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Bevezetés

A multirétegek, vagyis a tobb rétegbdl allo rétegrendszerek, szerkezete irdnti
érdeklddést az alkalmazasi lehetoségek mellett az is indokolja, hogy a rétegek periodikus
ismétlédése miatt, a valodi haromdimenzios kristalyoktol kiilonb6zd, mesterséges
egydimenzids periodicitasu kristalynak tekinthetok (angol nyelvii irodalomban hasznélatos
a "one dimensional superlattice" kifejezés). A multirétegek kutatdsa a vékonyrétegkutatas
témakorébe tartozik, melynek a hordozdra ndvesztett vékony rétegek szerkezetének és
novekedésének megértése a célja. A multirétegekben el6fordulo rétegek vastagsaga 1-2 nm-
tél a néhany sz4z nanométerig terjed.

A multirétegek kiilonboz6 anyagi Osszetételii vékonyrétegekbdl allnak. Az eldallitas
koriilményeitdl, valamint az alkot6 rétegek anyagatol €s a hordoz6tdl fiiggden a multiréteg
lehet amorf és polikristalyos rétegek kombinacidja [1-35], vagy egykristaly is [36-45].
Periodikus multirétegek esetében szokas beszélni a multiréteg periodusar6l (A), ami az
ismétlodo rétegpar egylittes vastagsagat jelenti.

Bar a multirétegek kutatasa tobb, mint 60 éves multra tekint vissza [46-48], a
multirétegek kutatdsa, sokoldalt alkalmazhatosdguknak koszonhetden, napjainkban is
id6észerli. A multirétegekben jelen levé nagy szamu réteghatirnak és a mesterséges
periodicitasnak koszonhetden, valamint mivel az egyes rétegek rendkiviil kis vastagsaguk
miatt alacsony dimenzidjii rendszernek tekinthet6k, a multirétegek 1) fizikai
tulajdonsagokat mutathatnak a homogén tombi anyaghoz képest. A multirétegek a
mesterségesen eldallitott nanoszerkezetek 1) osztalyat képezik az alkalmazasok
szempontjabol is, mivel a rétegrendszerek a kivant kiilonleges fizikai tulajdonsagnak
megfelelden tervezhetdk (az adott tulajdonsdghoz kapcsolodo fizikai jelenségek megfeleld
szintli megismerése utan).

Az alkalmazasoknal éles réteghatarokkal -elvalasztott egyenletes vastagsagi
rétegekbdl allé multirétegek eldallitasa a cél. Amorf €s polikristalyos rétegrendszerekben
azonban gyakori, hogy oszlopos ndvekedési szerkezet alakul ki [1-35], esetenként egyedi
novekedési hibak [3,5,35,49,37,50,51], ugynevezett novekedési goécok, jelennek meg.
(Hasonlo oszlopszerkezet epitaxialis egykristaly multirétegekben is megfigyelhetd, akar
kumulativ [36-40], vagy nem kumulativ [42-44] jelleggel, amit a rétegekben ébredd
fesziiltségekkel [52], valamint a rétegek anyagainak egymast nedvesitd jellegével [42]



magyaraznak. Az egykristaly multirétegek azonban e dolgozat témajan kiviil esnek.) Ezért a
multirétegek iranti érdeklodés kettds indittatasti. Egyfeldl az alkalmzasok altal tamasztott
kovetelmények kielégitése, masfeldl az alapvetd ndvekedési folyamatok megértése a cél.

Az amorf €s polikristalyos rétegek novesztése altalaban a szoban forgd anyag
olvadaspontjahoz képest alacsony hoémérsékleten torténik tobbnyire az olvadaspont
harmada alatt. Az alacsony hdmérsékleti novekedés egyik jellegzetessége az adatomok kis
mozgékonysaga. Ennek a folyamatnak a legegyszerlibb leirasat a ballisztikus modellek
[53,54] valositjak meg, melyekben a ndvekvo feliiletre érkezd atomok a megérkezés helyén
beépiilnek a rétegbe. A ballisztikus modellek visszaadjak a szerkezeti zénamodellekben
[55-60] I zonanak nevezett alacsony hdmérsékletii tartomany szamos jellegzetességét, mint
pl. a porézus oszlopszerkezet és a hordozé feliiletén 1évo részecskékbol kiinduld egyedi
kinovések kialakuldsat. A kontinuum modellek [61-64] egyardnt figyelembe veszik a
feliileti diffizid kisimité hatdsat, valamint az atomok véges méretének és/vagy az
arnyékolasi jelenségeknek a hatdsat. Leginkabb az utdbbi két jelenséget tartjak feleldsnek
az oszlopszerkezet kialakulasaért [53, 61-64].

Néhany esetben a multirétegek réteges szerkezetét hasznéltdk fel a novekedés
nyomonkdvetésére [S]. A rétegrendszer vékony rétegei €s réteghatarai kirajzoljak a réteg
felilletének alakjat egy adott pillanatban. A réteghatarok jelenléte azonban egyben
befolyasolhatja is a rétegnovekedést. A rétegek valtogatott felvitelével minden réteghataron
lejatszodik a rétegnovekedés kezdetére jellemzé magképzddés (nukleacid) €s az egymassal
érintkez6 magok Osszendvése (koaleszcencia). Ezért az egyes rétegek szemcséinek ill.
oszlopainak alakja befolyassal lehet az azt kovetd rétegek novekedésére.

E dolgozatban a multirétegek szerkezeti és morfologiai tulajdonsdgainak
vizsgélatdhoz az amorf Si/Ge és polikristalyos Ag/Cu multirétegeket hasznaltuk modell
anyagokként. A multirétegeket mindkét anyagrendszer esetén katddporlasztassal allitottuk
eld. Fo6 vizsgalati modszer a keresztmetszeti transzmisszids elektronmikroszkopia (TEM)
volt, amit kisszogl rontgendiffrakcioval is kiegészitettiink.

Si/Ge multirétegeken demonstraltuk a novekedési mechanizmusok hatdsat kiilonféle
hordozoéfeliileteken torténd rétegnovesztéssel [35]. Részletesen elemeztik a hordozo
elofeszitésével eldidézett ionbombazas hatdsat a rétegrendszer novekedésére [3]. Az
ionbombéazads az adatomok feliileti mozgékonysagara gyakorolt hatasan keresztiil

befolyasolja a rétegek novekedését. A Si/Ge multirétegeken végrehajtott hokezelési



kisérletekkel a nagyon vékony (1.5-6 nm) amorf Si és Ge keveredésérdl és kristalyosodasrol
kaptunk 0j informaciokat [65].

Az Ag/Cu multirétegek a rétegek szemcseszerkezetének és a hatérfeliiletek
vastagsaganak és az oszlopos szerkezetnek, valamint a réteghatarok hullamossaganak
Osszefiiggéseit. Az adatokat Osszevetve a Si/Ge multirétegek adataival és szamos (az
irodalomban megjelent, multirétegekrél késziilt, felvételen végzett) méréssel, az amorf és
polikristdlyos =~ multirétegek  ndvekedésére  altalanosan  jellemzd  tendencidkat,

torvényszertségeket sikeriilt megallapitani [35].



1. Irodalmi attekintés

1.1 Multirétegek és alkalmazasaik

Multirétegek eldallitasarol szolo elsé beszamold a 30-as évekbdl szarmazik. 1930-
ban Deubner [46] elektrolizissel eldallitott Ag/Au multiréteget, €s a rétegrendszer meglétét
rongendiffrakcioval igazolta. Vakumparologtatast Dumond ¢és Youtz [47] alkalmaztak
eldszor multirétegek Cu/AuCu eléallitasara: a rezet és az aranyat egyiitt parologtatva az
arany parologtatd forrds aramat modulalva éallitottak eld multiréteget. Késébb (1940)
ugyanezek a szerzok rontgendiffrakcids modszerrel a rétegrendszer periodicitdsanak
megfeleld csucsok intenzitdsdnak és a rétegek keveredésének Osszefiiggését vizsgaltak
ugyanilyen tipust rétegeken [66]. Ezt a néhany korai publikaciot kovetd évtizedekben nem
mutatkozott szdmottevd érdeklédés a multirétegek irant, majd a hatvanas évek végétol
illetve a hetvenes évek elejétdl megélénkiilt mind az elméleti, mind a kisérleti kutatds, amit
kiilonféle fizikai jelenségek multirétegekben tapasztalhaté anomalis viselkedése inspiralt. A
kutatasnak ujabb lokést adott az, hogy egyes tulajdonsagok gyakorlati alkalmazasokban is
felhasznalhatok, amint azt a kovetkezd bekezdések bemutatjdk az egyes jelenségek
ismertetése kapcsan.

A multirétegek alkalmazasara irdnyul6 elsd probalkozéasok kozott tarthatjuk szamon
a rontgentlikrok eldallitasara irdnyuld erdfeszitéseket. A nagy reflektivitasu rontgentiikrok
miikddése az egymadst kovetd rétegek eltérd torésmutatdja miatt a rétegek hatararol
visszaverddott hullamok interferencidjan alapul. Példaul merdleges beesés esetén, ha a
rétegek optikai vastagsaga a beesd hullamhossz negyede, a rétegrendszer a sugarzast
visszaveri. A tiikrok reflexios tényezdje elméletileg a rétegek torésmutatdjanak eltérésétdl,
¢és a rétegek szamatol fligg. A rontgensugarak kis hulldmhossza miatt szilikséges, hogy a
rétegek vastagsdga a nanométeres tartomanyba essen, ezért 1ényeges gyakorlati probléma,
hogy hogyan készitheté nagy szamu, kivant vastagsagl réteg, parhuzamos réteghatarokkal.
Ezért az elsé rontgentiikor céljara eldallitott Pb/Mg multiréteg [67] elkésziilése oOta
napjainkban is aktiv kutatas folyik a rétegnévekedési folyamatok megértése érdekében [28-
31,68].

Hasonl6 elven készithetok tiikrok €s sziir6k az ultraibolya €s lathatd tartomanyban is [69].
Az ultraibolya tartomanyba es® hullamhosszra tervezett tiikrok széles korti alkalmazast

nyertek példaul az excimer lézerekben [70]. Az ilyen tipust alkalmazasok miatt felmertilt



az igény olyan bevonatokra, melyek ellenalldak a nagy intenzitasu besugarzéassal szemben
ezért a kutatok érdeklddése a multirétegek szerkezete [71,72], valamint a nagy intenzitasu
sugarzas és a multirétegek kolcsonhatésa felé iranyult [24,70,73,74].

A periodikus multirétegekben a rétegrendszer elektromos tulajdonségait a rétegek
anyagi mindsége mellett a kis méretek is befolydsoljak, amennyiben a rétegvastagsag kozel
esik az elektronok szabad uthosszahoz. Mivel a félvezet6kben az elektronok szabad
uthossza (~100 nm) jelentdésen nagyobb az atomi méreteknél, félvezetdk esetén ez a feltétel
konnyen teljesithetd. A réteges szerkezet miatt megjelend mesterséges periodicitas
modositja az rétegrendszer savszerkezetét [75,76] és fotoelektromos tulajdonsagait [77] 1) -
a rétegrendszer periddusanak megfeleld - redukalt Brillouin zonat hozva létre. Ezen alapul
szamos félvezetd eszkdz mikodése, mint pl. fotodetektorok, bipoldris rezonans
alaguttranzisztorok, a nagy elektronmozgékonysagu tranzisztorok €s a tobbszords kvantum-
potencialgddor 1ézerek [41,78-83].

A multirétegek mechanikai tulajdonsagai szintén eltérnek a tombi anyagétol. A 70-
es évektdl kezdve szamos publikécio jelent meg fém [84-87], valamint keramiarétegeket
tartalmazé [88-92] multirétegeken végzett mechanikai mérésekrdl, amelyek periodusa 100
nm-nél kisebb. Altalanos tapasztalat, hogy a rétegek keménysége a periodus csokkenésével
maximumot mutat, amit az elméleti megfontolasok [93-96] részben a kisebb
szemcsemeérettel, részben a réteghatarok diszlokaciomozgasra gyakorolt hatdsaval, valamint
a rétegek eltérd racsparamétere miatt beépiilt fesziiltséggel magyarazzdk. A réteges
szerkezet keménységnoveld hatasat fel lehet haszndlni kopasallo bevonatok, hosszabb
¢lettartamu  szerszamélek készitésére. A keménység tovabbi ndvelésére irdnyulod
erofeszitések egyik igéretes teriilete mind az egy- ill. polikristalyos [36,97], mind a
nanokristalyos ill. amorf [98] multirétegek kutatésa.

A multirétegekkel foglalkoz6 anyagtudomény szamara érdeklddésre tartanak szamot
azok a rendszerek, amelyek alkalmasak lehetnek informatikai adathordozok létrehozéasara
az informacios technologiaban. Az adattarolasban elterjedt modszer a magnetooptikai
adatrogzités, ami a magnetooptikai Faraday ill. Kerr effektust hasznélja fel. E jelenségek
abban mutatkoznak meg, hogy a magneses anyagon atmend (Faraday), ill. arrél visszavert
(Kerr) fény polarizacioja elfordul. Az adattdroldsra hasznalt kozegbe fokuszalt
lézernyaldbbal irjak be az informacidt. Rovid idoére a Curie pontja folé hevitve a réteg
megorzi a beiras pillanataban rakapcsolt magneses teret [99] a lézerimpulzus utan is. A

magnetooptikai adatrogzitésben vezetd szerepet jatszanak a Co/Ni [100,101] és a Co/Pt



[102,103] multirétegek. Az erre alkalmas multirétegekkel szemben kovetelmény az erds
telitési magnesezettség €s a nagy koercitiv erd. Ennek eléréséhez tobb modszer is
lehetséges, pl. 0j anyagkombinaciok keresése [101], az anyag mikroszerkezetének
kialakitasa [107]. Magneses ellenallasvaltozdson alapulé adatkiolvasidshoz szintén
felhasznalhatok a multirétegek, mivel a ferroméagneses/nem magneses multirétegeknek
jelentésen nagyobb lehet a méagneses ellenallasvaltozasa [104-105], mint a ferromagneses
otvozeteknek (pl. permalloy = Fe/Ni 6tvozet).

A mesterségesen rétegzett szupravezetok iranti érdekldodés a 70-es években
kezdddott, mivel a szamos fém/félvezetd rétegtdl kiilonleges illetve magashdmérsékletii
szupravezetést reméltek [108]. Késébb, ahogy a rétegeldallitasi modszerek a rétegvastagsag
egyre pontosabb szabalyozasat tették lehetdvé, a multirétegek modellrendszeriil szolgéltak
[108] a szupravezetés és egyeb tulajdonsdgok, mint példaul a magnesség ¢és elektron
lokalizaci6 kolcsonhatasanak, valamint a rétegszerkezetnek a szupravezetd kritikus dramdra
és kritikus terére gyakorolt hatasanak vizsgalatdhoz. Szupravezetd eszkozokben a
szupravezetO-szigeteld-szupravezetd (Josephson) atmenet megvaldsithatd vékonyréteg
technoldgiaval, ezért napjainkban a kutatds leginkdbb a magashémérsékletii
szupravezetOkon folyik [109], melyeknél a gyakorlati alkalmazasoknal megkivant kritikus
aramslr(iség (108 A/cm?2) egykristaly szupravezetOkon érhet el. Tovabbi kovetelmény,
hogy a rétegek kozotti atmenet €les legyen, ne legyen kémiai reakcidtermék a réteghataron,
valamint, hogy a szigeteloréteg O0sszefiiggd legyen. A heteroepitaxias magashémérsékletii
szupravezetd/szigeteld multirétegek ideédlis lehetdséget kindlnak a szupravezetd
rétegszerkezetek novekedési mechanizmusdnak [110-111], réteghatarok [110] ill. azok
simasdganak [112], a rétegek keveredésének [111] és magashOmérsékletli szupravezetd

tulajdonsagainak [111-114] megismerésére.



1.2  Rétegeldallitas egyendrami magnetron porlasztassal

A magnetronos katddporlasztas a félvezetdipartol kezdve a dekorativ bevonatokig
az egyik legelterjedtebb vakuumtechnikai eljards vékonyréteg-bevonatok Iétrehozasara.
Elterjedtségét indokolja viszonylagos olcsdsaga mellett, hogy nagy feliiletli egyenletes réteg
eldallitasara alkalmas, bonyolult alakil hordozok esetében is.

A katddporlasztas torténetében a magnetron elédje a nagyfesziiltségii (500-1000 V)
plazmakisiilés volt, ahol a réteg eldallitdsahoz hasznalt nyersanyag (target) a forras katddja,
ami elott helyezkedik el a gylrti alaki andéd. A vakuumkamraba semleges gazt
(nemesgézokat, nitrogént, legelterjedtebben argont) vezetnek, amiben a nagyfesziiltségli
térrel kisiilést hoznak létre. A kisiilés plazmajabol a katodba csapddd ionok atomokat,
esetleg atomcsoportokat (klasztereket), iitnek ki a katodbol, amelyek a katoddal szemben
elhelyezett hordozoéra jutva hozzak létre a réteget. Ennek tovabbfejlesztett valtozata a
magnetron tipust porlasztéforras, ahol a nagyfesziiltségii térrel 1étrehozott ionizalt plazma
elektronjait a forrds magneses tere csapddba ejti. Igy a csapdaba ejtett, korpalyara
kényszeritett elektronok hatékonyabbd teszik az ionizacidt a plazmdban, aminek hatdsdra a
magnetron plazmaja a magneses tér nélkiili kistilésekre jellemzd 1-10 Pa lizemi nyomasnal
1 (specidlis magnetronoknal 2) nagysdgrenddel kisebb nyomést gazban fenntarthato,
valamint a magnetronok kistilésének jellemzo fesziiltsége is jelentdsen kisebb: 300-500 V.
A kisiilés folyaman a vakuumtér rossz hdvezetése miatt a katod jelentdsen melegszik, ezért
a katdéd és a mogotte elhelyezett (tobbnyire allandd-) magnesek védelme érdekében a
magnetron forrasokat vizhiitéssel latjak el. Gyakorlatban a magnetronok katddja tobbnyire
kor alaki. Az ipari célokra altaldban nagyobb 10-20 cm &tmérdjii magnetronokat
hasznalnak, laboratériumokban gyakoribbak a kisebb, 5-10 cm atmérdjiiek. A magnetronok
tipikus lizemi paramétere: 300-500 V fesziiltség, 40 W/cm?2 maximalis teljesitménysiirliség,
0,5-1 Pa nyomas a vakuumtérben. A porlasztasi paraméterek fliggvényében (nyomads, aram,
target-hordoz6 tavolsag) a réteg novekedési sebessége 0,1-2 nm/s tartomanyban
szabalyozhato.

A katodporlasztasos moddszernél a kistilés 1étrehozasahoz hasznalt gaz jelenléte
jelentds hatassal van az épiild rétegre. A katod feldl a hordozoé felé tarto target atomok és a
porlasztdshoz hasznalt gaz targetrdl visszaverddott semleges atomjai a gaz atomjaival
itkozhetnek, aminek hatasara eltériilhetnek, illetve energiat veszitenek. Az {itkozések

csokkentik mind a hordozoéig eljuté atomok hozamat, mind a beérkezd atomok energiajat,



igy az adatomok feliileti mozgékonysagat is, Megndvelik viszont annak a tartomanynak a
térszogét, ahonnan atomok érkezhetnek egy adott pontba. A rétegndvekedés szempontjabol
lényeges paraméter tehat, hogy a hordozo és a target tavolsdga hogyan viszonyul a
munkagaz szabad uthosszahoz, amit mind a munkagdz nyomasa, mind a forras €és a hordozo
tavolsaga befolyasol. A tilsdgosan kis energiaju atomok az érkezési pontba épiilnek be,
teret hagyva az iiregképzodésnek, a nagy energiaval érkez0 atomok viszont képesek
behatolni a novekvd réteg feliiletébe, ami a réteghatarokon a rétegek keveredéséhez és a
réteghatarok elmosodasahoz vezet.

A feliiletet ér6 bombazas noveléséhez alkalmazhaté megoldas, hogy a hordozora
negativ fesziiltséget (0-500V) kapcsolnak, hogy az elektromos tér a porlasztoforras
plazmajabol ionokat szakitson ki, €s a hordozo felé gyorsitsa azokat. Gyorsitofesziiltség
beallitdsdval hangolhatdé az érkezd ionok energidja az idedlis értékre. Hagyomanyos
magnetronok esetén nehézséget okoz, hogy elegend6 ion vonhato-e ki a plazmabdl, mivel a
plazma a target kozelében koncentralodik, hogy ott fokozza az ionizaciot. A magneses tér
modositasadval azonban a plazma Kkiterjeszthetd a hordozd irdnyaba. A magneses tér
kiterjesztésére alkalmas az a multirétegek eldallitdsdhoz alkalmazhat6 elrendezés, amely az

1.1 abran lathato.

1.1 Abra Csatolt madgneses teriti magnetronok. A plazma kiterjed a két magnetron
kozotti térre.



Ebben az elrendezésben a hordozotdl egyenld tavolsagra elhelyezett két magnetron a
hordoz6 felé mutat. A magnetronokat egyidejiileg lizemeltetik, és egy szamitogéppel
vezérelt takardlemez-rendszer segitségével a kivant rétegrendszer allithat6 el6. A magneses
tér kiterjesztését ugy érik el, hogy a forrasokat gyenge kdzponti és erds sz¢ls6 magnesekkel
latjak el, ezért az er6vonalak kialakitasban a kiilsé magnesek lesznek meghatarozok. Az
egymashoz kozel helyezett magnetronok magneses tere kolcsonhat és kiterjed a
magnetronok kozotti térre is. A két magnetron ellentétes polaritassal beépitett magneseinek

csatolt tere erds magneses teret és stirti plazmat hoz 1étre a hordoz6 kozelében.

1.3.1 Mintakészités transzmisszids elektronmikroszkopos vizsgalatokhoz

Ahhoz, hogy egy minta transzmisszids elektronmikroszkoppal vizsgalhatd legyen

elég vékonynak kell lennie ahhoz, hogy a néhany 100 keV energidju elektronok veszteség
nélkiil &tmenjenek rajta. Hagyomanyos TEM munkéhoz tobbnyire elegendd, ha a minta 100
nm-nél vékonyabb, kis rendszdmui anyagoknal 200 nm vastagsdgu is alkalmas lehet a
leképezésre. Nagyfeloldasu munkdhoz sziikséges, hogy a minta vastagsaga kisebb legyen,
mint az anyagra jellemz0 extinkcids hossz, ami tobnyire 10-50 nm tartomanyba esik.
A TEM mintakészités egyik lehetséges mddja, hogy olyan vékony réteget novesztenek, ami
az elektronnyalab szamara 4tlatsz6 (<100 nm). Ebben az esetben sziikség van vékony
hordozodra, amire a vizsgalni kivant réteg felvihetd. Hordozoként leggyakrabban 10-20 nm
vastag amorf C vagy SiO, (x=1-2) réteget hasznalnak. A hordozoval szemben a
legfontosabb kovetelmény, hogy tiszta, Ontartd, €s elektromosan vezetd legyen. Mas
esetekben a réteget levalasztjdk a hordozorol (pl. NaCl hordozd kioldasaval) és
mikrostélyra helyezik a kezelhetdség érdekében.

