadrit
amplitudu dopadajici a odrazené vlny na povrchu vzorku pomoci viny v substratu jako

=(0 ~ 2N 521D A— - c_15 AN

EY) = MEW), = Rod ' Ryt . Ry 1Sy RV ELY,. (4.5)
Predpokladejme, Ze substrat je dostateéné tlusty tak, aby amplituda viny odrazené na zadni strané vzorku
byla zanedbatelné, tedy Eny1, = 0. Pak lze snadno vyjadrit podil amplitud odrazené a dopadajici viny

stejné tak jako odrazivost systému pomoci prvka matice M

E, My n_ My |

E; My’ | My

(4.6)

Fresnelovy indexy a vlnové vektory zavisi na tthlu dopadu a méfime tedy odrazivost jako funkci thlu dopadu
R(Oéz)

V praxi se nejcastéji setkavame s periodickymi multivrstvami (supermiizkami, obrazek [43]). V takovémto
pripadé se da reflexni matice vyjadrit pomoci vztahu

. N s B N
N = Ry (93 Radp' Rp) 05 Radp R,
kde L je pocet opakovani dvojvrstvy AB.
Vypocétené odrazivosti pro riizné hodnoty tlousték jednotlivych vrstev a pocet opakovani jsou nakresleny
v obrazcich L4 a3l V zéavislosti odrazivosti na thlu dopadu jsou jasné patrna hlavni maxima, jejichZ poloha
zavisi na tloustce jedné periody T' = Ty + T podle pfiblizného vztahu

A 2
(@) = iy = (m) (4.7
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Obrazek 4.3. Schématické zobrazeni vinovych vektori pri odrazu na vzorku s periodickou multivrstvou na
substratu. V tomto pripadé se multivrstva sestava z trojnasobné opakované dvojice vrstev A a B.
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Obrazek 4.4. Zavislost odrazivosti na thlu dopadu pro rizny pocet period multivrstvy
InAs(0.5nm)/AlAs(3.5nm) na InP substratu. Posledni kfivka ukazuje zavislost pro 10 period, ale
dvojnésobnou tloustku jedné periody. Krivky jsou vii¢i sobé pro prehlednost posunuty.

kde it je kriticky thel totalniho odrazu. Mezi hlavnimi maximy se nachéazi vedlejsi (satelitni) maxima;
jejich pocet mezi dvéma hlavnimi maximy je o jedno mensi nez je celkovy pocet period multivrstvy L,
obrazek 4l Prubéh odrazivosti je modulovan také funkci poméru tlousték %; jsou-li tloustky v poméru
nesoudélnych pfirozenych ¢isel T4 : Tp = n : m vymizi kazdé (n + m)-té hlavni maximum.

-

4.3.2 Experimentalni vybaveni a postup méreni

Rtg difraktometr s médénou rentgenkou, monochromatiza¢ni a kolimac¢ni optické prvky, Stérbiny, po-
¢itacem Fizeny goniometr a scintilacni detektor. Na zac¢atku méfeni bude zméfena intenzita dopadajiciho
zafeni. Naméfena kiivka odrazivosti, tj. zéavislost I(a;) odraZené intenzity na tthlu dopadu délené intenzitou
dopadajiciho zafeni bude po méfeni uloZena do souboru na disku.
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Obrazek 4.5. Zavislost odrazivosti na tihlu dopadu pro riizné poméry tlousték jednotlivych vrstev v multi-
vrstvé (InAs/AlAs)x20 na InP substratu. Kfivky jsou vii¢i sobé pro prehlednost posunuty.



4.3.3 Vyhodnoceni odrazivosti

Ocislujte hlavni interferenéni maxima, jejich polohy zapiste do tabulky. Polohami prolozte zavislost (A7) a
urcete tloustku jedné periody. Z poctu vedlejsich maxim urcete pocet opakovani periody v mérené multivrstve.

Takto nalezenou tloustku vrstvy srovnejte s hodnotou, kterou jste dostali nafitovanim kiivky odrazivosti
po ukonéeni méfeni specializovanym programem, pomoci kterého jste ziskali i drsnosti rozhrani o, coZ jsou
typické vystupy z méfeni multivrstvy metodou rentgenové zrcadlové odrazivosti.

4.4 Analyza difraké¢niho zaznamu polykrystalickych vzorkua
4.4.1 Teorie

Pfi dopadu monochromatického rtg zareni na praskovy vzorek dochézi k difrakci na zrnech, kterd jsou
orientovana tak, ze spliuji Braggovu rovnici

2dpp sin g = A, (4.8)

kde dpp; je mezirovinné vzdalenost vydélena fadem difrakce pro difrakei s Laueho indexy (b, k, l) Braggovu
rovnici miZzeme vyjadiit pomoci rozptylového vektoru = Ky — K;, kde K; a Ky jsou vinové vektory dopadajici
a difraktované viny. Ziejmé plati

2
Q= 2—; sin 6. (4.9)
Braggova rovnice pak odpovida Laueho rovnici

2T

Q= d— = G, (4'10)
hkl

kde px; je vektor reciproké miize.

