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ROVIDITESEK ES BETUJELOLESEK JEGYZEKE

AMF —  atomic force microscopy atomierd-mikroszkdpia

CNy —  carbon nitride (nem-sztochiometrikus) szén-nitrid

CVD —  chemical vapour deposition kémiai gbzfazist vékonyréteg-épités

DLC —  diamond-like carbon gyémantszer( szén

IPLD  —  inverse pulsed laser deposition inverz geometriaji impulzuslézeres vékonyréteg-épités
MBE  —  molecular beam epitaxy molekulasugaras epitaxia

oM —  optical microscopy optikai mikroszkopia

PET —  polyethylene terephthalate poli(etilén-tereftalat)

PLA —  pulsed laser ablation impulzuslézeres ablacid

PLD —  pulsed laser deposition impulzuslézeres vékonyréteg-épités

PRR —  pulse repetition rate lézerimpulzusok ismétlési frekvencidja
PVD —  physical vapour deposition fizikai gdzfazisi vékonyréteg-épités

RMS — 700t mean square (kvadratikus kozépértékkel jellemzett) feliileti érdesség
RT —  room temperature szobahdmérséklet

SEM —  scanning electron microscopy pasztazé elektronmikroszkop

TiO, —  titanium oxide (nem sztochiometrikus) titdn-oxid

UHV  —  ultra high vacuum ultranagy vakuum

YBCO —  yttrium barium copper oxide ittrium-barium-réz-oxid

” — inch

a, a, a, az exponencialis illesztéseknél hasznalt preexponencialis egyiitthato

A — ellipszis félnagytengelye

b, b, b, — azexponenciilis illesztéseknél hasznalt exponencidlis egyiitthato

B — ellipszis félkistengelye

C — sebességarany

D — hordozéatmérd

d — egy korilfordulasi periodus alatt épiild filmvastgsag az egyiittforgé IPLD-hordozon
d(x,y) — rétegvastagsidg a PLD-/IPLD-film (x;y) lateralis koordinatak altal meghatarozott pontjaban
A — maximalis rétegvastagsag

Ain. — minimalis rétegvastagsag

dyevt — névleges rétegvastagsag

d, — aPLD-réteg maximalis vastagsaga

Do —  maximalis hordozdatmérd

0 — relativ vastagsagingadozas

Oman. — maximalis relativ vastagsagingadozas
f —  fraktaldimenzio

k — Boltzmann-allando

¢ — acéltargy és az IPLD-filmalkotok fiktiv forrasanak tavolsaga

L —  céltargy—hordoz6 tavolsag

Ao —  kozepes szabad uthossz

M — tomegarany (ablalt részek/hattérgaz tomege)

n — egy koriilfordulasi peridodusra vonatkoztatott 1ézerimpulzusok szama

P — hattérgaznyomas

r — az egyiittforgd hordozo egy pontja altal megtett kor sugara; a lézerfolttdl mért radialis koordinata
Y — azillesztések determinacios egyiitthatdja

p — az ablacids bardzda sugara

T — acéltargy korulfordulasi periddusa

T, — az ablalt részek kezdeti h6mérséklete

T, —  ahattérgaz hdmérséklete

T — alézerimpulzus hossza

Vil — vastagsag-inhomogenitasi index

x — lateralis koordinata a PLD-/IPLD-réteg szimmetriatengelye mentén (nagytengely)
y — lateralis koordinata a PLD-/IPLD-réteg szimmetriatengelye mentén (kistengely)

z — ekvivalens rétegépiilési sebesség

z(x,y) —  rétegépiilési sebesség a PLD-/IPLD-film (x;y) lateralis koordinatak altal meghatarozott pontjaban
z, — arétegépiilési sebesség normalasi faktora




I. TUDOMANYOS ELOZMENYEK

1. BEVEZETES ES IRODALMI ATTEKINTES

A vékonyréteg-technoldgia a sz tagabb értelmében igen tavoli multra tekint vissza, hiszen
dekoréacios célokbol mar az Okori egyiptomiak is hasznaltak akar néhany tized—szazad
mikrométer vastagsdgira kalapalt-hengerelt aranyfiistlemezeket, ¢és a fémbevonata
tivegtiikrok készitése is majd kétezer éves multtal rendelkezik. A mai tudomény és technika
természetesen mas szemmel tekint a vékonyrétegekre. Szerepiikk egyrészt a miniatiirizalas
terén valt jelentdssé, masrészt felismerték, hogy az anyagok vékonyréteg formajaban szamos
tulajdonsaguk tekintetében eltérnek a tombi anyagok viselkedésétdl, ami innovativ miiszaki
alkalmazasok kifejlesztését teszik lehetévé. A vékonyréteg-fizika és -kémia szamos Uj
kutatési iranyvonalat alapozott meg azaltal, hogy 6sszekotd kapcesot jelent az anyagtudomany,
a modern analitikai modszerek, a vakuumtechnika és az alkalmazott fizikai—kémiai
tudomanyok kozott.

A vékonyréteg-¢pitési modszerek 1€pést tartottak a technikai fejlédéssel. A 19. szazad
eleje Ota ismert galvanizalast jO Otven évvel késObb kiegészitette a porlasztds és a
vakuumparologtatas, majd a 20. szdzadban a molekulasugaras epitaxia, valamint az elektron-
¢s lézersugarat alkalmazd moddszerek. Az impulzuslézeres vékonyréteg-épités (PLD) sok
szempontbol az egyik legrugalmasabb vékonyréteg-épitési technikanak bizonyult, azonban
mind a mai napig nem képes jelentds szerepet betdlteni az iparban. Ennek elsdédleges oka,
hogy a PLD-rétegek kedvezdtlen feliileti tulajdonsdgai 4altaldban draga és bonyolult
megoldéasokkal, illetve komoly kompromisszumok aran javithatok.

Dolgozatomban a PLD egy olyan 1j, csoportunk altal kifejlesztett valfajat mutatom be,
melynek segitségével — amellett, hogy megdrizziik az eredeti eljaras vonzé tulajdonsagait —
nemcsak simabb feliileti vékonyrétegeket lehet eldallitani, hanem a PLD-rétegeknél
ugyancsak problémat jelentd vastagsag- és Osszetételbeli inhomogenitas is kiegyenlithetd.
Tudomdanyos eredményeim 0sszefoglaldsa mellett 1ényegesnek tartottam, hogy a témateriilet
szakkonyvei, 0sszegz6 cikkei és alapvetd kozleményei alapjan irddott bevezetés dnmagaban
is megallja a helyét. Ennek oka, hogy a relevans diplomamunkakon és disszertaciokon kiviil
tudomdsom szerint nem sziiletett magyar nyelvii 0sszefoglaldé munka az impulzuslézeres
vékonyréteg-¢épités témakorében, mikdzben egyetemiinkdn rendszeresen kapcsolodnak be
szakdolgozo, illetve tudoméanyos didkkori kutatomunkat végzé hallgatok a PLD-vel
foglalkozo kutatocsoportok munkajadba. Reményeim szerint dolgozatom elsé fejezete a
témaval el6szor talalkozok szdmara is hasznos olvasmanyt jelent, melyben megtalalhatok a
tovabblépéshez sziikséges szakirodalmi hivatkozasok. Ugyancsak fontos szempontnak
tartottam, hogy mikozben a nemzetkozi irodalomban val6 tdjékozodés eldsegitése érdekében
megadom az alapvetd fogalmak angol megnevezését, a PLD hazai szakértdivel konzultalva
Osszeallitsam a témateriilet konzekvens és hasznélatra érdemes magyar terminologiajat is.




1.1. A vékonyrétegek definicidja és eléallitasuk

crer

munkatarsai fogalmaztdk meg[1]. Ok azokat az anyagi rendszereket tekintik
vékonyrétegeknek, amelyek egyedileg reagalo, illetve kondenzalédd atomos, ionos vagy
molekularis részek valamilyen hordozon végbemend véletlenszeri nukleacidjan ¢s
novekedési folyamatain keresztiil alakulnak ki. A vékonyrétegekre jellemzd, hogy fizikai,
kémiai és szerkezeti tulajdonsagaikat — melyek vastagsagfiiggdek is lehetnek — erdsen
befolyéasoljak a létrehozasukhoz hasznalt eljarasok paraméterei, ezért — CHOPRA ¢és
munkatarsai szerint — a vékonyrétegeket vastagsdguk helyett célravezetébb az eldallitasi
folyamataik alapjan definidlni. Mivel dolgozatom egyetlen vékonyréteg-épitési eljarasra
fokuszal, ez a meghatdrozds — bar tartalma nem kifogésolhaté — nem tlinik célszeriinek.
Helyette a tovabbiakban a vékonyrétegek kovetkezd, tobbféle nézépontot Otvozo
felfel¢ épitkezd (bottom-up) technikaval eldallitott anyagi rendszereket (tipikusan szilard
testeket), melyek kiterjedése a tér két dimenzidjaban makroszkopikus, mig a harmadik
dimenziéban joval kisebb, 4ltaldban a nanométeres (esetleg néhany mikrométeres)
mérettartomanyba esik. Emellett a vékonyrétegek alapvetd jellemzdéjének tekintem, hogy
valamely anyagi tulajdonsaguk (pl. szilardsag, elektromos vezetOképesség, fajlagos feliilet,
reakcioképesség, adszorpcid és abszorpceid, fotovoltaikus képesség) tekintetében eltérnek az
ugyanolyan anyagu, azonban mindhdrom dimenzidjdban makroszkopikus méretekkel bird
tombi (bulk) rendszertél. Ennek megfelelden adott anyagi vékonyrétegek esetén a
kiiszobvastagsag értéke az egyes tulajdonsagok szempontjabol eltérd lehet [2].

A vékonyrétegek egyik legalapvetobb csaladja a felilletek mechanikai tulajdonsagait
és ellenallosagat javitdo bevonatok [3]. Tipikus példaként emlithetdk erre a keménységet,
korrézidallosagot vagy kopasallosagot ndveld keményfém, nitrid-, borid- és karbidrétegek [4].
A vékonyrétegek szertedgazd optikai alkalmazasai azon alapulnak, hogy egy feliilet
reflexios és transzmisszids viszonyai — interferenciajelenségeken keresztiil és a Fresnel-féle
reflexiés formulakkal Osszhangban — nagymértékben befolyasolhatok a feliiletre felvitt
vékonyréteg(ek)kel. Ezen az elven csokkentett vagy novelt tikkrozédésh feliiletek készithetok,
melyeket széleskoriien alkalmaznak optikai komponensek bevonataként, valamint egyes
optika elemek (pl. nyaldbosztok, interferenciaszlirdk és polarizatorok) funkciondlis rétegei
formajaban [5]. Klasszikus felhasznaloja a vékonyrétegeknek a mikroelektronika, ahol
manapsag a hagyomanyos elektronikai komponensek helyett vékonyrétegekbdl kialakitott
félvezetd elemeket €és tobbrétegli aramkori struktirdkat hasznélnak [6]. Az utdbbi iddben
komoly erdfeszitéseket tesznek a kadmium-telluridbol (CdTe) vagy réz-indium-gallium-
diszelenidbdl (CIGS) késziilt amorf vékonyréteg napelemek fejlesztésére is[7]. A
vékonyrétegek alkalmazasa egyre inkabb teret nyer az orvostudomanyban is, példaul




protézisek, implantatumok készitése soran, valamint fogfelszinek aminofluoridos
védelménél [8].

A vékonyréteg-¢pitési technikak (thin film deposition techniques) a vékonyréteget
kialakit6 folyamatok jellege alapjan klasszikusan két f6 csoportra oszthatok: a kémiai és a
fizikai vékonyréteg-épitési eljarasokra. Meg kell azonban jegyezni, hogy mdara a technikak
olyan Osszetetté és sokrétlivé valtak, hogy egyértelmi kategorizaldsuk nehézséget okoz, teljes
attekintésiik pedig tulmutat dolgozatom keretein. A tovabbiakban ezért csak a legfontosabb
ipari és laboratériumi modszereket sorolom fel, kiemelve azok néhany jellegzetességét.

A kémiai vékonyréteg-épitési technikdk valamilyen kémiai atalakuldson alapuld

vékonyréteg-épitési eljarasok [9]. Ezek kozé sorolhatdo a fémbevonds, a galvanizacid és a
kémiai gdzfazisu, illetve oldatbol torténd vékonyréteg-épités. A fémbevonas (plating) soran
fémes vékonyréteget allitanak elé folyékony prekurzorbol, mely gyakran a fém s6janak vizes
oldata. A bevonat kialakitasa torténhet az oldatban végbemend kémiai reakcidoval, am
leggyakrabban elektromos éaram segitségével valasztjdk le az oldatbol a fémionokat a
bevonand¢ feliiletre. Ez utobbi modszert galvanizaciénak (electroplating) nevezik. A kémiai
gozfazisu vékonyréteg-épités (chemical vapour deposition, CVD) soran a gozfazisu
prekurzorok (éltaldban a l1étrehozandd vékonyréteg komponenseinek halidjai vagy hidridjei)
kémiai reakcidba 1épnek egyassal a hordozén vagy annak kozelében, s igy hoznak létre szilard
vékonyréteget. Mivel a CVD soran a vékonyréteg valamely gazfazisu vegyiilet termikus
bontasa, illetve mas gézzal torténd kémiai reakcidja révén keletkezik, ezzel a technikaval nem
porlaszthato, illetve parologtathatd anyagok is eldallithatok, raaddsul igen jo hatasfokkal és
akar ipari méretekben is. Ugyanakkor a reakcio altaldban magas hoémérsékleten (600—
1500 °C) zajlik le optimalis sebességgel, ami a termikus CVD alkalmazhatosagat praktikusan
né¢hany kémiai elem (pl. Si, Mo, Ta, Ti, Ni, W) vegyiileteire korlatozza. Az eljaras tovabbi
hatranya, hogy jellemzden toxikus, illetve robbanasveszélyes gazokkal dolgozik. A kémiai
oldatbol torténé vékonyréteg-épités (chemical solution deposition) elve az el6z6hdz hasonld,
azonban ennél a mddszernél folyékony prekurzorokat hasznalnak.

A fizikai vékonyréteg-épitési technikak mechanikai és termodinamikai

kolcsonhatasokon keresztiil teszik lehetévé a vékonyrétegek eldallitasat [9]. Mivel ezeknél az
eljarasoknal legtobbszor gézfazisbol torténik a vékonyréteg épitése, legtdbbjiikre atfogdan
fizikai gO6zfazisu vékonyréteg-épitésként (physical vapour deposition, PVD) utalnak. A
vakuumparologtatas (vacuum evaporation vagy thermal evaporation) a legrégebben
alkalmazott vékonyréteg-€pitési technikak egyike, mégis mind a mai napig széles korben
hasznaljak fémekbdl, illetve fémotvozetekbdl készilt rétegek eldallitasara laboratériumokban
¢s iparban egyarant. Az eljards soran valamely kiindulasi anyag elparologtatasaval vagy
szublimaltatasadval gdzt allitanak eld, a gbzt a forrastol a hordozd kozelébe juttatjak, végiil a
g6z szilard film formajaban kondenzaldédik a hordozé felszinén. A minta parologtatasa

kiilonb6zé modon (pl. ellenallasfiitéssel, elektronsugarral, nagyfrekvencias indukciéval,




1ézerrel vagy ivkisiiléssel) torténhet. A viszonylag egyszerli gyakorlati megvaldsitas konnyen
elérhetdveé teszi ezt a rétegépitési technikat, azonban segitségével csak olyan anyagbol
allithatd eld vékonyréteg, mely technikailag elérhetd homérséklet- és nyomastartomanyban
elparologtathatd, és emellett taldlhatdé hozzd kelléen magas olvadaspont, inert anyag,
melybdl a réteg kiinduldsi anyaga szamara taroldedény alakithaté ki. Tobbkomponensii
rétegek eldallitdsa vakuumpdérologtatds segitségével nehézkes, kiilondsen a sztdchiometria
megorzésének igénye mellett.

A vakuumparologtatas igen kifinomult formaja a molekulasugaras epitaxia (molecular
beam epitaxy, MBE), mellyel egykristaly hordozdkra akar epitaxidlis (epitaxial) filmek is
noveszthetok. Az MBE soran az elemi vagy molekuléris filmosszetevoket elkiilonitve, hiitott
fedéllel ellatott, mély olvasztotégelyekbe helyezik ¢és megfeleld hdmérsékleten tartjadk. Az
olvadékbol szelepek segitségével viszonylag kis atmérdjii atom- vagy molekulasugarakat
allitanak el6, melyeket (vegyiiletrétegek vagy rétegrendszerek kialakitdsanadl megfeleld
litemben) a fiittt hordozora iranyitanak. Az MBE gyakorlatilag tetszéleges anyagu, kivalo
mindségli réteg eldallitdsara alkalmas akar epitaxialis formaban is, az ¢épiild film
rétegvastagsdga ¢és kémiai Osszetétele pedig szinte tetszOlegesen szabalyozhat6. Az MBE
elterjedését a kis rétegépiilési sebesség mellett a berendezés magas ara korlatozza.

A (katod)porlasztas (sputtering) két elektroda kozott ritkitott térben Iétrehozott
Onfenntartd plazmakisiilésen alapul. Ebben a ritkitott térben az elektronok felgyorsulnak és
itkoznek a (tobbnyire nemesgaz) atomokkal, amelyeket ionizélnak. Az igy keletkezett pozitiv
ionok az elektromos tér hatisara a katodba csapodnak, és amennyiben energidjuk nagyobb a
kotési energia nagyjabol 3—4-szeresénél, atomokat 16knek ki onnan, melyek az andédon 1évo
hordozéra valnak le. Egyenfesziiltségli (DC) porlasztast fémek, radiofrekvencias (RF)
porlasztast altalaban szigetelok porlasztasanal alkalmaznak. A porlasztasnak szadmos formaja
1étezik, legfontosabbak az ionsugaras porlasztas (ion beam sputtering), ahol a céltargyat
ionnyaldb bombdzza, a magnetronporlasztas (magnetron sputtering), melynél az ionkeltés
hatasfokat magneses térrel novelik, valamint a kémiai vékonyréteg-¢épitési technikékkal rokon
reaktiv porlasztas (reactive sputtering), melynél a vékonyréteg anyaga a porlasztott céltargy
¢és a porlasztogazzal egyidejiileg bevezetett reaktiv gaz kozotti kémiai reakcié eredményeként
jon létre. Porlasztaskor a bombéazo ionok a céltargy/katod feletti gaztérbdl szarmaznak, igy a
porlasztads viszonylag nagy nyomadson torténik, és a kis szabad uthossz miatt a filmalkotok
csak tobbszori {itkozEés utan érik el a hordozdt. Ez a statisztikus jelleg, valamint a gyorsito tér
inhomogenitdsa és a céltargy erdzidja a filmépiilési folyamatban arnyékolasi effektusokat és

egyenetlen filmvastagsag-eloszlast okoz [10].




1.2. Impulzuslézeres vékonyréteg-épités (PLD)

A kovetkezOkben az eddigieknél részletesebben mutatom be azt a vékonyréteg-épitési
technikat, mely a dolgozatomban ismertetendd eljaras alapjaul szolgalt. Impulzuslézeres
vékonyréteg-épitésnek (pulsed laser deposition, PLD) nevezzik az impulzuslézeres ablacion
alapulo vékonyréteg-épitési technikakat. Impulzuslézeres ablacio (pulsed laser ablation, PLA)
alatt a rovid, nagyintenzitast lézerimpulzusok segitségével torténd, jellemzden kongruens
(lasd az 1.2.2.fejezetben) anyageltavolitast értjiikk. Szigoru értelemben a PLD a
plazmakeltésen alapul6 fizikai vékonyréteg-Epitési eljarasok kozé sorolhato [11], bar specialis
esetekben el6fordul, hogy a vékonyréteg-épités alapjaul szolgéld ablaciot nem kiséri plazma
keletkezése. Az angol nyelvii szakirodalom gyakran hivatkozik a technikara pulsed laser
evaporation (PLE), laser assisted deposition and annealing (LADA) vagy laser-sputter deposition
(LSD) megjelolésekkel is, azonban meg kell jegyezniink, hogy 1989-ben a PLA-val

foglalkozo kutatok az ,,impulzuslézeres vékonyréteg-épités” elnevezés mellett foglaltak

allast [12].
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1. abra

A PLD vazlatos elrendezése.
Forrdas: Laser Processing and Chemistry. 3rd ed. Berlin, 2000, Edition Springer Verlag.

Az 1. abra egy tipikus PLD-elrendezést mutat be, melynek f6 elemei a nyomadstartd
edény vagy vakuumkamra (vacuum chamber), a benne elhelyezett céltargy (target) €s hordozo
(substrate), valamint az — abran nem mutatott — impulzusiizemii 1ézerberendezés (laser facility).
Vakuumszivattyt-rendszer segitségével a vadkuumkamrdban nagyvakuumot hoznak I1étre,
illetve alacsony nyomdsu inert vagy reaktiv gazatmoszférat tartanak fenn, és a kamra
belépdablakan (entrance window) keresztiil a céltargyra iranyitjak a fokuszalt 1ézernyaldbot. A
tipikusan 0,1-10 J/cm® energiasiiriiségii 1ézerimpulzusok hatsara a céltargy vékony feliileti
rétegébol plazmafelhd (plasma plume) keletkezik. A plazmafelhé anyaga — a kdrnyez6 reaktiv
gazatmoszféra anyagaval torténd esetleges reakciot kovetden (reaktiv PLD, reactive PLD),
illetve inert kornyezetben kémiai reakcid nélkiil (nem-reaktiv PLD, non-reactive PLD) — a

szobahOmérsékletli vagy flitdtt hordozo feliiletén kondenzalddik, majd beldle vékonyréteg
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épil. A klasszikus PLD-elrendezésekben a hordozé vagy hordozok a céltarggyal szemkozt,
annak felszinével parhuzamosan, a céltargytdl 3—8 cm-re helyezkednek el. A céltargyat — az
egyenetlen feliileti er6zi6 megakadalyozasa érdekében — forgatjadk, mozgatjadk vagy a
lézersugar pasztazza annak felszinét. A hordozok mozgathatod tartdszerkezete (carousel) a
vakuumkamra felnyitdsa nélkiil is lehetdvé teszi a hordozok valtasat, igy egy
munkafolyamatban tobb vékonyréteg is ¢épithetd. Egyenletes vastagsagi vékonyrétegek
épitéséhez gyakran a hordozot is forgatjdk vagy mozgatjak, ezeket a megoldasokat az
1.4. fejezetben részletesen ismertetem. A rétegépiilés folyamata diagnosztikai eszkdzok széles
skalajaval kovethetd nyomon, az egyszeri termoelemektdl kezdve a nagyméretli analitikai

eszkozokig [11].