Vastag mintdkat vékonyitassal lehet vizsgalhatéva tenni. A vékonyitds menetének
els6 lépése a minta eldkészitése mechanikai csiszolassal 50-200 pm vastagsagig
csiszolopapiron vagy mas csiszoloanyagon pl. gyémant, SiC vagy Al,O3 poron, vagy
pasztan. Ha a minta szerkezetére is kivancsiak vagyunk, nem csak fazisanalizist kivanunk
végezni, célszerli a mintat vastagabbra hagyni a tovabbi vékonyitashoz, mint az elékészitd

csiszolas altal okozott deformacio mélységének a kétszerese.
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A mintakészités utols6 fazisdban a mintat kémiai, elektrokémiai vagy ionsugaras
marassal vékonyitjak egészen lyukadasig. Ideélis esetben a TEM-mel vizsgalhato
vékonysagu teriilet a lyuk peremén levo 5-10 um szélességii sdvban talalhato.

Kémiai és elektrokémiai modszernél a legfontosabb paraméterek: a marashoz
hasznalt oldatok Gsszetétele, hdmérséklete, az aramiiriiség és az elektroda anyagok. Ezek
sok anyagra tapasztalati Uton  meghatdrozhatok, illetve elektrokémiai  és
elektronmikroszkopos konyvekben megtalalhatok [115].

Ionsugaras vékonyitasnal az ionagyuban létrehozott plazmabol nagyfesziiltségli tér
gyorsitja az ionokat a minta felé a katod és a fokuszaldé Wehnelt henger nyilasan keresztiil.
Az ionsugaras vékonyitdshoz tobbnyire nemesgazokat haszndlnak, legelterjedtebb az Ar
hasznalata. A mintan eldéallitott foltméret az iondgyu tipusatdl fiiggden 0,5-1 mm. Az
ionforrasok alkalmazott gyorsitofesziiltsége 3-10 kV, atlagos vékonyitasi sebesség 3-10 p
m/6ra.

Vékonyitds kozben a minta szélét védeni kell a talzott vékonyodastdl a minta
kezelhetdsége €s mechanikai stabilitdsa érdekében. Kémiai €s elektrokémiai modszereknél
lakkal vagy takardlemezzel (pl. Pt, Ti, Ta, teflon) védik a minta szélét. lonsugaras
vékonyitasnal a mintat Ti fészekbe siillyesztve vékonyitjak, ezaltal arnyékoljak a minta €lét,
valamint a minta kdzepe azért is gyorsabban vékonyodik, mint a széle, mert az ionagyiuk
altal a mintan létrehozott foltméret, ami az agyu tipusatol fiiggéen 0,5-1 mm, Kisebb a

vékonyitandd minta 3mm-es 4tmérdjénél.

1.3.2 Keresztmetszeti TEM mintak készitése ionsugaras vékonyitassal

Vékonyréteg-mintak esetén kitlintetett irdny a rétegndvekedés irdnya, ezért gyakran
hasznos informaciot nyujt a rétegek keresztmetszeti TEM vizsgalata. Informacié nyerhetd a
rétegek feliiletének simasagarol, vagy érdességérdl, valamint a réteg novekedésének idobeli
fejlédésérol. Ez utobbira tipikus példaul szolgdlnak a multirétegek, ahol a kiilonb6zd
Osszetételll rétegek vonalai kirajzoljdk a réteg feliiletét a ndvekedés egy adott pillanataban.
Mivel a multirétegek ill. a réteg és a hordoz6 altalaban eltérd anyagbo6l vannak, a
keresztiranyu metszetek vékonyitasdhoz legalkalmasabb modszer az ionsugaras vékonyitas.

Kiilonféle anyagok porlodéasi sebessége ugyan eltér, de ez az eltérés viszonylag kicsi,
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tobbnyire csak 2-3-szoros, szélsOséges esetben 10-szeres, szemben a kémiai és
elektrokémiai eljarasokkal, ahol ez az arany tobb nagysagrendnyi is lehet.

A keresztmetszeti mintak készitésekor a csiszolasi és vékonyitasi folyamatot
megelozi egy olyan munkadarab eldallitasa, amiben a rétegek a csiszolasi feliiletre
merdlegesen vannak bedallitva. Ennek eldallitashoz az 1.2 abran lathaté 3 mm atmérdja Ti
korongot hasznadlunk, melynek ko&zépsé nyilasdba a minta darabjai beagyazhatok. A
beagyazashoz a tobbnyire 0,3-0,5 mm vastag hordozobdl 0,5X1,5 mm-es darabokat vagunk
ki. Két ilyen darabot a vizsgaland6 réteggel boritott feliiletével egymas fel¢ forditva a Ti
korong kozépsd nyilasaba helyeziink, majd a két oldalsé nyilds feldl a nyilas falat
deformalva beszoritjuk. A két oldals6 nyilast, valamint a mintadarabok kozott és koriil
maradt réseket ragasztoval toltjiik ki. Elterjedt a Ciba-Geigy AT-1 160 °C-on 1 ora alatt
polimerizal6do, Araldit tipusu ragasztdja. A ragasztot célszerli aprora Orolt grafitporral
keverni, ami egyrészt javitja a ragasztd vezetoképességét, masrészt a ragasztot ellenallobba

teszi az ionsugarral szemben.

(@) (b)

1.2 Abra (a) a ionsugaras vékonyitashoz hasznalt 3 mm datmérojii Ti korong (b) a
hordozo réteggel boritott feliiletével egymas felé forditott darabjai a Ti korongba helyezve

A minta mechanikus csiszoldsa csiszolopapiron torténik. Célszeri 2-3 féle, egyre
finomabb szemcseméretli csiszoloanyagot haszndlni, a legutolsé Iépésben 1 um-es
szemcseméretli polirpasztat (vagy port) alkalmazva. A mintat 50 pm vastagsagig

vékonyitjuk mindkét oldalarol csiszolva és polirozva.
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Ezt koveti a minta ionsugaras vékonyitasa. A feliilet feldurvulasanak elkeriilése

érdekében a mintat Ggy porlasztjuk az ionsugarral, hogy az ionnyalab kis szoget (<4°)
zarjon be a minta feliilletével. Az ionsugaras vékonyitds elsd 1épésében a mintat
héérzékenységétdl és ionsugar-érzékenységétdl fiiggden, 8-10 keV-es ionokkal bombazzuk,
mikozben a minta forog. Szintén a minta érzékenységének megfeleléen az iondram is
szabalyozhato. Ezutdn a mintét billegtetjiik a koriil a pozicid koriil, amelyben a rétegek
vonala mer6leges az ionnyalabra, jobbra-balra mintegy +60°-os szogben. A billegtetéses
szakasz szerepe, hogy a rétegek vonalan a forgatas kdzben feldurvitott teriiletet a rétegekrol
eltavolitsa [116]. Ezt az eljarast kell alkalmazni a minta mindkét oldalan, a masodik
oldalrol egészen a minta lyukadasdig, addig, amig a lyuk széle a rétegeket eléri.
A billegtetéses szakasz végén kisebb energidju (< 3 keV) ionbombdazast alkalmazunk, az
ionbombazas feliiletet roncsold hatdsanak mérséklésére. Az ionbombdazas feliiletet roncsolod
hatdsa foként a feliileten okozott amorfizdcidban és keveredésben jelentkezik. A
ionbombazas roncsold hatdsa a bombdzd ionok energidjanak (E), valamint az ionsugar
feliilettdl mért beesési szogének (0) csokkentésével csokken. A keveredési mélységre Auger
mélységi-profil analizissel E2cos0 jellegli fiiggést hataroztak meg [117]. Ezzel
vald gyokos fliggést és alig mérhetd szogfiiggésrol szamolnak be a 6 = 1-10° tartomanyban.
Ezért a roncsolt tartomany vastagsdganak atomi Iéptékiire csokkentésére (az alacsony
beesési szog alkalmazasa mellett) a gyorsitofesziiltség néhany 100 Voltra csokkentése nyujt
lehetéséget [119,120]. Példaként az amorfizalt réteg vastagsaga 3 keV-0s Ar* ionokkal
bombazott Si-on 5 nm, mig 0,25 keV-al bombazva csupan 1 nm [120]. A legelterjedtebb
ionagyuk a 3-10 keV tartoményban iizemelnek, de a legmodernebb fiitott katodu
ionagyukkal 100 eV is elérhetd [121].

1.3.3 Az ionsugaras vékonyitas soran keletkezé miitermékek.

A feliiletet éré ionsugdr hatasara nemkivanatos jelenségek is fellépnek. Az egyik

ilyen nemkivanatos jelenség, hogy a vékonyitasi folyamat kdzben a minta melegszik.

Figyelembe véve, hogy az ionsugaras vékonyitds tobb ords miivelet, a melegedés hatasara

egyes komponensek elparologhatnak, Osszekeveredhetnek, valamint féazisatalakulas is
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végbemehet. A minta melegedése az ionaram ¢és a gyorsitofesziiltség csokkentésével,
alacsonyabb porlasztasi szog alkalmazasaval, illetve (folyékony nitrogénnel) hiithetd
mintatartd alkalmazasaval csokkenthetd.

A feliiletet bombaz6 ionok nem csak melegitik a mintat, hanem nagy energiajuk
révén sugarzasi karosodast is okozhatnak. Ilyen kdrosodds pl. az ionsugar altal a minta
feliiletén létrehozott amorfizalédas és/vagy keveredés. Ez a hatds csokkenthetd a
gyorsitofesziiltség csokkentésével. E mitermék kikiiszobolésére szolgal az ionsugaras
vékonyitasi folyamat végén alkalmazott kis energidju (< 3 keV) ionbombazas.

Zavar6 tényezO lehet a minta felilletének durvasidga is, aminek megjelenését a
polirozas hidnyossagain kiviil a minta 6sszetevoinek eltérd porlodési sebessége is fokozza.
A minta feliileti durvasaganak csokkentése érdekében az ionsugarral kis beesési szogben (<
4°) vékonyitjuk a mintat, ami eltavolitja a beesési szognél meredekebb kiemelkedéseket.
Ugyanennek a tényezének a kikiiszobolése szolgal a vékonyitasi eljaras billegtetéses
szakasza, amikor a felillet nem csak mélyiil, hanem a feliiletbél kis szogben kiemelkedd
apr6 egyenetlenségek odébb mozdulnak a feliileten, mintha az ionsugér tolnd dket. Ezért a
vékonyitas billegtetéses szakaszaban az ionsugar eltolja a rétegekrél a forgatdsos

szakaszban keletkezett arkot [118].
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1.4 Transzmisszids elektronmikroszkopia

Torténelmileg a transzmisszids elektronmikroszkopot azzal a célkitlizéssel
fejlesztették ki, hogy meghaladjdk a fénymikroszkopok felbontdsanak korlatait, amit a
lathaté fény hulldmhossza korlatoz. 1925-ben de Broglie josolta meg elméletileg az
elektron hullamtermészetét, amit két évvel késobb Davisson és Germer, valamint Thomson
¢s Reid kisérletileg is igazoltak elektrondiffrakcié 1étrehozasaval. A dontd 1épést Knoll és
Ruska (1932) tette meg az elektronok leképezésére alkalmas elektromagneses lencse
kifejlesztésével. Az elsd elektronmikroszkoprol szold publikicido megjelenése utan egy
évnek sem kellett eltelnie, és sikeriilt meghaladni a fénymikroszkdopok felbontdképességét.
Az ezt kovetd fejlédés sordn az elektronmikroszkop az elektrondiffrakcio és nagy
felbontasu leképezés mellett 1) analitikai anyagvizsgalati mddszerekkel is szolgal, mint
példaul, az energia- ill. hullamhosszdiszperziv rontgen analizis, elektronenergia-veszteségi
spektrometria. A felhasznalhatosag sokfélesége vezetett a specialis célokra kifejlesztett
elektronmikroszkopok sokféleségéhez, mint pl. a nagyfeloldasu-, analitikai-, pasztazo- stb.
TEM. Ebben a fejezetben az elektronmikroszkép felépitésének, felbontoképességének és a
nyerhetd informécidonak ismertetésére keriil sor, hangsulyt fektetve a dolgozat

eredményeihez hasznalt leképezési modokra.

141 Az elektronmikroszkdp felépitése

Az elektronmikroszkopban a targy leképezésére szolgald elektromagneses lencsék
leképezése megfelel a domborii lencse optikaban megszokott leképezésének. Igy az
elektronmikroszkép miikodési elve megfeleltethetd az optikai mikroszkdpénak. Ennek
megfelelden az elektronmikroszkép {6 részei a megvildgitd rendszer, a mintatartd, a
leképezést végzd objektivlencse, valamint a vetitélencsék, melyek a képet egy
fotolumineszcens ernydre vetitik (1.3 &bra). A keletkezett kép rogzitése tobbnyire
hagyomanyos fotografikus ton torténik, de napjainkban egyre inkabb elterjedében van a
CCD kameraval torténd digitalis képrogzités is.

A mikroszkop megvilagitd rendszere az elektronagyibol és a kondenzorrendszerbdl
all. Az elektronforras elektromosan fiitott volframszal vagy LaBg cstcs, esetleg fiités nélkiil

lizemeld téremisszids katdd. Az anyagtudoményban alkalmazott mikroszkopok esetében a
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gyorsitofesziiltség altalaban 100-400 kV. A kondenzorrendszer feladata a minta (targy)
nagy fényerejli, koherens elektronnyaldbbal valé megvilagitasa, valamint a megvilagitott
terlilet és az intenzitas valtoztatdsa. A minta alatt (egyes konstrukcioknal, mint pl. a Philips
CM20, a minta alatt és folott) helyezkedik el a leképezés legkritikusabb eleme, az
objektivlencse. Az objektivlencse hats6 fokuszsikjaban helyezkedik el az objektivblende, a
hatso képsikban pedig a térhatarol6 blende. A vetitérendszer alkalmas mind a hésté képsik,
mind a fokuszsik ernydre vetitésére. Elobbi esetben nagyitott képrél, utdbbi esetben

elektrondiffrakciordl beszéliink (1d. még 1.4.3, 1.4.4 fejezetekben).

Crossover

Els6 kondenzor lencse

Masodik kondenzor lencse

Kondenzor blende

Twin objektiv lencse

Minta

Objektiv blende
Térhatarol6 blende
Diffrakcids lencse

Kozbiils6 lencse
Els6 vetit6 lencse

Masodik vetit6 lencse

Differencialis blende

Képerny6
Mikroszkopos leképezés Diffrakcids leképezés

1.3 Abra A Philips CM20 transzmisszios elektronmikroszkop sugarmenete
(a) mikroszkopos (b) diffrakcios iizemmodban.
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1.4.2 A mintatartéval szemben tamasztott kdvetelmények

Az elektronmikroszkdp mintatartdjaban helyezkedik el a 3 mm atmérdji korlap
alaki minta. Hogy a minta egész feliilete vizsgalhaté legyen a mintatartd finoman
mozgathatd. Fontos, hogy mechanikailag stabil legyen, stabilitasa legyen jobb, mint
0,Inm/s, és ugyanakkor iitddés és razkodasmentes is legyen, hogy az érzékeny vékony
metszetek nehogy eltdrjenek a Ki- és behelyezés kdzben. A minta sikjaban valdo mozgatas
mellett altalanos igény, hogy a minta donthetd ill. forgathaté legyen. E célra késziilnek a két
tengely koriil donthetd, valamint egy tengely mentén donthetdé és (a minta kozéppontja
koriil a minta sikjaban) forgathatd goniométerek. A minta és a tartd kozt jo elektromos ¢€s
termikus kontaktusra van sziikség, ellenkezd esetben a minta toltédése miatt mozoghat,

illetve melegedhet.

1.4.3 A TEM képalkotasa

A mikroszkop miikodése szempontjabdl a objektivliencse feloldoképessége a dontd,
hisz a tobbi lencsének mar csak az objektivlencse altal eldallitott nagyitott képét kell tovabb
nagyitania az ernydre. Az objektivlencse nagyitasa 25-50 szeres, ezért a kovetkezd lencse
feloldoképessége akar 20-szor gyengébb is lehet, mint az objetivlencséé.

Az elektronmikroszkopban, az optikai mikroszkoptol eltéréen, két kiilonbozd
leképezési modot haszndlunk, nevezetesen a mikroszkopos és a diffrakcids leképezést. A
két leképezeési mod a vetitdrendszer eltérd hasznélataval hozhat6d 1étre. A mikroszkopos
leképezésnél az objektivlencse képsikjat vetitjiik le az ernydre ill. a filmre, diffrakcios
leképezésnél pedig az objektivlencse hatsd fokuszsikjat. A két leképezési mod kozott a
vetitérendszer  allitasdval lehet valtani, mikozben az objektivlencse ¢és a
megvilagitorendszer beallitdsa valtozatlan marad. Helyesen fokuszalt leképezésnél a
targysik egy pontjabol kiinduldé sugarakat az objektivlencse egy pontba képezi le a
képsikban. Mikroszkopos leképezéskor ezt a képet nagyitjuk tovabb az optikai
mikroszkophoz hasonldéan. Ugyanilyen objektivlencse-beallitds mellett az objektivlencse a
targyon egymassal parhuzamos iranyba szérodott elektronokat egy pontba képezi le a
fokuszsikban. Az igy kapott intenzitaseloszlast nevezziik elektrondiffrakcionak. Diffrakcios

tizemmoddban ezt az intenzitaseloszlast képezi le a vetitérendszer.
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1.4.4 Blendék szerepe a képalkotasban

Az objektivlencse hats6 fokuszsikjaban helyezkedik el az objektivblende, melynek
segitségével kivalaszthatjuk hogy a leképezésben mely iranyba szort sugarak vegyenek
részt. Az objektivblende alapvetden meghatarozza a leképezés kontrasztjat, ezért
kontrasztblendének is nevezik. Ha csak a kdzponti nyalabot engedjiik at vilagos latoterti
képrdl beszéliink, ha csak egy szort nyalabot, akkor sotét latoterti képrdl beszéliink. Vilagos
latoterti képnél az erdsen szord targyrészletek sotétek lesznek, a lyukak egyaltalan nem
szornak, ezért azok a legvilagosabbak. Sotét latoterii képen a kivalasztott iranyba szoérod
részletek vildgosak lesznek, minden egyéb részlet, igy a lyukak is, sotétek lesznek.
Nagyfeloldasu felvételek készitésénél a felbontas novelése érdekében sziikséges a
leképezésben részt vevd nyaldbok nyilasszogének novelése (1d. még 1.4.6 fejezet), ezért
ilyenkor olyan objektivblendéket hasznalnak, amelyek tobb elektronnyalabot is atengednek
(a kdzponti nyalab koriil szimmetrikusan).

Az objektivlenncse képsikjaban helyezkedik el a térhatdroldo blende, ezért
mikroszkdopos leképezésnél a targy képével egyiitt az ernydn élesen lathatd. A térhatdrold
blende alkalmas arra, hogy az altala eltakart teriiletekrdl érkezd sugarakat kizéarja a
leképezésbdl. Mivel a képsikban kivalasztott teriilet megfeleltethetd a targy oda leképezett
teriiletének, a térhatarold blende lehetdvé teszi, hogy a képsikban valasszuk ki a targynak

azt a teriiletét, amelyrdl a diffrakcios felvételt akarjuk késziteni (1.2 abra).

145 Az elektronmikroszkopos képek kontrasztja

Az elektronok athatoloképessége a minta tdmegvastagsagatol (stirliség és geometriai
vastagsdg szorzata) fligg, ezért az elektronmikroszkdpos kép kontrasztja fligg a minta
vastagsagatol. A vastagsagkiilonbségbdl eredd kontrasztot vastagsagi kontrasztnak
nevezziik. A vastagsagi kontraszt az objektivblende novelésével csokken, mivel egyre tobb
szort elektron vehet részt a leképezésben. Amorf mintdk esetén a mintan a vastagsagi
kontraszt szerepe meghatarozo.

Kristalyos mintdk esetén, ahol az egyes szemcsék meghatarozott iranyokba szornak,
a szemcse kontrasztja attol is fiigg, hogy a leképezéshez az objektivblendével kivalasztott

irdnyba szér-e elektronokat a szemcse. Ha a szemcse orientacidja olyan, hogy nagy
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valoszintiséggel szorja ki az elektronokat az objektivblendével kivalasztott iranybol, a
szemcse vilagos latotérben sotét lesz. A leképezéshez olyan reflexiot kivalasztva, amely a
szemcsén szorodott, sotét latotérben ugyanez a szemcse viladgos lesz. Az igy eldallo
kontrasztot hivjuk diffrakcios kontrasztnak.

A leképezéshez tobb sugarat is felhasznalva a kép kontrasztjdnak nodvelésé¢hez
hozzajarul a szort elektronok faziseltérése, ami a mintan vald szérodasbol és az eltérd
megtett uton bekovetkezd faziseltolodasbol all 6ssze. Az ilyen, a képsikban ujra taldlkozo
nyalabok interferencidjaként 1étrejové kép kontrasztjat faziskontrasztnak nevezzik.
Nagyfelbontasu felvételekhez hasznéalhatdé vékony mintak esetében szinte kizardlag a
faziskontraszt jelenik meg a képen.

A kép minden esetben az objektivblendén atengedett elektronnyaldbok
interferencidjaként all eld, ezért a leképezés defokuszalasakor Fresnel gyliriik jelennek meg
a képen lathat6 objektumok és a mintaban talalhato lyukak képe koriil. Alafokuszalt esetben
a gytrik vildgosak, foléfokuszalva sotétek, fokuszalt esetben eltlinnek. A fokuszalt
beallitas egyben a legkisebb kontrasztot szolgaltatja, ezért kontrasztszegény mintakon (pl.
amorf anyagok, bioldgiai mintdk) a defokuszalast (t6bbnyire alafokuszalast) fel lehet

hasznalni a kontraszt novelésére.