Je-1i praskovy vzorek tvofen malymi zrny, dochazi k rozsiteni difrakénich linii. V reciprokém prostoru je
intenzita difraktovaného zafeni timérna druhé mocniné absolutni hodnoty Fourierovy transformace tvarové
funkce krystalu. Strka maxima v reciprokém prostoru je pak nepiimo umérné velikosti krystalitu AQ = %r.

Diferenciaci pfedchoziho vztahu (£9) dostaneme pro tuhlovou sifku difrakéniho maxima

27 2 A
AQ =2— AN ~ —. 2A0 =~ . 411
@ P D’ Dcos6 ( )
Pfesnéjsim postupem ziskdme Scherrerovu rovnici, viz odvozeni v literatuie [2, 3]
0.94\
2w(20,rad) = 4.12
w(26,rad) = -, (4.12)

kde 2w sitka v polovingé vysky maxima (FWHM — full width at half-maximum) difrakéniho piku méfeného
v thlu 20 a D je prumérny rozmér krystalitu ve sméru kolmém k difraktujicim rovinam. PouZijeme-li misto
§ffky v poloviné maxima integralni Sitku [, definovanou jako podil integralni intenzity piku a intenzity
v maximu, dostaneme pak Stokestv-Wilsontv vztah

A
Lcosf’

B(20,rad) = (4.13)
kde L je objemové vaZzena stfedni hodnota rozméru krystalitu ve sméru kolmém na difrakéni roviny. Pro
vzorek obsahujici monodisperzni krystality, t. j. vSechny krystality jsou stejné velké, jsou hodnoty D a L
stejné, v ostatnich pripadech se tyto hodnoty lisi v zavislosti na rozdéleni velikosti krystaliti.

V redlnych vzorcich jesté navic miize dochazet k rozsifeni difrakénich linif kviili nehomogennimu rozlozeni
deformace krystalové miiZze. Ozna¢me stfedni hodnotu mezirovinné vzdalenosti d a lokalni mezirovinnou

1Pro kubické krystaly s mifzovym parametrem a plati

a

dhkl: h2+k)2+l2.



vzdalenost d + Ad. Potom se difrakéni thel 1i$f o hodnotu A#f, kterou ziskdime diferenciaci Braggovy rovnice

E3)

Al = —% tan 6, (4.14)

kde € = % je vlastné komponentou tenzoru deformace piislusejici sméru difrakéniho vektoru. Pfedpoklé-
dejme statistické rozdéleni lokdlni deformace s Sitkou 1, pak bude téz profil difrakéniho maxima vykazovat
stejné statistické rozdéleni se Sitkou

B(20,rad) = 4ntan6. (4.15)

Predchozi analyza se tykala tzv. mikropnuti, tedy lokalnich odchylek deformace od stfedni miize. Setkavame
se jeSté s tzv. makrodeformaci, kdy jsou v8echny krystality deformovany stejnym zpisobem a stiedni mezi-
rovinna vzdalenost neodpovida hodnotdm nedeformovaného krystalu. Tento jev se projevuje posunem celych
difraké¢nich linif vici tabelovanym hodnotam.

Celkova sitka je ovlivnéna ob&ma predchozimi efekty. Profil difrakéniho maxima je konvoluci obou profili,
jsou-li tyto profily lorentzovské, pak se Sitky scitaji

B(20,rad) = + 4ntan 6. (4.16)

Lcos?
Kazdy z ptispévki zéavisi jinym zptisobem na difrakénim thlu, ¢ehoz vyuzijeme k jejich odliseni. Vynasobenim
rovnice faktorem cos § dostaneme vztah

B(20,rad) cos = % + 4nsind, (4.17)

ktery se pouziva pii konstrukci Williamsonova-Hallova grafu, kde vyneseme zavislost Sitky difrakéniho ma-
xima vynasobeného kosinem difrakéniho thlu na sinu difrakéniho dhlu. W-H graf prolozime piimkou, jehoz
smérnice udava stfedni deformaci krystaliti a konstanta je nepifimo umérné stiedni velikosti krystalitu.
Williamsonovu-Hallovu analyzu muzeme provést jak s integralni $ifkou 3, tak i s polositkou 2w.

Nameéreny difrakéni profil je ovSem rozsifen jesté dalsimi piistrojovymi efekty: divergenci svazku a spek-
tralnim rozsifenim (svazek neni monochromaticky). Pfistrojové rozsifeni zavisi na konstrukei difraktometru
a je tfeba ho pro kazdy konkrétni difraktometr urcit, abychom jeho vliv odstranili jesté pred provedenim
Williamsonovy-Hallovy analyzy. Obecné lze vSak tici, Ze divergence svazku thlové rozsiti kazdé difrakéni
maximum stejnym zpusobem, zatimco spektralni slozeni zafeni se na Sifce difrakénich maxim projevi podob-
nou zavislosti na difrakénim thlu jako mikropnuti. V nasem piipadé budeme postupovat tak, Zze nameérené
§itky difrakénich profilt opravime o pfimo zméfenou divergenci svazku a znamé spektrélni slozeni pouzitého
zéfeni, a teprve poté provedeme Williamsonovu-Hallovu analyzu.