1.2.1. A PLD torténete

A PLD torténete [12] szigort értelemben véve csaknem az elsd 1ézerekig nytlik vissza, hiszen
1965-ben, 6t évvel azt kovetden, hogy T.H. MAIMAN megalkotta az els0 rubinlézert,
H. M. SMITH ¢és A. F. TURNER mar arrdl szamoltak be, hogy sikeriilt az 1j, intenziv fényforras
segitségével félvezetd és dielektrikum (pl. Sb,S,, MoOs;, CdTe, ZnTe) vékonyrétegeket
¢épitenitlik [13]. Ezt kdvetden azonban majd két évtizedig nem tortént komolyabb elérelépés a
tertileten, ami egyrészt annak tudhatd be, hogy a lézerek még nem alltak olyan technikai
szinvonalon, mely biztositani tudta volna a stabil plazmakeltéshez vagy a kevésbé
abszorbedld anyagok elparologtatasahoz szilikséges intenzitdst. Mdasrészt az 1960-as évek
elején mar ipari méretekben is rutinszerlien hasznaltdk a porlasztast, valamint elérehaladott
allapotban volt az MBE Kkifejlesztése is, igy a kutatasok-fejlesztések jorészt ezekre a
technikdkra irdnyultak. Az 1960-as években — a PLD szempontjabol is — fontos mérfoldkovet
jelentett a lézertechnika fejléddésében a szén-dioxid és Nd:liveg lézerek megjelenése, melyek
nagyobb intenzitast és ismétlési frekvenciat (pulse repetition rate) tudtak biztositani, mint a
rubinlézer [14, 15]. Segitségiikkel vastagabb filmeket épithettek, rdadasul az infravoros
hulldamhossztartomanyban sugédrz6 1ézerekkel olyan anyagok is ablalhatéva valtak, melyek
lathato hullamhosszakon gyengén abszorbealnak. Ugyan a PLD az eldallitott filmek mindsége
tekintet¢ében még mindig nem tudta felvenni a versenyt a tobbi vékonyréteg-épitési
technikdval, ebben az idészakban deriilt fény arra a fontos jellemzdjére, hogy képes
meg0rizni, azaz az €pitett rétegbe atorokiteni a céltargy sztdchiometriajat.

Az 1970-es években két {6 1ézertechnikai fejlesztés, a Q-kapcsolt 1ézerek elterjedése,
valamint a nagy hatasfoku felharmonikus-keltés jarult komolyan hozza ahhoz, hogy egyre
tobb anyagbol tudtak vékonyréteget épiteni, és az eldallitott vékonyrétegek mindsége is javult.
Az évtized kozepére J. DESERRE és J. F. ELOY a sztochiometria megdrzése mellett mar igen
komplex Osszetételli magas kritikus homérsékleti szupravezetobdl, ReB;-bol épitett
vékonyréteget PLD segitségével [16]. Ebben az id6szakban fedezték fel, hogy a PLD reaktiv

jellegli vékonyréteg-épitésre is hasznalhat6 [17].
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Az 1980-as évekre a kereskedelmi forgalomban is széles korben elterjedtek a
nagyintenzitasu lézerek, igy egyre tobb kutatocsoport kapcsolodott be a PLD vizsgalataba és
fejlesztésébe. Ennek koszonhetden az évtized elsé felében mar az MBE-vel 0sszemérhetd
mindségli epitaxidlis félvezetd rétegeket, rétegrendszereket és szuperracsokat sikeriilt
eldallitani PLD segitségével [18, 19]. Az igazi attorés 1987-ben kovetkezett be, amikor
J. DUKKAMP ¢és munkatarsai S. V. ZEITSEV-ZOTOV modszerét tokéletesitve perovszkit-tipust
szupravezetObdl épitettek vékonyréteget PLD segitségével [20], melyet mas vékonyréteg-
épitési technikdk addig nem tettek lehetévé. A PLD-t ezt kdvetden szamos specialis
vékonyréteg-€épitési problémanal alkalmaztak sikerrel. Ilyenek példaul a heteroepitaxialis
oxidok  kialakitdsa  félvezetokbdl ¢és  oxidokbol  késziilt hordozokon [21], a
perovszkitszerkezetli ferroelektromos filmek eldallitasa [22], valamint a gyémantszeri szén
(diamond-like carbon, DLC) vékonyrétegek 1étrehozasa grafit céltargybol [23].

A dolgozatomban ismertetendd eljards szempontjabol fontos megjegyezni, hogy a PLD
1.2.3. fejezetben targyalandd hatranyos tulajdonsagainak csOkkentésére 1992-ben —
egymastol fiiggetleniill — R. J. KENNEDY, illetve B. HOLZAPFEL és munkatarsai javasoltak
eldszor olyan PLD-elrendezéseket, melyek a céltargy és a hordozd kolcsonds helyzetének
modositasan alapultak, ¢és a késObbi geometriai  moddositdsok elsé példajanak
tekinthetok [24, 25].

1.2.2. A PLD el6nyos tulajdonsagai

Az ezredfordulora a PLD az anyagtudomanyi kutatisok sokoldalt eszkozéveé valt. A
kutatasok iranyvonalainak akar csak érint6leges targyaldsa is meghaladja dolgozatom kereteit,
azonban az 1. tablazatban felsorolt anyagcsaladok ¢és példak megitélésem szerint segitenek
érzékeltetni ezek szerteagazosagat, valamint attekintni a PLD-ben rejl6 lehetdségeket [11, 12].
A 2. tablazat Osszehasonlitja az iparban ¢és laboratoriumban leggyakrabban alkalmazott
vékonyréteg-¢épitési technikdk és a PLD fontosabb jellemzdit [11, 26]. Az alabbiakban — az
egyes eljarasok rendszerezd Osszevetésétol eltekintve — sorra veszem a PLD azon eldnyeit és
hatranyait, melyek egyedivé teszik ezt a technikat, meghatarozzak alkalmazasi korét, illetve
korlatozzak hasznalatat [11, 26].

A komplex vegyiiletfilmek eldéallitasa szempontjabol a PLD legmeghatarozobb elonyos
tulajdonsdga, hogy képes atorokiteni a vékonyrétegbe a céltargy sztochiometridjat. A
rétegépitési paraméterek megfeleld megvalasztdsaval ugyanis elérhetd, hogy egy
tobbkomponensii céltargy Osszetevoi a céltargy Osszetételének megfeleld aranyban kertiljenek
a plazmaba, majd onnan a vékonyrétegbe, fiiggetleniil attdl, hogy az egyes komponensek
anyagi jellemz6i (pl. olvadas- és forraspont, géznyomads) egymastol igen eltérék lehetnek.

Ennek a tulajdonsagnak a hatterében a PLD mechanizmusénak nem-egyensulyi természete all.
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ANYAGCSALADOK

PELDAK

POTENCIALIS ALKALMAZASOK

egyszerli oxidok

SnO,, In,04
TiO,

szenzorika
fotokatalitikus alkalmazasok

Osszetett oxidok

magas kritikus hdmérsékletii szupravezetok:
YBa,Cu;0; (YBCO),
Bi,Sr»/Tl,Ba,/HgBa,]Cay i Cu,Onxi)

nagyfrekvencias és mikrohulldmi kommunikacios technika
elektromos komponensei, szupravezeté bevonatii vezetdk

ferromagneses anyagok:
Ba,Ca,Fe ;02 La,Sr.,MnOs

magneses vékonyréteg-eszkdzok
szupravezetd tranzisztorok alkotoelemei

ferroelektromos anyagok:
BaTiO;, KTa;  Nb,O5 (KTN), PbTi,.,Zr,0; (PZT),
Pb,La,Ti;..Zr,0; (PLZT), Bi4Ti;O,, (BTO)

hangolhaté kapacitasa kondenzatorok,
ferroelektromos memoriak

szervetlen
biokompatibilis
anyagok

Cayo(PO4)s(OH), (HA), Cayo(POs)Fs (FA)

implantatumbevonatok

széntartalmu anyagok

a-C:H, a-C
DLC

elektronikai alkalmazasok
keménységet és kémiai ellenallosagot ndvel$ bevonatok

fémek, 6tvozetek

Ag, Ni, Fe, Cu, Co, Pt, Ti, Fe/Cu, Fe/Ag

fémbevonas

elemfélvezetok

Si, Si:H, Ge

félvezeto-elektronika

vegyiiletfélvezetok

GaN, GaAs, Hg; (Cd,Te, CdTe

félvezets-elektronika

vékonyréteg-rendszerek

CdTe/Cd, Hg,Te, CdTe/Cd, Mn,Te,
ZnS/ZnSe, ZnO/Mg, ,Zn,O
Ni/SrCu,0,/Zn0O, AIN

hangolhaté savszélességli anyagok
UV-fotonika

nitridek, karbidok

BCN, BN, C,N,, SisN;, WN,

keménységet ndveld bevonatok

szerves anyagok, polimerek

PTFE, PMMA, MeAcAc, PcMe

védébevonatok

biologiai anyagok

fehérjék, biopolimerek

bioszenzorika, biokompatibilis bevonatok

1. tablazat

A PLD kutatasi iranyvonalainak attekintése.

jell. nov. viakuum- epitaxidlis | vékonyréteg- nagy reaktiv jo alacsony jellemzé
sebesség . . - feliileti i _— g P
kovetelmény filmek rendszerek PRy filmépités | filmadhézié | koltség problémak
(nm/s) filmépités
CVD 2 nagyvakuum - - + + - + magas hordozo-hdmérséklet
MBE 0,3 ultranagy vakuum + + + + - - magas hordozo-hdmérséklet
porlasztas 1 nagyvakuum - - + - + - szennyezodések
vakuumparologtatas 2 nagyvakuum - - + - - + szennyezodések
1-3 . partikulak.
+ + - + + >
PLD (10-100 Hz) nagyvékuum N olvadékeseppek

+ : jellemz6 tulajdonsag

—: nem jellemz6 tulajdonsag

2. tablazat

Az iparban és laboratériumokban leggyakrabban alkalmazott
vékonyréteg-épitési technikak 6sszehasonlitasa.
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A lézer—anyag kolcsonhatas termodinamikai viszonyai szempontjabdl az ablacids folyamatok
két {6 tipusat kiilonbdztetjiikk meg [11]. Inkongruens ablacid esetén a 1ézerfényt abszorbeald
(szilard halmazallapoti) anyag felszine (kvazi)egyensulyi koriilmények kozott olvad meg,
majd parolog el, ennek kdvetkeztében a tobbkomponensli anyagok 0sszetevoi nem a céltargy
Osszetételének megfeleld aranyban jutnak a gazfazisba. Lézeres vakuumparologtatas soran
jellemzden inkongruens abléacio torténik. A PLD esetén lejatszodd kongruens ablacid ezzel
szemben er0sen nem-egyensulyi lézeres anyageltavolitasi folyamat, mely nagy
lézerintenzitassal és/vagy rovid impulzushosszal valdsithaté meg. Jeloljiik a-val az anyagnak
a lézer hulldmhosszdra vonatkozo optikai abszorpcios egyiitthatojat, D-vel az anyag

hédiffizios allandojat, és 7, -lel a lézerimpulzus hosszat'. Ekkor az un. hébehatolasi mélység
l,~2Dr,, mig az optikai behatolas mélysége [, =a '. Amennyiben az anyag
impulzusonként eltavolitott rétegvastagsaga a

Ah=max(l,,1,) (1.1)

kritikus vastagsaggal mérhetd Ossze, a 1ézerimpulzus ablalta térfogatelemen kiviil minimalis
energia nyelddik el az anyagban. Ilyen koriilmények kozott kongruens ablacié jatszodik le,
igy elérhetd, hogy a rétegépités folyaman a céltargy Osszetétele ne valtozzon, és idealis
esetben a céltargy sztochiometridja a vékonyrétegbe is atoroklodjon.

A célzott 0sszetétell vegyiiletfilmek eldallitasat nagymértékben segiti az a tény, hogy a
PLD alkalmas un. reaktiv vékonyréteg-épitésre, mely megfeleld gazatmoszféra valasztasa
esetén akar egykomponensti céltargy felhasznalasaval is lehetdvé teszi vegyiiletfilmek (pl.
oxidok, nitridek, hidridek) eldallitasat [27]. Altalanos esetben a vegyiiletfilm kationjat vagy
kationjait a céltargy, az anion(oka)t pedig a gdzatmoszféra biztositja, de a rétegépitési
paraméterek megfeleld megvalasztasaval a hattérgaz anyaga szennyezett félvezetok
adalékanyagaként (dopant) is szolgalhat. A reakcid egyarant torténhet gazfazisban (a
plazmafelh6 és a kornyezd gazatmoszféra hataran), illetve a hordozo feliiletén, bar magasabb
nyomasok esetén a feliileti reakciok gyakorlatilag elhanyagolhatok.

Ugyancsak vegyiiletfilmek vagy rétegrendszerek készitése soran hasznos, hogy a PLD-
nél tobb céltargy is alkalmazhaté, melyek szimultin moddon, egymast kovetve vagy
valtakozva ablalhatok [11]. Ez a moddszer kiilonosen akkor elényds, ha az eldallitando
vékonyréteg anyagabol nem készithetd kongruens abléaciot biztositd céltargy. A tobb
céltargyas PLD specidlis esete a szegmentalt céltargy hasznalata, melynél a céltargyat két
vagy tobb, kiilonbozd anyagu rész egybeillesztésével alakitjak ki [28]. Ez a megoldds nem
igényel kiilon mechanizmust a céltargyak cseréjéhez, ugyanakkor joval kisebb
hangolhatosagot tesz lehetévé. A tobb céltargyas PLD céltargyai késziilhetnek a

vékonyréteg(rendszer) elemi Osszetevdibdl vagy azokat tartalmazod vegyiiletekbdl. Az

! 7; csak legaldbb nanoszekundumos impulzushosszak esetén tekinthet6 az impulzushosszal egyenlnek, rovidebb

impulzushosszak esetén altalaban a 1ézer—anyag ko6lcsonhatas idGtartamaval szoktak szamolni.
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¢épitendd film Osszetétele a lézernyaldb energiajanak, illetve az egyes céltargyak relativ
ablacios ciklusidejeinek modositasaval, szegmentalt céltdrgy esetén pedig a szegmensek
relativ nagysaganak megvaltoztatasaval hangolhato.

A PLD nemcsak adott Osszetételli, komplex vegyiiletfilmek eldallitasara alkalmas,
hanem segitségével — a rétegépitési paraméterek modositasan keresztiil — finoman hangolhat6
az eléallitott vékonyrétegek szamos fizikai-kémiai tulajdonsaga. Ennek k&szonhetéen a
modszer kivaldéan hasznosithatd az anyagi jellemzok és a makroszkopikus vékonyréteg-
tulajdonsagok kozotti kapcsolat vizsgalatanal, valamint adott elvardsoknak megfeleld anyagi
rendszerek kifejlesztése sordn [29]. A vékonyréteg-€pitési koriilmények hangolhatdsagat igen
rugalmassé teszi az a tény, hogy a vikuumrendszer és a lézerberendezés kiilon egységet
képeznek, igy paramétereik egymastol fiiggetleniil valtoztathatok.

A fentiekben a hattérgaznak kizardlag a kémiai szerepét emeltem ki, azonban a
gazatmoszféra mind a reaktiv, mind a nem-reaktiv PLD soran fizikai kdlcsonhatésba is 1ép a
plazmafelhdvel [27]. A plazmaalkotok szintjén ennek legfontosabb kovetkezménye, hogy a
hattérgaz részecskéi egyrészt csokkentik a plazmaalkotok mozgési energidjat, és ez a lassitd
hatas befolyasolhatja az épitett vékonyréteg kristalytani tulajdonsagait (pl. amorf vagy
masrészt a gdzalkotok szorodasi effektusokat is kivalthatnak. A hattérgdz és a plazmafelhd
fizikai kolcsonhatdsa kihatassal lehet a plazmafelhd ionizacios fokara is. Makroszkopikus
szempontbol a hattérgdz nyomasa a plazmaalkotok szabad uthosszanak médositasan keresztiil
hatast gyakorol a plazmafelhd térbeli kiterjedésére és alakjara is, igy befolydsolja a
vékonyréteg épiilési sebességét, valamint az ¢épild film lateralis Osszetétel- és
vastagsageloszlasat is. Nem-reaktiv PLD esetén inert gazt (pl. nemesgazt) vezetnek a
vakuumkamraba, és ennek nyomasaval szabalyozhatok a fenti fizikai jellegli tulajdonsagok,
de gyakran reaktiv PLD esetén is inert-reaktiv gdzkeveréket alkalmaznak, melynek parciélis
nyomasait, illetve 0Ossznyomadsat valtoztatva egyszeri modon, ugyanakkor sokrétlien
hangolhatok a film jellemzoi.

A PLD igen széles nyomastartomanyban végezhetd: ultranagy vakuumtdl kezdve
(természetesen ilyenkor kizarolag nem-reaktiv PLD-r6l beszélhetiink) egészen néhany 100 Pa
hattérnyomasig. Meg kell azonban jegyezni, hogy (a klasszikus geometridban készitett)
filmek rétegépiilési sebessége drasztikusan lecsokken a hattérgdz nyomasanak
novelésével [30,31]. A tobb nagysagrendet atfogd nyomadstartomany nemcsak a
filmtulajdonsdgok széles skalan torténd valtoztatasat biztositja, hanem az in situ analitikai
modszerek és kiegészitd eljarasok széles tarhdzadnak hasznalatat is lehetové teszi.

A lézerparaméterek, igy a lézerimpulzusok energidja, hossza €és ismétlési frekvencidja,
valamint az alkalmazott energiasiiriiség, illetve a lézerfolt mérete szintén kihatassal van az
¢épiild vékonyréteg tulajdonsagaira. A fenti jellemzok befolyasoljak tobbek kozott a keletkezd
vékonyréteg éplilési sebességét, kémiai Osszetételét és feliileti morfologidjat. A

lézerparaméterek hatdsanak részletes targyaldsa indokolatlanul messzire vezetne, ezért — a
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partikulaképzddésre gyakorolt hatdsokat leszamitva — az ablacio és a PLD relevans
szakirodalmara hivatkozom [32-38].

Végezetiil a PLD egyedi tulajdonsagainak szambavételekor nem szabad figyelmen kiviil
hagyni azt a tényt sem, hogy a nem-egyensulyi folyamatok révén az anyagok metastabilis
fazisai is eloallithatok a segitségével, és ennek kdszonhetden ,,egzotikus” anyagi rendszerek
alakithatok ki [39].

A PLD szamos olyan elényos jellemvonassal is rendelkezik, melyek mas vékonyréteg-
épitési eljarasokkal Osszehasonlitva szigorian nem tekintheték egyediilalloknak, azonban
konkrét rétegépitési feladatokndl nagyban hozzajarulnak a technika rugalmas ¢s sokoldala
hasznalhatosagdhoz. Ilyen tulajdonsdga a PLD-nek, hogy a céltairgy anyaga elvileg
tetszoleges szilard vagy folyékony anyag lehet, hiszen az alkalmazott nagy
intenzitassliriségek nem szabnak felsd hatart a céltargy olvadaspontjanak. Raaddsul mivel a
céltargynak csupan egy kicsiny térfogateleme olvad meg (s6t, idedlis esetben ez is inkabb
szublimal), a porlasztassal szemben nem sziikséges olyan olvadéktartd tégelyrél gondoskodni,
amely anyaganak olvadaspontja a céltargyénal magasabb és amely a céltarggyal magas
hémérsékleten sem lép reakcioba. Folyadék halmazéllapotii céltargyat elsdsorban a film

crer

crer

olvadaspontu szildrd kozegbe agyazzak be példaul az igen érzékeny szerves vegyiileteket
vagy bioldgiai objektumokat, melyek az ablacio soran sértetleniil szabadulnak ki a 1ézer altal
elparologtatott kozeg (az un. matrix) szemcséi koziil [41].

A PLD komoly elénye a nagy rétegépiilési sebesség (deposition rate): ezzel a
technikéval 3—10-szer gyorsabban allithatok eld adott vastagsagu vékonyrétegek, mint MBE
segitségével, mikdzben a két eljarassal eldallitott filmek mindsége egymassal
Osszemérhetd [42, 43]. A rétegépiilési sebesség rdadasul — az impulzusenergia fenntartasa
mellett — tovabb novelhetd a manapsdg egyre szélesebb korben elérheté nagy ismétlési
frekvenciaji 1ézerek hasznalataval: W. MCLEAN és munkatarsai példaul 4,3 kHz-es ismétlési
frekvenciaji, 50ns impulzushosszusagn rézgdzlézer hasznalataval, 50 J/em® ablacios
energiastriiség mellett a rétegépiilési sebesség akar szdzszoros novekedésérdl szamoltak be
(~500 nm/s) a hagyomanyosan kis ismétlési frekvenciaju (~10 Hz) 1ézereket alkalmaz6 PLD-
hez képest [44].

Végezetiil gyakorlati szempontbol fontos megjegyezni, hogy a PLD gazdasagos
eljaras, ugyanis a rendszer 0sszkoltségének nagy részét a 1ézer teszi ki, mely egyszerre tobb
vakuumkamrat is ki tud szolgélni. Tovabbi vonz6 tulajdonsdga a technikanak, hogy a PLD-
elrendezések tobbsége igen egyszerii, nem igényelnek Osszetett mozgatd- ¢és
szabalyozdegységeket. Elsdsorban a CVD-vel valdo 06sszehasonlitdas szempontjabol nem
elhanyagoland6 az a tény sem, hogy a PLD segitségével torténd rétegépités soran altalaban
elkeriilhet6 az egészségre artalmas, illetve korrodalo anyagok alkalmazasa.

% A kriocéltargyakat vagy mas szilird agyazoanyagot alkalmazd PLD-modszerekre a szakirodalomban MAPLE-ként (matrix
assisted pulsed laser deposition, matrix alapt impulzuslézeres vékonyréteg-¢épités) hivatkoznak.
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1.2.3. A PLD hatranyos tulajdonsagai

A PLD eldnyos tulajdonsagai mellett emlitést kell tenni a technika azon negativ jellemzdirdl
is, amelyek nemkivdnatos hatasa csak nagy erdfeszitések aran csokkenthetd. Az egyik
legfontosabb probléma, hogy az ablacié sordn a céltargyrol szilard tormelék (rock) és
olvadékcseppek (droplet) is eltavoznak, melyek a hordozora vagy a film felszinéhez tapadva,
illetve az ¢épiild filmbe agyazodva lerontjak a vékonyréteg homogenitasat, és ezen keresztiil
megvaltoztatjdk a film alkalmazasok szempontjabdl fontos anyagi tulajdonsagait. A
szakirodalomban elterjedt terminologiat kovetve a tovabbiakban partikulaknak (particulate)
fogom nevezni az ablacio sordn létrejovo nanométeres—mikrométeres mérettartomanyba eso,
szabalyos vagy szabdlytalan alaku szildrd tormeléket és olvadékcseppeket3 [11]. Mivel a
dolgozatomban ismertetett technika célul tiizi ki a filmek partikulasiiriségének csokkentését,
az alabbiakban roviden attekintem a partikuldk keletkezéséhez vezetdé mechanizmusokat. A
partikuldk  keletkezésiik helye ¢és mechanizmusa alapjan az alabbi csoportokba
sorolhatok [11, 45].

1) A gazfazisban lejatsz6dé partikulaképzdédés jorészt a gyakori részecskeiitkdzések
eredménye, melyet fokoz a hattérgdz nyomasanak novelése. Az igy keletkezd klaszterek
mérete erOsen fiigg az ablalt céltargy anyagi mindségtdl és a kisérleti koriilményektol,
azonban atmérdjliik altaldban nem haladja meg a 20 nm-t. A PLD soran jellemzden
alkalmazott, 10 Pa-ndl kisebb nyomadstartomanyban az igy létrejové klaszterek atmérdje
tipikusan néhany nanométeres, bar fiitott hordozd kozelében a hdmérséklet-gradiens okozta
termoforetikus erdk eldsegitik a nagyobb részecskék kialakuldsat is [46].