1.4.6 Az elektronmiroszkop felbontoképessége

Fény- és elektronhullamokra egyarant igaz, hogy kisméretii targy szélén elhajlanak,
emiatt egy pont képe egy elmosddd korong lesz. Ez az elhajlasi jelenség korlatozza az
elektronmikroszkop feloldasat (r), amit az r = 0,61 A/sina képlet ad meg, ahol A az
alkalmazott hullam hullamhossza, o az objektivlencse fél nyilasszoge. Fénymikroszkopok
felbontasat elsésorban a leképezéshez hasznalt fény hullimhossza hatdrozza meg, mivel
készithetdk olyan jo mindségii optikai lencsek, ahol a kis lencsehiba miatt megengedhetd,
hogy az o szog kozel 90° legyen. Ily modon a legjobb fénymikroszkopok felbontasa
megkozeliti az alkalmazott megvilagitas hulldmhosszat. Az elektronok esetében sajnos nem
ilyen kedvezé6 a helyzet. Az elektronmikroszkopokban a megvilagitd elektronok
hullamhossza 100 kV-os gyorsitofesziiltség esetén 0,0037 nm, ami jelentdsen kisebb, mint
az atomok jellemzé mérete (0,1-0,3 nm). TEM-ek esetén azonban a feloldast nem kizarolag

ez a tényezd hatarozza meg, hanem az, hogy nem készithetok tokéletes elektronlencsék. A

19



lencsehibdk miatt az o szog (amit az objektivblende méretével allithatunk be) nem
novelhetd néhany fok folé. Az alkalmazhaté maximalis o szoget az objektivlencse
mindsége hatdrozza meg, ily modon korlatozva az elérhetd felbontést. A 70-es évek kozepe
ota kertltek kereskedelmi forgalomba atomi feloldasra képes mikroszkopok, vagyis
amelyek vékony mintdkon képesek felbontani az elektronnyalabbal parhuzamos atomi
sikokat ill. oszlopokat. A korszeri 300-400kV-0s TEM-ek pontfeloldasa eléri a 0,14 nm-t.
A legjobb, 0,1 nm-es, pontfelbontast egy 1200 kV-os (nem sorozatgyartasi)
elektronmikroszkoppal érték el, ami a fémek magasabb hkl indexi sikjainak felbontasara is

alkalmas.

1.4.7 A TEM korlatai és mutermékei

A TEM el6bb vazolt eldnye, vagyis a jo feloldoképesség egyben maga utan vonja
azt a hatranyat, hogy a megvizsgalt teriilet nagyon kicsi, még akkor is, ha nem kimondottan
nagyfelolddst munkat végziink. Figyelembe véve, hogy a TEM specidlisan eldkészitett
mintat igényel, nem csak az adott nagyitisban éppen latsz6 teriilet, de a levékonyitott
mintanak a haszndlhat6 része szintén kicsi. A TEM lokalitdsat jellemzi az a becslés, mely
szerint a TEM feltalalasa 6ta a megvizsgalt térfogat nem haladja meg az 1 mm3-t.

Mivel a TEM moddszer megkivanja, hogy a minta vékony legyen, vagyis athatolhato
az elektronok szdmara, a vizsgalandé anyagot csak mintakészités utan helyezhetjiik az
elektronmikroszkopba. A mintakészités, mely abbol all, hogy kelld vékonysdgi mintat
allitunk eld akar mechanikus, kémiai, vagy ionsugaras uton (tobbnyire ezek
kombinéciodjaval), jelentds beavatkozas lehet a minta szerkezetébe ill. kémiai 6sszetételébe,
kiilondsen az erre érzékeny anyagokndl. Ezért lényeges a vékonyitdsi modszer
megvalasztdsa az adott anyaghoz. (Az ionsugaras mintakészitésrdl és miitermékeir6l mar
esett szo a 1.3.3 fejezetben.)

A minta tulajdonsagait befolydsolhatja maga az elektronmikroszkop
elektronnyaldbja is. A nagyenergidju elektronok hatdsa részben a minta melegedésébdl,
részben az ionizaciés képességiikbdl eredd sugarkarosodasabol tevddik oOssze. Az
elektronnyaldb mintdt roncsold hatdsa a gyorsitdfesziiltség novelésével ¢és az
elektronintenzitas csokkentésével korlatozhato az erre érzékeny anyagokndl, illetve

bizonyos anyagok (pl. egyes polimerek) nem vizsgalhatok elektronmikroszkoppal.
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Ezenkiviil a nagyenergidju elektronnyaldb a vakuumtérben levé maradékgézban
eléforduld szénhidrogén molekulak krakkolasaval szénatomok lerakodasat idézi eld a minta
feliiletén, ami szintén zavarja a leképezést. Ezért 1ényeges a mintatérben uralkod6 vakuum,

melynek szénhidrogéntartalma folyékony nitrogénnel hiitétt csapdaval kifagyaszthato.
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1.5  Multirétegek vizsgalata kisszogli rontgenszorassal

A multirétegek periodikusan elhelyezkedd rétegein szorddod rontgensugarak, a
kristalyok periodikus atomsikjain vald Bragg szorashoz hasonldan, diffrakcios csucsokat
hoznak létre a rontgendiffraktogramon. A cstcsok szélessége, a felharmonikusok szdma és
intenzitdsaranya informaciot szolgaltat arrdl, hogy a multiréteg szerkezete mennyire kozeliti
meg az idedlis réteges szerkezetet. A réteghatirok vastagoddsa a felharmonikusok
intenzitdsanak csOkkenéséhez vezet, a rétegek oszlopszerkezettel egyiitt megjelend
gorbiiltsége a periodicitas romlasat, kovetkezésképpen a csucsok kiszélesedését
eredményezi. Mivel a rétegrendszerek periddusa nagyobb az atomi sikok tavolsagandl, a
multiréteg periodicitasabol eredd cstucsok a kisszogii tartomanyban (10° alatt) jelennek
meg. A kisszogii rontgenszorast leird dinamikus modellben [122] figyelembe kell venni,
hogy a rontgensugar a rétegek eltérd torésmutatdja kovetkeztében a réteghatdron
visszaverddhet, vagy megtorve tovabbhaladhat (1.4 &bra), ill. a rétegek belsejében
elnyelédhet. Tobbszoros szords abbol ered, hogy a rontgensugar visszaverddése/megtorése
mindannyiszor bekovetkezik, valahdnyszor réteghatdrhoz érkezik, akar megtort, vagy
visszavert sugarrol van sz6. Ennek a folyamatnak a szimulaldsara dolgoztak ki a Philips
GIXA (grazing incidence x-ray analysis) programot [123], mely tartalmazza az elemek
torésmutatojat €és abszorpcids egyilitthatojat. Megadva a rétegrendszer rétegeinek
vastagsagat és Osszetételét, a program kiszamitja a szordsi szoghoz tartozo intenzitast. A
réteghatarok durvasagat egy olyan Debye-Waller durvasagi tényezovel veszi figyelembe,
ami formailag az atomok hémozgéasa miatt fellépd diffuz szoras leirdsara hasznalt Debye-

Waller faktorhoz hasonlo.

bees6 sugar visszavert sugarak

NS S yd

,
atmend sugarak
1.4 Abra Kis szogben beesé rontgensugaraknak a multiréteg réteghatarain

tovabbhalado és visszavert sugarai.
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2. Amorf Si/Ge multirétegek tulajdonsagai

2.1 Az ionbombazas hatdsa a Si/Ge multirétegek szerkezeti tulajdonsagaira

Az amorf Si/Ge multirétegeket egyendramti katddporlasztassal allitottuk eld [3,65]
természetes oxiddal boritott Si[100] hordozora szobahOmérsékleten. A periodikus
multirétegek megkozelitéleg azonos vastagsagi szilicium és germanium rétegeket
tartalmaztak, névleges periddusuk 3 ill. 6 nm, a rétegek 0sszvastagsaga 300 nm. Periodikus
multirétegek kiilonb6zé nyomdason 0,67 Pa, 1,2 Pa) és eléfeszitéssel (0, 140, 450 V)
késziiltek szobahdmérsékleten. Ezenkiviil késziiltek olyan multirétegek is, amelyekben a
hordozo eléfeszitését valtoztattuk. Az igy késziilt rétegekben egy hordozon tobb periodikus
multiréteg helyezkedik el egymas f616tt, melyeket 10 nm-es Si rétegek valasztanak el. Ezen
periodikus multirétegek mindegyike 15 db 1,5 nm vastag szilicium-, és 1,5 nm vastag
germaniumréteget (illetve a P, = 1,67 Pa, Vg = 0-140V paraméter(i mintadknal 15 db 2 nm
szilicium-, és 2 nm germaniumréteget) tartalmazo periodusbol all. Az egymast kovetd
multirétegekben az elofeszitést 20 V-os lépésekben valtoztattuk. Ezek az egymésra
rétegzett multirétegek lehetdséget nyljtottak a réteg novekedésének vizsgalatdhoz a
hordozé eléfeszitésének fliggvényében, azonos egyéb eldallitasi koriilmények mellett. A
réteg eldfeszitése (negativ potencial) noveli a rétegbe csapddd ionok energidjat, ezen
keresztiil alakitja a réteg szerkezetét.

Az elbfeszités nélkiil eldallitott rétegekre jellemzd oszlopos szerkezet kvantitativ
jellemzéséhez az el6zbeken kiviil vastagabb multirétegek is késziiltek [35]. Nevezetesen 12,
20 és 24 nm periodust, egyenld vastagsagi rétegeket tartalmazo (Szimmetrikus)
multirétegek, valamint, eltér6 vastagsagi rétegeket tartalmazo  (aszimmetrikus)
Si(7nm)/Ge(14nm), a Si(5nm)/Ge(20nm) és Si(45nm)/Ge(30nm) multirétegek. Ezek a
multirétegek 50 periodusbol alltak. Az alacsony hdmérsékletli ndvekedési mechanizmusok,
valamint a hordoz6 hatdsdnak demonstralasa céljabol késziilt a Si(140nm)/Ge(140nm)
multiréteg durva feliiletli hordozoéra. Ebben a kisérletben Si szelet feliiletét 260nm atmérd;i
latex gdmboket tartalmazo szuszpenzid raszaritasaval mesterségesen durvitottuk.

Az amorf Si/Ge multirétegek szerkezetének vizsgéalatat alapvetden a keresztmetszeti
TEM felvételekre alapoztuk, amit a multirétegeken végzett kisszogli rontgendiffrakcids

felvételekkel is kiegészitettiink.
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2.1.1 Elofeszités nélkiil eldallitott amorf Si/Ge multirétegek oszlopszerkezete

A 2.1 és 2.2 abran bemutatott 0,67 Pa Ar nyomas mellett eldallitott, 6 ill. 3 nm
névleges periodusit  Si/Ge  multirétegek  elektronmikroszkopos — keresztmetszeti
vizsgalataibol megéllapithatd, hogy a rétegek csak a hordozd kozelében simak, attol
tavolodva fokozatosan egyre hulldmosabba valnak. Emellett a rétegek oszlopos
szerkezetliek, az oszlopok hossza a réteg teljes vastagsaganak felel meg. Az oszlopok
merdlegesek a hordozora, jellemzdéen 10-20 nm atmérdjiiek. Az oszlopok kdzott pordzus
tartomanyok figyelhet6k meg. A porusok vastagsaga 1-2 nm, 5-20 nm hosszan huzddnak az
oszlopfalak mentén. Osszehasonlitva a 0,67 és 1,2 Pa nyomaéson késziilt multirétegeket, az
elébbiben a rétegek jobban felismerhetdk, a porusok szama és mérete is kisebb [3]. Az
oszlopos novekedésre jellemzd, hogy az oszlopok kozepe gyorsabban novekszik, mint a
sz¢éle (err6l a 4.1 fejezetben még részletesebben lesz szd). Ennek megfelelden az
oszlopokon belill a rétegszerkezet megmarad, de a rétegek kupola-szeri alakot vesznek fel.
Ennek kovetkeztében a rétegek hullamosak, helyenként akar 45°-os szoget is bezarhatnak a

hordozoval, valamint az oszlopfalaknal a rétegek keveredése 1éphet fel (2.1 abra).

2.1 Abra A A=6nm(p, =0.67 Pa, Vg =0 V) szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg
részlete. Az oszlopokat porozus réteghatarok valasztjak el.
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2.2 Abra A A =3nm (pp = 0.67 Pa, Vg =0 V) szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg
keresztmetszeti TEM felvétele.

25



2.3 Abra A A =6nm (pp = 0.67 Pa, Vg =0 V) szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg
keresztmetszeti TEM felvétele.

Nagyobb periodusu (6 nm) multirétegben (2.3 abra) jobban megfigyelhetd a rétegek
kupolaszerii alakja, az oszlopokon beliil a réteges szerkezet még jobban megmarad, és a
rétegek ferdesége is kisebb az oszlopfalak kozelében, mint az a 3 nm periddust

multirétegben tapasztalhato.
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A Si/Ge multirétegek keresztmetszeti felvételeibdl lesziirhetd tapasztalatokkal
Osszhangban vannak a kisszogli rontgendiffrakcios mérések eredményei is. A 0 V-0S
eléfeszitéssel porlasztott 3 nm periddustt mintdk diffraktogramjai lathatok a 2.4 dbran. Az
1,2 Pa nyomason eldallitott multirétegen mindossze egy széles diffrakcios csics mérheto,
melynek helyzete megfelel a multiréteg 3 nm-es periodicitasanak. A kisebb (0,67 Pa)
nyomason eldallitott rétegrendszer réteghatarai €lesebbek. Ennek kdszonhetd, hogy az

elsdrendii cstcs ¢élesebbé valik, és a masodik felharmonikus is megjelenik.

p,=0.67Pa

Log. Int.

2.4 Abra A par =0.67 Pa és a pp, =1.2 Pa nyomdson, eldfeszités nélkiil eloallitott A =
3nm periodusu, szimmetrikus multirétegek kisszogii rontgendiffraktogramjai.

A keresztmetszeti TEM és a kisszogli rontgendiffrakcios felvételek alapjan az eldfeszités
nélkiil eléallitott multirétegekrél megallapithatjuk, hogy az alacsonyabb nyomaéason
porlasztott multirétegek rétegei élesebbek, és kevésbé pordzusak. Ez a kiilonbség a feliiletet
bombdazo részecskéknek a gazban bekovetkezd eltérd energiaveszteségével magyarazhato.
Alacsony nyomast gazban a targettdl a hordozoig jutva a target atomok és a porlasztashoz
hasznalt argon gdz atomjai és ionjai kevésbé szorodnak, ezért a hordozoig eljutd részecskék
alacsony nyomason kevésbé veszitenek energidjukbol. Ez vonatkozik mind a porlasztott

atomokra, mind a targetrél a hordozora visszaszorodott argon atomokra, illetve ionokra.
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TRIM (Transport of lons in Matter) Monte-Carlo szimulacié alapjan, az argon atomokra
500 eV becsapodasi energiat feltételezve a target feliiletén, a targetbdl kilépd Ge és Si
atomok kilépési energidjara 11 ill. 16 eV adodik [3]. Ar* ion visszaszorddas Si target esetén
gyakorlatilag nincs, Ge esetén az Ar* ionok mintegy 4%-a verddik vissza atlagosan 32 eV
energiaval. A novekvd réteg feliileté¢hez érkezve 1,2 Pa nyomdason a porlasztott Ge és Si
atomok energidja 0,9 ill. 1,5 eV-ra csokken, mig 0,67 Pa nyomdason 3,2 ill. 4,8 eV [3]. Ez az
energiatdbblet vezet a kisebb nyomdason 1étrejovo tomorebb és €lesebb rétegszerkezethez,

azonban kevés ahhoz, hogy az oszlopos szerkezet kialakulasat megakadalyozza.

2.1.2 Elofeszités nélkil eléallitott amorf Si/Ge multirétegek réteghatarainak (és

rétegeinek) hulldmosodasa

A multirétegek keresztmetszeti TEM felvételein megfigyelhetd, a multirétegek

crer

oszlopon beliil a rétegek dombortiak (2.5 abra), az oszlopok hatiran pedig befiizddések

(angol irodalomban cusp) jonnek 1étre a hatarfeliileten.
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2.5 Abra A multirétegek réteghatarainak és rétegeinek hullaimos morfologiaja. Az
oszlopok hataran beflizodések keletkeznek. A hullamossagot jellemzé hullamhossz (W) a
befiizodések atlagos tavolsaga.

Az egymast kovetd rétegek nem csak lemasoljak az alattuk levd réteg feliiletének alakjat,
hanem az egyenetlenségek egyre novekvé amplitidoval jelennek meg. A réteghatarok
hullamossaganak azt a tulajdonsagat, hogy a hullamok korrelédltan, és a névekedés soran
halmozddva jelennek meg, kumulativ hullimossagnak nevezziik. A réteghatarok hullamos

crer

minimumpontjainak  atlagos  tavolsagat, mivel a beflizddéseknél elhelyezkedd
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minimumpontok 4altaldban élesebbek, mint a maximumpontok (2.5 4&bra). Az
oszlophataroknak ¢és a réteghatdirok minimumainak egybeesése miatt amorf Si/Ge

multirétegekben az oszlopatméré és a hullamhossz megegyezik. A Si/Ge multirétegek

jellemzdé hullamhossz fligg az alkotd rétegek vastagsagatol. A 3, 4, 6, 12, 20 ill. 24 nm
periddusu szimmetrikus multirétegekben a hullamhossz rendre 12, 13, 15, 22, 46 ill. 57 nm
volt. A Si(7nm)/Ge(14nm), a Si(5nm)/Ge(20nm) és a Si(45nm)/Ge(30nm) aszimmetrikus
multirétegek hulldmossagara jellemz6 hullamhosszak pedig rendre 45, 60, és 130 nm
voltak. A hullamhossz, szimmetrikus ¢€s aszimmetrikus multirétegekben egyarant, ndvekvo
tendenciat mutat a multiréteget alkotd vastagabbik réteg vastagsdganak (H) fliggvényében.
A réteghatarok egyenetlenségére meghatarozott hullimhosszat a 2.6 4bran abrazoltuk a
multirétegben eléforduld nagyobbik rétegvastagsag fiiggvényében. W H-t6l valo lineéris
fliggése arra utal, hogy a multirétegek hullamosodéasat a multiréteget alkotd rétegek,

kiilondsképpen a vastagabbik réteg, oszlopos szerkezete idézi eld.
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2.6 Abra Periodikus amorf Si/Ge multirétegek hullamos réteghatarainak és rétegeinek

hullamhossza (W) a multiréteget alkoto vastagabbik réteg vastagsaganak fiiggvényében.
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A 2.7 4dbran a Si(10nm)/Ge(10nm) multirétegnek egy teriilete lathatd, ahol egy az
egész rétegrendszerre kiterjedd, paraboloid szerli alakzat figyelhetdé meg, amelyben a
rétegek kupolaszerlien helyezkednek el. Az alakzat, melyet a tovabbiakban ndvekedési
gocnak fogok nevezni, méreteit és alakjat tekintve egyarant az oszlopoktol eltérd
szerkezetet mutat (angol nyelvii szakirodalomban a node kifejezést hasznaljak, mig az
oszlopokat column-nak nevezik). Az alakzat novekedése a hordozé feliiletének lokalis
egyenetlenségébdl indul ki, novekedése soran egyre szélesedd paraboloid szerli alakot vesz

fel.

200 nm

T
F

2.7 Abra A A =20nm, (par = 0.67 Pa, Vg = 0 V) szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg
keresztmetszeti TEM felvétele. A felvételen egy parabolikus keresztmetszetii novekedési goc
(node) lathato, amelynek novekedése a hordozo feliiletének egyedi egyenetlenségén indult
el.
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A novekedési goc atmérdje a hordozotol tavol az oszlopatmérd sokszorosat éri el
Atméréjének aranya a rétegrendszer tetején, felénél ill. a negyedénél 11/7,8/5,5. A 11/7,8 és
a 7,8/5,5 aranyok kozel esnek a V2 értékhez, ami arra utal, hogy a kindvés metszete jo
kozelitéssel parabolikus. A ndvekedési szerkezet fontos jellemzdje, hogy a kindvés szintén

oszlopos szerkezetli, az oszlopok az egyre szélesedd kindvésben legyezbszeriien

helyezkednek el.
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2.8 Abra A 260 nm atmérdjii latex gombékkel boritott, A = 280 nm (pa, = 0.67 Pa, V,
=0V), szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg keresztmetszeti TEM felvétele.

A latex gombokkel boritott hordozora novesztett 280 nm periddusti szimmetrikus
Si/Ge multiréteg (2.8 abra) esetében a latex gombok felvitelével az egyedi ndvekedési
gdcokeéhoz hasonld kezdeti feltételeket hoztunk létre a ndvekedés szamadra. Itt azonban
szamos gomb helyezkedik el véletlenszertien a hordozon, mindegyikiik egy-egy, a 2.7 abran
lathato jellegli, alakzat kiinduldépontjaul szolgdl. A novekedési gocok a ndvekedés soran
hamar elérik egymast és versengve novekednek tovabb. Egy résziik egyre szélesebb lesz,
mas résziik egyre keskenyebb, mig végiil eltlinik. Az alakzatok fejlédése egyre ndvekvo
lateralis skalan zajlik.

Az egyedi kinovések parabolikus jellegérdl és a latex gdmbdokkel boritott hordozora

novesztett 280 nm periodustt multiréteg morfologidjardl bdvebben a novekedési folyamatok

kapcsan a 4.1 fejezetben lesz szo.
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2.1.4 Tlonbombdazas hatasa az amorf Si/Ge multirétegek réteghatarainak és rétegeinek

hullamosodasara

A hordozé ¢és a forras kozé negativ fesziiltséget kapcsolva a hordozot érd
abrak szemléltetik. Az 2.9 abran az 1,2 Pa nyomason eldallitott 6t multiréteg lathato,
melyek eldfeszitése a minta aljatol a teteje felé haladva rendre 150, 130, 110, 90 és 70 V.
Hasonloan 2.10 abran a 0,67 Pa nyomadason eldallitott 8 multiréteg elofeszitése a minta
aljatol a teteje felé haladva rendre 140, 120, 100, 80, 60, 40, 20, és 0 V. A multirétegeket
elvalasztdo 10 nm vastag Si rétegek a réteget kovetd multiréteg eldfeszitésével késziiltek. A
multirétegrendszerekben a novesztés 140 ill. 150 V eléfeszitéssel kezdddott (ezzel a
fesziiltséggel mindkét nyomason sima rétegek ndveszthetdk), hogy minél inkabb
kikiiszoboljiik a morfologiai elemek ndvekedés soran torténd felhalmozodasanak zavaro
hatasat, lehetévé téve annak a fesziiltségnek a meghatarozasat, amikor az ionbombdazas
magakadalyozza az oszlopszerkezet kialakulasat.