Pfi studiu redlnych vzorkt se muzeme Casto setkat s tim, Ze zavislost Sirky difrakénich maxim na dhlu
neodpovida zavislosti (17, pfi jejim odvozeni jsme totiZz predpokladali, Ze velikost krystalitt je stejné ve
vSech krystalografickych smérech, t.j. maji v priméru zhruba kulovy tvar. Redlna zrna vS8ak mohou mit
jehlickovy ¢i destickovy tvar protazeny v uréitém krystalografickém sméru, jemuz piislusné difrakéni maxima
jsou pak vyrazné uzsi nez ostatni. Podobné i rozloZeni mikrodeformace nemusi byt ve vSech krystalografickych
smérech stejné kvili anizotropnim elastickym vlastnostem krystali. Stejné napéti pak vyvolava v raznych
krystalografickych smérech rizné velkou deformaci. Tyto jevy mohou vést k pomérné znacnym odchylkdm
od zavislosti (£I7]).

V soucasné dobé se Williamsonova-Hallova metoda jiz prili§ neuziva, stejné jako o néco propracovanéjsi
metoda Warrenova-Averbachova [3], ale nejcastéji se pouziva fitovani celého difrakéniho zdznamu (znama je
hlavné Rietveldova metoda), na coz existuje velké mnozstvi specializovaného softwaru, napiiklad program
FullProf [4] a fada jinych [5]. Nicméné v8ak pomérné jednoducha Williamsonova-Hallova metoda poskytuje
zékladni a ve velkém mnozstvi pfipadi i dostacujici informaci o studovaném vzorku.

4.4.2 Experimentalni usporadani a postup méreni

Pouzivame Cu rentgenku s Gobelovym parabolickym zrcadlem jako monochrométor a kolimétor pred
vzorkem. Za vzorkem je thlové rozliSeni dosahovano pomoci koliméatorti z rovnobéznych plecht (Sollerova
clona — parallel plate collimator) a dale nasleduje grafitovy sekundarni monochrométor. MéFeni provadime
pro konstantni tthel dopadu na vzorek (typicky 0,5° az 10°) a skenujeme ramenem analyzatoru s detektorem
— tedy v tuhlu 20. Méfeni praskové difrakce je velmi malo citlivé na pfesnou justaci polohy vzorku, staci
presné nastavit polohu ramene detektoru.
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Obrézek 4.6. Schéma experimentélniho usporadani. Pro jednoduchost jsou vynechdny vstupni Stérbiny. Solle-
rova clona, grafitovy sekundarni monochromator a detektor jsou spole¢né umistény na pohyblivém rameni
goniometru.

4.4.3 Parametry pouzitého zarizeni

Divergence primarniho svazku za Gobelovym zrcadlem je asi 0,01°, vstupni divergence pouzité Sollerovy
clony je asi 0,5° (k dispozici je jesté delsi Sollerovu clona s divergenci 0,2°). Divergenci primarniho svazku
muzeme zanedbat vzhledem k divergenci Sollerovy clony. Zafeni Cu rentgenky je tvofeno dvéma hlavnimi
spektralnimi ¢arami: ¢ara CuKoaq A; = 1,54056 A a CuKan Ay = 1,544398 A. Intenzita cary Koy je poloviéni
vzhledem k ¢afe Kay. Ostatni ¢ary, hlavné CuK g jsou odfiltrovany sekundérnim grafitovym monochromé-
torem.

4.5 Ukoly k méFeni

1. Nastavte aparaturu a vzorek pro méfeni rtg odrazivosti.
2. Zméite zévislost odrazivosti na thlu dopadu pro zadany vzorek.

3. Urcete analyzou namérené kiivky periodu, tloustky jednotlivych vrstev, pocet period, pripadné drsnosti
rozhrani.

4. Nastavte aparaturu a vzorek pro méfeni difrakce na polykrystalu.
5. Zméite zavislost difraktované intenzity na difrakénim thlu.

6. Urcete mifzovy parametr, velikosti zrn a mikropnuti v polykrystalickém materiélu.
4.6 Kontrolni otazky

1. Jaky je vliv malé sifky svazku (napf¥. 0,1 mm) dopadajiciho te¢né pod malym dhlem na povrch vzorku
o délce napt. 5 mm?

2. Jaky se da ocekavat vliv drsnosti rozhrani v multivrstvé na prubéh odrazivosti?

3. Jak by vypadal vztah (£I7) vyjadien pro $itku v poloviné vysky (FWHM)?
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