2) A rétegen kialakuld partikuldk nagy része a céltargy anyagabol a hidrodinamikai
instabilitasok miatt kiszakadé olvadékcseppekbdl képzddik. Ezekért az instabilitdsokért a
céltargy olvadt rétegében, illetve az azt koriilvevd, gaz halmazallapotu kozegben kialakulo
mozgéasok, valamint azok kolcsonhatasai tehetok felelossé. S. CHANRASEKHAR két f6
hidrodinamikai instabilitadst kiilonboztet meg, a RAYLEIGH-TAYLOR-tipusut (RT) és a
KELVIN-HELMHOLTZ-tipusit (KH), melyeket lézeres ablacié esetén a parolgési front
(evaporation front) instabilitasai (EF) egészitenek ki [47]. Az RT-instabilitasok kiilsé (pl.
gravitaciés vagy centrifugalis) erOtérben 1év0, egymas folé rétegzett, kiillonbozo stirtiségii
folyadék- vagy gézrétegek alkotta rendszerekben alakulnak ki. A 1ézeres ablacié soran ilyen
instabilitasokat leggyakrabban a plazmafelhd €s az azt koriilvevd kozeg érintkezési frontjan
bekovetkez6 gyors gazkeveredés miatt jonnek létre. KH-tipusu instabilitasok akkor
keletkeznek, ha folyadékfazisu rétegek egymashoz képest tangencialis mozgéast végeznek.
Ilyen folyamat lehet az olvadékréteg mozgasa, melyet az anyageltavozas miatt kialakuld

visszahat6 nyomds okoz; valamint a feliileti fesziiltség okozta folyamatok. A parolgasi front

3 A szigorubb értelmezések kizarolag a szabalytalan alaku, szilard halmazallapotii anyagbol keletkezé tormelékre hasznaljak
a particulate elnevezést, az olvadékcseppekre droplet, a gazfazisban aggregalodott részekre cluster néven hivatkoznak.
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instabilitdsai, melyeket a folyadék—géz hatarfeliilet sikjara merdleges részecskearamban
bekovetkezd zavarok keltenek, matematikailag a KH-tipushoz hasonléan irhatok le.

A KH- ¢és EF-instabilitasok elméletei szerint az oldaliranyt plazmatagulas, illetve a parolgasi
front instabilitdsainak hat4sara keletkezd olvadékcseppek jellemzd sugardra fokuszalt
lézernyalab alkalmazasa esetén az rgy~rer~ 0,05 pm nagysagrendi becslés adhato.*
Nagyobb lézerfoltméretek esetén ennél nagyobb méretli olvadékcseppek is keletkezhetnek. A
visszahatd nyomas, a hoétagulas, illetve a fazisok eltérd slriisége miatt kialakuldé RT-
instabilitdsokbol szarmazé partikuldk sugarai rendre a 300 um-es, 5 um-esés 2 pm-es
nagysagrendbe esnek.

3) Az olvadékfazisbol a talheviilés kovetkeztében olvadékeseppek szabadulhatnak ki,
melyek a filmfelszinre folyékony halmazallapotban vagy megszilardulva érkezve akar 10 pum-

nél is nagyobb atmérdju partikulakat képezhetnek.

4) Ablacio soran a fentieken til — a céltargy anyaganak fliggvényében — keletkezhetnek nagy
molekulatomegli szerves fragmentumok, illetve a céltargy szerkezetének ¢és feliileti
inherens szerkezetének lehet kovetkezménye (pl. préselt céltargyak esetén), hanem a feliilet

ablacié miatti feldurvulésa kovetkeztében is szerephez juthat.

Mar az eddigiek alapjan is nyilvanvald, hogy a partikulaképzddés természete, valamint
a keletkezett partikulak mérete és szama erdsen fiigg az alkalmazott anyagoktol, valamint a
kisérleti paraméterektdl. Erre vonatkozoan az 1.3. fejezetben be fogok mutatni néhany tobbé-

kevésbé altalanos érvényli tendencidt is.

Ugyancsak jelentds probléma, hogy a PLD soran keletkezd plazmafelhd térbeli
anyageloszlasa er6sen eltér a hengerszimmetrikus eloszlastol. Ennek kovetkeztében a PLD
segitségével épitett filmek altaldban erds lateralis vastagsagbeli inhomogenitast mutatnak,
¢s sok esetben az egyenetlen anyageloszlas a kémiai tulajdonsagok lateralis valtozasaban is
megmutatkozik. A kialakul6 anyageloszlas hatterében az all — ahogyan erre plazmadinamikai
szamitasok [48] is ramutattak —, hogy a plazmafelhd tagulési sebességének egy adott irdnya
komponense forditottan aranyos az ablalt térfogat ugyanezen iranyu kiterjedésével. Mivel a
PLD soran alkalmazott lézerfoltméret jellemzéen 107 mm®-nél nagyobb, mig az ablalt
térfogat mélysége az (1.1) egyenlet alapjan a 10° mm-es mérettartomanyba esik, a
plazmafelhé tagulasi sebessége a céltargy sikjara merdleges irdnyban joval nagyobb, mint
lateralis irdnyokban, azaz a céltargyra merdleges irdnyban erdsen elnyult plazmafelhd
keletkezik. Vakuumban végzett PLD esetén a pontszeriinek tekinthetd ablacios foltbol mint

forrasbol kilépo részek f(v;) sebességeloszlasa a kovetkezo stirtiségfliggvénnyel irhato le:

* Az alkalmazott kozelitések, a szamitasok menete, valamint a becslésekhez hasznalt anyagi paraméterek részletesen
megtalalhatok D. BAUERLE idézett miivében [11].
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2 2 2
F(ov,,v.)dv, dv, dv, = Cexp —(;’; +%+ ;zj dv,dv, dv,, (1.2)
X y z

ahol C egy normalasi faktor és V, a plazmafront taguldsi sebessége a harom f6

iranyban® [49]. Ha a plazmarészek ¢és a hordozd kozott 100%-os tapadasi valosziniiséget
feltételeziink, a plazma f0 tadguldsi iranyara merdlegesen elhelyezett, sik hordozofelszinen
kialakulo réteg vastagsageloszlasara a kovetkezd, n. Lorentz-féle eloszlas adodik:

d(x,y) = A (13)

szzz szzz 2
272 + 272 +1
Vi VL

ahol D, a réteg maximalis (centralis) vastagsdga, valamint L a céltargy és a hordozo kozotti

tavolsag. 1-10 Pa hattérgdznyomads felett az (1.3) egyenlet nem ad kielégitd becslést az épiilt
rétegek vastagsageloszlasara, ilyenkor a szakirodalom a réteg szimmetriatengelyei mentén a
kovetkezd empirikus kozelitést alkalmazza:

D(x)=D,cos"®, és D(y)=D,cos" @, (1.4)
ahol ® =x/L, ® =y/L (x és y ahordozon a megfeleld tengelyek mentén mert lateralis

koordinatak), valamint n a kisérleti koriilményektdl fiiggd exponens (melyre a szakirodalom
3 ¢és 30 kozotti értékeket emlit [S0]). A vizsgalatok ramutattak arra, hogy a filmvastagsag-
eloszlast — a kordbban targyalt plazmadinamikai torvényszeriiségek kovetkeztében — (azonos
energiastirliség mellett is) nagymértékben befolyasolja a céltargyra esé lézerfolt mérete és
alakja: a 1ézerfolt teriiletének novelése a fO tagulasi irdny mentén mindinkabb elnyujtott
plazmafelh6t eredményez, ami az (1.4) egyenletben egyre ndvekvd n kitevében tiikrozodik,
azaz a hordozén mind nagyobb vastagsdggradiensek mérhetok. Pb és W rétegeken példaul
A. D. AKHSAKHALYAN és munkatarsai nagyjabol 200 um-es atmérdjii 1ézerfolt esetén cos* © -

val aranyos vastagsageloszlast hataroztak meg, mig kb. 2 mm atmérénél ez az eloszlas Pb

esetén cos'’ @, W esetén cos™ ® alakli volt [51]. A fentiek értelmében az is nyilvanvalo,
hogy ha nem koérszimmetrikus 1ézerfolttal ablaljuk a céltargyat, akkor a 1ézerfolt kéttengelyti
szimmetridja az €piilt vékonyréteg vastagsageloszlasanak szimmetridjaban is tiikr6zodni fog.
Példaul téglalap vagy ellipszis alaki lézerfolt hasznalata elliptikus vastagsageloszlast
eredményez, méghozza a kis- és nagytengelyek felcserélddésével. A szakirodalom ezt a 90°-
os szimmetriaelfordulast ,,flip-over” jelenségként emliti [52].

A szakirodalomban szorvanyosan taldlhatok a tovabbi lézerparaméterektol
(hullamhossz, impulzushossz, energiasiiriiség stb.) valo fiiggésre vonatkozd szisztematikus
vizsgalatok is, azonban ezek az eltérd ablaciés koriilmények miatt ritkan hasonlithatok
ossze [53, 54].

> Két szimmetriatengellyel rendelkez (pl. ellipszis vagy téglalap keresztmetszetil) 1ézerfolt esetén az x és y tengelyeket a
1ézerfolt szimmetriatengelyei mentén vessziik fel.
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Végezetiil a 3. tablazat segitségével Osszefoglalom a PLD elényds ¢és hatranyos

tulajdonsagait.
ELONYOS TULAJDONSAGOK HATRANYOS TULAJDONSAGOK
sztochiometria megdrzése partikulaképzddés
elvileg barmilyen anyagtipushoz hasznalhatd lateralisan valtozo filmosszetétel és -vastagsag

multirétegek és kompozitok eldallitasa

>0,01 nm/impulzus €piilési sebesség

vékonyrétegek épitése metastabil anyagokbol

reaktiv vékonyréteg-épités lehetdsége

vakuumrendszer és 1ézer kiilonallo

gazdasagos eljaras

veszélyes és korrodalo anyagok keriilhetok

3. tablazat

A PLD el6nyos és hatranyos
tulajdonsagainak osszefoglalasa.

Dolgozatomban egy olyan PLD-elrendezést fogok bemutatni és jellemezni, mely egyidejiileg
filmvastagsdg biztositasat. Ez indokolja, hogy a 1.3.és 1.4. fejezetekben részletesen
attekintsem a fenti két probléma megoldédsara sziiletett korabbi megoldasokat, kiilonos
hangsulyt fektetve a céltargy és a hordoz6 relativ elhelyezkedése, illetve mozgatasa

szempontjabol mddositott PLD-elrendezésekre.

s rer

Hamar felismerték, hogy a PLD technologiai paraméterei nagyfoku rugalmassagot
biztositanak az eljaras széleskori felhasznalasahoz, igy nem meglepd, hogy az 1990-es évek
elejére szamos kutatocsoport kezdett el a PLD optimalizalasaval foglalkozni [55]. A
vizsgalatok sarkalatos pontja volt annak felderitése, hogyan befolydsoljdk a filmépitési
koriilmények az 1.2.3.fejezetben részletezett partikulaképzddési folyamatokat. A
plazmadinamikai kutatdsok eredményeivel kiegésziilve ezek a megfigyelések alapoztak meg a
PLD-filmek feliileti morfologidjanak javitasat célzd fejlesztéseket. A megoldasok
attekintésekor érdemes E. AGNOSTINELLI négykategorias csoportositdsat kovetni [56],
kiegészitve néhany tovabbi, P. K. SCHENCK altal emlitett modszerrel [57]. Meg kell jegyezni,
hogy az egyes megoldasok teljesitoképessége az eltérd kisérleti paraméterek miatt a
legritkabb esetben hasonlithatd 0ssze egymassal vagy a klasszikus PLD-elrendezéssel, ezért

erre vonatkoz6 adatokat csak abban az esetben adok meg, ha azokat a szerzdok kiilon emlitik.

1) A lézerparaméterek optimalizalasa. A fokuszalt impulzuslézer energiastiriiségének

novelésével egyre nagyobb lokéshullamok és homérséklet-gradiensek képesek kialakulni a
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céltargyban. Az 1.2.3. fejezetb6l mar kideriilt, hogy az olvadékcseppek képzddéséért
nagymértékben feleldssé tehetdk a tulheviilési, forrasi és kavitacios folyamatok, igy kénnyen
belathato, hogy az ablalo 1ézer energiasiiriségének novelésével — egy adott kiiszobérték felett
— rohamosan né a filmre keriilé partikulak stirtisége [45, 58]. Kovetkezésképp a optimalis
energiastiriiség megvalasztasa tekintendo elsddleges 1épésnek a partikulaképzddés mérséklése
érdekében. A PLD-filmek kedvezd feliileti morfoldgidja szempontjabol az energiasiiriiséget
altalaban az ablacios kiiszobértéknél alig magasabbra célszerli valasztani (amit altalaban a
lézerenergia csokkentése helyett a foltméret novelésével érnek el). Nem szabad azonban
elfelejteni, hogy az energiastirliség csokkentése a j6 mindségli filmszerkezet kialakulasahoz
sziikséges nagyenergiaju plazmaalkotok szamat is csokkenti.

Masik meghatarozé paraméter a lézer hulldmhossza lehet. Altalaban igaz, hogy minél
kisebb az ablald lézer hulldmhossza, annal jobb feliileti morfologiaja filmek nyerhetok.
M. OZEGOWSKI ¢és munkatarsai hat kiilonb6z6 hulldmhossza  1ézerrel épitettek
{ALL,O3|JUHV|248-10600[RT—ALO3}°  és  {manganin|UHV|248—10600|R T—manganin}
vékonyrétegeket, ¢és ramutattak, hogy a filmek partikulastriisége leginkabb akkor
befolyasolhatd a hullamhossz megfeleld megvalasztasdval, ha a céltargy anyaganak
abszorpcidja erds hullamhosszfiiggést mutat [59]. Ennek oka, hogy minél kisebb a céltargy
anyaganak abszorpcidja, annal nagyobb anyaghidnyad maradhat folyékony halmazallapotban,
amelybdl konnyebben keletkeznek olvadékcseppek. Tobbek kozott a fenti hullamhosszfiiggd
viselkedés ad magyarazatot arra, hogy miért hasznalnak leggyakrabban excimerlézereket a
PLD-alkalmazasokhoz. (B.D.JACKSON ¢és munkatarsai azt is felismerték, hogy az
excimerlézerek hulldamhossztartomanyan beliil is jelentds javulas érhetd el a filmek feliileti
morfologiajanak javitasa terén a hullimhossz csokkentésével [60].)

CSAKO T. és munkatarsai arrol szamoltak be, hogy {B4C|10*-107|248RT—B,C}
filmek esetén jelentdsen javul a feliileti morfoldgia a ns-os impulzushosszusagu 1ézerrdl fs-os
lézerrendszerre vald attéréssel, azaz a [lézerimpulzusok hosszanak csokkentésével. Az
impulzushossz csokkentésével ugyanis visszaszorulnak a termikus folyamatok, €s a tisztabb
ablacid kevesebb partikulat eredményez [35]. H.J. SCHEIBE ¢és munkatdrsai pedig
{Au, C|0,01 levegd|308|RT és 300 °C—Au, C} vékonyrétegek kapcsan mutattak ra arra, hogy
a homogénebb energiaeloszlasu nyalabbal végrehajtott abldacio (amit az idézett szerzok
diafragma  segitségével valositottak meg) ugyancsak segit visszaszoritani a

partikulaképzddést. A szerzok ezt a forrd pontok eltiinésével magyarazzak [61].

5 Az egyszeriibb lejegyzés érdekében a tovabbiakban a PLD-vel készitett vékonyrétegek alapvetd eldallitasi paramétereit a
kovetkez6képpen fogom roviditeni:

{céltargy anyaga|hattérgaz nyomasa Pa-ban és anyagallézerhullamhossz nm-ben|hémérséklet—vékonyréteg anyagay.
(Az UHV rovidités a vakuumban végzett rétegépitésre utal, RT a szobahSmérsékletet jelenti) Igy példaul a
{Si]10 O,|248 RT—Si0,} jelolés szilicium céltargybol, 10 Pa nyomasu oxigénatmoszféraban, 248 nm hullamhosszu 1ézerrel,
szobahémérsékleten késziilt SiO, vékonyrétegre utal. Mintasorozatok esetén — ha nem okoz félreértést — a valtozo paramétert
tartomanyként vagy felsorolas formajaban adom meg.
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A: Fixing screw: B: Target mounts  C: Tarpet
D: Target support  E: i : Threaded
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Figure 1. Overview of the turn-table design, showing the radial movement e vel gear H: Main wrn-table shaft

of the targets as il rotates. The arced rastering of the whale surface of a F‘g'lﬂ'e 2. Section of the rear assembly, showing the mechanism driving
target is shown inset. radial movement of the target mounts.

2. abra

A céltargy egyenletes végigpasztazasat lehetévé tevé mozgatomechanizmus
Forras: R. P. Campion et al., Vacuum, 47 (1996) 1-3.

2) A céltargy felszini tulajdonsagainak optimalizalasa. Ugyancsak az 1.2.3. fejezetben
ismertettem, hogy a PLD-filmekre keriild szilard tormelék elsdsorban a (nanoszekundumos)
l1ézer okozta erdzids folyamatok miatt valik le a céltargyrol. A partikulastiriség csokkentése
érdekében tehat késleltetni kell a céltargy elhasznalédasdnak folyamatdt a céltargy
mozgatasaval és/vagy forgatasaval [62], illetve pdsztazo lézernyaldab (beam-scanner, rastering)
alkalmazaséaval [63] (lasd a 2. abrat). A céltargyerdzid megeldzése szempontjabodl is fontos
szerepet kap az 1.2.2. fejezetben emlitett lehetdség folyékony halmazallapotu (folyadék- vagy
olvadék-) céltargyak hasznalatdara. Ezek ugyanis az ablalt anyag eltavozasa utan visszaallitjak
eredeti felsziniiket (self-healing viselkedés), igy a lézerimpulzusok mindig friss
céltargyfeliiletre érkeznek, ami ugyancsak jelent6s mértékben képes mérsékelni a
partikulaképzddést [64, 65]. A moddszer hatranya, hogy csak olyan céltargyak esetén

hasznalhato, amelyek géznyomasa alacsony.

3) Mechanikus és magneses elven miikodo partikulasziirés. Az 1980-as és 1990-es évek
forduldjan szamos kutatocsoport hasznalt sebességszelektaldo eszkozoket a plazmaalkotdk
sebességének meghatarozasahoz [66]. Kezdetben a 1ézerimpulzusokhoz szinkronizalt forgd
hordozon (3. abra) felfogott részeket vizsgalatak [67], késébb pedig nagysebességli kamerat
alkalmaztak [68]. A vizsgélatok azt mutattdk, hogy a partikulak sebessége a legkiilonfélébb
anyagi rendszerek és 1ézertipusok esetén a 2x10°~5x10* cm/s tartomanyba esik, mikdzben a
filmet alkotd atomos és ionos részek sebessége nagyjabol 10°—10° cm/s [45]. Ez a legalabb
egy nagysagrendbeli sebességkiilonbség teszi lehetdvé a hordozo felé mozgd partikulak
kiszlirését forgolapatos sebességszelektor segitségével, mely atengedi a gyors atomi ¢€s
molekularis részeket, a lassabban mozgd partikuldkat azonban kisziiri. T. VENKATESAN arrol
szamolt be, hogy 3300 1/perc fordulatszamt sebességszelektorral, mely 18 db lapatot
tartalmaz, a partikulasiiriség mintegy egy nagysagrenddel csokkenthetd [69]. A forgolapatos
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partikulasziirés modernebb  megvaldsitasandl a  1ézerimpulzusokhoz  szinkronizalt

elektromagneses zarszerkezetet alkalmaznak [70].

L

Veioc:ty Sampie Shit
measureent holder

Target

3. abra

A sebességszelektorok miikodési elve.
Forrds: Dupendant et al., Applied Surface Science, 43 (1989) 369-376.

C. D. FERNANDEZ ¢és munkatarsai alkalmaztik el6szor azt az elvet, hogy magneses térrel
az ionos plazmaalkotok megfeleld palyara téritve a hordozora vezethetok, mikdzben a
semleges partikulak iranyvaltoztatas nélkiil elhaladnak a hordoz6 mellett (ezzel egyidejiileg a
az 1ionos plazmaalkotoktol jelentdsen eltérd fajlagos toltésti toltott partikuldk s
elvezethetdk) [71]. G. RADHAKRISHNAN ¢és  munkatdrsai  {TiC|[UHV|248RT—TiC}
vékonyrétegeket készitettek a 4. abran lathato elrendezésben, és arrdl szamoltak be, hogy a
0,5 um-es atméronél kisebb partikuldk vastagsadgra normalt feliileti szamstirlisége az épitett
rétegeken nem haladja meg a 10 1/(cm”A) értéket, és atomierd-mikroszkopos (atomic force
microscope, AFM) mérések alapjan a feliileti érdességet 1,6 nm-es kvadratikus kdzépértékkel
(RMS roughness) jellemezték [72].

HOLDER

SUBSTRATE SHIELD

4. abra

Partikulacsokkentés magneses tér segitségével.
Forras: Radhakrishnan et al., Applied Physics A, 69 (1999) S33—-S38.

Ezeket az impressziv eredményeket mindossze az a tény arnyékolja be, hogy mivel a

magneses térrel végrehajtott plazmaalkoto-eltérités a filmépitésben egyébként részt vevod
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(semleges) atomos ¢és molekuldris részek fluxusat is csokkenti, jelentdsen csokken a

rétegéplilési sebesség.

4) A céltargy és a hordozoé relativ helyzetének megvaltoztatiasa. R. J. KENNEDY 1992-ben
szamolt be arrdl a jelenségrol, hogy PLD-réteg épithetd a hordozé azon bearnyékolt részein is,
melyek nincsenek kozvetleniil kitéve a plazmaalkotdk f6 aramanak, rdadasul az igy épiilt
{YBCOJ|26,5 0,/1064|700°C—YBCO} filmek a szokasosnal joval simabbnak bizonyultak
(£50 A vastagsagingadozas 0,2 mm-en) [25]. Ez a megfigyelés 6sztondzte Ot arra, hogy
kidolgozzon egy j PLD-geometriat, mely a hagyomanyos elrendezéseknél joval finomabb
feliileti morfologiat eredményez’(S. abra). Legsikeresebb elrendezésében horizontalisan
kitolta a hordozot a plazmafelhd szimmetriatengelyének vonalabol, és elforditotta 180°-kal,
hogy a hordozofeliilet a plazmafelhd fo taguldsi irdnyaba nézzen (azaz a céltargy- és a
hordozoéfelszin normalisa 0°-os szdget zarjon be). A szerzd ezt az elrendezést elleniranyu
rétegépitésnek (back-ablation) nevezte. Elmélete szerint ugyanis a kis és konnyi
plazmaalkotok jelentds mértékben szorédnak a viszonylag nagy nyomasu gazatmoszféran, €s
csak a 180°-ban visszaszorodo részek keriilnek a hordozora, mikdzben a nehéz partikulak —
szinte iranyvaltoztatds nélkiil eldrefelé mozogva — elhaladnak a hordozo mellett. Ebben a
geometridban az arnyékold maszk szerepét a flit6test tolti be. KENNEDY arrdl is beszamolt,
hogy ebben a filmépitési geometriaban a kedvezd felszini morfoldgia mellett a klasszikus

PLD-elrendezéseknél megszokott rétegépiilési sebességnek akar a harmada is elérhetd.
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5. abra

KENNEDY elleniranyu rétegépitési elrendezése.
Forras: R. J. Kennedy, Thin Solid Films, 214 (1992) 223-228.