A valtoz6 eldfeszitéssel eldallitott multirétegek keresztmetszeti TEM felvételei az
mutatjdk, hogy az el6feszitéssel az oszlopos novekedés megszlintethetd. Az 1,2 Pa
nyomason a 150V-os eléfeszitéssel eldallitott multiréteg hatarfeliiletei siméak és a réteg nem
tartalmaz oszlopokat az ionbombazasnak koszonhetden. A fesziiltséget 130 Voltra
csokkentve a multiréteg hatérfeliileteinek hullimosodasa megkezdddik, mig a 110 V-on
eldallitott multirétegben a hullamosodés jelei minden rétegen jol lathatok. A 90 V-nal
nagyobb eldfeszités mellett csak a hatarfeliiletek hullamosodasa figyelhetd meg, a 90 V-nal
kisebb eléfeszités mellett az oszlopos novekedés jelei egyértelmiien detektalhatok. A 0,67
Pa nyomason a 140 és 80 V kozotti eldfeszitéssel eldallitott multirétegek simak, tehat az
oszlopos novekedés elnyomasahoz 60-80 V is elegendd, bar a rétegek enyhe hullamosséaga
a 60 V-os multirétegben mar tapasztalhato.

A valtozo eldfeszitéssel eldallitott Si/Ge multirétegeken (2.9 és 2.10 abrdk) az
eléfeszités csokkenésével a rétegek hullamosodéasanak iiteme egyre novekszik az egyes
multirétegekben. Viszont a réteghatarok hulldmossagara jellemz6 hulldmhossz az
alkalmazott eldfeszitéstdl itt is fliggetlennek bizonyult, és nem kiilonbozott az azonos
nyomason allando eléfeszitéssel eldallitott tobb periddusbol alldé multirétegekétdl. A 0,67 és
1,2 Pa nyomason (eldfeszités nélkiil) eldallitott A = 3nm multirétegeken mért hullamhossz

szintén megegyezik: 12 nm. A W paraméter ionbombazastol vald fiiggetlenségét
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2.9 Abra A valtozo eldfeszitéssel pp, = 1.2 Pa nyomason eloallitott A = 3 nm
szimmetrikus amorf Si/Ge multirétegek keresztmetszeti TEM felvétele. Az egyes
multirétegek Vy = 150, 130, 110, 90 és 70 V eldfeszitéssel késziiltek. A multirétegeket
elvalaszto 10 nm-es amorf Si rétegek eldfeszitése megegyezik az alattuk elhelyezkedo
multirétegével.
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2.10 Abra A valtozo eldfeszitéssel pp, = 0.67 Pa nyomdson eldallitott A = 4 nm
szimmetrikus amorf Si/Ge multirétegek keresztmetszeti TEM felvétele. Az egyes
multirétegek Vg = 140, 120, 100, 80, 60, 40, 20 és 0 V eldfeszitéssel késziiltek. A
multirétegeket elvilaszté 10 nm-es amorf Si rétegek eldfeszitése megegyezik az alattuk
elhelyezkedo multirétegével.
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figyelhetjik meg egyéb multirétegekben is, pl. Stearns ¢és tarsainak [29]
Mo(2,7nm)/Si(4nm) multirétegeiben, melyeknek eldallitdsakor az ionbombazast a
porlasztégaz nyomasaval befolyasoltdk a 0.33-2.7 Pa tartomanyban. A 0.33 Pa nyomdason
késziilt multirétegiikben W nem mérhetd, a 0.66-2.7 Pa nyomason késziiltekben 14-18 nm
kozotti értékeket mértem. Ezek a tapasztalatok arra utalnak, hogy az ionbombazas szerepe a
hulldmosodas folyamataban a folyamat sebességére korlatozodik. W-nek a 2.1.2 fejezetben
bemutatott H-t6l vald fliggésébdl arra a kovetkeztetésre jutottunk, hogy a multirétegek
hullamosodasat a vastagabbik réteg oszlopos szerkezete idézi eld.

A 140 V-nal kisebb eldfeszitéssel eldallitott multirétegekrdl a keresztmetszeti TEM
felvételek alapjan megéllapithatjuk, hogy a Vs > 0 V eldfeszitéssel porlasztott multirétegek
rétegei ¢élesebbek, és kevésbé porozusak, mint az eldfeszités nélkiil késziilt rétegekéi. Az
elofeszités novelésével egyre kevésbé jelennek meg az oszlopos novekedésre jellemzd
morfoldgiai sajatsagok, és meghatdrozhat6 egy optimalis fesziiltségérték, ahol a rétegek ¢€s
hatarfeliileteik egyenesek lesznek. Ez az optimalis eldfeszités fiigg a porlasztd gaz
nyomasatol is. Esetiinkben 1,2 Pa nyomason 140 V, 0,67 Pa nyomason 80 V bizonyult
optimalisnak. Ez a kiilonbség a porlasztd gaznak a feliiletet bombazo részecskék energiajat
befolyasold hatasdval magyardzhat6. Alacsony nyomasu gazban a részecskék szabad
uthossza nagyobb ezért a porlasztott atomok ¢€s a targetrl a hordozora visszaszorddott
argon atomok illetve a negativ potencidllal gyorsitott argon ionok a target és a hordozo
kozotti Gton kevésbé veszitenek energidjukbol. Ezzel magyarazhato, hogy 0,67 Pa
nyomason 80 V el6feszités is elegendd volt, mig 1,2 Pa nyomason 140 V eléfeszités volt

sziikséges.

2.1.5 Az ionbombazas hatisa a réteghatarok kiszélesedésére

Az el6zd fejezetben ismertetett kisérletek alapjan az el6feszitéssel eldidézett
feliletbombazas alkalmas arra, hogy novelve a feliileten az adatomok mozgékonysagat,
elnyomja az oszlopos ndvekedést és tomorebb szerkezetii réteg novekedét segitse eld. Az
ionbombazas hatasa azonban nem csak az oszlopos szerkezet kialakuldasanak
megakadalyozasaban nyilvanul meg, hanem a bombdzd atomok/ionok bizonyos,
mélységben behatolnak a novekvd rétegbe, ezzel a rétegek keveredését is eldidézik a

réteghatarokndl. E keveredés mértékét hatdroztuk meg kisszogli rontgendiffrakcios
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vizsgélatokkal ¢és a diffraktogramok modellezésével, amihez a Philips cég GIXA nevil
programjat [123] hasznaltuk. A kisszogl rontgendiffrakcios felvétel (2.11 abra) a 0,67 Pa
nyomasu argon gazban, 140V-os eldfeszités mellett késziilt 6,4 nm névleges periddusu
multirétegrdl késziilt, amelyrdl a keresztmetszeti TEM felvételek alapjan tudjuk, hogy az

egyes Si és Ge rétegek jol elkiiloniilnek, a rétegek hatarai simak (2.12 abra).

a) — Mérés
Szimulacio

log. Int

b)

log. Int.

2.11 Abra A par =0.67 Pa nyomason Vg = 140V eldfeszitéssel eloallitott A = 6,4 nm
nevleges periodusu, szimmetrikus multirétegek meért, és a GIXA programmal szamolt,
kisszogti rontgendiffraktogramjai. Illesztési paraméterek (a) a rétegek vastagsaga. (b) a Si
és Ge rétegek vastagsdaga, valamint a réteghatarok szélessége.
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2.12 Abra A par =0.67 Pa nyomason Vg = 140V eldfeszitéssel eloallitott A = 6,4 nm
periodusu szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg keresztmetszeti TEM felvétele.

A kisszogli rontgendiffrakcios felvételen (2.11 abra) négy éles €s erds csucs is megjelenik a
0-6° tartomanyban, igazolva, hogy a réteges szerkezet élesebb, mint az azonos paraméterek
mellett eléfeszités nélkiil eldallitott multirétegekben. Az 2.11/a abran lathaté szimulalt
rontgendiffrakcos gorbén a szimulacidban csak a rétegvastagsdgokat hasznaltuk, mint
illesztési paramétert. Legjobb illeszkedés a dg;=3,8 és a dge=2,8 paraméterekkel adodott,
kozel a névleges dgi=3.7 és a dge=2,7 értékekhez. Kézenfekvd kibdvitése a modellnek,

hogy az illesztendd paraméterek halmazat kiegészitjiik a réteghatarok elkentségét leird
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paraméterrel, amit egy Debye-Waller durvasagi paraméter bevezetésével tettiink meg. A
durvasagi paraméter mérési eredményekhez vald illesztése az elézoekben kapott
rétegvastagsag paraméterek felhasznalasaval tortént (2.11/b abra). A szimulacid szerint a Si
rétegen novekvo Ge rétegek hataranak (Ge/Si réteghatar) atlagos vastagsaga 0,85 nm, mig a
Ge rétegen ndvekvd Si réteg hatdranak (Si/Ge réteghatdr) atlagos vastagsidga 0,45 nm,
vagyis a Si rétegre novesztett Ge réteg hatara megkozelitoleg kétszerese a Ge-on novekvo
Si rétegekének. Ugyanez a kovetkeztetés vonhatd le az azonos nyomason, 140V eléfeszités
mellett eléallitott 3,2 nm periddusu rétegek kisszogii rontgendiffrakciojanak elemzésébal is.

A Si/Ge és Ge/Si hatarfeliiletek élességének eltérése részben adodhat abbol, hogy a
novekvo réteg feliiletét bombazo részecskearam atlagenergidja a Si és Ge esetében eltérd.
Abbol, hogy a Ge target feldl érkezd visszaszort Ar atomok fluxusa és atlagos energidja
nagyobb, mint a Si target feldl érkezoké, kovetkezik, hogy a Si rétegre novesztett Ge
rétegek hatarfeliiletén erdteljesebb a bombazas altal eldidézett keveredés, mint a Ge rétegre
novesztett Si rétegek hatarfeliiletén.

A Si és Ge eltér6 keveredésén tul egyéb jelenségek is hozzdjarulhatnak a
réteghatarok mért kiszélesedésének eltéréséhez. A diffrakcios modellbe bevezetett Debye-
Waller durvasagi paraméter ugyanis a hatarfeliiletek elkentségét makroszkopikusan
jellemzi. Ezért a réteghatarok vastagsaganak Debye-Waller faktorral vald6 modellezése nem
teszi lehetévé, hogy kiilonbséget tegyiink a kozott, hogy a réteghatdr vastagsdga a
réteghataron bekovetkezd keveredés vagy a hatarfeliilet érdességének kdvetkezménye. Ezért
a hatarfeliiletek kiszélesedéséhez a ndvekedésbdl eredd morfologiai tényezdk is
hozzajarulhatnak. Ezeknek a hatarfeliileti morfologiai elemek lateralis kiterjedése azonban
olyan kicsi is lehet, hogy azt a TEM keresztmetszeti mintak vastagsaga (jellemzdéen 20-50
nm) jelentésen meghaladhatja. Ezért a TEM felvételeken is ugyanolyan mddon jelenik meg,
mint a keveredés: a hatarfeliilet elkentségét okozza. fgy sem a kisszogli rontgenszoras

Az ionok energidjat megndvelve, azaz a multirétegek novekedése szempontjabol 1,2
Pa nyomason idedlisnak talalt 140 V-nal nagyobb eléfeszités alkalmazéasaval, a rétegek
egyre er6sebb keveredését tapasztaltuk. Ezt a jelenséget mutatja a 2.13 abra, melyen egy 1,2
Pa nyomdson késziilt, valtozd eldfeszitésli multirétegrendszer keresztmetszeti TEM képe
lathato. A 8 db 3 nm peridodust multiréteg eléfeszitése rendre 150 200, 250, 300, 350, 400,
450 ill. 500V. Az als6 multiréteg 150 V-on késziilt, ahol sima rétegek nodveszthetok.
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2.13 Abra A vdltozo eldfeszitéssel pp, = 1.2 Pa nyomdason eldallitott A = 3 nm
szimmetrikus amorf Si/Ge multirétegek keresztmetszeti TEM felvétele. Az egyes
multirétegek Vy = 150, 200, 250, 300, 350, 400 és 450 V eldfeszitéssel késziiltek. A
multirétegeket elvalaszto 10 nm-es amorf Si rétegek elofeszitése megegyezik az alattuk
elhelyezkedo multirétegével.
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A fesziiltség novelésével a rétegek keveredése miatt a TEM felvételeken a rétegek egyre
elmosodottabba valnak, 500 V-on a réteges szerkezet mar egyaltalan nem lathatd. Hasonlo
eredményeket tapasztaltunk tobb rétegbdl all6 multirétegeken is. A 0,67 Pa nyomason,
450V fesziiltséggel késziilt 3 nm peridodust multiréteg rétegei alig ismerhetok fel (2.14

abra), az ugyanilyen paraméterekkel eldallitott 6 nm peridodusi multiréteg rétegei a

keveredés ellenére valamivel jobban elkiilontilnek (2.15 dbra).

AR Wy A

2.14 Abra A par =0.67 Pa nyomdson Vg = 450V eldfeszitéssel eldallitott A = 3 nm
periodusu szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg keresztmetszeti TEM felvétele.

40



100 nm

2.15 Abra A par =0.67 Pa nyomdson Vg = 450V eldfeszitéssel eldallitott A = 6 nm
periodusu szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg keresztmetszeti TEM felvétele.

A 3 nm peridodusu multirétegben tapasztalt keveredés mértékével 6sszhangban a 450 V
elofeszitéssel eldallitott multirétegek kisszogii rontgendiffrakcids felvételein a 3 nm-es
periddusi mintdban csak egy gyenge elsOrendii csucs mérhetd, a 6 nm-es peridodusi
mintaban viszont a masodrendi reflexid is megjelent, mivel a 6 nm-es multirétegben az
ionbombazas hatisara a réteghatdron bekovetkezd keveredés kevésbé kozelitette meg a

rétegek vastagsagat.
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A 150 V-nal nagyobb eldfeszités mellett porlasztott Si/Ge multirétegek esetében
kozvetleniil a novekvo réteg feliiletét érinti, hanem kiterjed az alatta fekvd néhdny atomi
rétegre is. Ezért a 150 V-ot meghaladd elofeszités mar kedvezotlen multirétegek
novekedése szempontjabol. A kisérletek alapjan megbecsiilhetjiik azt a mélységet, ameddig
az ionbombazas atomi atrendezddést idéz eld. A 3 nm periddust multirétegben a 450 V-0s
elofeszités altal eldidézett ionbombazas majdnem teljesen Osszekeveri a rétegeket (2.14
abra). Viszont a 6 nm periddusu multirétegben a nagy mértékii keveredés ellenére a rétegek
a 450 V-os elofeszités ellenére is elkiiloniilnek (2.15 abra), vagyis ez esetben a keveredett
hatarfeliilet vastagsaga kisebb a rétegek vastagsaganal. Kovetkezésképpen 450 V-0s
elofeszités mellett, amihez 0,67 Pa nyomason megkozelitdleg 450 eV energiaju Ar* ion
bombazas tartozik, a rétegek keveredése kovetkeztében a hatarfeliiletek vastagsaga
megkozeliti a 1,5 nm-t. Osszehasonlitasként TRIM szimuldcioval 450 eV Ar* ion
becsapodasi energiat feltételezve az argon ionok behatolasi tartomanya (projected range)
germaniumban 1,7 nm, sziliciumban ill. 2,3 nm [3]. A rétegek keveredésére vonatkozd
TRIM szimulaci6é eredményeink egyezése a TEM felvételekbdl levonhato tapasztalatokkal

kielégitd.
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2.2 Si/Ge multirétegek keveredése és kristalyosodasa - hokezelési kisérletek.

Az amorf Si/Ge multirétegek kristdlyosodasat megeléz0 keveredés és a
kristalyosodasi hémérséklet Gsszetételtdl vald fliggésének meghatarozasahoz periodikus
multirétegeken hdkezelési kisérleteket végeztink. A 3 és 6 nm periddusu szimmetrikus,
valamint a 9,6 nm periodusu aszimmetrikus multirétegek 0,67 Pa nyomdason késziiltek, 120
V-os elofeszités mellett. Az aszimmetrikus multiréteg Si és Ge rétegeinek vastagsaga: dgj =
2,2 nm, dge = 7,4 nm. A multirétegeken kiviill a multirétegek dsszvastagsagaval megegyez6
vastagsagu (300 nm) tiszta Si, Ge és a multirétegekkel megegyez0 atlagos dsszetétel Si-Ge
otvozet-rétegek is késziiltek, utobbiak a két anyag egyidejli felvitelével.

Annak a kérdésnek a tisztazasara, hogy a hokezelés soran a rétegek milyen
mélységig keverednek, egy Osszetettebb szerkezetii rétegrendszert porlasztottunk, amelynek
els6 7 rétegében 3 vékony (1,5, 3 és 6 nm) Ge réteg helyezkedik el 4 vastag (20 nm) Si
réteg kozott, majd a kdvetkez6 7 rétegben 3 vékony (1,5, 3 és 6 nm) Si réteg helyezkedik el
4 vastag (20 nm) Ge réteg kozott (a tovabbiakban e rétegrendszerre az egyszeriibb
hivatkozas kedvéért a szendvics multiréteg elnevezést hasznalom). Az aszimmetrikus
multirétegeket és a nem periodikus rétegeket ill. rétegrendszereket szintén Vg = 120 V
ionbombazas mellett allitottuk eld. A hékezelések kvarc csdkalyhaban torténtek formalogaz
ataramoltatasa kozben. A homérséklet stabilitasa £2°C, a hokezelések iddtartama 10 perc
volt. A hodkezelés homérsékletét a Si/Ge multirétegek és 6tvozet rétegek kristalyosodasa

szempontjabol érdekes 450-750°C tartomanyban 25°C-os lépésekben valtoztattuk.

2.2.1 A hokezelt szimmetrikus Si/Ge multirétegek szerkezete

Ebben a fejezetben a 600°C ill. 700°C-on hékezelt szimmetrikus Si/Ge multirétegek
szerkezetének ismertetésére keriil sor. A 600°C-os hdmérséklet kicsivel alacsonyabb, mint a
szimmetrikus multirétegek kristalyosodasanak kritikus homérseklete, a 700°C viszont
magasabb anndl. E16bbi esetben a rétegek kristalyosodast megel6z6 keveredését, utdbbiban
a létrejott kristalyos allapot tulajdonsagait figyelhettiik meg.

A 600°C-os hokezelés hatasara a Si/Ge multirétegekben jelentds keveredés zajlott
le. Az eredetileg meglevo rétegszerkezetnek megteleld periodicitast a 3 €s 6 nm periddust
multirétegekben egyarant csak a kép kontrasztjanak novelésével lehetett kimutatni, amit az

elektronmikroszkopos kép defokuszalasaval —sikeriilt elérni  [65] (2.16 4bra).
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2.16 Abra A 600C-on 10 percig hékezelt (pp, = 0.67 Pa, Vg = 120V) eléallitott A = 3
nm periodusi szimmetrikus amorf Si/Ge multiréteg

(a) alafokuszalt (b) fokuszalt (c) foléfokuszalt keresztmetszeti TEM felvétele. A defokuszalt
felvételeken (a és c) a rétegesen elhelyezkedo vilagos pontok Kirkendall iiregek.

Ez a jelentés mértékli keveredés amorf allapotban zajlott le. A rétegek keveredésének
eredményeként tliregek fedezhet6k fel a rétegekben a defokuszalt felvételeken [65] (2.16/a
¢és ¢ abrak). Az iiregek az eredeti rétegszerkezetnek megfeleld rétegekben helyezkednek el.
Mivel a periodikus multirétegek elso és utolso rétege Si réteg, azt is sikeriilt megallapitani,
hogy az tliregek a Si rétegek eredeti helyén sorakoznak. Az liregek mérete a rétegek eredeti
helyzetére merdlegesen 1,5 nm, azzal parhuzamosan 1,5-6 nm. Az iiregek méretében nem
tapasztalhatd szamottevo eltérés a 3 és 6 nm periddust mintak kozott [65].

A 3 és 6 nm periddusu szimmetrikus multirétegekben az iiregek keletkezése a Si és

Ge rétegek diffuzids keveredésével hozhatd Osszefliggésbe. Ha a diffuzioval keveredd

crer
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anyagba diffundalt atomjai tiregeket hagynak maguk mogott. Az igy keletkezett
térfogathianyt a lassabban diffunddldo anyag atomjai nem poétoljak. Ezeket az iiregeket
Kirkendall iiregeknek nevezziik. A multiréteg eredeti réteges szerkezetének megfeleléen
elhelyezkedé Kirkendall iiregekrdl szamolnak be Holloway és tarsai [124] Ti/Si
multirétegekben, ahol az intenziv keveredés kémiai reakcioval ¢és szilardfazisu
amorfizacioval jar egyiitt. Ismerteink szerint Si/Ge multirétegekben eddig nem figyelték
meg Kirkendall tiregek keletkezését.

Porlasztott amorf Si/Ge rendszerben a rétegek keveredését eredményezd diffuzids
folyamatot Prokes és Spaepen [125] vizsgaltak a multiréteg periodicitasabdl eredd Bragg
csucsok intenzitasanak csOkkenését mérve a hdkezelési idd fliggvényében. Az Aaltaluk
meghatarozott kdlesonds diffiizids egyiitthatoval 600°C-on 10 perces hokezelési idovel a
diffiziés hosszra 12 nm adddik, ami alapjan a 3 és 6 nm periddusu multirétegek teljes
keveredése varhat6. Theiss ¢€s tarsai [126] megvizsgaltak, szintén a multiréteg
periodicitasabol eredd Bragg csucsok intenzitdsdt mérve, a diffiizid sebességét a nyomas
fliggvényében. A nyomast novelve a keveredés egyre gyorsabban zajlik le, amit negativ
aktivacios térfogattal magyardztak. A jelenség nyomasfiiggésébdl meghatarozott aktivacios
térfogatra a Si atomi térfogatanak 0.25-ad része adodott. Mindebbdl arra kovetkeztettek,
hogy diffuzios folyamatban jelentds szerephez jutnak az amorf félvezetdkben a kovalens
kémiai kotések deformacidja kovetkeztében nagy szdmban jelen levd nem egyensulyi
ponthibdk. Mivel az amorf fazisban kisebb az atomok pakolasi siirlisége, az amorf Si és Ge
térfogata mintegy 2%-al nagyobb, mint a kristalyos fazisé [127]. Theiss €s tarsai az altaluk
mért gerjesztési térfogatot a ponthibak okozta tobblettérfogattal hozzak Osszefliggésbe: a
diffuzios folyamatot a ponthibdk, az iiregképzddést pedig a hozzijuk tartozd térfogat
vandorlasa hozza létre. Ezt a magyarazatot tamogatja, hogy a 3 és 6 nm periodusu (P, =
0,67 Pa, Vg = 120V) szimmetrikus multirétegekben 600°C-os hékezelés soran Kirkendall
tiregek keletkeznek [65] (2.16 abra). A ponthibak iiregképzddésbenjatszott szerepét
timasztja ald, hogy az iiregek keletkezése megakadalyozhatd alacsony (1.8X107 Pa)
hidrosztatikai nyoméssal [128], ami a pothibdk siirliségének csokkenését idézi eld.
Kovetkezésképpen a ponthibak vandorlasdhoz térfogatvandorlas is tartozik. A ponthibak
iranyu. Mivel az {iiregek fOként a Si rétegek eredeti helyén jelentek meg, arra
kovetkeztethetiink, hogy a Si diffuzidja a Ge-ban gyorsabb, mint a Ge-¢ a Si-ban. A Si

atomok gyorsabb diffizioja a germaniumban a kristalyos Si-ra és Ge-ra vonatkoz6 diffizids
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mérések alapjan is valdszintisithetd [129]. Réisédnen és tarsai méréseibdl extrapolalva
600°C-on a Si diffuzios egyiitthatojara Ge-ban D(Si—Ge) = 102! m?/s, mig a Ge diffuzios
egyiitthatdjara Si-ban D(Ge—Si) = 10? m?%s adodik. A Si és Ge amorf fazisban zajlé
diffazios folyamataira ilyen részletes mérések nem allnak rendelkezésre, de amorf Si/Ge
multirétegeken végzett diffizios mérések azt tdmasztjak ala, hogy a Si diffuzidja amorf Ge-
ban gyorsabb, mint a Ge-é amorf Si-ban [130].

Si/Ge multirétegek hokezelése sordn keletkezd Kirkendall iiregek kozvetlen
megfigyelésével az irodalomban nem talalkoztunk, de Zeballos-Velasquez és Fantini [131]
kisszogli rontgendiffrakcidos eredményei alapjan arra kovetkeztethetiink, hogy az 6
multirétegeikben is hasonl6 iiregképzddés jatszodhatott le. E cikkben a szerzdk a 300°C-on
30 percig hokezelt kis periodusut (<10 nm) Si/Ge multirétegekben, a periodikus
szerkezetbdl eredd, gyenge elsérendli csucsot tapasztaltak, mig az ugyanezen a
hémérsékleten hokezelt >10 nm multirétegekben a réteges szerkezet nem volt észlelheto,
amibdl a vékonyabb rétegek nagyobb stabilitdsara kovetkeztettek. A vékony rétegekbdl allo
multirétegek mérsékeltebb keveredése a mi kisérleteink alapjdn nem redlis, viszont
lehetséges, hogy a rétegek keveredése soran Zeballos-Velasquez és Fantini kisérleteiben is
periodikusan elhelyezkedd Kirkendall tregek keletkeztek, ¢és az ebbdl eredd
stirliségingadozast mérték kisszogli rontgendiffrakcioval.

A 3 és 6 nm periddust szimmetrikus Si/Ge multirétegekben a 600°C-os hokezeles
eredményeként a Si és Ge rétegek Osszekeveredtek, és az ezzel egyiittjard jelentds
anyagmozgas ellenére amorfok maradtak [65] (2.16 abra). Ugyancsak amorf allapotban
lezajlo keveredést észleltek Si/Ge multirétegekben Raman spektroszkopias [132-134] ill.
kisszogli rontgendiffrakcios [131] mérésekkel. Hasonld jelenséget, vagyis amikor jelentds
anyagmozgas ellenére nem kovetkezett be az amorf anyag kristalyosodasa, amorf Ge
nanorészecskéken is tapasztaltunk [135]. Az a tapasztalat, hogy a rétegek keveredése
lezajlik a kristalyosodast megelézGen, annak ellenére, hogy a rétegek keveredésébol és
kristalyosodasabol szarmazo energianyereség (0,11eV/atom ill. 0,13eV/atom [65]) nem tér
el jelentdsen, a kristalyosodasi és keveredési folyamat eltéré mechanizmusara vezethetd
vissza. A kristdlyosodas kollektiv folyamat, a kritikus méretet meghaladd kristalyos mag

1étrejottét igényli, mig a keveredés egyedi atomi ugrasokon keresztiil valosul meg.
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A 700°C-on hokezelt A = 3 és 6 nm periodusu (Vg = 120V) szimmetrikus Si/Ge
multirétegek kristalyosodtak, semmit se Orizve meg az eredeti réteges szerkezetbdl. Viszont
meglehetésen nagy, 20-50 nm-es atmérdju, iiregek keletkeztek a kristalyosodas soran [65]
(2.17 éabra). A 700°C-on hdkezelt multirétegekben az atlagos szemcseméret 50 nm volt. A
20-50 nm-es atmérdju tiregek keletkezését azzal magyarazzuk, hogy a rétegek keveredése
soran keletkezett Kirkendall tiregek a kristalyos magok novekedési frontja mentén nagyobb

tiregekké rendezddtek.

2.17 Abra A 700 °C -on 10 percig hékezelt Si/Ge multiréteg (pp, =0.67 Pa, Vg = 120V,
A = 3 nm) keresztmetszeti TEM felvétele. A multiréteg a hokezelés hatdsdara kristalyosodott,
a réteges szerkezet nem ismerheto fel. A kristalyos rétegben 20-50 nm atmérdjii tiregek
figyelhetok meg.
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2.2.2 Amorf Si/Ge multirétegek és Otvozetek kristalyosodasi homérséklete, mint az

Osszetétel fiiggvénye.

Az amorf Si/Ge multirétegek és G6tvozet rétegek, valamint amorf Si illetve Ge
rétegek kristalyosodasi homérsékletére vonatkozo kisérletek eredményei az 2.18 éabran
lathatok. A hokezelt amorf Si/Ge mintdk TEM felvételein nem taldltunk olyan teriileteket,
ahol az amorf rétegben megjelentek a kristdlyos magok: a vizsgalt mintdk vagy teljes
egészében amorfok maradtak az adott hdomérsékleten, vagy teljes térfogatukban
kristalyosodtak a hékezelés id6tartama alatt. A 2.18 abran kor jeloli azt a legmagasabb
hémérsékletet, ahol a hdkezelés utan a réteg még amorf maradt, négyzet azt a
legalacsonyabb homérsékletet, ahol a kristalyosodds mar bekovetkezett. A tiszta Ge és Si
réteg kristalyosodasi hdmérséklete 450-475°C illetve 700-725°C tartomanyba esik. A 23
valamint 50 at% sziliciumot tartalmazé multirétegek és 6tvozetek 525-550°C, illetve 600-
625°C kozott kristalyosodnak. A kristalyosodasi hdmérséklet a Si tartalom ndvekedésével
egyiitt nd, a mérések pontossagat is figyelembe véve, a Vegard szabalyt koveti, azaz

linearisnak tekinthetd.

750

1 e amorf
700 4 = kristalyos °

650
600
550

500

450 ;

0 20 40 60 80 00
Si tartalom (at%)

hokezelés hdmérséklete (°C)

2.18 Abra Az amorf Si/Ge multirétegek és Si-Ge otvozetek kristalyosodasi homérséklete
a Si tartalom fiiggvényében. Az dbran kor jeloli azt a legmagasabb hémérsékletet, ahol a
multirétegek és otvozetek amorfok maradtak, négyzet jeloli azt a legalacsonyabb
homeérsékletet, ahol kristalyosodtak.
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A kisérletek tanusaga szerint az amorf multirétegek és a velilk megegyezd névleges
Osszetételli amorf Otvozetrétegek kristalyosodasi hdmérséklete a hokezelés 1épéskdzénél,
vagyis 25°C-ndl nagyobb mértékben, nem tér el, ami a szimmetrikus Si/Ge rétegek TEM
eredményeivel egylitt arra utal, hogy a multirétegek kristalyosodasa egy olyan kozbiilsd
amorf allapotban zajlott le, melyben a Si és Ge rétegek Osszekeveredtek. Ebben a kevert
allapotban a létrejott Si/Ge Otvozet Osszetétele hatarozza meg a kristalyosodas
hémérsékletét. A tiszta Ge és Si réteg kristalyosoddsi hdmérséklete 450-475°C illetve 700-
725°C tartomanyba esik. A 23 valamint 50 at% sziliciumot tartalmazd multirétegek és
otvozetek 525-550°C, illetve 600-625°C kozott kristalyosodnak. Altalanos tendencia, hogy
a Si tartalom novekedésével az atalakulds hdmérséklete is emelkedik. A kristalyosodasi
hémérséklet 0sszetételtdl valod fliggése, a mérések pontossagat is figyelembe véve, a Vegard
szabalyt koveti. A mérési eredményeket Osszevethetjik Fan és Anderson [136]
eredményeivel, akik Si-Ge Otvozetek kristalyosodasi homérsékletét hataroztdk meg
differencialis kalorimetria (DSC) alkalmazasaval. Tiszta Ge-ra 490°C, Si-ra 740°C-ot adtak
meg, kicsivel az altalunk mért 450-475°C és 700-725°C tartomanyok folott. 50%-0S
Osszetételli 6tvozet rétegre megadott 600°C viszont kissé alacsonyabb, mint az altalunk
mért 600-625°C. Ennek ellenére az eredmények kozott nincs ellentmondas, hiszen az eltérd
kisérleti modszer eltéréen definidlja kristalyosodast. A mi méréssorozatunkban a hdkezelés
végeredmeényét lattuk, mig a DSC modszer az atalakulas egész folyamatat koveti, ami a
flitési sebességtdl is jelentdsen fiigg, mint ahogy a szerzdk utalnak is ra a cikkben. Eszerint
az altaluk mért T 10-15°C-ot csokkent vagy novekedett, amikor a fiitési sebességet
10°C/perc-16l 5 ill. 20°C/percre valtoztattak [136].

Szintén Gsszhangban van az altalunk mért Tc értékekkel de Zeballos-Velasquez és
Fantini [131] azon megdllapitdsa, miszerint a Si/Ge (csi > 50%) multirétegek 600°C {olotti
hémérsékleten kristalyosodnak. Viszont a kisérleti tapasztalatainknak ellentmond az a
megallapitasuk, hogy a vékonyabb rétegekbdl all6 multirétegeik magasabb hémérsékleten
kristadlyosodnak. Azonban a T. altalunk meghatarozott csi fiiggésével megmagyarazhatok
Zeballos-Velasquez és Fantini eredményei is. Az altaluk készitett multirétegekben a Si és
Ge rétegek vastagsaganak aranya nem azonos: minden multirétegben dsi>dge, Valamint a
periodus csokkenésével dsi/dge arany egyre novekszik. Ezért a kis periodust (<10 nm)
multirétegeik magasabb kristalyosodasi homérsékletét tévesen tulajdonitjdk a multirétegek
kis periodusanak. A vékonyabb rétegekbdl allo multirétegeik magasabb T¢-je a magasabb Si

tartalommal magyardzhato.
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A 3 és 6 nm periddust szimmetrikus multirétegek (50 at% Si) esetében alkalmazott
600°C-0s hokezelési homérseklet joval folotte van a tiszta Ge rétegek kristdlyosodasi
hémérsékletének, ugyanakkor jelentésen alatta a Si-énak (2.18 é&bra). Ez alapjan azt
varhatnank, hogy a multirétegekben a Si rétegek amorfok maradnak, mig a Ge rétegek
kristdlyosodnak, mint ahogy ez be is kovetkezett a 600°C-on hokezelt szendvics
multirétegek vastag (20 nm-es) Ge rétegeiben (2.19 abra). Viszont nem kovetkezett be a
kristalyosodas 600°C-on sem a szendvics multiréteg vékony (<6 nm) Ge rétegeiben, sem a

3 és 6 nm periodust szimmetrikus Si/Ge multirétegekben [65] (2.16 abra).

2.19 Abra Az amorf Si/Ge szendvics multiréteg (pp, =0.67 Pa, Vy = 120V)
keresztmetszeti TEM felvétele: (a) hékezeletlen (b) 600 °C-on 10 percig hékezelt dllapot.
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A hokezelés kezdetén, amikor rétegek még nem keveredtek, a Ge rétegek kristalyosodasat a
kis rétegvastagsag korlatozza. Az amorf anyag kristalyosodasahoz kristalyos magoknak kell
1étrejonni. A kristalyos mag csak akkor tud ndvekedni, ha a mérete meghalad egy bizonyos
kritikus méretet [137]. A kritikus magméret a kristalyos mag alakjatol, az amorf-kristalyos
hatarfelillet  energidjatél, valamint az  amorf-kristdlyos  atalakuldas  térfogati
energianyereségétol fiigg. Ha létrejon egy kritikus méretet meghaladé mag, folytatédhat a
novekedése, mivel ezzel a rendszer szabadenergidja csokken. Ge esetén a kristalyosodashoz
sziikséges kritikus magméret 3-5 nm [138-140]. Ha a rétegvastagsag ennél kisebb, a
kritikus méretii mag kialakulasat a hatarfeliiletek kozelsége korlatozza [135, 138]. Williams
¢és tarsai [141] Ge/SiOx multirétegekben megallapitottak, hogy a multiréteg vékony Ge
rétegeinek kristdlyosodasi hdmérséklete a rétegvastagsag csokkenésével ndvekszik, a 3 nm-
nél vékonyabb rétegeké meghaladhatja a 600 ° C-ot.

A Si/Ge multirétegekben a Ge kristdlyosodasi hdmérsékletét meghalado
hémérséklet ellenére a vékony (<6 nm) Ge rétegek amorfok maradnak. Megindul viszont a
Si és Ge rétegek kozott a difftizio, ami a rétegek szinte teljes keveredéséhez vezet. Az itt
ismertetett kisérleteken kiviil mas szerzok tapasztalatai is azt mutatjak, hogy amorf Si/Ge
multirétegekben a rétegek kristalyosodasat jelentds keveredés el6zi meg [131-137]. Ha a
rétegek keveredése amorf allapotban lezajlik, a kristalyos atalakulds homérsékletét a
létrejott keverék Osszetétele hatdrozza meg. Ez megmagyarazza azt a tapasztalatot is, hogy
az amorf Si/Ge multirétegek kristalyosodasi homérseklete megegyezik az azonos
osszetételii otvozet Si-Ge rétegekével. Eppen a Si és Ge rétegek kristalyosodast megel$z6
jelentds keveredése teszi lehetdveé, hogy egyaltalan beszélhetiink a multirétegek

kristalyosodasi hdmérsékletérdl.
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2.2.3 A hoékezelt szendvics multiréteg tulajdonsagai - a Si diffizids egyiitthatojanak

becslése kristalyos Ge rétegekben

A szendvics multiréteget 600°C-on hokezeltiik, ami a tiszta Ge ¢és a Si
kristalyosoddsi homérséklete altal meghatarozott tartomany kozepére esik. Ennek
megfelelden a vastag (20 nm) Ge rétegek kikristalyosodtak, a vastag (20 nm) Si és vékony
(1,5-6 nm) Si és Ge rétegek pedig amorfok maradtak (2.19 abra). Nem kristalyosodtak
viszont a vastag Si rétegek kozé bedgyazott vékony (< 6 nm) Ge rétegek. A szimmetrikus
multirétegekhez hasonléan a vastag Si rétegek és a vékony (< 6 nm) Ge rétegek
hatarfeliiletein jelentds mértékii keveredés zajlott le amorf allapotban. Ennek kovetkeztében
a réteghatarok elmosoddottabba valtak. Ugyanigy jelentds mérték(i keveredés zajlott le a
vastag Ge ¢és a kozéjiik agyazott vékony Si rétegek kozt is. Mivel a 600°C-os hdkezelési
hémérséklet jelentdsen meghaladja a Ge kristalyosodasi homérsékletét, valdszinti, hogy a
Ge rétegek a hokezelés kezdetén gyorsan kikristalyosodtak, és a keveredési folyamat soran
a Ge rétegek mar kristalyos allapotban voltak. A vékony Si rétegek megoérizték amorf
szerkezetiiket, tehat a Ge rétegek szemcséinek ndvekedésekor az amorf-kristalyos fazishatar
nem hatolt be a Si rétegekbe. A rétegek keveredése soran a vékony Si rétegek vastagsaga
csokkent, az 1.5 nm vastag Si réteg a hokezelt mintdban nem is lathato.

A 600°C-on hodkezelt szendvics multirétegben a 20 nm vastag Ge rétegek
kristalyosodtak, ellenben a 6 nm-es és annal vékonyabb rétegek amorfok maradtak a Kis
rétegvastagsagnak a kristalyosodasra gyakorolt hatdsa miatt (2.2.2 fejezet). Szintén amorfok
maradnak a vastag Ge rétegek kozé agyazott Si rétegek. Tehat a vastag Ge rétegbdl indulo
kristalyosodasi front a Si rétegekbe érve megallt, csupan a legvékonyabb (1,5nm) Si rétegen
hatolt at. A 3 és 6 nm-es Si rétegek esetében a kristdlyos/amorf hatdr a magasabb
kristalyosodasi homérsékletii Si rétegeken nem haladt keresztiil. Ebbdl az kovetkezik, hogy
az olyan Osszetételll Si-Ge 6tvozetben, amelynek a kristadlyosodéasi hdmérséklete magasabb
az alkalmazott hékezelési hdmérsékletnél, nemcsak a kristalyos magok keletkezése, de a
novekedése is erdsen korlatozott. Ellenben, mint ahogy azt a vastag (300 nm) Si-Ge
otvozetrétegeknél lattuk, olyan Osszetételli 6tvozetekben, ahol a magképzddés lehetséges, a
rétegek teljes térfogatukban kikristalyosodtak a hdkezelés id6tartama alatt, vagyis ezekben
a rétegekben a kristalyosodast nem korlatozza a szemcsendvekedés, tehat a rétegek
kristalyosoddsanak folyamatat legfdképpen a magképzddés hatdrozza meg. Mivel a 600°C-

os hoékezelési homérséklet jelentésen magasabb, mint a vastag Ge rétegekre jellemzo
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kristalyosodasi homérséklet (450-475°C), a réteghataron zajlo keveredés alatt a Ge
kristalyos allapotban van. Feltételezhetjiik, hogy a szendvics multirétegekben a Ge-ban a
novekvd szemcesék kristalyos-amorf fazishatara a keveredett Ge/Si réteghatar felé haladva
azon a ponton nem tud tovabbhaladni, ahol a Si koncentracié olyan magas, hogy a Si/Ge
keverék nem kristalyosodik az adott hdmérsékleten (2.18 abra). E feltételezést felhasznalva
abbol a tapasztalatbol, hogy az 1,5 nm-es Si réteggel elvalasztott Ge rétegek kozott nem
marad amorf fazis, arra kovetkeztethetiink, hogy az 1,5 nm-es Si rétegben nem maradt
olyan 0Osszetételi tartomany, melyben T, > 600°C. A T, = 600°C-hoz tartozd Si
koncentracié a 2.18 dbra alapjan cg; = 46+4 at%. A Si eloszlasi profilja megadhato a
diffazios egyenlet felhasznalasaval. Szogletes kezdeti profilbol kiindulva és a Si réteg kortil

mindkét oldalrdl félvégtelen Ge réteget feltételezve (cg=1 a Si rétegben, cg=0 a Si rétegen
kiviil) a Si koncentraci6 a réteg kdzepén cg= CD[(d 12)/ \/4Dt] [65/Appendix], ahol d a Si

réteg vastagsaga, D a Si diffuizids egylitthatdja kristalyos Ge-ban, t a hdkezelés id6tartama.
Ge-ban: D > 102Im2/s [65]. Az igy meghatarozott diffuzios allando jO egyezést mutat
Réisdnen és tarsai radioaktiv nyomjelz0s méréseibdl [129] extrapolalt D = 10-21m2/s

értékkel.

53



3. Polikristalyos Ag/Cu multirétegek tulajdonsagai

A polikristalyos, periodikus Ag/Cu multirétegeket egyendramu katodporlasztassal
allitottuk el6 [9,35] természetes oxiddal boritott Si[100] hordozéra szobahdmérsékleten. A
multirétegek egységesen 50 periodusbol alltak, porlasztasuk 0,67 Pa nyomdson tortént.
Tobbséglik megkozelitdleg azonos vastagsagu eziist €s réz rétegeket tartalmazott, névleges
periodusuk 6, 13, 32 ill. 92 nm volt. Késziilt olyan multiréteg is, amelyben az eziist és réz
rétegek vastagsaga nagy mértékben eltért: dag = 16 nm, dg, = 4 nm volt. Az Ag/Cu
multirétegek szerkezetének vizsgalata, az amorf Si/Ge multirétegekhez hasonloan,
alapvetden a keresztmetszeti TEM felvételekre alapul.

Polikristalyos Ag/Cu multirétegeken megfigyeltiik, hogy az alacsony hdmérsékleten
eldallitott vékonyrétegek novekedésére jellemzd oszlopos szerkezet milyen mddon jelenik
meg multirétegekben. Elemeztiik a rétegrendszernek az oszlopszerkezet megjelenéséhez
kapcsolodd morfologiai tulajdonsagait is, ami a réteghatirok és a rétegek alakjdnak
hullamosodasaban nyilvanul meg. Vizsgaltuk, hogy a multiréteg rétegeinek vastagsaga
hogyan befolyasolja a fenti morfoldgiai jellemzdket. Az oszlopszerkezet és a hullamos
hatarfeliiletek kialakuldsanak kapcsolatat a szemcsendvekedési folyamatokkal, valamint az

Ag/Cu multirétegekben a rétegek kozotti epitaxidval magyaraztuk.

3.1  Ag/Cu multirétegek szerkezeti tulajdonsagai

A szobahdmérsékleten eldallitott Ag/Cu multirétegek polikristalyos szerkezetliek,
textirat nem mutattak. A szemcsék lateralis irdnyban elnyult alakuak (3.1 dbra). A rétegek
oszlopos szerkezetlieck. Az oszlopok merdlegesek a hordozora, az oszlopfalak kozel
parhuzamosak egymadssal. Az oszlopok tobbnyire a hordozoéra merdleges irdnyban az egész
rétegrendszerre kiterjednek.