KENNEDY publikacidjaval szinte egy iddben kozolték B. HOLZAPFEL ¢és munkatarsai
cikkiiket az Un. off-axis elrendezésrdl, melynél a forgatott hordozot a klasszikus (on-axis)
elrendezéshez képest 90°-kal forgatjak el tigy, hogy a hordozo sikja a plazmafelhd tengelyébe
essen (6. abra). Ezzel az elrendezéssel a szerzok {YBCO|40 0,/308|900°C—YBCO} filmek

esetén hasonld eredményt értek el, mint KENNEDY (a partikulasiiriség nem haladta meg a
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10° 1/cm® értéket, mikozben a rétegépiilési sebesség csak a harmadara csokkent), és a
filmépiilés mechanizmusat is hasonloképpen magyaraztik) [24].

Substrates

P

79° =TT
- I

7" 60° /i

. v J

oven

thermncc)?‘]e

substrate

YBaCuO target —

Target

rotating
substrate holder

6. abra 7. abra
HOLZAPFEL off-axis geometridja. INOUE off-axis elrendezései.
Forras: B. Holzapfel et al., Applied Physics Letters, Forrads: N. Inoue et al, Jap. Journal of Physics, 36 (1997) 704
61 (1992) 3178-3180. 709.

N. INOUE ¢és munkatarsai azt vizsgaltdk, miként fiigg a {Ta,0s525-40 O,|193|- —Ta,0s}
filmek morfoldgidja és épiilési sebessége a céltargy sikja és a hordozo sikja altal bezart
sz0gtol (0° és 79° kozott) (7. abra). A szerzok 30 mJ és 50 mJ 1ézerenergia esetén az on-axis
helyzettol a legsz€éls6bb off-axis helyzet felé haladva a film épiilési sebességében egy
nagysagrendbeli, a partikulastiriségben pedig masfél nagysagrendbeli csokkenést
tapasztaltak [73]. A kisérletek sordan a szerzOk a hordozd és a céltargy tdvolsagat tudtak
alland6 értéken tartani, ennek megfeleléen a plazmafelhd és a hordozo kozotti tavolsag a
hordoz6 elforgatasaval folyamatosan nétt, ami eltilozhatja a kiilonbségeket, mégis az
eredmények a tendencidkat hiien tiikrozik. {LiF|UHV|193]300°C—LiF} rétegek
tulajdonsagait vizsgalva S.J. HENLEY és munkatarsai a partikulasiirliséget illetéen hasonld
kvalitativ megfigyelésekrdl szamoltak be [74]. Meg kell jegyeznem, hogy az ,off-axis”
terminologia hasznalata terén megoszlik a szakirodalom. Néhany szerz6 kizarolag a 90°-kal
elforditott hordozdelrendezésre hasznélja ezt a megnevezést, azonban dolgozatomban off-axis
elrendezésként fogok utalni mindazokra a geometridkra, amelyben a céltargy €s a hordozo
feliiletének normalisai egymassal 180°-tdl kiilonb6zd szdget zarnak be.

KENNEDY eredményei egy masik kutatasi vonalat is elinditottak. K. KINOSHITA ¢és
munkatarsai 1994-ben kozolték cikkiiket arrol, hogy az un. darnyékolt PLD (eclipse PLD,
shadow PLD) segitségével csokkenthetd a partikulasiiriség YBCO és SrTiO; filmek
feliiletén [75]. Elrendezésiikhoz az on-axis geometriat annyiban modositottak, hogy a céltargy
¢s a hordozo kozé egy arnyé€kold lemezt helyeztek, és a film e mogott épiilt (8. abra).
CH. CHEN ¢s munkatarsai késobb {TiN|6,7 N»|355|900°C—TiN} filmek példdjan keresztiil

crer
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céltargy és az arnyékold lemez kozotti tdvolsdg fliggvényében. Azt tapasztaltdk, hogy
arny¢kol6 lemez hasznalataval a klasszikus elrendezéshez képest a partikulasiiriség mintegy
négy nagysagrenddel csokkent, és az arnyékold lemez céltargytél mért tavolsdganak
novelésével a film feliileti morfoldgiaja tovabb javult. Ezzel egyiitt azonban drasztikusan
csOkkent a rétegépiilési sebesség, €s az arnyékold lemez 70 mm-es legtavolabbi helyzetében
mar nem haladta meg a 0,003 nm/impulzus értéket [76].
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8. abra
Arnyékolt PLD.

Forrds: Ch. Chen et al., Thin Solid Films, 382 (2001) 275-279.

Az arny¢kolt PLD modszerét szamos kutatocsoport tovabbfejlesztette. E. KAIDASHEV ¢és
munkatarsai 6tvozték az arnyékolt PLD-t a 90°-o0s off-axis elrendezéssel, igy allitasuk szerint
partikulamentes {YBCO|13,3 0,/1060|730°C—YBCO} filmeket kaptak, melyek épiilési
sebessége harmada volt a klasszikus elrendezéseknél megszokottnak [77]. N. INOUE ¢és
munkatarsai az arnyékolt PLD-elrendezést annyiban modositottdk, hogy arnyékold lemez
helyett a plazmafelhd szimmetriatengelyében atlyukasztott apertiralemezt alkalmaztak, és a
hordozdt on-axis vagy 90°-os off-axis pozicioban helyezték el. Ugyan a szerzok ebben az
elrendezésben olvadékcseppmentes {Ta,Os|13,3-66,5 O,|193|RT—Ta,0s} filmeket nyertek,
megjegyezték, hogy a filmek vastagsdgeloszlasat igen kedvezdtleniil befolyasolta a
filmépitési geometria efféle atalakitdsa [78, 79]. Végezetiil T. KOBAYASHI és munkatarsai
allando magnessel keltett magneses teret alkalmaztak az arnyékolt PLD-elrendezésnél, és ezt
a megoldast aurdra-modszernek (aurora method) nevezték el. Az eljaras segitségével
szobahdmérsékleten tudtak epitaxialis (1 0 0) NiO és (0 1 1) MgO rétegeket, valamint kivalo
feliileti morfologidjt {SrTi0Os|1,3 O,|193|RT—SrTiOs} filmeket eldallitani [80].

5) Egyéb modszerek. A teljesség kedvéért meg kell még emliteni néhany, a PLD-filmek
kozleményekben talalhat6. H. CHIBA és munkatarsai egy masodik lézernyaldb segitségével
fragmentaltdk a plazmaban 1€v0 partikulakat, igy érték el a feliileti morfologia javulasat [81].
P. K. SCHENCK ¢és munkatarsai a szinkronizalt, plazmafelhdbe iranyitott szuperszonikus
gazimpulzusokkal tavolitottak el a partikuldkat a plazmafelhobdl [57]. A. A. GORBUNOV ¢s
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munkatarsai pedig arrol szamoltak be, hogy két egymast keresztezd plazmafelhdbdl,

kolesondsen off-axis helyzetben ugyancsak épithetd partikulamentes film [82].

A fejezetben targyalt, feliileti filmmorfoldgia javitasat célzd6 megoldasokat a 9. abra

foglalja Ossze.
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9. abra

A feliileti filmmorfolégia javitisara alkalmas megoldasok attekintése.
1.4. Filmvastagsag-homogenizalo megoldasok

Az 1.2.3.fejezetben

anyageloszlasanak

részletesen targyaltam a PLD sordn keletkez6 plazmafelhd

inhomogenitdsat. Annak megértéséhez, hogy miért nehéz PLD
segitségével nagy hordozofeliileten egyenletes vastagsagt vékonyréteget kialakitani, elegendd
azt szem el6tt tartani, hogy a szokdsos PLD-paraméterek mellett a plazmafelhd mérete (az
anyageloszlas félértékszélessége) térszogben kifejezve kozelitdleg 'ssr. Ez 30 mm-es
céltargy—hordozo tavolsag esetén 3 cm’-es filmteriiletnek felel meg, ami nagyjabol az 1 cm?
nagysagu centralis részen tekinthetd egyenletes vastagsageloszlasunak [83]. Ehhez képest az
ipari alkalmazasok tobbsége elvarja, hogy a vékonyréteg-eldallitdsi megolddsok 50 mm-nél
nagyobb atmérdjii hordozokat legyenek képesek — mind a filmvastagsag, mind pedig a
filmdsszetétel tekintetében — egyenletesen, az alkalmazas igényeitdl fiiggéen 5-10%-nal
kisebb relativ eltérés mellett bevonni [84].

illetve késdbb a

szempontjabol egyarant hasznos egy olyan mér0szdm bevezetése, mely ugy képes

A szakirodalom attekintése, sajat eredmények bemutatasa
Osszehasonlitani az egyes vastagsaghomogenizalasi modszereket, hogy a vastagsagingadozas

mértéke mellett a hordozoatmérdét is figyelembe veszi.
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Ha a filmatmérdt, illetve relativ filmvastagsag-ingadozdst Dyax-ban €s  Jdpmax-ban
maximalizaljuk, ilyen vastagsiag-inhomogenitasi indexet (VII) definialhatunk példaul a
kovetkezé modon:
(Dmax _D)5
Vil =—————
Dmax.5

max.

(1.5)

ahol D az a hordozéatmérd, melyet o relativ vastagsdgingadozas mellett be lehet vonni az

adott megoldas segitségével.” A relativ vastagsigingadozas szamitasa a kovetkezSképp

torténik®:

dmax. _dmin.
d

o

: (1.6)

névl.
ahol dmax, dmin. €S dneyvi. rendre a film maximalis, minimdlis és névleges (esetleg atlagos)

vastagsaga.

Vastagsag-inhomogenitasi index

10. abra

A vastagsag-inhomogenitasi index (V) hordozéatmér6tol és
a relativ vastagsagingadozastol valé fiiggésének szemléltetése
(Dax. = 155 mm é€s 0,5, = 30% paraméterek mellett).

Az igy definidlt VII olyan 0 és 1 kozotti szam, mely egyarant linearisan csokkend tendenciat
mutat a hordozoatméréd novekedésével €és a vastagsdgingadozas csokkenésével (lasd a
10. abrat). Ennek megfeleléen két vastagsaghomogenizald megoldas koziil az tekinthetd
jobbnak, amelyhez (ugyanazon D,y €s dmax.. paraméterek mellett) kisebb VII érték tartozik. A
vastagsadg-inhomogenitasi index szemléletesen a hordozOatmérd Dp,y-t0l szamitott relativ

eltérése €s a JOmax-hoz viszonyitott relativ vastagsagingadozas szorzataként értelmezheto.

megvalasztasanak oka, hogy biztositani kivantam a hordoz6atmér6tol és a relativ vastagsagingadozastol valo azonos, linearis
tendencia szerinti fiiggést. Természetesen amennyiben eltekintiink az el6bbi szempontoktdl, az egységnyi atmérdre
vonatkoztatott relativ vastagsagingadozas (6/D) mérészamként torténd alkalmazasa is szoba johet.

8 Amikor lehetséges, kozvetleniil a szerzék altal megadott szizalékos filmvastagsig-ingadozast tiintettem fel, legfeljebb
annyi valtoztatassal, hogy a fenti definicidhoz igazodva a +% formaban megadott értékek helyett azok kétszeresével
szamoltam.
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A dolgozatomban megadott VII értékeket a Dpyax. = 155 mm €S Omax. = 30% paraméterekkel
szamoltam, melyek az 0sszes targyalt megoldas jellemzéséhez megfeleld felsd hatarértékeket
képviselnek. Ha figyelembe vessziik az ipari alkalmazasoknal elvart, korabbiakban emlitett
minimalisan 50 mm-es hordozéatmérdt és maximum 5—-10%-os relativ vastagsagingadozast,
az elobbi maximalis Dpax €s Omax. €rtékekkel szadmolva a 0,15-6s iranyad6 Vii-értéket lehet
megjeldlni, mely alatt az adott alkalmazas ipari érdeklédésre tarthat szdmot. Természetesen ha
egy-egy célalkalmazas szempontjabol kivanjuk Osszehasonlitani a potencialis rétegépitési
modszereket, érdemes az adott alkalmazas kovetelményeinek megfeleld Dyax €S Omax.
értékekkel szamolni.

Az egyenletes filmvastagsdgot lehetévé tevd PLD-elrendezések bemutatasakor
J. A. GREER harom tipust kiilonbdztetett meg: a céltargy lézernyalabbal torténd pasztazasat, a
hordoz6 mozgatasat, illetve forgatasat, valamint az off-axis elrendezéseket. A kdvetkezokben
— Greer csoportositasat lazdn kovetve — négy f6 kategdriaba rendezem a szakirodalomban
fellelhetd megolddsokat [84]. Ezek gyakran tobb modszert 6tvoznek, igy besorolasukkor a
legjellemzObb vagy leginnovativabb vonasukat tartottam szem eldtt. A 4. tablazat csokkend
VII szerint foglalja 6ssze a szakirodalomban fellelhetd megoldasok rovid leirasat, a szerzék

altal kozolt kisérleti paramétereket, valamint az elért eredményeket is megadva.

1) A plazmafelh6 megdontése. A PLD segitségével bevonhatdo hordozofeliilet mérete
jelentdsen megndvelhetd, ha a vékonyréteg-€épités soran idoben valtoztathatd a plazmafelhd
szimmetriatengelyének hordozoéfelszinhez viszonyitott ddlésszdge, pl. a céltargy megfeleld
kialakitasaval és/vagy céltargymozgatd mechanizmussal (melyet esetenként 1ézeres pasztazas
egészithet ki). A céltargy- ¢és hordozomozgatas (valamint a pasztazas) megfeleld
programozasaval a filmvastagsag-eloszlas is homogenizalhato. R. DIETSCH és munkatarsai a
plazmafelhd dontését, illetve laterdlis mozgatasat kezdetben félhengeres, majd késdbb
hengeres mozgatott céltargyak pasztazasaval valositottdk meg (11. abra), melyet a hordozo
transzlaciés mozgatasaval, esetenként tobb Iézernyaldb alkalmazasaval egészitettek ki.
Modszeriikkel sikeriilt kivaldo vastagsaghomogenitasu (VII=0,04) Ni/C rontgenoptikai
vékonyrétegrendszereket kialakitaniuk 4” 4tmérdjii hordozokon [83, 85].

KUZANYAN ¢és munkatarsai — az elrendezés egyszerisitése érdekében — megdontott, sik
feliiletii forgo céltargy alkalmazasat javasoltak (12. abra). Modszeriiket homogén (VII = 0,08)
vastagsageloszlasi CuO filmek készitéséhez optimalizaltdk a céltargy dolési szogének,
valamint a lézerfolt &tmérdjének hangolasaval [86]. M. FUKUTOMI és munkatarsai ezt az elvet

a céltargy pasztazasaval €s laterdlis mozgatasaval egészitettek ki (V1 =0,17) [87].
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TZ: | {""-.--75'; 1l — laser beam, 2 — larget, 3 — subsirate
11. abra 12. abra
DIETSCH elr endeze;s«; a plazmafelhé KUZANYAN elrendezése a plazmafelhd
, ~ mozgatasihoz. . mozgatasahoz.
Forras: R. Dietsch et al., Applied Surface Science Forrds: A. S. Kuzanyan et al., IEEE Transactions on Applied
127-129 (1998) 451-456. Superconductivity, 11 (2001) 3852-3855.

A fenti, sokszor igen impressziv eredmények ellenére nem szabad elfeledkezni arrdl, hogy a
plazmafelhd anyageloszlasa nagymértékben fligg a céltargy anyagétol, valamint a rétegépitési
paraméterektdl. Ennek kovetkeztében a kiilonb6z¢ alkalmazasoknal egyedi optimaliziciora
lehet sziikség, kiillonOsen a pasztazas €s mozgatas Osszehangolasa tekintetében. Raadasul
komoly erdfeszitéseket kell tenni a céltargyer6zid megakadalyozasa érdekében, ugyanis az a

plazmafelhé nemkivanatos megddléséhez (plume tilting) vezet [50].

2) A céltargy pasztazasa. A plazmafelhd hordozofelszinhez viszonyitott lateralis iranyu
mozgatasa legegyszeriibben a céltargyat pasztazd lézernyalabbal valdsithatd meg. Ez az
eljaras egyben a céltargy feliiletének egyenletesebb kihaszndldsat teszi lehetévé, ami
ezért alig talalni olyan nagyfeliiletii rétegépitésre alkalmas megoldast, mely allo
1ézernyalabbal dolgozna, hiszen a pasztazads onmagaban is képes javitani a filmvastagsag
egyenletességét, ugyanakkor mas modszerek rugalmas kiegészitéseként is szolgalhat. A
céltargy pasztazasara alkalmas optikai elrendezésre a 13. abra mutat példat.

A pasztazas segitségével elért eredmények koziil — a tobbi kategoriaban emlitett hibrid
megoldasokat leszamitva — J. A GREER [88], valamint S. BOUGHABA ¢és munkatarsai [89]
munkassagat érdemes kiemelni. GREER Uttord szerepet toltdtt be a PLD-mintdk méretének
novelése terén: 1992-ben szdmolt be arrol, hogy kivaldo mindségli YBCO filmeket sikertilt
épitenie 27 ¢és 37 atmérdji hordozokra (VII=0,08), rdadasul olyan hordozofelfogatéasi
technikat alkalmazott, mely a kétoldali filmbevonast is lehetévé tette. A pasztazd nyalabbal
torténd vastagsaghomogenizalas terén elért eredményeit késébb csak BOUGHABA tudta
feliilmulni, aki ugyanilyen elrendezésben épitett Ta,Os filmeket (VII=0,02). GREER ¢és

munkatarsai mar 1997-ben, a nagyméreti PLD-filmek ¢&pitésének jovojét targyald
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Osszefoglaldo kozleményiikben részletesen elemezték a nagy hordozéméretnél adddod
problémadkat, kiilonds tekintettel a 1ézeres pasztazast alkalmazo elrendezésekre [90].
Kifejtették, hogy nagyobb feliiletli hordoz6 befedéséhez nagyobb anyagmennyiség ablalasara
van sziikség, ami — a céltargyerdzio elkeriilése érdekében — még pasztazast alkalmazva is
nagyobb méretli céltargyak hasznélatat teszi sziikségessé. A novekvd pasztazasi teriilet mellett
azonban mind nagyobb figyelmet kell forditani arra, hogy az optikai uthossz (ezaltal a
1ézerfolt mérete) a pasztazas soran minimalisan valtozzon. Rdadasul a 1ézernyaldb mozgatasa
esetén a belépdablak degradalédasa is nagyobb teriiletre terjed ki, ami gyakoribb tisztitast
vagy cserét tesz sziikségessé, hiszen ilyenkor kisebb szabadsagot kapunk az 4llo
lézernyalabos elrendezéseknél megszokott modszer, azaz a belépdablak elforgatasa

tekintetében.

75 mm Diameter

Substrate . Quartz Lamps
b
Programmable ol
irror \
Water
Aperturs Cooled
pe Shields
Beam -""
Attenuator
Mirror | ! Mirror lln 1] Pump
Beam i
Rastered Rotating
Expander Beam Target

Fig. 1. Schematic of the PLD experimental setup (lower set of quartz lamps not shown).

13. abra

Példa a nyalabpasztizé mechanizmus kialakitasara, valamint a méretkétszerezé hordozéforgatasra.
Forrds: S. Boughabaa et al., Thin Solid Films 371 (2000) 119-125.

3) A hordozoé forgatisa és/vagy mozgatasa. Nagyméretli PLD-filmek épitésénél igen ritkdn
alkalmaznak 4ll6 hordozot. Ennek oka, hogy tetszlleges filmépitési technika esetén
hozzavetdlegesen  megkétszerezhet6 a  bevonhatd  hordozdédtmérd — a  réteg
vastagsagingadozasdnak novekedése nélkiil — pusztan azéltal, hogy a hordozét egyenletesen
forgatjdk az alaptechnika altal egyenletesen lefedhetd hordozofeliilet valamelyik szélsé
pontjan atmend, a hordozdéra merdleges forgastengely koriil (13. abra). A hordozé ily modon
végrehajtott forgatasa sok esetben a réteg vastagsageloszlasanak homogenizalasara is
alkalmas. Ehhez &ltaldban olyan on-axis hordozoéelrendezést haszndlnak, ahol a hordozé
forgastengelye ¢és a plazmafelhd szimmetriatengelye parhuzamos, de nem esik egy egyenesbe
(14. abra). Az ilyen kialakitast sok szerzd off-axis elrendezésnek nevezi, dolgozatomban
azonban — a konzisztens terminoldgia kialakitdsa érdekében — R.C.Y.AUYEUNG
sz6hasznalatat kovetve offser elrendezésként fogok utalni ra [91]. Ezt a geometriat alkalmaztak
50 mm atmérdjit YBCO filmek épitéséhez (VI = 0,14) S. R. FOLTYN és munkatarsai, akikhez
a szakirodalomban fellelheté elsé olyan kozlemény kothetd, mely a PLD-mintak jellemzo

méretének novelését lehetdvé tevé modszerrel foglalkozik [92]. N. J. IANNO és munkatarsa
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1992-ben modellszamitasokkal is alatamasztottdk, hogy PLD-filmek épitésénél az egyes
l1ézerimpulzusok hatésara épiilé cos"-es eloszlasu (lasd az (1.4) egyenletet), infinitezimalis
vastagsagu rétegek a forgatott, 5 cm atméréji hordozon egymasra lapolodva — megfeleléen
valasztott offset-tdvolsdg esetén — akdr 5% alatti vastagsdgingadozasu filmet is
eredményezhetnek (VI = 0,16) [93]. Ezt alapul véve M. LORENZ és munkatarsainak 1999-ben
publikalt, ,piacképesként” hirdetett offset elrendezése a filmvastagsag homogenizaldsa
szempontjabol az addigi eredményekhez képest inkabb visszalépésként értékelhetd
(VI =0,44), bar a szerzok reprodukalhatoésag és szupravezetd tulajdonsdgok terén elért
eredményei vitathatatlanok [94]. A 15. Abran M. SIEGERT €s munkatdrsainak elrendezése
lathaté, melynek kiilonlegessége, hogy egyidejlileg alkalmaz off-axis geometriat és
hordozo6forgatast. Megoldasukkal kapcsolatban a szerzok leirtdk, hogy elrendezésiik 2”
atmérdjii hordozod befogadédsara alkalmas, az épiilé filmek vastagsdghomogenitdsarél nem
kozoltek adatokat [95].

Meg kell emliteni, hogy szamos filmhomogenizaldé elrendezésben a forgatas
kiegészitéseként (vagy ahelyett) programozott transzlaciés mozgast végez a hordozéd (lasd
a 11. abrat). Ezek a megoldasok a filmhomogenizalas elve szempontjabdl nem kiilonbdznek
azoktol, melyeknél a plazmafelhd és a hordozé relativ mozgatasat a céltargy 1ézernyalabbal
torténd pasztazasa biztositja.

Az itt felsorolt eljarasokra is igaz, hogy a kiilonbozd rétegépitési feladatoknal
(a plazmafelhé eltér6 anyageloszlasa miatt) egyedi optimalizalasra Ilehet sziikség.
A hordozo6forgatds modszerének széles korti hasznédlata mégis azt sejteti, hogy ez a technika
egyszeriibben kivitelezhetd és — kiilondsen a hordozo transzlacidos mozgatasaval kiegészitve —
kevésbé érzékeny a rétegépitési paraméterek megvaltozadsara, mint a plazmafelhd

megdontésén alapulé modszerek.