Az oszlopokon beliil a rétegek epitaxialisan egymasra ndve kovetik egymast. Ennek
koszonhetd, hogy a sotét latoteri TEM felvételeken (3.1/b abra) az oszlopokon beliil a
valtakozo eziist és réz rétegek azonos kontraszttal jelennek meg. Tehat az oszlopfalak
nagyszogili szemcsehatdrok az adott réteg szemcséi kozott, az oszlopok atmérdje pedig
megegyezik a rétegen beliili szemcsemérettel. Ebben az értelemben az altalunk leirt

oszlopok megegyeznek a szerkezeti zonamodellek [55-58] egyedi rétegekre definialt
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3.1 Abra A A = 12 nm periddusu szimmetrikus polikristalyos Ag/Cu multiréteg
keresztmetszeti TEM felvétele. (a) vilagos latoterii (b) sotét latoterii felvétel.
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3.2 Abra Periodikus polikistalyos Ag/Cu multirétegek oszlopatmérdje és a hullamos

réteghatarok és rétegek hullamhossza a multiréteget alkoto vastagabbik réteg
vastagsaganak fiiggvényében. A H = 46 nm-nél szereplé 60 illetve 125 nm értékek a
hordozo kézelében, ill. attol tavol mért értékek.
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3.3 Abra A A = 92 nm periodusu szimmetrikus polikristalyos Ag/Cu multiréteg

crer

megegyezik az oszlopatméroével (D).

oszlopaival, ahol az egyes oszlopok szintén egykristalyok, az oszlopfalak pedig nagyszogi
szemcsehatarok.

Béar az oszlopok vastagsdga kis mértékben valtozik a mintdban a szomszédos
oszlopok rovasara, a TEM felvételeken meghatidrozhatd egy atlagos oszlopatmérd (D,
laterdlis szemcseméret). Az oszlopok vastagsdgingadozasai ellenére a meghatarozott
oszlopatmérd a hordozotol tdvolodva nem valtozik szamottevden.

Az oszlopok atmérdje fiigg a multirétegek rétegeinek vastagsagatol. Szimmetrikus
Ag/Cu multirétegekben az atlagos oszlopatmérd a 6, 13, 32 és 92 nm periodusu rétegekben
rendre 15, 30, 55 és 55 nm. Az Ag(16nm)/Cu(4nm) aszimmetrikus multirétegek atlagos
oszlopatmérdje 50 nm, akdrcsak az Ag(16nm)/Cu(16nm) multirétegeké. Mindebbdl arra
kovetkeztethetiink, hogy a Si/Ge multirétegekhez hasonloan az Ag/Cu periodikus

multirétegekben is a vastagabbik réteg vastagsaga (H) a meghatdrozo az oszlopatmérd
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3.4 Abra A A = 92 nm periodusu szimmetrikus polikristalyos Ag/Cu multiréteg

crer

mintegy kétszerese az oszlopatméronek (D).
(a) vilagos latoterii (b) sotét latoterii keresztmetszeti TEM felvétel.

szempontjabol. (Mint majd a 4. fejezetben latni fogjuk, a vastagabbik rétegnek
oszlopszerkezet és a morfologiai tulajdonsagok kialakuldsara gyakorolt meghatarozo
szerepe a mutirétegekre altalanosabban is igaznak bizonyult.) Ezért a 3.2 dbran az atlagos
oszlopatmérdt a multirétegben eldforduld nagyobbik rétegvastagsag fiiggvényében
abrazoltuk.

A 3.2 ébra alapjan az oszlopatmérdnek a multirétegben eléfordulé nagyobbik
rétegvastagsagtol valo fiiggésében az alabbi tendencia figyelhetd meg. Kis rétegvastagsagok
(H < 16 nm) esetén az Ag/Cu multirétegek atlagos oszlopatméréje a vastagabbik réteg
vastagsagaval novekszik. Az oszlopatméré ndvekedése ebben a tartoméanyban jo
kozelitéssel linearis. Az adatokra egyenest illesztve az oszlopatmérd 3H+7nm, ahol H a
vastagabbik réteg vastagsdga. Ahol a rétegek vastagsaga meghaladja a 16 nm-t az

oszlopatmérd mar nem ndvekszik tovabb, 50-60 nm-es értékkel allanddsul.
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Mivel az oszlopok atlagos atmérdjét a Si/Ge multirétegekhez hasonldan az Ag/Cu
multirétegekben is a multiréteg vastagabbik rétegének vastagsdga hatdrozza meg, joggal
feltételezhetjiik, hogy a multirétegek oszlopos szerkezete az egyes polikristalyos rétegek
oszlopos szerkezetének kovetkezménye. Azonos koriilmények kozt eldallitott egyrétegli
rendszerekben a szemcseméret fligg a rétegvastagsagtol [142, 143]: vastagabb rétegben
nagyobb a szemcseméret. A szemcsék méretének kialakuldsaban a novekedési folyamat
kezdeti szakaszéara jellemzd magképzddési silirliség és koaleszcencia, valamint a réteg
Osszefiiggdveé valasat kovetd szemcsehatar mozgas (szemcsendvekedés) jatszanak szerepet.
Eppen ezért varhatd, hogy a réteg vastagsaganak novelésével, azonos egyéb eléallitasi
koriilmények mellett, a szemcseméret is nd. Ag/Cu multirétegekben a rétegek koziil a
vastagabbik a meghatdrozo, mivel abban a szemcsék nagyobbak, és a rétegek kozotti
is ugyanakkorak lesznek a szemcsék.

Nagyobb rétegvastagsdg (H > 16 nm) esetében, az oszlopatmérd (szemcseméret)
nem novekszik szamottevOen a vastagsag novelésével, mivel a szemcsék méretének
novekedésével csokken a szemcsehatarok mozgasat el6idézd hajtéerd [140], valamint az
adott homérsékleten mozgasra képes nagyenergidju szemcsehatarok feliillete a
szemcsendvekedés sordn csokken. Ezen kivil a rétegben levd szennyezdk a
szemcsenOvekedés sordn a szemcsehatarokon felhalmozddnak [145, 146], ami szintén

korlatozza a szemcsenovekedést.

3.2 Az Ag/Cu multirétegek hatarfeliileteinek hullamossaga - a hulldmossag kapcsolata

az oszlopszerkezettel

A polikristalyos Ag/Cu multirétegek réteghatarai (rétegei) a rétegek szamanak
novekedésével az amorf Si/Ge multirétegekhez hasonléan hullamossa valnak. A
hatarfeliiletek minimumpontjai a Si/Ge multirétegekben tapasztalt jellegi beflizddések,
melyek minden esetben oszlophataron (amik a polikristalyos rétegekben egyben
szemcsehatarok) jelennek meg A minimumpontok kozott a hatarfeliiletek az oszlopon beliil
dombortiak. A Si/Ge multirétegekhez hasonldan az egymast kovetd rétegek nem csak

lemasoljak az alattuk levd réteg feliiletének alakjat, hanem az egyenetlenségek egyre
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novekvo amplitudoval jelennek meg, vagyis a hulldmossag az Ag/Cu multirétegekben is
kumulativ jellegii.

meghataroztuk a 2.1.2 fejezetben definialt hullamhosszat (W). A hullamhosszat szintén
feltiintettiik a 3.2 dbran ugyancsak a multirétegben eléforduld nagyobbik rétegvastagsag (H)
fliggvényében.

Kis rétegvastagsagok (H < 16 nm) esetében a hullamossag az oszlopos szerkezettel
egyértelmii kapcsolatban van: a réteghatdrok hullamainak minimumai egybeesnek az
oszlopok falaival (3.1 abra). Ezért a H < 16 nm tartoméanyban az Ag/Cu multirétegek
réteghatarainak egyenetlenségét jellemzé hulldmhossza az 4atlagos oszlopatmérdvel
azonosan novekszik.

Nagyobb rétegvastagsdg (H = 46 nm) esetén ugyanez a kapcsolat fennall a
hordozoéhoz kozeli rétegekben, vagyis a réteghatarok minimumai egybeesnek az oszlopok
falaival (3.3 4bra). A multirétegek réteghatarainak egyenetlenségét jellemz6 hullamhossz és
az atlagos oszlopatmérd egyarant 60 nm. A hordozotol tavolabb azonban a hulldmok
jellemzd mérete az oszlopatmérdnek mintegy kétszerese. Gyakori, hogy egy hullam tobb
oszlopot is magaba foglal (3.4 4bra).

A rétegek és hatarfeliileteik hulldmossaganak kialakulasa szoros kapcsolatban van
az oszlopos szemcsendvekedési szerkezettel. Ezt igazolja, hogy a 3.2 abran abrazolt
hullamossag €s az oszlopatméré értékek megegyeznek a kis rétegvastagsagok (H < 16 nm)
tartomanyaban. A kis rétegvastagsagu multirétegekhez hasonléan a hordozohoz kozel a
vastagabb (H=46 nm) rétegekbdl all6 multirétegre is igaz ugyanez a szoros kapcsolat a
hullamossag és az oszlopatmérd értékek kozt (3.3 abra). Mivel az Ag/Cu multirétegek
oszlopai az Ag és Cu rétegek epitaxidlisan egymadsra rétegzett szemcséi, az oszlopatmérd
egybeesik a rétegek lateralis szemcseméretével. Kovetkezésképpen a réteghatarok
hulldmossaga a szemcsék novekedésével és feliiletiik alakjaval hozhatd kapcsolatba. Az
oszlop- és szemcse hataroknal megjelené szemcsehatar arkok a rétegek és réteghatarok
hulldmossaganak kiindulopontjai. Ilyen modon a szemcseméret rétegvastagsagtol valod
fliggése €s az oszlopokon beliili epitaxia miatt a vastagabbik réteg vastagsdga hatdrozza
meg a multirétegek morfoldgiai tulajdonsagait.

Az oszlopokon beliil az Ag ¢és Cu rétegek kozti epitaxia kovetkeztében az egymast
kovetd rétegekben a szemcsehatarok is egymas folott helyezkednek el, ezért a réteghatarok

hullamossaga korrelaciot mutat. A ndvekedési feliileten a szemcsehataroknal szemcsehatar
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arkok jelennek meg, részben a szabad feliilet és szemcsehatarok feliileti energiai miatt
kialakuld egyensuly, részben a szennyezok feliileti szegregacidja miatt [60, 147]. Ezek a
szemcsehatar 4arkok valnak a hullimos ndvekedés kiindulopontjava. Ezeket a kis
egyenetlenségeket emelik ki az adatomok kis mozgékonysaga miatt érvényesiilé geometria
tényezok, melyekrol a 4.1 fejezetben lesz sz0.

A 46 nm-es rétegeket tartalmazd multirétegben a réteghatarok hullamossaganak és
az oszlopszerkezetnek a korrelacidja csak a hordozo kozelében teljesiil. A hordozo6tol tavol
azonban megjelennek olyan hullamok is, melyek tobb szemcsét is magukba foglalnak.
Azonban a hordozotdl tavol is igaz, hogy a réteghatarok minimumai szemcsehatarnal
helyezkednek el (3.4 abra), viszont csak a szemcsehatdrok egy részénél keletkeznek arkok.
Ilyen szemcsehatarok lehetnek a kis energiaji szemcsehatarok (pl. ikerhatarok), melyeknek
feliilete a kisebb mozgékonysaguk miatt kevésbé csokken a szemcsendvekedés soran, mint
a nagyobb energiajuaké, ezért a szemcseméret novekedésével a szemcsehatarok egyre
nagyobb részét teszik ki. A kisenergidju szemcsehatarokndl csokken a szemcsehatar arkok

képzddése, €s ezek a hatarok a novekedési 1épcsok kiindulopontjaként szolgalhatnak [148].
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4. Polikristalyos és amorf multirétegek altalanos tulajdonsagai

Az alacsony hémérsékleten eldallitott polikristadlyos Ag/Cu és amorf Si/Ge
multirétegek novekedésére egyarant jellemzO az oszlopos novekedés és a réteghatarok
hullamosodasa. Oszlopos szerkezet kialakuldsa szamos egyéb multirétegben megfigyelhetd
[1-35], és szamos anyagrendszer morfologiai tulajdonsagai mutatnak kozos vonasokat. Az
Osszehasonlitds sordn azt tapasztaltuk, hogy a multirétegekben altalanos tulajdonsag a
réteghatarok hullamosodasadnak kumulativ jellege, valamint a réteghatarok kozotti
korrelacio. Amorf és polikristalyos rétegekben egyarant befiizodések jelentek meg a
hatérfeliileteken az oszlophatdroknal. Célszerlinek tlint a Si/Ge és Ag/Cu multirétegek
hullamainak hossza, Osszevetni egymassal, valamint az irodalomban megjelent TEM
felvételek elemzésének adataival. Az irodalombol Osszegyljtott megfigyelések
feldolgozasaval megmutattuk, hogy az Ag/Cu multirétegek nodvekedési morfologiara
vonatkozo eredményei altaldnosithatok a multirétegek széles korére. Az Osszefliggések
egyarant érvényesek amorf/polikristalyos szerkezetli multirétegekre, a multirétegben
eléforduld anyagok, valamint az el6allitasi paraméterek széles korére. Az 4ltalanosithatosag
feltételeit targyalja ez a fejezet.

Az Ag/Cu ¢és Si/Ge multirétegekben, és a tobbi multirétegben mért hullamhossz
értekeket 1. tablazat tartalmazza. Az Ag/Cu és Si/Ge multirétegekhez hasonldan a
hullamhossz értékeket a vastagabbik réteg vastagsdganak fiiggvényében abrazoltuk a 4.1
abran. A amorf Si/Ge multirétegek és egyéb amorf multirétegek adatai a mérés hibahataran
beliil egy egyenesre esnek az Ag/Cu multirétegek adataival, és a multirétegek tobbségének
adatai mutatjdk az Ag/Cu ¢és Si/Ge multirétegekben tapasztalt tendenciat, vagyis a
vastagabbik réteg vastagsagaval egyiitt novekszik a réteghatarok hullamainak hossza is.

Azokban a multirétegekben, amelyekben az oszlopadtmérd és a hullamossag
hullamhosszanak egybeesése az egész rétegrendszerre teljesiil (tobbnyire H<16nm), W
novekedésének tendencidjat jol irja le a W = aH + b egyenletli egyenesa=3 £ 0.5¢ésb=7 =%
2 nm paraméterekkel. Az egyenestdl valo eltérések is el6fordultak, de ezekben az esetekben
is mindig igaznak bizonyult, hogy a hulldmok hossza a hordozé kozelében megegyezik az
oszlopok atmeérdjével.

Az Ag/Cu multirétegekhez hasonléan mas polikristadlyos multirétegekben is

eléfordult, hogy az oszlopok atmérdje elmaradt a 3H+7nm értéktdl [13,14,17,24], és a
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hordozotol tdvol a réteghatarok hullamossadganak hulldmhossza nagyobb volt az
oszlopatmérdnél. Az ilyen multirétegek tobbsége a nagyobb rétegvastagsagok tartomanyaba
(H>16 nm) esett [14,17,24].

A hordozo kozelében a réteghatarok betliremkedései a kis €s nagy rétegvastagsagok
tartomanydban egyarant a multiréteget alkotd vastagabbik réteg szemcsehatarainal
helyezkedtek el (ahol a szemcsék a TEM felvételeken lathatok [6-9,11,15,16,18,20,22-24]).
A szemcsehatdrok és a betiiremkedések egybeesése miatt feltételezhetjiik, hogy a
réteghatarok (rétegek) hullamosodasa szempontjabol a vastagabbik réteg szemcsemérete a
meghatarozo.

Az 0Osszehasonlitott multirétegek kozt eléfordultak parologtatott [1,22-27],
porlasztott [2-4, 9-22, 27-34], és egyéb moddszerekkel (pl. molekulasugaras parologtatassal
vagy reaktiv porlasztassal) eldallitott [5-8] rétegek. A ndvekedési sebesség 0.01-2 nm/s, a
vakuumrendszer végvakuuma 104-108 Pa tartomanyba esett. A rétegek novesztése
altalaban szobahdmérsékleten tortént, de a hordozo homérséklete, kevés kivétellel [6,7,24],
nem haladta meg az anyag olvadaspontjanak harmadat.

A porlasztott rétegek kozt eléfordultak eldfeszitéssel [2,3,30] kiilonbozo
gaznyomadson [2,3,27,29,31], valamint kiilonb6zd porlasztogazzal [16] felvitt multirétegek.
E paraméterekkel szabalyozhato a feliileti bombazas, ezért alkalmasak a kialakulo feliileti
morfologia befolyasoldsara [2,3,16,27,29,30,31]. Meghatdrozhatok az optimalis
ionbombazas feltételei, melyekkel a réteghatdrok hulldmosodasa megsziintethetd
[2,3,27,29,31], de az alkalmazott nyomas [2,3,27,29] ill. el6feszités [2,3,30] hatisa a
feliileti hullamok amplitaddjat érinti. A feliileti hullimok hossza (azon paraméterek mellett,
ahol észlelhetd) a bombazastol fliggetlennek bizonyult.

A megallapitott 4ltalanos tulajdonsdgok egyarant érvényesek porlasztott és
parologtatott  amorf-amorf  [1-4], polikristalyos-polikristalyos  [5-25]  valamint
polikristalyos-amorf [25-34] multirétegekre is az eldallitasi paraméterek egy széles
tartomanyaban, fiiggetleniil az eldallitdsi modszertdl €s a multirétegeket alkotd anyagoktol.

A tapasztalt jelenség magyardzatat a rétegnovekedést befolyasoldo novekedési

mechanizmusok és a polikristalyos rétegek szemcseszerkezetének kialakulasaban kerestiik.
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1. Téblazat

multiréteg szerkezete elGallitasi modszer T R nukleacios H D Waia Wietee | Hivatk.
(K) (nm/s) réteg (nm) (nm) (nm) (nm)

p-Ag(3nm)/p-Cu(3nm) porlasztas 300 0.7-1.5 3 15 15 9,39
p-Ag(6nm)/p-Cu(6nm) Ar 6 30 30
p-Ag(16nm)/p-Cu(16nm) 0.7 Pa 16 bb bb
p-Ag(16nm)/p-Cu(4nm) 16 50 50
p-Ag(46nm)/p-Cu(46nm) 46 60 60 125
a-Si(1.5nm)/a-Ge(1.5nm) porlasztas 300 0.2-0.5 15 12 2,3,39
a-Si(2nm)/a-Ge(2nm) Ar 2 13
a-Si(3nm)/a-Ge(3nm) 0.7 Pa 3 15
a-Si(6nm)/a-Ge(6nm) 6 22
a-Si(10nm)/a-Ge(10nm) 10 46
a-Si(12nm)/a-Ge(12nm) 12 57
a-Si(7nm)/a-Ge(14nm) 14 45
a-Si(5nm)/a-Ge(20nm) 20 60
a-Si(45nm)/a-Ge(30nm) 45 130
a-Ti0y(4nmi/a-Si0,(4nm) elektronsugarasp. | 538 0.9 4 17 1
a-Ge(25nm)/a-C(6.2nm) porlasztas 470 | 0.04-0.06 25 60 4
p-NbN(3nm)/p-AIN(2nm) porlasztas 570 2 3 8 8 5
p-NbN(26nm)/p-AIN(2nm) 26 8 8 47
p-MgF,(10nm)/p-NdF 3(2nm) molekulasugaras p. 573 0.03-0.05 10 25 25 6
p-MgF,(10nm)/p-NdF 5(1nm) molekulasugaras p. 425 0.03-0.05 10 25 25 7
p-ZnS(13nm)/p-ZnSe(13nm) molekulasugaras p. | 300 - 13 30 30 8
p-Co(2nm)/p-Cu(2nm) porlasztas 300 0.1 Cu 2 25 25 10
p-Ta(2nm)/p-Cr(3nm) elektronsugaras p. 300 1 3 24 11
p-Ni(4.3nm)/p-Ti(4.8nm) porlasztas 300 - 4.8 8 22 13
p-Al(10.2nm)/a-Si(15.2nm)/ porlasztés 300 0.15 15.2 50 12
p-Y(10.4nm)
p-Ni(18nm)/p-Ti(8nm) porlasztas 320 0.1-0.3 18 18 18 40 14
p-Cu(50nm)/p-Zr(20nm) porlasztas 300 - 50 50-120 - 120 15
p-Co(0.3nm)/p-Pt(1.25nm) porlasztas 300 0.1-0.3 1.25 13 13 16
p-Nb(19nm)/p-Al(53nm) porlasztas 300 200 nm Cu 53 20 - 150 17,18
p-Fe(4.6nm)/p-Pt(5.9nm) porlasztas 375 10 nm Pt 59 40 40 19
p-CoCrNi(25nm)/p-Cr(11nm) porlasztas 475 300 nm Cr 25 40 100 20
p-FeNi(5nm)/p-Ag(2.5nm) porlasztas 300 - 5 18 20
p-Co(0.4nm)/p-Au(2.4nm) parologtatas 300 0.02-2 Au 2.4 40 22
p-Co(0.4nm)/p-Pd(2.2nm) parologtatas 475 Pd 2.2 25 25
p-Co(0.8nm)/p-Pd(2.2nm) parologtatas 300 Pd 2.2 17 17
p-Co(1.6nm)/p-Cu(4.9nm) porlasztés 300 Cu 49 17 17
p-Fe(3nm)/p-V(1.6nm) parologtatas 300 3 19 19
p-Co(0.6nm)/p-Pt(0.9nm) elektronsugaras p. 300 0.1-0.2 0.9 9 9 23
p-LaF5(37nml)/p-MgF,(44nm) parologtatas 623 1-1.5 44 20 20 80 24
p-Ni(18nm)/p-Ti(8nm) porlasztas 300 0.1-0.3 18 18 18 25
p-Mo(3.5nm)/a-Si(3.5nm) 3.5 13
p-Ti(2nm)/a-Si(2nm) elektronsugaras p. 280 0.08 2 11 26
a-Si(7nm)/p-Mo(6nm) porlasztés 300 0.2-0.25 7 27 27
a-Si(7nm)/p-Mo(6nm) parologtatas 420 0.05-0.1 7 23
p-Mo(4nm)/a-Si(4nm) parologtatas 300 0.1-0.3 4 12 28
p-Mo(2.7nm)/a-Si(4nm) porlasztas 300 0.3-0.6 4 16 29
p-Mo(3nm)/a-Si(4nm) porlasztas 300 0.3-0.6 4 10 30

a tablazat a kovetkezd oldalon folytatddik
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multiréteg szerkezete elGallitasi modszer T R nukleacios H D Waiia Wietee | Hivatk.
(K) (nm/s) réteg (nm) (nm) (nm) (nm)
p-Nb(3.5nm)/a-Si(3nm) porlasztas 300 - 3.5 19 19 31
p-Fe(1.5nm)/a-B(1.2nm) parologtatas 77 0.1 15 - 11 32
p-Fe(3.5nm)/a-B(2.8nm) 35 16 16
p-Ti(4nm)/a-Si(8nm) RF porlasztas 300 - 28 33
p-Ta(7nm)/a-Si(4nm) porlasztas 300 0.5 20 34
1. Tablazat A multirétegekben a réteghatarok hullamossagat jellemzé hullamhossz

ertékek: Waija a hordozo kozelében, Wieteje a hordozotol tavol (amennyiben eltér). Az elso
oszlopban p ill. a jeloli a polikristalyos ill. amorf rétegeket. T a rétegeldallitas
homérséklete, R a rétegnovekedes sebessége. H a vastagabbik réteg vastagsaga, D a

vastagabbik réteg szemcsemérete polikristalyos multirétegekben.
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4.1 Abra.

H - vastagabbik réteg vastagsaga (nm)
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A réteghatarok hullamossagat jellemzo hullamhossz a multiréteget alkoto
vastagabbik réteg vastagsaganak fiiggvényében kiilonféle amorf-amorf, polikristdlyos-
polikristalyos és amorf-polikristalyos multirétegekben. Kor ill. négyzet jeloli az amorf
Si/Ge és polikristalyos Ag/Cu multirétegeken mért adatokat. Rombusz ill. haromszog jeloli
a nukleacios rétegre illetve nulkedcios réteg nélkiil novesztett egyéb multirétegek adatait.
Pont talalhato azokhoz az W értékekhez tartozo jelek belsejében amelyek nagyobbak az
oszlopatméronél. Az azonos multirétegben a hordozo kozelében és attol tavol mert értékeket
(amennyiben eltérnek) szaggatott vonal koti ossze.




4.1 Az alacsony hdmérsékletli ndvekedés modelljei

arnyékhatasok és az adatomok feliileti mozgékonysaga hatarozza meg [61-64]. A feliileti
diffuzio kisimitja a feliiletnek az adatomok feliileti szabad uthosszanal kisebb méreti
kezdeti egyenetlenségeit, az arnyékolas pedig a kiemelkedések domboru tetején nagyobb
novekedési sebességet eredményez a mélyebben fekvo teriiletekhez képest [62-64], ezzel
felnagyitja a feliiletnek a novekedés kezdetén meglevd, vagy a ndvekedés soran keletkezo
egyenetlenségeit. A kiemelkedd részek gyorsabb novekedésének egyik oka az atomok véges
mérete, ami miatt az adott feliiletelem novekedési sebessége fiigg a lokalis gorbiilettdl és a
beérkezd részecskedrammal bezart szogétdl [64]. A masik lehetséges ok, hogy a feliilet
magasabb részei a mélyebben fekv teriileteket arnyékoljak [62], kdvetkezésképpen ezeket
az arnyé€kolt teriileteket kisebb fluxus éri. Az atomok véges mérete 1ényegesebb olyan
esetekben, amikor a forras pontszeri (pl. parologtatas), mig az arnyékolasi jelenségek
foként olyan esetekben jutnak szerephez, amikor az adatomok széles térszogbdl érkeznek a
hordozéra (pl. porlasztas, kémiai gazfazisu levalasztds). A kontinuum modellek a
kiemelkedések és bemélyedések eltérd novekedését, valamint az atomok véges méretébol
eredd hatést a feliilet lokalis gorbiiletétdl fliggd tag bevezetésével irjak le [62,64]. Ez a tag
felelds a kezdeti egyenetlenségek kumulativ fejlodéséért.

A 4.2 abran folytonos vonallal Bales és Zangwill [149] altal, porlasztasi folyamatot
leir6 modellben, kis feliileti szabad tuthosszal numerikusan szamolt feliiletalak lathato
szinuszos kezdeti profilbdl indulva. A kialakult szerkezet két jellegzetes része a dombor
melyeknek a szélessége a feliileti szabad uthossz nagysagrendjébe esik. Ha a szomszédos
oszlopoktdl szarmazo6 arnyékolo hatéast elhanyagoljuk, a feliilet alakja ugy fejlédik, mintha
minden pontjaban allando sebességgel novekedne a feliileti normalis irdnyaban [63]. Ez a
novekedés analdg az optikdban a hullamok haladdsanak leirdsara alkalmazott Huygens
elvvel [63]. A 4.2 abran Tang és tarsainak a Huygens elv alapjan szamolt feliiletalakja
lathato (szaggatott vonallal) ugyanabbol a szinuszos kezdeti feliiletbdl indulva. A Huygens
elv alapjan szamitott feliilet az oszlopok tetején visszaadja Bales ¢és Zangwill szimulacioit,
az oszlopok kozotti mély arkok helyett beflizOdések jelennek meg a novekvd feliileten. A
beflizddések kialakuldsa utan a feliilet novekedési frontja a befiizOdéseket megdrizve nd

tovabb.
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4.2 Abra Szinuszosan modulalt kezdeti feliilet fejlédése.: Folytonos vonal: drnyékolast
figyelembe vevé névekedési model szerint (Bales-Zangwill [149]); Szaggatott vonal:

Huygens elv szerint (Tang és tarsai [63])

A Bales ¢és Zangwill féle szimulacidokban az oszlopok kozti mély arkok megjelenése
a multirétegekben 4ltaldban nem jellemzé, de az 4arkok megfeleltetheték egyes
multirétegekben eléforduld pordzus oszlopfalaknak. Ilyen pordézus oszlophatarokat
talalhatunk példaul az el6feszités nélkiil eldallitott, porlasztott Si/Ge multirétegekben, ahol
a porusok vastagsiaga az oszlophatiron 1-2 nm nagysdgrendii. A pordzus oszlopfalak
megjelenése sokkal jellegzetesebb a magasabb nyomason (1,2 Pa) eldallitott rétegben, mint
alacsony nyomason (0,67 Pa) elGallitottban. Az el6feszités nélkiil eldallitott Si/Ge
multirétegek novekedésére jellemzd, hogy a porlasztd gaz atomjaival valo titk6zések miatt a
feliiletre kis energiaval érkeznek meg a porlasztott atomok és az Ar* ionok, ezért kicsi az
atomok mozgékonysaga a feliileten. A feliiletre érkez6 atomok gyakorlatilag azon a ponton
¢épiilnek be a feliiletbe, ahova megérkeznek. A novekedési feliileten keletkezé 1-2 nm-es
nagysagrendi lateralis egyenetlenségek mar nem egyenlitddnek ki, ezért alakulnak ki az 1-2
nm-es vastagsdgu pordzus oszlophatarok. A pordzus oszlophatarok megjelenése az
Osszefiiggd mély arkok helyett a Si/Ge multirétegekben annak kdszonhetd, hogy a feliiletre
nagy térszogbdl érkeznek a porlasztott atomok, ezért az oszlop nem csak magasabb lesz a
novekedés soran, hanem lassan szélesedik is, egészen addig, amig a szomszédos oszlopot el
nem éri. Igy az arok zarodik, és a Huygens elvre alapozott modellhez hasonléan befiizédés
jOn 1étre az oszlophataroknal. Ezzel magyarazhat6 a Si/Ge multirétegek hatarfeliileteinek az

alakja is.
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4.3 Abra Folytonos vonal: Véletlenszerii durva kezdeti feliilet fejlodése a Huygens elv
szerint. Pontok jelolik a befiizédéseket. (Tang és tarsai [63])

N A A S A o

A Huygens elv (egyenletes sebességli novekedés a feliileti normalis irdnyaba)
sikeresen alkalmazhatdé makroszkopikus novekedési alakzatok [63] €s a novekedési gocok
novekedésének leirasara. A latex gombokre ndvesztett Si(140nm)/Ge(140nm) multiréteg
(2.8 abra) réteghatarainak alakja megegyezik a véletlenszeri durva feliilet Huygens elv
alapjan szamolt fejlédésével (4.3 abra). A rétegek gorbiilete a kis periddusu porlasztott
Si/Ge multirétegek novekedési gocaiban szintén jo egyezést mutat a Huygens elv altal
josolt értékekkel [3]. A Huygens elv alapjan a hordozo feliiletén levd gomb alaki magon
paraboloid alakti novekedési goc képzddik, mivel a paraboloid az a geometriai feliilet,
amely egyenld tavolsagra helyezkedik el a hordozo sikjatol és a mag kozéppontjatol. A
Si(10nm)/Ge(10nm) multirétegben keletkezett novekedési goc metszete parabolikus, és
hasonlé alakti novekedési gocok taldlhatok mas porlasztott multirétegben is [3,5].
Novekedési gocok keletkezése megfigyelheté mas modszerekkel eldallitott multirétegekben
is. Novekedésiik kezdddhet a legkiilonfélébb magokon, pl. a hordozéra hullott idegen
részecskéken, vagy a hordozon nuklealodott magokon [49]. A novekedési goc
novekedésének kiinduldpontjaul szolgald részecskéket szolgaltathatja a rétegndvesztéshez
hasznalt forrés is, ezért a kindvések koziil néhany a réteg belsejében kezdi el a ndvekedését,
mint pl. a T ALN/Ti;  NbyN [37] ZnO/WS, [51] ill. HfO,/SiO, [50] multirétegekben.
Ezekben az esetekben a rétegek eldallitdsahoz és 1ézerimpulzusos [51], elektronbombézasos
[51] illetve elektromos ivvel [37] vald parologtatast alkalmaztak. Ezeknél a mddszereknél a
parologtatand6 anyag tombjét 1ézernyalab illetve elektronnyalab melegiti a parologtatdshoz
szlikséges hdomérsékletre. Mivel besugdrzas hatdsa a forrdson lokalisan jelentkezik,
elképzelhetd, hogy a forras felhevitett pontjabol klaszterek vagy apré cseppek valnak le és

jutnak el a hordozoéig [37,50]. A parologtatott multirétegekben a feliileti normalis irdnyaba
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torténd egyenletes novekedés (Huygens elv) nem realis feltételezés, mivel a részecskedram
kis térszog-tartomanybol érkezik. Ezért parologtatott rétegekben a kindvések alakja a bal-
lisztikus modellek [53] eredményeihez hasonldan inkabb ktpos, mint paraboloid [50,51].

A multirétegekben altalanosan tapasztalhatdo oszlopos szerkezet, a feliileten 1évo
egyedi részecskéken, valamint a latex gombokkel mesterségesen durvitott feliileten
tapasztalt ndvekedési jelenségnek ugyanannak a novekedési mechanizmusnak kdszonhetik
hatdrozza meg. Az e dolgozatban részletesebben elemezni kivant oszlopszerkezet az a
szerkezet, ami eredetileg sima feliileten ndvesztett rétegekben is megjelenik, kialakuldsaban
a novekvd rétegek feliilleti egyenetlenségei jatszanak szerepet. Polikristalyos
multirétegekben ilyen feliileti egyenetlenségeket szolgaltatnak a polikristalyos rétegek
szemcséi. A szemcs€k felszine enyhén domboru, a szemcsehatarokon pedig befiizddések
(pl. szemcsehatar arkok) alakulhatnak ki, igy a rétegek feliilete eleve tartalmaz olyan jellegii
betiiremkedéseket, mint amik a Bales—Zangwill-féle és a Huygens elvre alapozott
novekedési modellek szerint kialakulnak (4.2 abra). Ezek az alsé rétegeken még kicsi
egyenetlenségek lehetdvé teszik hogy az arnyékolasi jelenségek érvényesiiljenek, és a
multiréteg novekedése soran felerdsodnek. A beflizodések akkor is kialakulnak a novekvo
feliileten, amikor a feliilet eredetileg csak lassan valtozo szinuszhullamokat tartalmaz (4.2
abra), ezért ez a morfologiai tulajdonsag a multirétegek réteghatarainak alakjara altalanosan
jellemzd [1-35].

Mint a 2.1.2 és a 3.1.2 fejezetekben lathattuk a laterdlis szemcseméret a vastagabbik
réteg vastagsagatol fiigg, ezért a multiréteg morfoldgiai tulajdonsagait is az hatdrozza meg.
A polikristadlyos Ag/Cu multirétegek specialis tulajdonsdga, hogy rétegek szemcséi
epitaxialisan ndének ra az alatta levd réteg szemcséire. Ennek koszonhetd a réteghatarok
alakjanak nagyfoku korrelacioja. Azokban a multirétegekben, melyekben a rétegek
egymashoz képest epitaxidlisak [3,6-9,11,19,22] az oszlopok szadmos rétegre (gyakran az
egész rétegrendszerre) kiterjednek, ezért az egyes rétegekben a lateralis szemcseméret
megegyezik még akkor is, amikor a rétegek vastagsdga kiilonboz6. A rétegek kozotti
epitaxia azonban nem teljesiil tetszdleges anyagrendszerben. Ilyen esetekben is mutat
korrelaciot a hatarfeliiletek hulldmossaga az arnyékolasos novekedési folyamat feliiletalakot
és a befiizddéseket megdrzd jellege miatt (4.2 abra). A multirétegben a réteghatarok
hulldmossaganak kialakitdsaban ekkor is az varhatdo, hogy a vastagabbik rétegnek

meghataroz6 a szerepe, mivel abban altalaban nagyobb a laterdlis szemcseméret, ¢és
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mélyebbek a szemcsehatarokon kialakuld arkok. A rétegnovekedés soran a nagyobb
hullamhosszi morfologiai elemek maradnak fenn, a vékonyabb réteg kisebb szemcséi altal
okozott kisebb Iéptékii hullimok a kdvetkezd vastagabb réteg nagyobb szemcséinek
novekedése soran kiatlagolodnak. Ezért a réteghatdrok hullamossagara jellemzo

hullamhosszat (W) a durvabb szemcseméretii réteg hatarozza meg.

4.2 Szemcseméret fiiggése a rétegvastagsagtol

Polikristalyos multirétegekben az oszlopszerkezet kialakuldsdhoz a feliilet
egyenetlenségeit, az egyes rétegek szemcséinek oszlopos alakja szolgaltatja. Az esetek
tobbségében a TEM felvételeken mért hulldimhossz megegyezik a nagyobbik
szemcseméretll réteg lateralis szemcseméretével. Ezért célszerii a hullimok hosszanak a
vastagabbik réteg vastagsagatol valo fliggését a szemcseméret rétegvastagsagtol vald
fiiggésével kapcsolatba hozni. Egykomponensii vékonyrétegekre altalanos tapasztalat, hogy
azonos koriilmények kozott eldallitva a vastagabb rétegben a szemcsék laterdlis mérete is
nagyobb [142,143]. A rétegben kialakulo szerkezetet legfoképpen a novekedési
hémérséklet befolyasolja. A feliiletre érkezd adatomok feliileti mozgékonysagat, a
szemcsehatar menti diffuziot €s a szemcsehatarok mozgasat egyarant meghatarozza, hogy
az energia, amellyel az atomok az adott hdmérsékleten rendelkeznek, hogyan viszonyul az
atomok kotési energidjahoz. Ez volt az alapgondolata a klasszikus szerkezeti
zonamodelleknek [55-59], melyekben a rétegnovekedés leirasara szolgald paraméter a

homolég hémérséklet t = T/T,, ahol T, az anyag olvadaspontja. Ezzel a

M
paramétervalasztassal a kialakulo szerkezet nem fligg attol, hogy konkrétan melyik anyagrol
van sz0. Az els6 szerkezeti zénamodell harom [55], a késObbi valtozatok négy [56-59]
novekedési zonat kiillonboztetnek meg az elsé zonamodell I zonajat T és I zonara bontva.
Az 1 zonédban, az olvadaspont 0,1-e alatt, az atomok energidja olyan kicsi, hogy még a
feliileten vald6 mozgas aktivalasara se elegendd, a rétegben vékony oszlopokbol allo
szerkezet, ugynevezett szalszerkezet alakul ki. Ilyen alacsony homoldg hémérséklet a
gyakorlatban ritkan fordul el6 [32]. Az 1. tablazatban felsorolt multirétegek (melyeket

altalaban alacsony hémérsékleten novesztett rétegeknek neveznek, mivel a rétegnovesztés

soran a hordozét nem flitik) az eldallitasi hdmérséklet alapjan a zénamodellek T és 11
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zondjaba esnek. A T zénanak nevezziik az olvadaspont 0,1 és 0,3 kozotti tartomanyt. Ebben
a zonaban a réteg feliiletére érkezd atomok energidja elegendd ahhoz, hogy képesek
legyenek a feliileten mozogni. A feliileti diffuzié révén a feliileti energia anizotropidja miatt
az egyes kristalytani feliiletek nem egyenletesen ndvekszenek, ezért V alaku szemcsék
alakulnak ki. A II zoéna a T = 0,3-0,5 tartomany, ahol a szemcsék szemcsehatarmozgassal is
novekedhetnek. Ebben a zondban a hordozéra merdleges szemcsehatarok a jellemzoek.

A szerkezeti zonamodelleket foként vastagabb (néhany pm) rétegek szerkezetének
leirasara dolgoztak ki, ahol ezek a jellegzetességek jol megfigyelhetok. Gyakorlatban az 50
nm alatti rétegvastagsagok esetén, ahol a szemcsék lateralis mérete gyakran nagyobb, mint
a rétegvastagsag, a T és a Il zona gyakran nem kiilonboztethetd meg, mivel a V alaku
szemcs€k hatdrai csak kis mértékben délnek a merdlegeshez képest. Ez magyarazatot ad
arra, hogy a szdmos 0Osszehasonlitott rétegrendszer miért hasonlit egymasra abban a
tekintetben, hogy a rétegeiket oszlopos szemcsék alkotjak. Ebben a tekintetben a szerkezeti
zoénamodellekben Osszegzett tapasztalatok hozzasegitenek a multirétegekben tapasztalt
morfologia kvalitativ megértéséhez.

Viszont a szerkezeti zonamodellek nem hatdrozzédk meg, hogy a szemcseméret egy
adott homeérsekleten hogyan fligg a rétegvastagsagtol, mivel a szemcsék mérete rengeteg
mas tényez6tdl is fligg. Az egyik ilyen tényezd a hordozd, mely a réteg ndvekedésének
kezdetén, a nukleacio és koaleszcencia soran befolyasolja a szemcsendvekedést. Lényeges
szerepet jatszanak a szemcsendvekedésben a szennyezOk, amelyek nagyon kis
koncentracioban is jelentds hatassal lehetnek a rétegnovekedésre [60]. Szennyez0 alatt itt
mindazok az idegen anyagok értenddk, amit a rétegeldallitdshoz hasznalt nyersanyag mar
eredetileg i1s tartalmaz, valamint azok a szennyezok is, amelyek a rétegeldallitas soran a
vakuumtérbdl keriilnek a rétegbe (oxigén, szén). E miatt a szennyezdkoncentracio és annak
hatdsa a szemcseméretre nehezen meghatarozhatd. A szennyezések altalanos hatésa, hogy a
szennyezOk kivalasai, valamint a szemcsehatarokon valdé koncentralodasa [141,142]
gatoljak a szemcsehatarmozgast, igy a rétegben kisebb szemcsék alakulnak ki.

A szemcseméret novekedése egy anyagban a rétegvastagsag (és ezzel egylitt a
szemcseméret) novekedésével lelassul egyrészt azért, mert az atlagos szemcseméret
novekedésével csokken a szemcsehatarmozgast el6idéz0 hajtoerd, madasrészt ehhez a
hatashoz hozzajarul, hogy a szennyezOk koncentraloédnak a szemcsehatarokon a

szemcsendvekedés (szemcsehatdr mozgéds) soran [145, 146]. A szemcseméret
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novekedésének lelassuldsa az Ag/Cu rétegekben drasztikusan jelentkezik 16 nm-es
rétegvastagsag folott, ahol a laterdlis szemcseméret novekedése 50-60 nm-es érték koriil
megall. Ez az 55 nm-es érték értelmezhetd Grovenor és tarsai [58,59] szerkezeti
zonamodelljéhez kapcsolddd mérései alapjan, sot ebben a hdémérséklettartomanyban a
szemcseméret novekedésének letdrése mas anyagoknadl is e koriil az érték koriil varhato.
Grovenor ¢s tarsai [58,59] szamos fémre megmérték a rétegekben a maximalis
szemcseméretet a homérséklet fiiggvényében. Eredményeik szerint a 0,13T), alatti
hémérsékleten a maximalis szemcseatmérd nem fligg a hdmérséklettol, értéke 20 nm kortili,
0,25Ty;nél eléri az 50 nm-t, 0,3 Ty,-nél 200 nm koriili értékhez tart.

A 16 nm alatti tartomdnyban viszont a szemcseméret €s a rétegvastagsag kdzott nem
csak az altalanos tendencia érvényesiil, hogy egy anyag azonos korilmények kozott
eldallitott rétegeiben a vastagabb rétegben a szemcsék lateralis mérete is nagyobb, hanem
az is, hogy a szemcsék laterdlis mérete jo kozelitéssel a rétegvastagsag haromszorosa (4.1
abra). Ez a szabdlyszerliség anyagtol, eldallitdsi modszertdl és hdmérséklettdl fliggetleniil
érvényesnek bizonyult. Ez az eredmény egyezik azzal a varakozassal, ami a szemcsehatar
arkok szemcsehatdrmozgést gatld hatdsdbol adodik, mi szerint ha a szemcseméret eléri a
rétegvastagsag haromszorosat, a szemcsehatar arkok gatoljdk a szemcsehatdrmozgast [
147,150]. A lateralis szemcseméret rétegvastagsagtol valo fliggésének pontosabb leirdsat
adja a 3H+ 7nm 0Osszefiiggés (4. fejezet). Az additiv tag a kis rétegvastagsagok (1-5 nm)
esetén jelentds. Sziikségessége azzal magyarazhatd, hogy ebben a vastagsagtartomanyban
még kozel vagyunk a folytonos réteg kialakuldsdhoz, ezért a hordozo feliiletén lezajlo
nukleacid és koaleszcencia még jelentds tényezd a szemcseméret kialakitasaban. Az
illesztett egyenes 7 nm-es tengelymetszete nagysagrendileg megfeleltetheté a novekvo réteg
folytonossd valasakor a felilleten nukledlodott magokbol koaleszcencidval kialakulod
szemcsék méretének.
megkonnyitésére a hordozora un. nukleacios réteget (szakirodalomban buffer/seed layer
kifejezést hasznaljak) visznek fel [10,17-20,22]. A nukleacids rétegnek tobbnyire olyan
anyagot valasztanak, amire a ravitt multiréteg epitaxialisan nd, sot tobbnyire az anyaga az
egyik alkotd rétegével megegyezik. Ilyen esetekben a szemcseméret kialakitdsdban nem a
rétegek vastagsdga, hanem a nukledcios réteg lesz a meghatdrozo. A nukleacios réteg

altalaban vastagabb a multiréteg rétegeinél, esetenként magasabb homérsékleten viszik fel,
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ezért a nukledcidos réteg szemcsemérete, ¢és ennek kovetkeztében a multirétegben
tapasztalhaté oszlopatmérd, nagyobb lehet, mint amit a multiréteget alkotd rétegek
vastagsaga alapjan varhatnank. Az 1. tablazatban és a 4.1 adbran abrazolt multirétegek koziil
csak azok kozt fordul eld, hogy az oszlopatmérd jelentésen nagyobb, mint amit a 3H+7 nm
képlet josol (Co(2nm)/Cu(2nm) [10], Co(2,4nm)/Au(0,4nm) [22], Co(0,4nm)/Pd(2.2nm) [
22], Fe(4,6nm)/Pt(5,9nm) [19]), ahol a multiréteget nukleacios rétegre novesztették.