CELTARGY
FELULETI

PLAZMAFELHG NORMALISA

Excimer SiC=heater =0
) ) laser || - ' 2
LEZERNYALAB ' R TOTT beam FCI'[atII'IE substrate
HORDOZO
| lasma l2rget
: d ﬂ%&.
; | L
b & 1
CELTARGY & 1 focusing | L I
. ' lens SiC-heater
| |
' |,
IOFFSETI Vacuum pump
14. abra 15. abra
Offset elrendezésii hordozoforgatas. Off-axis elrendezésii hordozoforgatas.
Forrds: N. J. Ianno et al., Review of Scientific Instruments, Forrds: M. Siegert et al., Applied Physics A,
63 (1992) 3525-3526. alapjan 69 (1999) S779-S781.
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4) Szalag bevonasa. A szalag kivitelli hordozok bevondsa a jellemzden kicsi szélesség miatt
kevésbé szigort technologiai elvardsokat tdmaszt a PLD-vel szemben, mint a nagy atmérdji
hordozokra torténd filmépités. Taldn ez az oka annak, hogy napjainkig ez az egyetlen teriilet,
ahol a PLD az ipari termelésbe is be tudott kapcsolodni.”

A szalagbevonasi mddszerek koziil B. SCHEY ¢és munkatarsainak eredményeit érdemes
megemliteni, akik 1998-ban egy szabadalmaztatott megoldast mutattak be, melynél vonal
mentén lefokuszalt 1ézernyalabbal ablaltak egy hengeres céltargyat (16. abra). Ezzel a
modszerrel 7x20 cm’-es  szalagszerli hordozot tudtak kivalo vastagsaghomogenitasa
(VI =0,07) YBCO filmmel bevonni [96].

targets “\ homogenized and focused

laserbeam

65cm

16. abra

Szalagszerii hordoz6 bevonasa
Forras: B. Schey et al., Applied Surface Science, 127-129 (1998) 540-543.

5) Egyéb mddszerek. A.S.KUZANYAN ¢és munkatarsai 2001-es kozleménylikben a
plazmafelhd szimmetriatengelyével egy vonalba esé tengely koriil forgatott, szektorszera
vagy ivelt korcikk alaka nyildssal rendelkez6 maszk alkalmazéasat javasoltak a plazma
radialisan csokkend anyagfluxusanak kompenzaldsidra. A szerzOk a szamitasaik alapjan
optimalizalt  elrendezésiikben VII=0,08 vastagsaginhomogenitdsi CuO filmeket
¢épitettek [86].

Centers of evaporation spots
e 2 i3
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17. abra

Lackner tobbnyalabos (multi-beam) vastagsaghomogenizalo elrendezése.
Forras: J. M. Lackner et al., Surface and Coatings Technology, 188—189 (2004) 519-524.

® Rugalmas fémszalagok szupravezetd réteggel torténd bevonasara a Sumitomo Ltd. (Japan) alkalmazta sikerrel a PLD-t.
Boévebb informacio a cég weboldalan talalhato: http://global-sei.com/super/hts_e/generation.html.
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J. M. LACKNER ¢és munkatarsai 2004-ben kozolték igen egyszerli, 4 4llo 1ézernyalabot
alkalmaz6 geometridjukat (17. abra), mellyel kiemelkeddéen j6 vastagsaghomogenitasu
(VI =0,01) TiCxN,_ rétegeket tudtak épiteni 150 mm atméréji hordozora [97].
Osszefoglalasképpen a 18. abra kronologiai sorrendben tekinti 4t a dolgozatomban
targyalt vastagsaghomogenizalasi megoldasokat. Erdemes megfigyelni, hogy mikozben a
PLD egyre nagyobb atmérdjii hordozok bevonasat tette lehetové (lasd a szaggatott vonalat), a
vastagsaghomogenitast is figyelembe véve a fejlédés korantsem toretlen, ami aldl csak a
FOLTYN—GREER-DIETSCH-BOUGHABA-LACKNER trend jelenhet kivételt (folytonos vonal).
Véleményem szerint ez egyrészt annak tudhatdé be, hogy nehéz olyan univerzalis
filmvastagsdg-homogenizald6 megoldast talalni, mely nagy hordozéméret mellett, tetszdleges
anyagl vékonyrétegek eldallitdsahoz hasznalhatd. Masrészt a legtobb kutatocsoport arrdl
szamolt be, hogy az egyes technikak kifejlesztése és optimalizalasa tobb évet vett igénybe,

ami a fejlesztések nagyfoku atfedését eredményezhette.
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18. dbra
A vastagsaghomogenizal6 megoldasok fejlodése

1.5. Az inverz geometriaju vékonyréteg-épités elozményei

Az off-axis elrendezések filmmorfoldgidra gyakorolt kedvezd hatasa, valamint az a szakmai
korokben kozismert megfigyelés, miszerint PLD-filmek épitése soran a céltargy feliiletén és

kozvetlen kornyezetében is anyaglerakodasra utald elszinezddések keletkeznek (lasd a
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19. abrat), arra 0sztonozték csoportunk tagjait, hogy megvizsgaljanak egy olyan PLD-
elrendezést, amelyben a hordozofelszin a céltargy sikjaban vagy valamivel afolott
helyezkedik el, oly modon, hogy a hordoz6 a plazmafelhd f6 tagulési iranyaba néz. Ezt a
PLD-elrendezést neveztiik inverz geometridju vékonyréteg-épitésnek (inverse pulsed laser
deposition, IPLD).

19. abra

Anyaglerakédasra utalé elszinezédések a céltargy feliiletén (a koncentrikus ablacios barazdak kozott),
valamint a céltargyvalté mechanizmus elemein.

Az IPLD szakmai elézményeként érdemes attekinteni azokat a beszdmolokat, amelyek
emlitést tesznek a lézerrel ablalt anyag visszakondenzalodasarol. KELLY és munkatarsa
poli(metil-metakrilat) és poliimid 1égkori nyoméason végzett ablacidja soran figyelte meg,
hogy a céltargyon jelentds mennyiségli anyag rakodik le a lézerfolt koril. A
visszakondenzal6d6d anyag mintazata mindkét polimer esetén kovette az ablald 1ézerfolt
alakjat, a poliimid esetén azonban ugyanolyan 90°-os elfordulast tapasztaltak, mint amilyet az
1.2.3. fejezetben ismertettem a PLD-t kisérd flip-over jelenség kapcsan. Ezt a szerzok azzal
magyaraztdk, hogy ugyan mindkét anyag ablacidja sordn keletkeznek kisebb és nagyobb
molekulatomegli fragmentumok, a poliimid esetén az el6bbiek vannak talsulyban. Mivel a
plazmafelh6 eldrefelé iranyuld tdguldsa mellett fellépd oldaliranyt tagulast annak az erének
tulajdonitottadk, amelyet a kis molekulasulyt fragmentumok fejtenek ki a nagyobb
molekulastlytakra, érthetdvé valik, hogy az oldalirdnyu tagulas a poliimid esetén lesz
dominansabb. Az oldaliranyt tdgulasra ugyancsak teljesiil az a korabban emlitett relacio,
hogy minél nagyobb az ablacidés folt dimenzidja valamely irdnyban, annal kisebb a
plazmaalkotdk adott iranyu sebességkomponense. Ennek eredményeként a poliimid esetén

nemcsak kiterjedtebb lesz az anyaglerakodéas, hanem mintdzata 90°-os elfordulast is mutat a
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lézerfolt alakjahoz képest. KELLY ¢és munkatarsa allitasaikat modellszamitasokkal is

alatdmasztottak. Kisérleteik és a szdmitasok eredményét a 20. abra hasonlitja 6ssze [98].

L T =032
Afplp) = 0.01 |

y DIRECTION (arb. units)

270).“’“ 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 | 1 1
% DIRECTION (arb. units)

20. abra

a) 8 pm vastagsagu poliimid céltargy légkori nyomason végzett ablacidja soran visszakondenzalodott
anyag (~50 impulzus, 248 nm). A k6zépen 1évé vilagos négyszogben a l1ézer atlyukasztotta a céltargyat.
b) Az anyagsiiriiség szamolt kontirvonalai egy négyzetes képzeletbeli gaztartalybdl kiindulé,

két dimenzioban tagul6 gaz esetén, a tagulasi periédus 32%-anal (p, a kezdeti siiriiséget jeloli).
Forras: R. Kelly et al., Nuclear Instruments and Methods in Physics B, 91 (1994) 682—691.

W.MARINE ¢és 1. A. MOVTCHAN 1995-6s kozleménye 2-3 nm atmérdjii Si—SiO,
nanoklaszterekbdl allo vékonyréteg reaktiv on-axis PLD segitségével torténd eldallitasat irja
le. A rétegépitést 10—100 Pa nagysagrendli oxigénatmoszféraban végezték ArF 1ézer
hasznalataval (193 nm). Beszamoltak arrél, hogy a szilicium céltargy feliiletén is jelentds
mennyiségli anyaglerakodast tapasztaltak, melynek anyaga a fotolumineszcencia-spektrumok
alapjan megegyezik az on-axis geometridban épitett rétegek anyagéval [99]. Térben bontott
repiilésiidé-méréseik kozepes hattérgaznyomas (30-50 Pa) és nagy céltargy-hordozoé tavolsag
esetén két kiilonallo klasztercsoport kialakuldsara utaltak, melyek koziil az egyik az eredeti
részecskearamnak megfelelden tavolodott a céltargytol, a masik azonban kozeledett ahhoz. A
szerzOk az utdbbi, visszafordult részecskéket tartalmazd plazmadrammal azonositottdk a
céltargyon kialakul6 anyaglerakodas forrasat [100]. A kutatocsoport 2000-es kdzleményeiben
fogalmazza meg el6szor az elleniranyu klaszterlevalasztas (cluster back deposition) elvét, mely
szerint a visszafelé irdnyuld plazmadram nemcsak diagnosztikai célokat szolgalhat, hanem
nanorészecskék eldallitasara is alkalmas [101, 102].

F. CLAEYSSENS ¢és munkatarsai 2002-ben ZnO nagyvakuumban végzett ablacidja soran
azt tapasztaltdk, hogy a céltargy felszine cinkben feldtsult. Emisszids spektroszkopiai
méréseik alapjan ezt a stiri plazmafelh6rdl torténd anyag-visszaszorodasnak tulajdonitottak.
Véleménylik szerint ez a jelenség univerzalis jellegli, és magyarazatot adhat a vakuumos
ablaciok esetén tapasztalt sztochiometria-eltolodéasi jelenségekre [103]. A. MASUDA ¢és
munkatarsai fényképfelvételeket kozoltek vakuumban (~107 Pa), valamint 40 Pa nyomaésu

oxigénatmoszféraban ablalt szilicium céltargyakrol, melyeken jol megfigyelhetdk a szerzdk
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szerint visszaszorodasbol (backscattering) szarmazo anyaglerakdodas vastagsageloszlasat
mutatd gylirlis interferenciamintazatok'® [104]. Végezetiil meg kell emliteni D. W. ZENG és
munkatarsai [105], valamint M. MENDES és R. VILAR [106] munkassagat, akik hivatkozott
kozleményeikben ugyancsak emlitést tesznek a 1ézerfolt koril megfigyelhetd

anyaglerak6dasrol.
1.6. Csoportunk els6é eredményei

Az el6z6 fejezet ramutatott arra, hogy korabban tobb esetben beszamoltak mar a céltargy
sikjaban észlelt anyaglerakddasrol. Csoportunk alkalmazta azonban elészor tudatosan ezt a
jelenséget vékonyréteg-épitésre. Témavezetdim, DR. SZORENYI TAMAS és DR. GERETOVSZKY
ZSOLT a 2000-es évek elején kezdték el tanulmanyozni az inverz geometridban épiil6 szén-
nitrid vékonyrétegek alapvetd sajatsagait, melynek eredményeként 2004-2005-ben jelentek
meg csoportunk elsé IPLD-vel foglalkozé kézleményei [107-110].

A kezdeti kisérletek PLD- és IPLD-filmek egyidejii eldallitasara iranyultak, grafit
céltargy ArF, illetve KrF excimerlézerrel torténé ablacidjaval, 1-50 Pa nyomadsu
nitrogénatmoszféraban. A PLD-filmek hagyomanyos on-axis elrendezésben épiiltek (48 mm
céltargy—hordozo tdvolsag mellett), mig az IPLD-filmek esetén a sziliciumhordozo a céltargy
sikjdban helyezkedett el az elliptikus lézerfolt szimmetriatengelyei mentén vagy a forgd
céltargytartd kiilsé pereméhez rogzitve (ekkor a forgd hordozo a 1ézerfolt kozéppontjatol mért
822 mm-es tartomanyon beliil mozgott)''. Egy kisérletsorozatban a céltargy sikjéban
elhelyezett 100x100 mm® teriilet(i, kozepén atlyukasztott poli(etilan-tereftalat) (PET) lemez
szolgalt az IPLD film hordozo6jaul. AFM-vizsgalatok ramutattak, hogy 10 Pa hattérgaznyomas
alatt a kiilonboz0 geometridban késziilt filmek hasonlé morfoldgiai tulajdonsagokkal
rendelkeztek (~200 nm lateralis 4&tmérdjli szemesékbdl épiiltek fel), mig 10-20 Pa gdznyomas
folott az inverz geometriaban épiilt filmek rendre finomabb strukturat mutattak, mint on-axis
geometriaban ¢€piilt parjaik (21. @) abra). Az eredmények arra is fényt deritettek, hogy mig a
vizsgélt nyomastartomdnyban a PLD-filmek épiilési sebessége kozelitdleg allando értékii
maradt, addig az IPLD-filmek épiilési sebessége a nyomas novelésével erdteljesen ndvekvod
tendenciat mutatott (21. b) abra).

19 Az 1.6 fejezetben ismertetendd sajat eredményeink fényében fontos észrevétel lehet, hogy MASUDA és munkatérsai
fényképein nem mutatkozik a flip-over jelenség, és az anyaglerakddas lateralis méretének nyomasfiiggése is az altalunk
megfigyeltekkel ellentétes tendenciat mutat.

"' Bér a [109] kozlemény ez utobbi elrendezés kapesan a ,,co-rotating targer” megnevezést hasznalja, fontos hangsulyozni,
hogy ez a geometria nem azonos a késébb bevezetendd egyiittforgd (co-rotating) konfiguracioval.
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21. abra

a) Az on-axis PLD- (m) és az IPLD-filmek (A) feliileti érdességének nyomasfiiggése.
b) A PLD- (m) és IPLD-filmek (A) épiilési sebességének dsszehasonlitasa kiilonb6z6 gaznyomasokon.
(1 Jem™ energiasiiriiség esetén)
Forras: T. Szorényi, Zs. Geretovszky, Thin Solid Films, 453—454 (2004) 431-435.

A PET-hordozokra épitett CNy IPLD-filmek vastagsageloszlasat a mintara ferdén esé fényben
megjelend interferenciamintdzatokon keresztiil lehetett tanulmanyozni: a szines, k&zos
szimmetriacentrumu gorbék ugyanis a filmek azonos vastagsdgi pontjait kotik Ossze.
Megfigyelhetd volt, hogy az IPLD-filmek szimmetriatengelyei egybeestek a Iézerfolt
szimmetriatengelyeivel, azonban a flip-over effektusnak megfeleléen a Iézerfolt és a
filmvastagsadg eloszladsainak kis- és nagytengelyei felcseréltek. A hattérgaznyomas
novelésével az IPLD-filmek a hordozon egyre kisebb teriiletre koncentralodtak (confinement),
¢s alakjuk elliptikusbol fokozatosan korszimmetrikussd valtozott. (22. abra) A 1ézerfolt
szimmetriatengelyei mentén rogzitett sziliciumhordozok kvantitativ tajékoztatast is adtak az

IPLD-filmek lateralis filmvastagsag-eloszlasarol.

1ézerfolt
orientacidja

10 mm

5 Pa 10 Pa 40 Pa

22. abra

CN; filmek PET hordozén — az IPLD-filmek vastagsageloszlasasanak nyomasfiiggése.
A nyomasndvelést Kiséré koncentralodas azaltal is nyomon koévethetd, ha a piros téglalapban
megfigyeljiik a hordozot régzité csavar arnyékanak kontrasztvaltozasat.
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A profilométeres filmvastagsagméréshez a hordozok maszkolasara volt sziikség, amirdl
a kisérleteknek ebben a fazisaban rugalmas fémhuzallal leszoritott mikroszkoptargylemezek
gondoskodtak. Az 5Pa ¢és 10 Pa hattérgaznyomason késziilt mintdkon végrehajtott
vastagsagmérés eredményei megerdsitették az interferenciamintdzat alapjan = vélt
vastagsageloszlast, és a filmépiilés koncentralodasat.

A fentiekben ismertetett bevezetd kisérletek szdmos Uj, kutatdsra vard irdnyvonalat
vetitettek eldre a kisérleti modszerek fejlesztése, a tapasztalt tendenciak megerdsitése és
értelmezése, valamint a gyakorlati alkalmazasi lehetéségek felkutatdsa terén. Egyetemi
hallgatoként a kutatds ezen fazisdban kapcsolodtam be a csoport munkdjaba, és az inverz
geometriaju vékonyréteg-épités vizsgalatat a PhD-képzés évei alatt is toretleniil tudtam

folytatni.
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2. CELKITUZESEK

Az ezredforduldra a PLD-eljaras preciz €s gazdasagos laboratériumi technikava valt, mely
kivaloan hasznalhaté az anyagprototipusok kifejlesztésének  kisérleti  fazisaban.
Sokoldalusagat jol illusztralja az a szakmai kordkben elfogadott vélemény, mely szerint a
PLD az a vékonyréteg-€pitési eljaras, amellyel az anyagok legszélesebb korébdl lehet filmet
¢épiteni. Ugyanakkor eldnyei ellenére a PLD mind a mai napig nem képes jelentds szerepet
betolteni az iparban, amiért els6sorban a nemkivanatos partikulaképzddés tehetd feleldssé. A
feliileti morfologiat lerontd partikuldk szama és mérete ugyanis altaldban draga és bonyolult
megoldasokkal, illetve komoly kompromisszumok aran csokkenthetd.

Csoportunk els6é eredményei rdmutattak arra, hogy az altalunk bevezetett IPLD-modszer
olyan alternativat jelenthet a vékonyréteg-épitési eljarasok kozott, mely megérzi a PLD
egyszeriiségét, rugalmassagat és sokoldalusadgat, ugyanakkor koltséges ¢és Osszetett
kiegészitok alkalmazésa nélkiil, a megszokott rétegépiilési sebesség fenntartdsa mellett képes
a hagyomanyos PLD-rétegekénél kedvezobb feliileti filmmorfologiat biztositani. Ezek a
sikerek motivaltak a disszertacidom alapjaul szolgald kutatasi programot, mely négy, egymast

kolcsondsen kiegészitd szalra bonthato.

1) A bevezetd IPLD-kisérletek [107-110] szdmos figyelemre méltdé eredményt szolgaltattak,
ugyanakkor az esetenként inkabb kvalitativ, mint kvantitativ megfigyelések nem bizonyultak
elegendének ahhoz, hogy ezek alapjan — a PLD filmek esetén mar ismert altalanos tendenciak
mintdjara — atfogd modon leirhassuk az IPLD-filmek alapvetd rétegépiilési jellemzoit.
Kisérleteim megtervezésekor ezért elsddlegesnek feladatnak tartottam, hogy meghatarozzam
az IPLD-filmek vastagsageloszlasat, rétegépiilési sebességének lateralis eloszlasat, valamint
ezeknek a mennyiségeknek a nyomasfiiggését. A rétegépiilési sebesség nyomasfiiggésének
vizsgalata azért birt kiilonleges jelentdséggel, mert kordbban mar fény deriilt az IPLD egyik
vonzo tulajdonsagara, mely szerint — a PLD-vel ellentétben — az atlagos rétegépiilési sebesség
novekszik a hattérgdz nyomasanak emelésével.

Mivel csoportunk kordbbi kutatdsainak koszonhetéen komoly tapasztalattal ¢és
ismeretanyaggal rendelkeztiink a CNy anyagu PLD- és IPLD-filmek vastagsageloszlasaval és
anyagi jellemzdivel kapcsolatban, ésszertinek tiint, hogy elsO kisérletsorozatomban a szén-
nitridet hasznaljam modellanyagként. Ugyanakkor fontosnak tartottam, hogy az inverz
geometriaju vékonyréteg-épiilést mas anyagi rendszerek (fémek, fém-oxidok, nemfémes

anyagok) esetén is tanulmanyozzam.

2) Az IPLD soran a hordozo a céltargy sikjaban fekszik, igy a céltargy forgatomechanizmusa
egyben hordozoforgatasra is hasznalhat6, ezaltal alkalmas lehet a statikus IPLD-rétegeknél
megfigyelt er6sen inhomogén vastagsageloszlas kiegyenlitésére. Ez a sikeresnek bizonyult
Otlet szolgalt kutatdsaim masodik irdnyvonaldnak alapjaul: a gyakorlati alkalmazasok

szempontjabol fontos célul tliztem ki egy olyan IPLD-konfiguracié kifejlesztését ¢&s
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tanulmanyozasat, mely az IPLD alapelrendezésének eldnyeit megtartva képes a

vastagsageloszlas és a kémiai Osszetétel szempontjabol homogén filmek eldallitasara.

3) Kisérleteim f0 célja a vékonyrétegek feliileti tulajdonsagainak javitasa volt, ennek
megfelelden a filmek morfoldgiai vizsgalata kozponti szerepet toltott be a PhD-programban.
A vékonyrétegek feliiletén taldlhaté partikuldk méreteloszlasanak ¢és slirliségének
tanulmanyozasahoz parhuzamosan hasznaltam optikai mikroszkopos és atomierd-
mikroszkopos modszereket, ezaltal egyarant képet tudtam alkotni a mikrométeres és a
nanométeres mérettartomanyba eso részekrol.

Koztudott, hogy a vékonyrétegek feliileti tulajdonsagai nagymértékben fliggnek a
rétegépités kisérleti paramétereitél. Ennek megfelelden ha értékelni kivanjuk az IPLD
eldnyeit a PLD-hez képest, ez az Osszehasonlitds is csak akkor lehet relevans, ha a két
kiilonb6z6 technikaval késziilt rétegek azonos koriilmények kozott késziilnek. Ebbdl
kiindulva két gyakorlati szempontbdl (pl. felilletkeményités, szenzorika) is fontos anyagbdl, a
szén-nitridbdl és a titdn-oxidbol k6zds rendszerben épitettem PLD- és IPLD-filmeket, melyek
Osszevetése lehetdséget nyujtott a két vékonyréteg-Epitési modszer segitségével eldallithato
filmek feliileti minéségének objektiv dsszehasonlitasara.

A filmek nanoszerkezetének vizsgéalatdhoz pasztazd elektronmikroszkopos ¢és
nagyfelbontdsi atomierd-mikroszkdpos felvételeket hasznaltam. Az elektronmikroszkopos

felvételek egyben fraktalanalizis céljara is alkalmasnak bizonyultak.
4) Végezetill a rétegépiilési sebesség hely- €s nyomasfiiggését leird tendencidk a morfologiai
vizsgalatok eredményeivel kiegésziilve az IPLD-filmek rétegépiilési modelljének alapjaul is

szolgaltak.
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3. KISERLETI MODSZEREK
3.1. Vékonyréteg-épités

Szén-nitrid, amorf szén, titdn-oxid és titan vékonyrétegeket allitottam eld inverz geometridji
impulzuslézeres vékonyréteg-épitéssel. Az inverz vékonyréteg-épitési geometria (inverse
pulsed laser deposition, IPLD) olyan céltargy—hordozo elrendezés, amelynél a hordozofelszin a
céltargy sikjaban — vagy (altaldban a hordozdvastagsag erejéig) a céltargy sikja felett —
helyezkedik el, oly modon, hogy a hordozoéfelszin normaélisa 0°-os szoget zar be a
céltargyfelszin normalisaval [111]. Ebben a geometridban a hordoz6 felszine a plazmafelhd 6
tagulasi iranyaba néz, vagyis a hordozon azokbdl a plazmaalkotokbol épiil film, amelyek
rendelkeznek a céltargy normalisaval ellentétes iranyt sebességkomponenssel — erre utal az

Hinverz” jelzo.