Hasonléan, vannak olyan rétegek is, ahol a szemcseméret jelentdsen kisebb [
5,13,14,17,24], mint a hasonldé vastagsagu rétegekben. Ezekben az esetekben
valoszintiisithetd, hogy a szemcsehatarmozgast nem a szemcsehatar arkok korlatoztak,
hanem a kialakult kisebb szemcseméret a szennyezOk hatasanak tulajdonithato. PI.
MgF,/LaF; multirétegek [24] 44 ill. 37 nm vastag rétegeiben a szemcseatmérd 20 nm
koriili. Mademann és tarsai mérései szerint [151] a fluorid rétegekbe konnyen beépiil a
vakuumtérbol a szén és az oxigén. A szén kivalik a szemcsehatarra ezzel korlatozva a
szemcsendvekedést. Ezért még a 300 nm vastag MgF, rétegeik szemcséinek atmérdje sem
haladta meg a 40 nm-t a magas hordozohémérséklet (t = 0.4) ellenére sem. A
Nb(19nm)/AI(53nm) [17], a Ni(4,3nm)/Ti(4,8nm) [13] és a Ni(18nm)/Ti(8nm) [14,25]
multirétegek kis szemcsemérete valoszinlileg az Al, Ni, Ti oxigén szennyezésre valo
érzékenységével magyarazhato.

A szemcseméret ¢€s a hulliamhossz egyenlésége 16 nm-nél nagyobb
rétegvastagsagokra is igaz marad a hordozd kozelében. Kis szamban azonban az
Ag(46nm)/Cu(46nm) [9] multirétegen kiviil is eléfordulnak olyan multirétegek, melyekben
a hordozotol tavolodva a szemcseméretnél nagyobb hullamok is megjelennek, pl. az
AIN(2nm)/NbN(26nm) [5], LaFz(37nm)/MgF,(44nm) [24], Ni(4,3nm)/Ti(4,8nm) [13],
Ni(18nm)/Ti(8nm) [14,25] és Nb(19nm)/Al(53nm) [17] multirétegekben. Ezekben a
multirétegekben a vastagabbik réteg vastagsaga altalaban nagy (>16 nm), és az
Ag(46nm)/Cu(46nm) multirétegektdl eltéréen e multirétegek mindegyikének vastagabbik
rétegében joOl felismerhetdk a T zonara jellemzd V alakt szemcsék. A szemcsék versengd
novekedése miatt a szemcsék tetején kiilonféle dolésti kristalylapok megjelenése is
hozzajarul a feliilet hulldmosodasanak kialakulasdhoz, €s el6fordul, hogy tobb szemcse
egyiittesen alkot egy hullamot (4.4 dbra). Ezenkiviil a hullimhossznak a szemcseméret fol¢
novekedésében szerepet jatszhatnak a 3.2 fejezetben taglalt kisenergiaji szemcsehatarok is,

amivel az Ag(46nm)/Cu(46nm) multirétegekben értelmeztilk ugyanezt a jelenséget. Az
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Ag(46nm)/Cu(46nm) multirétegekben azonban csak a kisenergidju szemcsehatarok
szerepére hivatkozhatunk, mivel az Ag/Cu multirétegek a Il zonara jellemzé modon a

szemcsehatarok parhuzamosak.

%

4.4 Abra A polikristalyos  LaF3(37Tnm)/MgF2(44nm)  multiréteg  szerkezete a

crer

az oszlopatmérdt (D). A felvétel kozepén a MgF> rétegben a réteghatar hullama két
szomszédos V alaki szemcsét tartalmaz.

Amorf multirétegekre ugyancsak jellemzd az oszlopos novekedés, a rétegek
hulldmossaga és a rétegvastagsaga koOzott ugyanaz az Osszefliggés all fenn, mint a
polikristalyos multirétegekre. Ez a hasonlo viselkedés a kristalyos anyagok szemcséi €s az
amorf anyagok oszlopai [152] k6z6tti analdgiaval magyardzhatd. A réteg nukleédcioja soran

keletkezd szomszédos magokban, melyekbdl késobb az oszlopok lesznek a ndvekedés
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sordan, az atomi szerkezetek nem illeszkednek egymashoz hibatlanul az érintkezési
feltileten, ezért az érintkezési feliilet hasonldan viselkedik, mint a kristalyos anyagokban a

szemcsehatar.
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Osszefoglalas

E dolgozatban a multirétegek szerkezeti ¢és morfologiai tulajdonsagainak
vizsgalataval kapcsolatos kisérleti eredményeimet, valamint az eredmények értelmezését
foglaltam Ossze. A vizsgalatokhoz az amorf Si/Ge és polikristalyos Ag/Cu multirétegek
szolgaltak modell anyagokként. A multirétegeket mindkét anyagrendszer esetén
egyenaramu katodporlasztassal allitottam eld. FO vizsgéalati modszer a keresztmetszeti
transzmisszios elektronmikroszkopia volt, amit a Si/Ge multirétegek esetében kisszogii
rontgendiffrakcios mérések is kiegészitettek. A sajat kisérleti eredmények mellett az
irodalomban megjelent egyéb multirétegek adatait is feldolgoztam.

Megvizsgaltam Si/Ge multirétegeken a novekedési mechanizmusok hatasat sima és
mesterségesen durvitott hordozoéfeliileten torténd multiréteg ndvesztéssel. Meghataroztam a
multiréteget alkotd rétegek vastagsaga, és a multiréteg oszlopszerkezete, valamint
réteghatarok hullamosodasa kozt fennallé kapcsolatot. Elemeztem az adatomok feliileti
mozgékonysaganak a rétegek noOvekedésére gyakorolt hatidsat, ami a porlasztasi
folyamatban a hordozoéra kapcsolt negativ fesziiltséggel és a porlasztégdz nyomasaval
befolyasolhatd. A Si/Ge multirétegeken ¢&s oOtvozeteken végrehajtott hdkezelési
kisérletekkel a nagyon vékony (1.5-6 nm) amorf Si és Ge keveredésérdl és kristalyosodasrol
kaptam 10j informéciokat. Az Ag/Cu multirétegek vizsgalataval a rétegek
Meghataroztam a multiréteget alkotd rétegek vastagsdganak, valamint az oszlopos
szerkezetnek €s a réteghatarok hullamossaganak Osszefliggéseit. A polikristalyos Ag/Cu és
az amorf Si/Ge multirétegek adatait szdmos (az irodalomban megjelent multiréteg TEM-
felvételen végzett) méréssel Osszevetve ramutattam a multiréteget alkotd rétegek belsd
szerkezete és a multirétegek morfoldgiai tulajdonsagai kozotti kapcsolatokra. Az amorf €s
polikristdlyos = multirétegek  ndvekedésére  altalanosan  jellemzd  tendencidkat,
torvényszerliségeket hataroztam meg.

A dolgozathoz kapcsolddo kutatasi eredményekbdl 6t kozlemény jelent meg referalt
nemzetkozi folydiratokban, tovabbi kettdt fogadtak el kozlésre. A dolgozat Uj tudomanyos

eredményeit az alabbi tézispontokban foglaltam dssze.
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Az értekezés j tudomanyos eredményei (tézispontok)

1. Amorf Si/Ge multirétegek tulajdonsagai

la Megallapitottam, hogy a szobahOmérsékleten el6feszités nélkiil porlasztott Si/Ge
multirétegekben oszlopos szerkezet alakul ki, ahol az oszlopokat 1-2 nm vastag porozus
hatarok valasztjak el. Az oszlophataroknal a hatarfeliileteken beflizodések (angol nyelvii
szakirodalomban cusp) keletkeznek és az oszlopokon beliil a réteghatarok domboruak.
Ennek kovetkeztében a réteghatdrok ¢€s a rétegek hullamosak. A réteghatarok hulldmainak
lateralis mérete megegyezik az oszlopok atmérdjével. A réteghatarok hullamossagat
jellemz6é hullamhosszat (W) a multiréteget alkotd vastagabbik réteg vastagsaga (H)
hatarozza meg a H<50 nm tartomanyban, ami arra utal, hogy a multirétegek
oszlopszerkezetének kialakuldsdban a vastagabbik réteg belsd oszlopos szerkezete jatsza a

legnagyobb szerepet. (2.1.1-2.1.3 fejezetek; T2, T6, T7 kézlemények)

1b  Meghataroztam az egyes gaznyomasokhoz tartozo6 idealis eléfeszités értékeket. A
rétegek novekedése és szerkezete kedvezden befolyasolhato a feliiletet érd ionbombazassal.
Az ionbombazas energidjat a porlasztashoz hasznalt Ar gdz nyomasaval, valamint a
hordozo ¢és a forrds kozé kapcsolt fesziiltséggel (eldfeszités) valtoztattam. Adott
gaznyomashoz meghatarozhat6 az elofeszités idedlis értéke (esetiinkben 0,67 Pa nyomason
80V, 1,2 Pa nyomdason 140 V), ahol az oszlopszerkezet kialakuldsa megakadalyozhato, jol
definialt sima rétegek noveszthetok. Az ionbombazas energidjat tovabb novelve a rétegek
keveredése rontja a réteghatarok élességét. 450 V-os eléfeszités 0,67 Pa nyomdson a
réteghatarok szélessége eléri a 1,5 nm-t, ami a 3 nm periddust multirétegben a réteges
szerkezet megsziinéséhez vezet.. Amennyiben az alkalmazott ionbombazas nem elegendd
az oszlopszerkezet és a hulliamosodas elnyomésihoz, az ionbombazas simitd hatasa csak a
réteghatarok hullamainak amplitidojat érinti, a hullamhosszat nem. (2.1.4-2.1.5 fejezetek;
T2, T7 kézlemények)
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2. Si/Ge multirétegek keveredése és kristalyosodasa hdkezelés soran

2.2 Megallapitotam, hogy a vékony rétegekbdl 4ll6 amorf Si/Ge multirétegek
kristalyosodasi homérsékletét a rétegek 0sszetétele hatdrozza meg. A nagyon vékony (1,5-6
nm vastagsagu) Ge rétegekben a Si/Ge réteghatarok kozelsége miatt a magképzddés
korlatozott. A Si/Ge multirétegek kristalyosodasat a rétegek intenziv keveredése el6zi meg
amit az is megerdsit, hogy a multirétegek kristdlyosodasi hdmérséklete megegyezik az
azonos atlagos Osszetételli Si-Ge otvozetekével. A kristalyosodasi hdmérséklet a tiszta Ge
(Te = 450-475°C) ¢s a tiszta Si (T¢ = 700-725°C) kristalyosodasi hémérséklete kozott a
Vegard szabalyt kovetve linedrisan valtozik a Si tartalom fliggvényében. (2.2.2-2.2.3
fejezetek; T3 kozlemény)

2.b  Megallapitottam, hogy a Si diffuzidja az amorf Ge-ban intenzivebb mint a Ge-¢é az
amorf Si-ban. A 600°C-on hokezelt 3 és 6 nm periodust szimmetrikus (egyenld vastagsagl
Si és Ge rétegeket tartalmazd) amorf Si/Ge multirétegek keveredése amorf allapotban
zajlott le. A hoékezelt multirétegekben a keveredés kovetkeztében a Si rétegek helyén
Kirkendall iiregek jelennek meg, ami arra utal, hogy a Si diffizidja az amorf Ge-ban,
intenzivebb mint a Ge-é az amorf Si-ban. A Kirkendall iiregek keletkezése alacsony
(1.8X107 Pa) hidrosztatikai nyoméssal megakadalyozhato. (2.2.1 fejezet; T1 és T3

kozlemények)

3. Ag/Cu polikristalyos multirétegek tulajdonsagai

3.a  Megallapitotam, hogy a szobahémérsékleten porlasztassal eldallitott polikristalyos
Ag/Cu multirétegek oszlopos szerkezetében az oszlopok a hordozéra merdlegesek, az
oszlophatarok kozel parhuzamosak. Az oszlopokon beliill a rétegek epitaxidlisak, az
oszlophatarok pedig nagyszogli szemcsehatdirok a rétegek szemcséi kozott.
Kovetkezésképpen a multirétegben az egyes rétegek oszlopatmérdje azonos. (3.1 fejezet;

T5, T7 kdzlemények)
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3.b  Megallapitotam, hogy az oszlopok lateralis méretét a multiréteget alkoto
vastagabbik réteg vastagsaga (H) hatarozza meg a H<50 nm tartomanyban. A H < 16 nm
tartomanyban az oszlopatmérd (D) H novelésével linearisan né 16 nm folott viszont az
oszlopatmérd novekedése jelentdsen lelassul. A H= 16 nm és a H = 46 nm multirétegekben
az adott eldallitasi koriilmények kozott az oszlopatmérd egyarant az 50-60 nm tartomanyba

esik. (3.1 fejezet; T5, T7 kozlemények)

3.c Az oszlopok hataran kialakuld befiizddések a multirétegek novekedése soran a
Si/Ge multirétegekhez hasonldan a réteghatarok (és a rétegek) hulldmosodasahoz vezetnek.
A hordozé kozelében a réteghatarok befliz6dései minden multirétegben egybeesnek az
oszlophatarokkal. Kis rétegvastagsagu (H < 16 nm) Ag/Cu multirétegekben a réteghatarok
beflizddéseinek €és az oszlophatdroknak a korrelacidja az egész rétegrendszerre kiterjed. A
vastagabb rétegeket tartalmazd (H = 46 nm) multirétegekben azonban a hordozétol tavol
csak az oszlophatarok egy részénél keletkeznek befiizOdések: megjelennek olyan réteghatar-
hullamok is, amelyek mérete meghaladja az oszlopatmérdt. (3.2 fejezet; TS5, T7

kozlemények)

4. Oszlopszerkezet ¢s a réteghatarok hullamossaga amorf ¢&s polikristalyos

multirétegekben

4.a Az amorf Si/Ge és a polikristalyos Ag/Cu multirétegeken végzett méréseket szamos
mas anyagrendszeren végzett méréssel Osszevetve megallapitottam, hogy a rétegek
hullamainak laterdlis mérete (W) szempontjabol a multirétegben eléforduld vastagabbik
réteg vastagsaganak (H) ill. a vastagabbik réteg oszlopatmérdjének (D) meghatarozo
szerepe altalanosithatdé az amorf és polikristalyos multirétegek azon széles korére, ahol a
rétegeloallitds homérseéklete nem haladja meg a szoban forgd anyag olvadaspontjanak 0,3-
ét, és az adatomok mozgékonysagat nem novelték mesterségesen ionbombazassal és a
multiréteg nem epitaxialis a hordozoval. W és D H-tol valo fliggése a multirétegek
anyagatol, el6allitdsi modszertdl és annak paramétereitdl fiiggetleniil teljesiil a H<50 nm
tartomanyban. Az erre vonatkoz6 megfigyeléseimet a 4.b pontban targyalom részletesen. (4.

fejezet; T2,T4,TS és T7 kozlemények)
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4b  Amorf és polikristalyos multirétegekben a hordoz6 kozelében W=D. Azokban a
multirétegekben, melyekben a réteghatarok beflizodéseinek ¢és a vastagabbik réteg
oszlophatarainak egybeesése az egész rétegrendszerben teljesiil (a H < 16 nm tartoményban
mindig) a rétegek hullamossagara, ami ebben a tartomanyban egybeesik az
oszlopatmérdvel, teljesiil az altalam meghatarozott D = W = 3H + 7 nm 0Osszefiiggés.
Polikristalyos  multirétegekben a  képletben szereplé aranyossagi tényezd a
szemcsehatarokon megjelend arkok szemcsehatdrmozgast gatlé hatdsaval magyarazhato.
Az egyenes 7 nm-es tengelymetszete a vékony rétegeknél még jelentds szerepet jatszo
magképzodésnek és koaleszcencidnak tulajdonithatdé. A 3H + 7 nm Osszefiiggéstol vald
eltérések a hordozd ¢és a multiréteg kozotti epitaxialis kapesolattal ill. a szennyezdk

hatasaval magyarazhatok. (4. és 4.1 fejezet; T7 kdzlemény)

4.c Az ionbombazas nélkiil eldallitott rétegekre jellemzd oszlopos szerkezet és a
hordozon levd egyenetlenségeken keletkez6 novekedési goécok (angol nyelvil
szakirodalomban node) kialakulasaban egyarant a geometriai tényezOk, nevezetesen az
arnyékolasi jelenségek, valamint az adatomok alacsony feliileti mozgékonysaga jatszanak
szerepet. A kialakult morfologidk kozotti kiilonbség magyardzata a ndvekedés eltérd
kezdeti feltételeiben keresendé. A novekedési gocok novekedése a hordozo feliiletén levd
egyedi egyenetlenségekbdl indul ki. Az oszlopos szerkezet kialakuldsat a multiréteget
alkot6 rétegek belsd oszlopos szerkezetébdl eredd egyenetlensége idézi eld. Ezt igazolja az
a tapasztalat, hogy a multirétegekben az oszlopadtmérd a rétegek vastagsagatol fiigg:

egyenesen aranyos a vastagabbik réteg vastagsagaval. (4.1 fejezet; T6, T7 kdzlemények)
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Summary

1. Microstructure of Amorphous Si/Ge Multilayers

la In amorphous Si/Ge multilayers, grown under low ion irradiation conditions a
columnar structure developed with low density regions at the column boundaries typical for
growth in the limited adatom mobility regime. Formation of cusp like depressions at the
column boundaries was observed leading to a wavy interface morphology. The wavelength
(W) of the interface waves depends on the thickness of the thicker component layer (H) in
the range of H<50 nm, indicating that columnar structure is an inherent property of the
multilayer: its formation is originated on the columnar structure of the component layers
especially that of the thicker layer.

1.b By increasing the ion irradiation (controlled by an applied negative substrate bias
and sputtering pressure), structures with smooth and well defined layers could be grown.
This was achieved at bias voltages at 80 and 140 V at sputtering gas pressure of 0.67 and
1.2 Pa, respectively. As the energy of the ion irradiation is further increased, ion induced
intermixing broadens the layer interfaces. With 450 V substrate bias the interface widths are
in the range of 1.5-2 nm at 0.67 Pa. However, if ion bombardment is insufficient to
suppress development of columnar structure and interface waviness ion bombardment does
not effect W.

2. Annealing Induced Interdiffusion and Crystallisation in Amorphous Si/Ge
Multilayers

2.a  Crystallite nucleation is inhibited in thin layers of Ge (1.5-6 nm) in Si/Ge
multilayers above the crystallisation temperature of thick Ge layers by the boundary
conditions imposed by the layer interfaces. The crystallisation temperature (Tc) of
amorphous Si/Ge multilayers does not differ from that of Si-Ge alloys with the same
composition, implying that intermixing of the layers precedes crystallisation. As the layers
are intermixed the crystallisation temperature is governed by the alloy composition. Tc
versus Si content follows Vegard's law.

2.b In short period Si/Ge multilayers annealed at 600°C (below the crystallisation
temperature of symmetric Si/Ge multilayers) formation of Kirkendall voids was observed.
Since these voids are found in the region of the original Si layers the results indicate that
diffusion of Si atoms is faster in amorphous Ge than that of Ge atoms in amorphous Si.
During the intermixing the multilayers preserved their amorphous state. No Kirkendall
voids were observed in (Si/Ge) multilayers annealed at 600°C at 1.8x10” Pa.

3. Microstructure of Polycrystalline Ag/Cu Multilayers

3.a  The Ag/Cu multilayers sputtered at room temperature were polycrystalline
exhibiting columnar structure. The columns are perpendicular to the substrate, and have
almost parallel walls. Columns were epitaxial sequences of Ag and Cu grains in their
nature. This involves that column walls coincide with high angle grain boundaries between
grains in the same layer.
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3.b It was observed that the diameter of columns (D) depend on the thickness of the
thicker component layer (H). There is a linear relationship between D and H in multilayers
where H does not exceed 16 nm. The D values of H = 16 nm and H = 46 nm multilayers are
in the range of 50-60 nm indicating that D saturates with a value of 50-60 nm at the applied
deposition conditions.

3.c  Formation of cusp like depressions at the column boundaries was observed. In the
vicinity of the substrate interface cusps correlated with column boundaries in all
multilayers. In multilayers where H does not exceed 16 nm the coincidence of the interface
depressions and column walls is maintained throughout the multilayer system. In the H = 46
nm multilayers cusps form only at a part of the column walls and interface waves longer
than the column diameter appear.

4. Columnar Growth Structure and Evolution of Wavy Interface Morphology in
Amorphous and Polycrystalline Multilayered Thin Films

4.a  The microstructure and morphology of amorphous Si/Ge and polycrystalline Ag/Cu
multilayers was compared with that of several amorphous and polycrystalline multilayers
deposited with low adatom mobility conditions, i.e. grown below 0.3T,, (Ty, is the melting
temperature of the material) with no additional ion bombardment and with no epitaxial
relationship between the multilayer and the substrate. The compared multilayers were
different both in the component elements and preparation methods. In comparison with
other experimental results, the observation that wavelength of the interface waves is
determined by H through the column diameter (D) of the thicker component layer, proved
to be a general property of the growth of multilayers in the range of H<50 nm.
Relationships between W, D and H is summarised in 4.b.

4b  In the vicinity of the substrate, interface waves are always located at column
boundaries of the thicker layer. In multilayers where W=D is maintained throughout the
multilayer system (mostly H < 16 nm) a linear relationship was obtained between H and D
of the thicker layer (and W due to the to the coincidence of W and D in this range): D = W
= 3H+7nm. In polycrystalline multilayers the proportionality factor of 3 is attributed to the
grain boundary stagnation due to surface grooves formed at the grain boundaries, when
D=3H. The additional 7 nm corresponds to the average lateral size of the grains, measured
at the moment when the layer becomes continuous. Some exceptions are explained by the
effects of contamination and epitaxial relation between the film and the substrate.

4.c It was shown that the phenomena of geometrical effects and low adatom mobility
lead to the formation of different morphologies like columnar structure and morphological
features developed on irregularities at the substrate surface. The difference can be explained
by the difference of the initial conditions, which was demonstrated by the dependence of W
on H in several multilayers grown on smooth substrates and with the morphology of an a-
Si/Ge multilayer grown on an artificial rough initial surface.
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