23. abra
Az inverz geometria két konfiguraciéjanak elve: a) statikus IPLD és b) egyiittforgé IPLD.

Kisérleteim soran két IPLD-konfiguraciot kiilonboztettem meg'’: a statikus IPLD-
konfiguraciot (static IPLD) és az egyiittforgé IPLD-konfiguraciot (co-rotating IPLD).
Statikus IPLD-konfiguracioban a hordozo all a Iézerfolthoz rogzitett vonatkoztatasi
rendszerben (23. a) abra), mig az egyiittforgd IPLD-konfiguracioban a forgd céltargyhoz
rogzitett hordozoé egyiitt forog a céltarggyal (23. b) abra) [112].

12 Fontos hangsulyozni, hogy csoportunk a fenti két IPLD-konfiguracion kiviil szamos més inverz geometriaju elrendezést is
elképzelhetének tart. Ezekre vonatkozoan hivatkozott szabadalmunk tartalmaz iranyadé informaciokat [111].
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maszkolas

'PLD-hordozo

1ézerfolt A < egyiittforgo
: IPLD-hordozo

ablacios barazda
E : céltargy
céltargytarto _ ' ®

IPLD-hordozétartd

24. abra

Kisérleti elrendezés PLD- és IPLD-filmek egyidejii épitéséhez:
a) a PLD-feltét kialakitasa; b) az IPLD-hordozok elrendezése.

44



A filmépitéshez olyan kisérleti elrendezést (24. dbra) alakitottam ki, mely lehetdvé teszi a
statikus ¢és egyiittforgd IPLD-rétegek, valamint a PLD-filmek egyidejli épitését. Az IPLD-
rétegek jellegzetességeinek vizsgalatara iranyuld kisérletsorozatokat a szén-nitrid és a titan-
oxid anyagu filmek esetén egészitettem ki PLD-filmek épitésével, az elobbiek esetén 55 mm,
utobbiak esetén 35 mm céltargy—hordozd tavolsag mellett. PLD-hordozoként 50x50 mm®
filmek épitéséhez ugyancsak sziliciumhordozot hasznaltam. Az IPLD bevezetd kisérletei
meggy0z06 bizonyitékot szolgaltattak arra, hogy elliptikus 1ézerfolt esetén az épiild (statikus)
IPLD-rétegek  ugyancsak  kéttengelyli szimmetridt ~ mutatnak, a 1ézerfolt
szimmetriatengelyeivel egybeesd szimmetriatengelyekkel [110]. Ennek megfeleléen
elegenddnek tartottam a filmek vastagsageloszlasat ezen két tengely mentén tanulméanyozni.
Ehhez kisérletenként két, egyenként 8x60 mm” méretii maszkolt sziliciumesikot rogzitettem
az IPLD-hordozétartora a 1ézerfolt szimmetriatengelyei mentén, nagyjabol 5—-8 mm tavolsagra
a lézerfolttol.” Amikor a statikus konfigurdcioban késziilt rétegekkel parhuzamosan
egyiittforgd konfiguracioban is épitettem IPLD-filmet, egy tovabbi, kb. 10x10 mm* méretd,
atloja mentén maszkolt sziliciumlapkat rogzitettem a céltargy feliiletére, az optikai elrendezés
alapjan vérhato ablacios barazdan beliilre. A hordozdkat kétoldalu ragasztoszalag-darabokkal
erOsitettem a hordozotartokhoz, illetve a céltargy feliiletére, miutan meggy6zédtem arrdl,
hogy a ragasztoszalagb6l nagyvdkuumban nem szabadulnak fel olyan illékony anyagok,
amelyek lerontandk a rendszer végvakuumat. A hordozokrol a kisérletek megkezdése elott
ultrahangos tisztitoberendezés segitségével, aceton-, majd etil-alkohol fiirdében tavolitottam
el a feliileti szerves szennyezddéseket, illetve a nagyobb szilard szemcséket.

A vékonyréteg-épitéshez Lambda Physik EMG 150 TMSC tipusu excimerlézert
hasznaltam, mely KrF gaztoltettel 248 nm-es hullamhosszu, kb. 22 ns félértékszélességi,
nagyjabol 100 mJ maximalis energidji [ézerimpulzusokat bocsat ki. Scientech SPHD50 tipust
piroelektromos mérdfejjel rendelkezd energiamérd (Vector S310) segitségével a rétegépités
alatt folyamatosan kovettem a kicsatolt 1ézerimpulzusok energidjat (az 1000 impulzusra
vonatkozo atlagenergiat alapul véve), és sziikség esetén a lézer gerjesztofesziiltségét allitva
tudtam alland6 értéken tartani a céltargyra jutd energiastirliséget. A 1ézernyalabot egy 35 cm
fokusztavolsagl lencse segitségével, kvarc belépdablakon keresztiil fokuszaltam a céltargyra.
A rétegépitésre szolgalo, 9x10° m’ térfogati vakuumkamra evakuéalasat egy Kurt J. Lesker
2010 SD tipusu forgdlapatos, valamint egy Pfeiffer TMU 260 tipusu turbomolekularis
szivattyu Osszekapcsoldsaval kialakitott szivattylrendszer végezte. A kamrdban uralkodo
gaznyomast Pfeiffer PKR 251 tipusi nagy mérési tartoméanyt (full-range, 5x107—10° Pa),
Pfeiffer TPR 261 tipusi PIRANI- (5x107°-10° Pa), valamint MKS Baratron 626 tipusu

kapacitiv (10-10° Pa) vakuummérdkkel mértem.

13 Ugyelnem kellett arra, hogy a statikus konfigurdcioban elhelyezett hordozok ne akadalyozzék a plazmafelhd tagulésat.
Ennek ellenérzéseképp rétegépités utan mindig meggy6zddtem arrol, hogy a hordozok hatoldalan legfeljebb elhanyagolhatd
mennyiségli anyaglerakodas legyen.
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Rétegépités elétt a vakuumkamrat minden esetben 10°-10°Pa alapnyomasra
szivattyuztam, majd 15-20 percen keresztiil a rétegépités hattératmoszférajaként szolgalo
gazzal Oblitettem a vakuumrendszert és a gazvonalakat (~10" mbar-0/s atfolyasi sebesség
mellett). Ezutdn bedllitottam a rétegépitéshez sziikséges munkanyomdast a gézbedmlési
sebesség lecsokkentésével, valamint a turbomolekuldris szivattyll torkolatdnal 1évo
pillangoszelep megfeleldé mértékii elzarasaval. A rétegépités kozben fenntartott egyideji
gazbearamlds €s -elszivds a hattérgaz tisztasagdnak megOrzését szolgalta, ugyanakkor a
gazcsere kellden lasst volt ahhoz, hogy a hattérgdz dramlédsa ne zavarja meg a lézerplazma
keletkezését és tagulasat, valamint a réteg épiilését. A vékonyréteg-épitéshez felhasznalt

anyagokat, valamint az alapvetd rétegépitési paramétereket az 5. tablazat foglalja Ossze.

vékonyréteg anyaga szén-nitrid (CNy) | amorf szén (C) titan-oxid (TiOy) | titan (Ti)
céltargy anyaga 3 mm vastag graﬁtlap (99,997%, pirolitikus) 0,25 mm vastag titanlemez (99,6%)
(Goodfellow Ltd.) (Mateck GmbH)

céltargy forgatasi ~10 pere (statikus) ~10Y ~10Y ~10 Ypere (statikus)
sebessége ~5,5 pere (egyiittforgod) pere pere ~5,5 'perc (egyiittforgd)
1ézeres barazda atmérdje 10-15 mm
hattérgaz anyaga N> (99,999%) Ar (99,996%) 0, (99,998%) Ar (99,996%)

o i 0,5/1/5/10/25/50 Pa (statikus) . 1/5/10/18/25/50 Pa 10 Pa
hattérgaz nyomasa . i 5/25 Pa (statikus) i . ) i . .

5 Pa (egyiittforgd) (stat. és egyiittforgd) (stat. és egyiittforgd)

hémérséklet szobah6mérséklet
1ézer hullamhossza 248 nm (KrF excimer)
lézerfrekvencia 10 Hz
energiasiriiség ~7 Jem? ~10 Jem™

o 75/40/10/10/6,67/10 perc;
rétegépitési id6 10 10/6,67 perc 25 perc 25 perc

perc

5. tablazat
Az inverz geometridju vékonyréteg-épitéshez felhasznalt anyagok és az alapvet6 rétegépitési paraméterek.

3.2. Filmvastagsagmérés, a rétegépiilési sebesség meghatarozasa

A filmek vastagsdgmérése kapcsan tobb alternativa meriilt fel, tobbek kozott az
interferometrikus vastagsdgmérés, az ellipszometria és a profilometria. Az optikai mddszerek
vonzo tulajdonsagai, hogy nem-destruktiv eljarasok, és a mérések egyszeriien, hatékonyan
végezhetok. Ugyanakkor komoly hatranyuk, hogy egyenletes rétegvastagsagot és -Osszetételt
feltételeznek (ami PLD-rétegek esetén irredlis), ezért altalaban 10 mm?-re vonatkozo atlagos
értékeket képesek szolgéltatni, valamint a vastagsdgméréshez ismerni kell a réteg optikai
tulajdonsagait. Kézenfekvonek tiint az SZTE Optikai és Kvantumelektronikai Tanszékének
tulajdonaban 1év6 WOOLLAM M-2000F tipust, valtoztathatd szogli spektroszkdpiai
ellipszométer hasznalata, mely kb. 0,5x1,5 mm® nagysaghi fényfolttal dolgozé mikrofolt-

optikaval is rendelkezik. Az ellipszometria korlatai, melyeket részletesen a kovetkezd,
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3.3. fejezetben ismertetek, ugyanakkor nem tették lehetdvé IPLD-filmjeink rutinszeri és
konzekvens vastagsdgmérését.

A (kontakt tlizemmodu) profilométeres mérések soran a készilék 10-100 uN
nyomoerdvel egy ~1 um gorbiileti sugart, rugds felfiiggesztésti tiit szorit hozza a minta
felszinéhez, és adott vonal mentén haladva regisztralja a tii minta felszinére merdleges iranyt
elmozduldsat. A modern késziilékek adott feliiletet végigpasztdzva haromdimenzios
leképezésre 1s képesek. A profilometria alkalmazasa mellett szolt, hogy a késziilék
nanométeres—mikrométeres nagysagrendbe es6 vertikalis mérési tartomanya megfelelt a PLD-
rétegek szokdsos vastagsaganak, és a jellemzden pm-es lateralis felbontds is messzemenden
eleget tett az elvardsaimak. A moddszer legnagyobb elénye, hogy a mechanikus letapogatas
elvén alapul, igy az optikai mddszerekkel szemben kozvetlen informaciot szolgaltat a minta
geometriai viszonyair6l. Hatranya azonban, hogy a mérésekhez maszkolassal kell ,,1épcsoket”
kialakitani a mérendd vékonyréteg és a referenciaként szolgalo tiszta hordozoéfelszin kozott. A
teljesség kedvéért meg kell emlitenem, hogy a filmvastagsadg a vékonyréteg—hordoz6 rendszer
toretének oldalnézetérél Kkésziilt elektronmikroszkopos felvételek segitségével is
megbecsiilhetd, azonban az eljardshoz sziikséges mintapreparacid, valamint a modszer
destruktiv jellege és magas koltsége miatt ezzel a lehetdséggel csak kivételes esetben ¢ltem.

A fenti mérési modszerek Osszevetése alapjan gy itéltem meg, hogy esetemben a
profilometria képes olyan pontossagot ¢&s hitelességet nyujtani, melyet kisérleteim
megkivannak. A bevezetd IPLD-kisérletek azonban ramutattak, hogy a rugalmas fémhuzallal
leszoritott mikroszkoptargylemezek segitségével torténd maszkolds nemcsak koriilményesen
alkalmazhat6, hanem nemkivanatos arnyékolasi effektusok forrasa is lehet [109].
Kiindulasképp igy olyan maszkolasi médszert kellett keresnem, mely nem igényel a hordozo
sikjabol kiemelkedd rogzitést, ugyanakkor maradéktalanul képes betolteni funkcidjat.
Vilasztasom a 3M cég altal gyartott Scotch Tape milanyag ragasztoszalagra esett, hiszen
kellden vékony (~50 um), valamint Ontapadds, igy nem sziikséges leszoritoszerkezetet
alkalmazni. Els6 kisérleteim megerositették, hogy a ragasztoszalagbol késziilt maszk
eltavolitasa utdn a hordozd felszine és a vékonyréteg pereme kozott a profilometriai
mérésekhez kielégitd strukturaltsagu 1épcsd alakul ki, a ragasztoszalagot biztonsaggal lehetett
nagyvakuumban hasznélni, valamint a szalag eltavolitaskor nem hagy nyomot maga utan a
hordozdn, igy a mintak utdlagos tisztitdsara nincs sziikség.

Az els6 mintdk mérése az MTA Miszaki Fizikai és Anyagtudomanyi
Kutatointézetében (MTA MFA) 1évd Talystep profilométer segitségével tortént. A mérések
ezt kovetden Szegeden zajlottak az 1dOkozben iizembe helyezett DEKTAK 8 tipusu
profilométerrel. Ez utobbi késziilék fobb miiszaki specifikacioi a kovetkezdk: 50 mm-es
maximalis pasztazési tthossz 200200 mm?>-es teriileten beliil; 60 000 pontos mintavételezes;
260 um-es vertikalis elmozdulds; 10150 uN nyomoderd. A mérést rezgésmentes asztal,
videokameras mintapozicionalds, programozhatdé mintamozgatas ¢&s kiértékeldszoftver

(Veeco) segiti. A maszkoldas mentén jellemzéen 0,5-2 mm 1épéskozzel végeztem
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vastagsagméréseket. Ez aldl az egyiittforgd IPLD-konfiguracidban épitett kis atmérdjii CNy és
Ti anyagli mintak jelentettek kivételt, ahol a mérési hibadk csokkentése érdekében 0,03—
0,1 mm Iépéskozzel tortént a vastagsagmérés, ¢és a kiértekeléseket a 0,5 mm-es
intervallumokra vonatkozé atlagértékek alapjan végeztem.

A  mintdk OsszevethetOsége ¢érdekében a mérési pontokban meghatarozott
vastagsagértékekbdl meghataroztam a réteg helyi épiilési sebességét is. A filmek rétegépiilési
sebességét (deposition rate, growth rate) a szakma gyakorlatanak megfeleléen az adott pontbeli
filmvastagsdg ¢és a vékonyréteg ¢Epitéséhez alkalmazott 1ézerimpulzusok szdmanak
hanyadosaként definidltam (mértékegysége nm/impulzus). Fontos megjegyezni, hogy ez a
mennyiség a rétegek un. latszolagos ¢épiilési sebessége, melyet — a filmet alkotd
anyagmennyis€g ¢és az épitéséhez alkalmazott impulzusszdm hanyadosaként eldallo valodi

épiilési sebességgel szemben — a filmek szerkezete, igy példaul porozitasa is befolyésol [113].

3.3. Ellipszometria

Az ellipszométer a polarizator segitségével eldallitott linearisan polaros fénysugarat a
mintarol vald visszaverddés utan egy analizatoron bocsatja keresztiil, majd az atjutott fény
intenzitasat CCD-kamera méri. A miiszer a beesd fény paramétereinek ismert megvaltoztatasa
mellett mérni tudja a visszavert fénynyaldb intenzitasanak és fazisanak valtozasat. A mért
reflexios értékeket az ellipszométer szoftvere a W relativ amplitidovaltozas és a
A fazisvaltozas formdjaban fejezi ki. Mivel az ellipszometria két mennyiség, a beeso, illetve
reflektalt fényintenzitasok hanyadoséaval dolgozik, a mérés igen pontos és jol reprodukélhato.
A mérés pontossaga ¢€s az illeszthetd paraméterek szama tovabb ndvelhetd, ha lehetdség van
az analizalo fény hullamhosszanak megvaltoztatasara (spektroszkopiai ellipszometria).
Tovabbi eldrelépést jelent, ha modunkban all valtoztatni a fénynyaldb beesési és ezzel egyiitt
visszaverddési szogeit, ezzel ugyanis a mintdban megtett optikai uthossz szabéalyozhato.
Ilyenkor valtoztathatd szogl spektroszkopiai ellipszometriai mérésrdl (VASE, variable angle
spectroscopic ellipsometry) beszéliink. Az ellipszometriai mérések kiértékelése soran azonban
nehézséget okoz, hogy altaldban nem reflexid jellegli mennyiségre vagyunk kivancsiak,
hanem vékonyrétegek esetén példaul a film vastagsagéara, torésmutatdjara, morfoldgiai
tulajdonsagaira. Ezek kozvetleniil nem szdmolhatok ki, ugyanis a visszaverd képesség a fenti
paraméterektdl igen komplex és nem kolcsondsen egyértelmii modon fiigg. Ezért megfeleld
szamu tesztparaméter (rétegvastagsag, n(4) és k(1) torésmutato-fliggvények) segitségével ki
kell alakitanunk rendszeriink optikai modelljét, majd a paraméterek valtoztatasdval meg kell
vizsgalnunk, hogy milyen értékeknél kapjuk vissza megfeleld pontossdggal az ellipszometriai
mérések eredményeit. A keresett paraméterek a tesztparaméterek azon értékei lesznek,
amelyekkel a mért amplitudo- és fazisfiiggvények a lehetd legjobban illeszthetdk.

Az ellipszometriai méréseket alapjaiban megnehezitette, hogy a PLD segitségével

eldallithatd vékonyrétegek anyaga sztochiometria, porozitdas és feliileti morfologia
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szempontjabol igen valtozatos, €s a standard ellipszometriai modellek kozott nem talalhatok
olyan rugalmas anyagi modellek, amelyek kielégitették volna sziikségleteinket. Munkédm
soran DR. PETRIK PETER, DR. LOHNER TIVADAR, DR. BUDAI JUDIT és FARKAS BALAZS
segitségével folyamatosan dolgoztunk azon, hogy az ellipszometria minél hangstlyosabb
szerepet kaphasson a vékonyrétegeimhez hasznalt analitikai technikdk kozott. Tobbnyire
azonban az tlint célszerlinek, hogy a mas technikdval mért vastagsagértékeket illesztési
paraméterekként hasznaljuk, és ismeretiikben egyéb anyagi tulajdonsagokat (pl. torésmutato,
Osszetétel) hatarozzunk meg az ellipszometria segitségével [114, 115]. A dolgozatban
ismertetett ellipszometriai mérések soran a fénynyaldb beesési szogét 65° és 75° kozott

valtoztattuk, és a 250—-1000 nm-es hulldmhossztartomanyban dolgoztunk.

3.4. A vékonyrétegek morfoldgiai jellemzése

Az IPLD-geometria kidolgozasakor az elsddleges cél az volt, hogy olyan 0j, PLD-n alapul6
vékonyréteg-€pitési technikat alkossunk meg, mely a szokasosnal jobb feliileti morfologiaja
vékonyrétegek eldallitasat teszi lehetdvé. Mér a bevezetd kisérletek AFM-mérései ramutattak,
hogy az IPLD-geometridban ¢épiilt vékonyrétegek kedvezobb feliileti tulajdonsagokkal
rendelkeznek, mint az ugyanolyan korilmények kozott, on-axis PLD-geometridban épiilt
filmek (lasd az 1.6. fejezetet). Ennek megfeleléen nagy hangsulyt fektettem az IPLD

A szakirodalmi attekintésben (1.3. fejezet) ramutatottam arra, hogy a vékonyrétegek
felileti tulajdonsagait targyald kozlemények szerz6i kevés esetben szamszerisitik
eredményeiket:  altaldban megelégednek  Osszehasonlitdsra  tobbé-kevésé  alkalmas
mikroszkdopos felvételparok bemutatdsaval, de nemegyszer ezeket is nélkiiloznie kell az
olvasonak. Ugyan a mikroszkopos felvételek véleményem szerint is legfontosabb elemei a
filmek feliileti tulajdonsagait vizsgald tanulmanyoknak, a morfologiai vizsgalatok
megtervezésekor fontosnak tartottam, hogy allitdsaimat megfeleld mérdszamokkal is
alatdmasszam. A vizsgalatokat mikro- és nanoméretli mérettartomanyban végeztem, optikai,
atomierd- €s pasztazd elektronmikroszkop segitségével. Az optikai mikroszképos (optical
microscope, OM) felvételek lehetdséget adtak arra, hogy a szén-nitrid vékonyrétegek esetén
meghatarozzam a filmfeliileten 1évd, mikrométeres mérettartomanyba esd partikuldk szamat
¢s méreteloszlasukat. A meglehetésen sima IPLD-rétegek feliileti tulajdonsadgainak
vizsgalatara az atomier6-mikroszkop (atomic force microscope, AFM) bizonyult a
legalkalmasabb eszkdznek. A pdsztdzd elektronmikroszkdpos (scanning electron microscope,
SEM) felvételek kiilondsen a porozus titan-oxid filmeknél voltak hasznosak, amikor AFM
segitségével még kis nyomoerdt alkalmazva, tapping lizemmoddban (lasd késébb) is nehezen
lehetett felvételeket késziteni a minta szétporladasa nélkiil. A SEM-felvételek ezenkiviil nagy

segitséget nyujtottak a minta nanostruktirajanak felderitésében ¢€s jellemzésében is.
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3.4.1. Optikai mikroszkopia

Az  OM-felvételek  elkészitéséhez a  Szegedi Tudomanyegyetem  Optikai  ¢€s
Kvantumelektronikai Tanszékén 1évé Nikon Labophot-2 tipusu, digitalis kameraval felszerelt
optikai mikroszkopot hasznaltam. Az eszkéz 100-1000x-es nagyitasu, vildgos és sotét
latotern megfigyelést tesz lehetdvé. A digitalis mikroszképos felvételeket a UTHSCSA
ImageTool szoftver [116] segitségével dolgoztam fel. A dolgozatban bemutatott OM-
felvételek 100x-os nagyitassal késziiltek. Az OM-felvételek alapjan késziilt partikulaméret-
eloszlasok az 1 pym-nél nagyobb atmérdji partikuldkat foglaljak magukban, melyek méretét
mar kelld biztonsaggal tudtam meghatarozni. A feliileti partikulastiriség (particulate number
density), azaz az egységnyi filmfelilleten 1évo partikulak szamanak megallapitdsa soran

azonban az ennél valamivel kisebb méretli részeket is figyelembe vettem.

3.4.2. Atomierdé-mikroszkopia

Az AFM a pasztazd szondas mikroszkopok (scanning probe microscope, SPM) csaladjaba
tartozik. A pasztazd szondas mikroszkopiai modszerek soran a minta felszinét egy
mechanikai, kvantummechanikai vagy optikai elven miikodd szondaval pasztazzak végig, €s
az egyes pontokban nyert informéciokbol szamitdgép allitja 6ssze a képet. Az AFM esetén a
minta felszinét egy, a mintahoz kis erével hozzdnyomott (kontakt iizemmod), illetve a minta
felszinétdl allando tavolsagban 1€vo, esetenként rezgetett vagy ,,kopogtatd” mozgast végzo
(tapping lizemmod) t pasztdzza végig. A ti fliggdleges helyzetének folyamatos rogzitésével a
minta topografiai ,térképe” készithetd el. A hasonld elven miik6dd profilométerhez képest
komoly kiilonbséget jelent a sokkal jobb lateralis feloldoképesség, mely a tii allapotatol
fliggden a 2—5 nm-t is elérheti, illetve a szdmos alkalmazhato izemmodd, melyek kiilonb6zo
anyagi tulajdonsdgok megfigyelésére alkalmasak. Mivel a néhany nanométeres tartomanyban
a makroszkopikus felszin fogalma mar nem érvényes, az AFM segitségével rogzitett
domborzat valdjdban egy ekvipotencialis feliilet, amely egyarant hordoz topografiai és anyagi
jellemzoket.

Az AFM-felvételeket a Szegedi Tudomdnyegyetem Optikai és Kvantumelektronikai
Tanszékén 1évé Topometrix 2000, valamint PSIA XE-100 tipust késziilékek segitségével
készitette CSAKO TAMAS. Munkankat DR. KOKAVECZ JANOS segitette hasznos tandcsaival. A
PSIA XE-100 tipust AFM nagyfelbontdsu mdédban maximalisan 10 um>10 um méretii teriilet
végigpasztazasara képes <20 nm-es lateralis és <1 nm-es vertikdlis felbontdssal. A rogzitett
informdciok 256x256 képpontos felbontassal tarolhatdk, igy a mikroszkopos felvétel valos
lateralis felbontasa a pasztazott kép méretétdl fligg. A vékonyrétegekrdl 10 pm>10 um méretii
attekintd, valamint 4 pmx4 pm és 5 umx5 um méreti kozepes felbontasti felvételeket
készittettem, jorészt tapping lizemmodban. A filmek nanoszerkezetének tanulméanyozasdhoz

1 umx1 pm méretii teriiletekrdl is késziiltek nagyfelbontasu felvételek. A kiértékeléshez az
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eszkdz sajat képfeldolgozd szoftverét (XEI) hasznaltam. A vékonyrétegek feliileti
érdességének jellemzéséhez a filmtopografia (relativ) atlagmagassaganak (average height, AH)
kvadratikus kozépértékét (RMS roughness, RMS) hasznaltam, melyet a képfeldolgozo szoftver

szamitott. Ennek matematikai megfogalmazasa a kovetkezo:

RMS:Jli(h(x,)-AH), 3.1

m -

ahol m a mintavételezési pontok szadma, A(x;) az x; pontban mért relativ magassag, az

atlagmagassag pedig

AH =13 n). (3.2)
m i

3.4.3. Pasztazo elektronmikroszkopia

A pasztazod elektronmikroszkopok esetén a kép létrehozéasdhoz fokuszalt elektronsugarat
alkalmaznak, mely kolcsonhat a minta atomjaival. Ennek soran az elektronok az atomok
elektromos terén szoérodhatnak, ¢és madasodlagos elektronokat iithetnek ki kiilonb6zd
elektronhéjakrol. Az igy megiliresedett alacsonyabb energiaszintli belsé héjra egy kiilsé héjrol
elektron 1ép at, és a héjak kozti energiakiilonbség karakterisztikus rontgensugarzas
formdjaban tavozhat, vagy az energiakiilonbozetet elektronok vihetik el (Auger-elektronok).
Emellett az elektron—anyag kolcsonhatas sordn keletkezhet a rdntgentartomanyba esd
folytonos spektrumu fékezési sugarzas, lathat6 fény (katddlumineszcencia) és hd is. A
késziilékek az elektronnyaldb—minta kolcsonhatds kovetkeztében a mintabol kilépd
elektronokat és sugarzast detektaljak.

Az elektronmikroszkopos  vizsgalatokat a  Szegedi = Tudomanyegyetem
Természettudomanyi €s Informatikai Karanak Hitachi S4700 tipusu elektronmikroszkopja
segitségével végeztem. A miszer 20-200 000%-es nagyitast tesz lehetévé, maximalis
felbontasa az alkalmazott gyorsitofesziiltségtdl és lizemmaodtdl fiiggden 1,2-2,1 nm. A SEM-
felvételeket CSAKO TAMAS készitette. A vékonyrétegek morfologiai vizsgalata soran 5 Pa,
25Pa ¢és 50Pa hattérgaznyomason, egyiittforgd IPLD-konfiguracidban ¢épiilt TiOy
vékonyrétegekrdl készittettem 5000-200000x-szeres nagyitasi SEM-felvételeket, 15 kV
gyorsitofesziiltséget alkalmazva. A mérések elétt a mintdkat Au—Pd réteggel vontuk be a
feliilet vezetOképességének novelése érdekében. A felvételek lehetdvé tették a vékonyrétegek

e ey

modullal kiegészitett ImageJ képfeldolgozd szoftvert [118] hasznaltam.
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I1. UJ TUDOMANYOS EREDMENYEK

4. A STATIKUS IPLD-FILMEK VASTAGSAGELOSZLASA

A PLD-rétegek épiilésére vonatkozo, 1. fejezetben bemutatott ismeretek mara a témateriilet
tuddsanyagénak alapvetd részévé valtak. Ugyanakkor mar az elsé IPLD-kisérletek ramutattak,
hogy bar az inverz geometria a klasszikus PLD-elrendezést6l minddssze a céltargy és a
hordoz6 relativ  helyzetében kiilonbozik (lasd a  24. abrat), az IPLD-rétegek
vastagsageloszlasa és annak nyomasfiiggése erdsen eltér a PLD-rétegeknél megszokottol. A
vizsgalatok ugyanis ramutattak, hogy a (statikus) IPLD-filmek esetén a rétegépiilési sebesség
lateralis valtozasa erdteljesebb, mint a PLD-filmeknél, emellett az atlagos rétegépiilési
sebesség a gaznyomas novelésével nodvekszik, mikozben a PLD-rétegeknél csokkend
tendencia tapasztalhato.

A fenti megfigyelések vetették fel annak igényét, hogy a kutatasi projekt elsé fazisdban
az [PLD-rétegek vastagsageloszlasat, novekedési sebességét, valamint ezeknek a
mennyiségeknek a nyomasfiiggését tanulmanyozzam, ezaltal bdvitsem és rendszerbe
foglaljam az IPLD-filmek épiilésével kapcsolatos addigi tapasztalatainkat. A reaktiv és nem-

reaktiv vékonyréteg-épitésre egyarant kiterjedd vizsgalataim harom 6 szakaszra bonthatdk.

1) Az els6 kisérletsorozatban grafit céltargybol, nitrogénatmoszféraban allitottam elé CNy
IPLD-rétegeket. A valasztasom — a CNy rétegek gyakorlati jelentésége mellett — azért esett
erre az anyagi rendszerre, mert csoportunk korabbi kutatdsainak koszonhetdéen komoly
tapasztalattal és ismeretanyaggal rendelkeztiink a CNy anyagi PLD- és IPLD-filmekkel
kapcsolatban.

2) A reaktiv IPLD tanulméanyozéasahoz titdn céltargybol, oxigénatmoszféraban épitettem TiOy
IPLD-filmeket, hiszen az oxidfilmek épitése klasszikus példdja a reaktiv vékonyréteg-
épitésnek.

3) A nem-reaktiv vékonyréteg-épités vizsgalatanal — a konnyebb 0sszevethetdség érdekében —
a korabbiakban alkalmazott céltargyakat hasznaltam, a hattérgazt inert argonatmoszférara
cserélve le, igy a grafit céltdrgybol amorf szén, a titadn céltargybodl pedig titdn vékonyrétegeket

épitettem.
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25. abra

Statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN, filmek rétegépiilési sebességének valtozasa
a filmek szimmetriatengelyei mentén. A folytonos gorbék a mérési adatokra illesztett
exponencialis fiiggvényeket szemléltetik.
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4.1. Szén-nitrid vékonyrétegek

Elso kisérletsorozatomban 0,5 Pa, 1 Pa, 5 Pa, 10 Pa és 50 Pa nyomast N, atmoszféraban,
statikus IPLD-konfiguracidoban épitettem CNy IPLD-rétegeket, és a vastagsageloszlasukat,
valamint a rétegépiilési sebességiik lateralis valtozasat tanulmanyoztam. Az IPLD-rétegek
vastagsagprofiljait profilométeres mérések segitségével, az elliptikus 1ézerfolt két
szimmetriatengelye mentén hatdroztam meg (a 3.1. fejezetben ismertetett hordozoelrendezést
alkalmazva). A tovabbiakban az egyes szimmetriatengelyek mentén mért adatsorokat a
vékonyrétegek geometridja szempontjabol fogom megkiilldnbdztetni: a flip-over effektus'
értelmében a ,kistengely menti vastagsagprofil” alatt az elliptikus lézerfolt nagytengelye
mentén elhelyezett hordozon mért vastagsagprofilt fogom érteni, és forditva.

A kiilonbozd géznyomasokon épiilt CNy filmek szimmetriatengely menti (axialis)
vastagsagprofiljaibol szamolt rétegépiilési sebességeket a 25. abra szemlélteti. A megfigyelt
tendenciak alapjan a kovetkezé megallapitasokat tettem a 0,5-50 Pa gaznyomasokon, statikus

IPLD-konfiguracidban épiilt CNy filmekre vonatkozoan:
a) A gdznyomastol fliggetleniil mindegyik rétegen megfigyelhetd a flip-over effektus.

b) Adott gaznyomason épiilt réteg esetén a szimmetriatengely mentén a lézerfolttol

tavolodva a rétegépiilési sebesség csokken.

c¢) A film szimmetriatengelyei mentén (a mérési tartomanyon beliil) meghatarozott atlagos
rétegépiilési  sebesség a  gdznyomds emelésével novekszik. A 0,5-10Pa
nyomadstartomanyban épiilt rétegek esetén az elobbi allitas a film szimmetriatengelyei

mentén elhelyezkedd egyes pontokban mérhetd helyi rétegépiilési sebességekre is teljesiil.

d) A rétegépiilési sebesség laterdlis valtozasanak gradiense i) adott nyomadsértéken a
lézerfolthoz kozeledve novekszik; ii) a lézerfolttol mért adott tavolsdgban pedig a
gaznyomas emelésével novekszik. (Ez utobbi  allitds csak a  0,5-10 Pa

nyomastartomanyban teljesiil maradéktalanul.)

A rétegépiilési sebesség helyfliggésének kvantitativ jellemzését, valamint a késObbi
modellezési feladatokat eldsegiti, ha empirikus matematikai formuldkkal is le lehet irni a
rétegéplilési sebesség fenti viselkedését (egyeldre melldzve a rétegépiilés mechanizmusanak

elméleti vizsgalatat). Erre vonatkoz6an megallapitottam a kdvetkezdt:

e) A filmek z épiilési sebességének helyfliggése mindkét szimmetriatengely mentén jol

illeszthet6 a

z,(x)=a,e™ és z,(y)= aye'b"'y 4.1)

' A flip-over effektus jelentkezésérél a sziliciumesikokat alkalmazo kisérletek esetén direkt modon is meg lehetett gy6zédni,
hiszen a kisérletek el6tt gondosan megtisztitott, sik feliileti aluminium hordozoétarton épiilé film teljes ellipszisekké
egészitette ki a sziliciumhordozokon megjelend interferenciaiveket.
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alaku exponencidlis fliggvényekkel, ahol az a, és a, preexponencialis tényez6k, valamint a
b, és b, exponencialis tényezdk adott nyomason késziilt, adott anyagi mindségli rétegek
esetén konstansok. A fenti fliggvényekben az x €s y valtozok a 1ézerfolttdél mért tavolsagot

reprezentaljak az egyes szimmetriatengelyek mentén'”.

A 25. abra folytonos gorbéi a (4.1) egyenleteknek megfeleld illesztéseket szemléltetik. Az
illesztés josagat jellemzd determinécids egylitthatd mindegyik gorbe esetén nagyobb, mint
0,74, jellemzden 0,94. A kiilonb6z6 nyomasértékeken épitett filmekre vonatkozé illesztési

paramétereket €s a megfeleld determinécios egyiitthatokat a 6. tablazat tartalmazza.

NAGYTENGELY KISTENGELY

dy b, ¥ a, b, P Ab [%] ay/a,
0,5Pa | 0,0031 | 0,0251 0,97 |0,0014 | 0,0225 0,92 10,48 2,30

1Pa | 0,0132 | 0,0422 0,95 |0,0022 0,74
5Pa | 0,0320 | 0,0437 0,99 |0,0157 | 0,0355 0,93 18,76 2,04
10 Pa | 0,0940 | 0,0539 0,99 | 0,0623 | 0,0635 1,00 17,81 1,51
50Pa || 0,3172 | 0,1083 0,99 |0,1732 | 0,1008 0,99 6,93 1,83

6. tablazat

A statikus IPLD-konfiguracioban épitett CN, vékonyrétegek épiilési sebességének szimmetriatengely
menti valtozasat leiré exponencialis fiiggvények illesztési paraméterei,
valamint az illesztések determinacids egyiitthatoi.

Lathatd, hogy a nyomas novekedésével a preexponencialis tényezdk €s az exponencialis
tényezOk egyarant ndvekednek: ezek a jellegzetességek rendre a fenti c¢) pontot, valamint a d)
pont ii) allitdsat szamszerlsitik. Megfigyelhetd, hogy a nagy- és kistengelyekre vonatkozd
preexponencidlis tényezok hanyadosa a nyomas novekedésével csokken (lasd az ava,
oszlopot): ez 0sszhangban van azzal a korabbi megfigyeléssel, hogy a hattérgdz nyomasanak
novelésével az épiild IPLD-film alakja elliptikusbol korszimmetrikussa valik. Erdemes
ugyanakkor megfigyelni, hogy adott nyomasértékeken a b, és b, exponencidlis tényezok
kisérleti hiban beliill megegyeznek (lasd a b paraméterek szazalékos eltérését bemutatd 45 [%]
oszlopot). Az illesztett fliggvényekre vonatkozd fenti tendencidk aldl az 1 Pa gaznyoméson
épiilt réteg képez kivételt (1asd a sziirke szinii értékeket). Ez az eltérés feltehetéen annak lehet
a kovetkezménye, hogy a profilométer nagyobb hibdval volt képes meghatirozni az extrém
vékony (<50 nm) réteg vastagsagat (a 0,5 Pa nyomdson késziilt CNy film a nagyobb
impulzusszamnak koszonhetéen — lasd az 5. tablazatot — vastagabb volt). Ezt a feltevést
erdsiti az a tény is, hogy az illesztés determinacios egyiitthatoja a kérdéses réteg kistengelye

mentén volt kiugroan alacsony.

'3 Természetesen az exponencialis illesztések nem extrapolalhatok egészen a lézerfoltig (x =y = 0), hiszen egyrészt a kis- és nagytengely
menti illesztett fliggvények nem metszik egymast a lézerfolt helyén, masrészt az exponencialis fliggvények monoton jellege nem képes
kezelni azt a jelenséget, hogy a lézerfolthoz kozel az ¢épiilé IPLD-réteg ablalodik is. A lézerfolthoz kozeli filmtartomany
vastagsageloszlasanak exponencialistol eltéré helyfliggését lehet példaul megfigyelni az 50 Pa nyomason épiilt réteg kistengelye mentén,
ahol az illesztett fliggvény a 1ézerfolttol mért 3,5-6 mm-es tavolsagban jelentGsen eltér a mérési pontoktol.
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A rétegépiilési sebesség tengely menti valtozadsdnak ismeretében koordinata-geometriai
modszerek segitségével rekonstrualhato a vékonyrétegek épiilési sebességének teljes lateralis
eloszlasa. Ehhez abbdl az empirikus feltételezésbol indultam ki, hogy az IPLD-filmek
elliptikus szimmetridval rendelkeznek. A térképalkotashoz sziikséges adatpontok eldallitasa
sordn Ugy jartam el, hogy a réteg nagy- és kistengelye mentén mért épiilési sebesség azonos
értékeihez tartozod pozicidparokon keresztiil a 1ézerfolt szimmetriatengelyeihez illesztett
tengelyli ellipsziseket fektettem. Ezek az ellipszisek a rétegépiilési sebesség ,,szintvonalait”
reprezentaltak. Az ellipsziseken megfeleld strtiséggel mintapontokat jeldltem ki, és ezekhez
az ellipszispontokhoz hozzéarendeltem a rétegépiilési sebesség adott ellipszisre vonatkozd
értékét, igy allitottam eld a térképalkotashoz sziikséges mintavételezési pontok rendszerét. A
Surfer 8.0 (Golden Software Inc.) térképkészitdé program az un. krigelési algoritmus
segitségével képes a fentick segitségével meghatarozott adatharmasokbol (két lateralis
koordindta és az adott pontra jellemzd rétegépiilési sebesség) folytonos, haromdimenzids
domborzati struktarat eldallitani, mely esetemben a rétegek épiilési sebességének a térképeit
reprezentalta. Az épiilési sebesség igy generalt laterdlis eloszlasi térképeit a 26. abra mutatja
be. Jollehet az egyes térképek horizontalis és vertikalis 1éptéke azonos, nem célszeri azonos
szinkodolast valasztani, hiszen a vizsgélt nyomastartomanyban a rétegépiilési sebesség tobb,
mint 3 nagysagrendet valtozik. Kiilondsen ha figyelembe vessziik, hogy jelen esetben nem a
konkrét értékek Osszehasonlitasa a cél, hanem a filmépiilés lateralis eloszldsanak vizsgalata.
Ezért minden nyomasértéken egyedileg megvalasztott, egyenld 1€péskozonként szintvonalakat
jeloltem ki (a térképeken ezek barna szinnel lathatdk). A szintvonalak hasonlé méddon
szemléltetik a rétegéplilési sebesség lateralis  valtozasdt, mint ahogyan az
interferenciamintazat utal a film vastagsageloszlasira magukon a vékonyrétegeken. A
valasztott 1épéskozt skala jeloli az egyes térképeken (a skala legfelsd fehér savja minden
esetben az adott térkép kozponti, leggyorsabban épiild részének felel meg). Erdemes
megfigyelni, hogy a térképek megjelenésiikben mennyire hasonlitanak a 22. abran lathaté
vékonyrétegekre.

A térképek egyrészt megerdsitik, hogy a szimmetriatengelyek mentén meghatdrozott
vastagsagprofilok alapjan megbizhato modon rekonstrudlhatdé az IPLD-rétegek épiilési
sebességének teljes lateralis eloszlasa, masrészt az térképek alapjan kiegészithetok a CNy

IPLD-rétegek épiilési sebességének lateralis eloszlasaval kapcsolatos eddigi megfigyelések:

f) A hattérgaz nyomasanak novelésével az ¢épild filmek vastagsageloszlasa egyre
korszimmetrikusabba valik, és a filmépiilés mindinkabb a 1ézerfolthoz kozeli centrélis

régiokra korlatozodik.

g) Adott nyomdson épiilt filmen az egyenld rétegépiilési sebességli pontokat Osszekotd

elliptikus szintvonalak alakja a 1ézerfolttol tadvolodva egyre korszimmetrikusabba valik.
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Az f) allitdAs megerOsiti az épiilé film alakjaban kordbban észlelt, nyomasfiiggd
valtozasokat [109], melyekre mar a preexponencialis tényezdk dsszehasonlitasa is utalt. A g)
allitas viszont olyan jellegzetességre mutat rd, mely az eldzetes kisérletek vizudlis
megfigyelései alapjan nem volt észlelhetd. A fenti két megfigyelés szamszertsithetdvé valik,
ha bevezetjiik az azonos ¢épiilési sebességli pontokat 6sszekotd elliptikus szintvonalak
lapultsagat jellemzd E ellipticitast, mely a szintvonal kistengelyének és nagytengelyének
szazalékban kifejezett aranya. Ennek megfeleléen minél kisebb az ellipticitas értéke, annal
lapultabb az adott szintvonal, mig a kor £ = 100% ellipticitassal jellemezhetd. A 7. tablazat
az egyes nyomasértékeken késziilt CNy rétegek épiilési sebességének eloszlasat jellemzd
szintvonalak ellipticitasat mutatja az 4 félnagytengely hosszanak fiiggvényében. Lathato,
hogy az ellipticitas értéke a tablazatban — néhany kivételtdl eltekintve — mind balrdl jobbra

(n6vekvo nyomas), mind feliilr6l lefelé (a 1ézerfolttdl ndvekvo tavolsag) novekszik.

0,5 Pa 1 Pa 5Pa 10 Pa 50 Pa
A [mm] E
10 22% 21% 46% 52% 67%
20 37% 38% 65% 64% 82%
30 48% 53% 76% 70% 90%
40 57% 65% 82% 73% 93%
50 64% 76% 87%

7. tablazat

A CN; rétegek azonos épiilési sebességii pontjait 6sszekot6é szintvonalak lapultsagat jellemzé
ellipticitas (£) a félnagytengely hosszanak (4) fiiggvényében.

4.2. Titan-oxid vékonyrétegek

A reaktiv IPLD tanulmanyozasahoz TiOy rétegeket épitettem 1 Pa, 5 Pa, 10 Pa, 18 Pa és 25 Pa
gaznyomasokon. A vékonyrétegek szimmetriatengely menti vastagsagprofiljait, valamint a
rétegépiilési sebesség axialis valtozasat a 27. dbra kéttengelyli grafikonjai szemléltetik.'® A
kisérletsorozat ramutatott arra, hogy a statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt TiOy filmek
szimmetriatengely menti vastagsagprofiljai, illetve a rétegépiilési sebesség tengely menti

valtozasa szamos tekintetben megegyezik a CNy rétegeknél korabban megfigyeltekkel:

a) A TiOx filmek lateralis eloszlasa ugyancsak elliptikus szimmetriat mutat, €s a rétegeken

megfigyelhet6 a flip-over effektus is.

16 A kisérletsorozat megtervezésekor kiilon figyelmet forditottam arra, hogy a kiilonbozé rétegépiilési idéknél fellépé eltérd
mértékil céltargyerdzid esetleges hatasait kikiiszoboljem, ezért az egyes nyomasértékeken azonos szamu lézerimpulzust
hasznaltam a rétegépitéshez (lasd az 5. tablazatot). Ez az oka annak, hogy a legalacsonyabb nyomason épiilt, igen vékony
film esetén csak a 1ézerfolthoz kozeli (< 15 mm) tartomanyban sikeriilt meghatarozni a réteg vastagsagat.
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b) A filmvastagsag — €s ennek megfelelden a vékonyrétegek €piilési sebessége — a rétegek

szimmetriatengelyei mentén a 1ézerfolttol tavolodva csdkken.

c) A lézerfolttél mért adott tavolsagban a rétegek vastagsaga, illetve épiilési sebessége a

gaznyomas emelésével novekszik.

d) A hattérgdz nyomdsanak emelésével itt is megfigyelhetd, hogy a rétegépiilés egyre

inkdbb a 1ézerfolt kérnyezetébe koncentralodik.

A fenti hasonlésagok mellett szamos eltérés is mutatkozott a statikus IPLD-
konfiguracidoban épiilt CNy és TiOy rétegek kozott. A legszembetiindbb kiilonbség, hogy a
l1ézerfolttdl tavolodva a TiOy filmek szimmetriatengelyei mentén kevésbé markéns a
rétegéplilési sebesség csokkenésének iliteme: az alacsonyabb nyomdsokon késziilt filmek
vastagsagprofiljain konstans részek, platok is megfigyelhetok a 1ézerfolthoz kozeli részeken.
A 25 Pa gaznyomason épiilt réteg vastagsagprofiljai ugyan meredekebb lefutastiak, mint az
alacsonyabb nyomasokon késziilteké, azonban ezeket sem lehet kielégité mddon illeszteni a

CNy filmeknél bevezetett exponencialis fiiggvénnyel.

4.3. Amorf szén és titan vékonyrétegek

A nem-reaktiv rétegépitési kisérletek kapcsan azért esett a valasztdsom az argon hattérgaz
alkalmazésara, mert ez olyan inert gz, melynek moldris atomtomege kozelitéleg megegyezik
a korabbiakban hasznalt molekularis oxigén és nitrogén moltdmegével, és fobb hdtani
jellemzdi (hdvezetdképesség, fajhd) tekintetében is csak kismértékben kiilonbozik az eldbbi
gazoktol (lasd a 8. tablazatot). Grafit céltargybodl igy 5 Pa és 25 Pa gaznyomasokon amorf
szén filmet, Ti céltargybol pedig 10 Pa gdznyomason Ti vékonyréteget épitettem.

A rétegek épiilési sebességének szimmetriatengely menti valtozasat a 28. abra mutatja
be. Lathat6, hogy a nem-reaktiv IPLD-rétegek esetén is exponencialis fliggés mutatkozott a
rétegéplilési sebesség (és ezzel egyiitt a filmvastagsag), valamint a 1ézerfolt kdzéppontjatol
mért axialis tavolsadg kozott. Az illesztett exponencialis fiiggvényeket a 28. abra folytonos
gorbéi szemléltetik, az illesztési paramétereket, valamint a megfeleld determindcios
egyiitthatokat pedig a 9. tablazat foglalja 6ssze. Lathato, hogy a megteleld preexponencidlis
tényezOk aranya (a./a,) a vizsgadlt nyomastartomanyban a rétegek anyagatdl fiiggetleniil
azonos (atlagosan 1,72), az exponencialis egyiitthatok szazalékos eltérése (4b) pedig nem
haladja meg a 36%-ot (atlagosan 20%). Erdemes megfigyelni, hogy az illesztések
determinécids egyiitthatdéi minden esetben elérték a 0,99-os értéket.
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27. dbra

Statikus IPLD-konfiguracioban késziilt TiO, filmek
rétegépiilési sebességének és vastagsaganak valtozasa a filmek szimmetriatengelyei mentén.
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28. abra

Statikus IPLD-konfiguraciéban késziilt titan- és szénfilmek
rétegépiilési sebességének valtozasa a filmek szimmetriatengelyei mentén.
A folytonos gorbék a profilokra illesztett exponencialis fiiggvényeket szemléltetik.

61



Ar N2 02
moldris tdmeg [g-mol'l] 39,9481 28,0134 31,9988
fajhé (300 K-en) [J-mol K] 20,786 29,124 29,378
hévezetési egyiitthato (300 K-en) [W-m™ K] 17,72x107 25,83x10° 26,58x107
8. tablazat

A rétegépitési kisérletek soran alkalmazott hattérgazok
néhany fizikai tulajdonsaganak dsszehasonlitasa.

NAGYTENGELY KISTENGELY

ay b, r2 a, b, Y 4b [%) | ada,

5Pa (C) | 0,0952 | 0,0739 | 1,00 | 0,0549 | 0,0597 | 1,00 1922 | 1,73

25Pa (C) | 03314 | 0,1151 | 1,00 | 0,1926 | 0,1082 | 0,99 6,00 1,72

10 Pa (Ti) | 0,0219 | 0,0634 | 0,99 | 0,0129 | 0,0984 | 0,99 3557 | 1,69
9. tablazat

A statikus IPLD-Kkonfiguracioban épitett titan és szén vékonyrétegek épiilési sebességének
szimmetriatengely menti valtozasat leir6é exponencialis fiiggvények illesztési paraméterei,
valamint az illesztések determinacids egyiitthatoi.

4.4. A statikus IPLD-konfiguracioban épiilt, kiillonb6z6 anyagu vékonyrétegek
vastagsagprofiljainak dsszehasonlitasa

A statikus konfiguracioban épiilt IPLD-filmek szimmetriatengely menti vastagsagprofiljainak
lefutdsa kozvetleniil Osszehasonithatova valik, ha alkalmas modon normaljuk azokat.
Esetemben a lézerfolt kdzéppontjatdl szamitott 7 mm-es pozicioban mért rétegvastagsagokra
torténd normalés tlint célszerinek, ugyanis ebben a tavolsidgban mindegyik minta esetén
rendelkezésemre allt mérési adat. A tovabbiakban csak a nagytengely menti vastagsagprofilok
Osszehasonlitdsara szoritkozom, ugyanis a gaznyomas valtozdsat kisérd tendencidk — az
elliptikus vastagsageloszlas ¢és a filmek nyomasnovelést kisérdé koncentraldédasa miatt — ebben
az irdnyban erésebben jelentkeznek. A 29. dbran CNj, titdn- és szénrétegek nagytengely
menti normalt vastagprofiljait mutatom be. Az abra a), b) és c¢) grafikonjai rendre a 25. dbra,
a 27. abra ¢s a 28. abra a) grafikonjainak normalt valtozatai. A 29. abra a) grafikonjan a
CNyx filmek gorbesorozatat kiegészitettem egy 25 Pa gdznyomadson épiilt réteg normalt
vastagsagprofiljaval, valamint az 5 Pa nyomasra vonatkozé adatsort — a labjegyzetben
részletezett okok miatt — kicseréltem egy Ujonnan készitett minta normalt

vastagsagprofiljara'’.

'7 Az bsszehasonlithatosag érdekében a 4.4. fejezetben targyalt mintak készitése soran kiilon figyelmet forditottam a pontos
nyomasmérésre. Mivel a PIRANI-tipusu és az ionizacidés vakuummérdk altal mutatott nyomasérték kismértékben fiigg a
mérendd gaz anyagi minGségétdl, a ezekhez a kisérletekhez Baratron tipust kapacitiv vakuummérdt hasznaltam, mellyel
anyagfiiggetlen modon, nagy pontossaggal lehet meghatarozni a hattérgaz nyomasat.

62



Normilt rétegvastagsig
L
b w - n & ~J

=
-

0.7

=
=

0.4

Normilt rétegvastagsig

0.3

0.2

0.1

b)

Rétegépiilési sebesség [nm/impulzus]

10 20 30 40 50 60
C) A lézerfolt kbzéppontjitol mért tivolsig [mm]
29. abra

Statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN, (a), TiO, (b), valamint titan- és szénrétegek (c)
normalt vastagsageloszlasai a rétegek nagytengelyei mentén.

Az a) és ¢) grafikonon a folytonos gorbék az exponencialis fiiggvényekkel torténd illesztéseket szemléltetik,
a b) grafikonon a folytonos gérbe polinomialis illesztést mutat.
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A 29. abra gorbesorozatait 6sszehasonlitva szembetling a kiilonbség a TiOy filmek, valamint
a tobbi réteg normalt vastagsageloszlasainak megjelenésében. A CNy filmek esetén (29. abra,
a) grafikon) ebben a reprezenticidban is megfigyelhetdé a profilok nyomadsfiiggésében
megmutatkozd, kordbban mar részletesen elemzett markans tendencia: a nyomads
novekedésével a profilok — az exponencialis tényezd novekedésének koszonhetden — egyre
meredekebbé és (feliilrdl nézve) egyre konkavabba valnak. Ezt a trendet az 5 Pa és 25 Pa
gaznyomasokon épitett amorf szén rétegek normalt profilalakjai is kovetik. A TiOy rétegek
esetén (29. abra, b) grafikon) ehhez képest két szembetling eltérés tapasztalhatod. Egyrészt az
1 Pa gdznyomason épiilt réteghez tartoz6 normalt profil relativ helyzete nem koveti a tobbi
profilnal megfigyelhetd tendenciat. A masik fontos eltérés, hogy az 1 Pa gdznyomas felett
késziilt TiOy rétegek profiljai konvex—konkév alaktak, és az atmenethez tartozo6 inflexios pont

a hattérgaznyomas novelésével a 1ézerfolt felé tolodik.
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30. 4bra
A 10 Pa gaznyomason épiilt TiO, és Ti, valamint az 5 Pa és 25 Pa gaznyomasokon késziilt CN; és C

filmek normalt axidlis vastagsageloszlasaira illesztett fiiggvények 6sszehasonlitasa.

A 30. abra a rokon anyagu, reaktiv és nem-reaktiv modon épitett statikus IPLD-filmek
nagytengely menti normalt vastagsagprofiljait hasonlitja 0ssze. Az attekinthetdség kedvéert
ezen az abran csak a normalt profilokra illesztett fliggvényeket tiintettem fel, hiszen az egyes
mérési pontok megtalalhatok a 29. abra grafikonjain. Az azonos szinii folytonos és szaggatott
gorbék rendre az azonos gaznyomdson épiilt reaktiv és nem-reaktiv rétegparokat
reprezentaljak: az 5 Pa és 25 Pa nyomasokon épitett CNy és amorf szén, valamint a koztes
10 Pa nyomason épiilt TiOy €s Ti filmek normalt profiljait. A korabban részletezett eltérések

ellenére a nem-reaktiv és reaktiv filmépitéssel késziilt Ti és TiOy, illetve C és CNy IPLD-
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rétegek profilparjait Osszehasonlitva megfigyelhetd egy ko6zds vonas is: a tényleges
profilalaktol fiiggetleniil a nem-reaktiv filmek normalt profiljainak lefutdsa minden esetben
meredekebb, mint a megfeleld reaktiv filmeké.

A fenti eredmények azt sejtetik, hogy a statikus IPLD-konfiguracidoban épiil6 rétegek
tengely menti vastagsagprofiljanak alakjara kihatdssal van a rétegépiilés reaktiv vagy nem-
reaktiv jellege. A vizsgalt anyagi rendszerek alapjan az a kdvetkeztetés vonhato le, hogy a
nem-reaktiv. modon ¢épiilt statikus IPLD-filmek rétegépiilési sebessége a filmek
szimmetriatengelyei mentén a lézerfolttol tavolodva exponencialis jellegli fliggvény szerint
csokken, mig a reaktiv médon épiilt rétegeknél ez az exponencidlis fiiggés (kiilondsen a
1ézerfolthoz kozeli tartomanyban) torzul. Latszolag ezen megallapitas ellen sz6l az a tény,
hogy a CNy rétegek esetén szintén exponencidlis filiggést tapasztaltam, holott a
1.2.2. fejezetben emlitett definicié alapjan a CNy filmek eldallitasat is a reaktiv vékonyréteg-
mennyiség épiil a filmbe (10-15%, lasd példaul a 33. abran bemutatott, XPS-mérésekbdl
szarmaz6 eredményeket), hogy valodi kémiai reakcido helyett inkabb egy erételjes
adalékolasrol beszélhetiink, mely soran a nitrogén beépiilése (a molekularis nitrogén inert
jellege miatt) inkabb fizikai (iitk6zéses), mint kémiai folyamatoknak kdszonhetd.

A reaktiv rétegépiilés sordn megfigyelt profiltorzulds oka egyeldre nem tisztdzott. Egy
lehetséges magyarazatként szolgalhat az a feltevés (melyet a 33. dbran bemutatott
eredmények is alatdmasztanak), mely szerint a reaktiv IPLD segitségével -eldallitott
vékonyrétegek kémiai Osszetétele nem egységes, hanem a 1ézerfolttdl tdvolodva fokozatosan
valtozik. A TiOx rétegek esetén plauzibilis feltételezésnek tiinik, hogy mivel a plazma
kiszoritja a hattérgaz anyagat, a réteg a 1ézerfolthoz kozeli régiokban oxigénben szegényebb,
mig a lézerfolttdl tavolabb jelentdsebb mértékli hattérgaz képes beépiilni. Emiatt — abban az
esetben is, ha feltételezziik, hogy a céltargy ablacids sebességét €s a plazmaalkotok térbeli
eloszlasat nem befolyasolja a hattérgaz reaktivitasa — varhat6, hogy a lézerfolthoz kozel épiild
fémben gazdagabb, nagyobb stirliségli film kisebb latszolagos (!) épiilési sebességet mutat,
mint a lézerfolttol tavolabb épiild, oxidjellegii, kisebb siirliségli réteg.

Ugyan a fenti négy anyagi rendszer dsszehasonlitd vizsgalata alapjan még nem szabad
messzemend kovetkeztetéseket levonni, eredményeim azt sejtetik, hogy az IPLD-filmek
vastagsagprofiljainak elemzése igéretes modszer lehet az egyes vékonyréteg-épiilési

folyamatok reaktiv jellegének meghatarozasara.

4.5. Az eredmények tézispontszerit megfogalmazasa

1.a Igazoltam, hogy az inverz geometriaju vékonyréteg-épités (IPLD) alkalmas fém, fém-oxid
¢s nemfémes vékonyrétegek épitésére, vakuumban, illetve inert vagy reaktiv hattérgaz

jelenlétében egyarant. [112, 119]
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1.b Profilométeres vastagsagmérésekkel megmutattam, hogy a céltargy sikjaban rogzitett, a
1ézerfolthoz képest all6 hordozén (azaz un. statikus IPLD-konfiguracioban) épiilé rétegek
épiilési sebessége lateralis iranyban a lézerfolttél tdvolodva csokken. Ti €és amorf szén
rétegekre vonatkozd mérési eredményekkel igazoltam, hogy nem-reaktiv koriilmények kozott
¢épitett vékonyrétegek esetén az elliptikus 1ézerfolt szimmetriatengelyei mentén, a lézerfolt
kozéppontjatél mért 3,5-60 mm-es tartomanyban a rétegépiilési sebesség csokkenése jo
kozelitéssel exponencialis fiiggvényt kovet. CNy és TiOyx vékonyrétegek tanulmanyozasa
soran arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a fenti tendencia nem valtozik abban az esetben,
ha a hattérgdz anyaga jorészt fizikai kolcsonhatasoknak koszonhetden ¢épiil be a
vékonyrétegbe (a CNy esete), ugyanakkor az erdsen reaktiv médon épiilt vékonyrétegek (pl.
TiOy) esetén a rétegépiilési sebesség lateralis valtozadsa — elsOsorban a lézerfolthoz kozeli

terlileteken — eltér az exponencialis fiiggéstol. [112, 119]

l.c A 0,5-50 Pa nyomastartomanyban, statikus [PLD-konfiguracioban épiilé fém (Ti), fém-
oxid (TiOx) és nemfémes anyagi (amorf szén, CNy) vékonyrétegek épiilési sebességét a
lézerfolt kozepétdl szamitott 3,5-60 mm-es tartomanyban 0,001-0,1 nm/impulzus
nagysagrendbe esonek taldltam. Megdllapitottam, hogy a statikus IPLD-konfiguraciéban
¢épiild filmek atlagos rétegépiilési sebessége (a lézerfolt kozepétdl szamitott 3,560 mm-es
tartomanyra vonatkozoan) — a PLD-modszerrel ellentétben — a hattérgdz nyomdasanak
novelésével novekszik, €és néhany 10 Pa feletti gdznyomasokon meghaladja a velikk egyiitt

épitett PLD rétegekre jellemzo értékeket. [112, 119]
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5. EGYENLETES RETEGVASTAGSAGU FILMEK ELOALLITASA
EGYUTTFORGO IPLD-KONFIGURACIOBAN

5.1. Egyenletes rétegvastagsagu filmek eldallitasa egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban

Inverz vékonyréteg-épitési geometriaban a céltargy sikjaban elhelyezkeddé hordozo a forgod
céltargy felszinére, az ablacios bardzdan beliil is rogzithetd: ezt az elrendezést neveztem el
egylittforgd IPLD-konfiguracionak.

A PLD-kisérletek soran konnyen felismerhetd, am legtobbszor figyelmen kiviil hagyott
jelenség, hogy mig a céltargytartd6 mechanizmus komponensein siriin kovetik egymast a
filmvastagsadg valtozasat tiikr6z6 szines interferenciarendek (példaként lasd a 19. abrat),
addig a forg6 céltargy kozépso részén kialakulo réteg egyszinti, ami homogén filmvastagsagra
utal. Az elébb leirtakat szemlélteti a 31. abran l4thaté sziliciumlemez is, mely egy
vakuumban végrehajtott ablacios kisérlet alkalméval egyidejiileg szolgalt céltargyként és
IPLD-hordozoként. Az ablacid soran a sziliciumlemez a kozéppontja koril forgott, igy a
lemez abléacios barazdan beliil 1év0 része az egyiittforgd IPLD-konfiguracié hordozoéjanak
felelt meg. Az interferenciaszinek valtozasat figyelve itt is szembetlind, hogy mig a
filmvastagsdg a bardzdan kiviili teriileten radialisan kifelé haladva jelentds mértékben
valtozik, az ablacidés barazdan beliil allandé. Ezek a megfigyelések Osztonoztek annak
tanulmanyozéasara, hogy az egyiittforgd IPLD-konfiguracio alkalmas lehet-e homogén

vékonyrétegek eldallitasara.

31. abra

Az egyiittforgo IPLD-konfiguracié esetén jelentkezd vastagsagkiegyenlitédés szemléltetése
vakuumban ablalt forgo sziliciumlemez segitségével.

A bevezetd kisérletek soran az 5. tablazatban részletezett koriilmények kozott épitettem

CNy és Ti rétegeket egyiittforgd IPLD-konfiguracioban oly modon, hogy minden esetben
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statikus IPLD-hordozokat is elhelyeztem a lézerfolt szimmetriatengelyei mentén. A tovéabbi
kisérleti paramétereket a 10. tablazat tartalmazza.

" a hordozo lézerfolt—forgastengely rétegépitési forgatasi
aréte
& atloja tavolsag id6 sebesség
anyaga
e [mm] [rmin] [perc] [V
CN, 9 10,5 25 ~5,5
CN, 9 9,5 25 ~5,5
Ti 10 10,5 25 ~5,5

10. tablazat
Az egyiittforgé CN, és Ti rétegek eléallitasa soran alkalmazott specialis kisérleti paraméterek.
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A minta forgaskoézéppontjatél mért radialis tavolsag [mm]
32. abra

Az egyiittforgé mintak profilométeres vastagsagmérésekor kapott tipikus radialis vastagsagprofil
(5 Pa nyomason épiilt CN; réteg, 238 nm-es atlagvastagsaggal), valamint az alkalmazottatlagolas
bemutatisa.
A vizszintes hibasavok az atlagolasi intervallumot, a fiiggéleges hibasavok az adott intervallumokon beliil

mért minimalis és maximalis vastagsagértékeket szemléltetik.

Az egyiittforgd mintdk profilométeres vastagsagmérése soran szembetlind volt a mért értékek
+7,5 nm-en beliili szordsa. Ez Osszhangban volt a késziilék kezelési utmutatdjaban [120]
bemutatott referenciamérések fluktuacidjaval, melyet feltehetéen a profilok kismértékben
eltérd szintezése okoz. Az efféle mérési hiba csokkentése érdekében a rétegek atloja mentén
0,04-0,1 mm lépéskozzel mért vastagsdgadatokat 0,5 mm-es szakaszokra vonatkozodan

atlagoltam. Egy ilyen atlagolast mutat be a 32. abra egy 5 Pa nyomadson, egyiittforgd IPLD-
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konfiguracidban épiilt, 238 nm-es atlagvastagsagt CNy réteg vastagsagprofiljan keresztiil. A
vizszintes hibasdvok az 4tlagolasi intervallumot, a fiiggdleges hibasavok az adott
intervallumokon beliil mért minimalis €s maximalis vastagsagértékeket szemléltetik.

A vastagsag inhomogenitasat jellemzO paramétereket (VII, széazalékos eltérés) a
fentieckben emlitett mdodon eldalld atlagértékekbdl szadmoltam. Ugyanakkor a 37. dbra
grafikonjan hibasdv formdjadban szemléltetni fogom az egyes szegmenseken beliill mért

minimalis és maximalis vastagsagértékeket is.

PROFILOMETERES VASTAGSAGMERES
ot
areies atl. , abszolut
anyaga ) relativ o .
vastagsag o . vastagsagingadozas
vastagsagingadozas
[nm] [nm]
CN, 224 3,2% 13
CN, 238 3,9% 13
Ti 42 16,3% 11

11. tablazat
Az egyiittforgé CN, és Ti mintikon végrehajtott profilométeres vastagsigmérések
eredményeinek dsszefoglalasa.

A vastagsagmérések eredményeit a 11. tablazat foglalja 6ssze. A 9 mm atloju CN
rétegek (1.6) képlet alapjan meghatarozott relativ vastagsdgingadozasa 4%-ndl kisebbnek
adodott'®. A két film esetén — melyek épitési paraméterei csak a 1ézerfolt és a forgaskozéppont
tavolsdgaban kiilonboztek csekély mértékben —nagyjabol 5%-os eltérés mutatkozott az
atlagvastagsagban, és a statikus IPLD-rétegek vastagsageloszlasaval (lasd a 4. fejezetet)
Osszhangban az a réteg bizonyult vastagabbnak, amelyiknek a forgaskézéppontja kozelebb
helyezkedett el a 1ézerfolthoz. A CNy rétegek radialis vastagsagprofiljain az » = 0-2,5 mm
tartomdnyban enyhe vastagsagnovekedés figyelheté meg (lasd a késébbi 37. abrat), azonban
a hibasavokat figyelembe véve ez nem itélhetd szignifikansnak.

A 10 mm atloju Ti rétegre vonatkozo relativ vastagsadgingadozas 16,3%-nak adodott,
azonban ennél a mintdnal nem szabad figyelmen kiviil hagyni, hogy a film vastagsaga alig
otode volt az el6zd két réteg atlagos vastagsaganak, ami magatol értetddd modon hozzajarul a
relativ értékek novekedéséhez'”. A jelentdsebb mértékii relativ vastagsagingadozas miatt
ennél a filmnél a VII értéke is nagyobbnak adédott (0,51), mint a CNy rétegek esetén.

'8 Ez az érték akkor sem haladta meg a 12%-ot, ha a vastagsagmérés eredményeit a fentickben emlitett atlagolas nélkiil
vettem figyelembe.

' Erdemes megfigyelni, hogy az Gsszes adatpontra vonatkozé minimélis és maximalis vastagsagértékek kozotti abszolut
eltérés mindharom filmnél kdzel azonos mértékii (~12 nm), ami megerdsiti azt a feltételezést, hogy a profilométeres mérés
hibaja elfedheti a rétegek tényleges vastagsagingadozasat.
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5.2. Egyiittforgé IPLD-konfiguracioban épiilt szén-nitrid réteg ellipszométeres vizsgalata

Az egyiittforgé IPLD-filmek el6z6 fejezetben bemutatott egyenletes rétegvastagsaga felveti
azt a kérdést, hogy a homogenitds megmutatkozik-e a filmek egyéb fizikai és kémiai
tulajdonsagaban, példaul osszetételében is. Ez a kérdés egyrészt amiatt bir jelentdséggel, mert
a PLD-geometriaban épiilé rétegek klasszikus problémaja a lateralisan inhomogén kémiai
Osszetétel. Masrészt fontossa valik annak fényében is, hogy az 1.6 fejezetben ismertetett
bevezetd IPLD-kisérletek alkalmaval DR. GERETOVSZKY ZSOLT és DR. SZORENYI TAMAS
rontgenfotoelekron-spektroszkopiai (XPS) mérések alapjan azt tapasztaltdk, hogy a statikus
IPLD-konfiguracioban épiilt CNy rétegek nagytengely menti 0sszetétele korantsem homogén
(33. abra) [109].
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33. abra

A szén, nitrogén és oxigén atomszazalékos aranyanak valtozasa 10 Pa hattérgaznyomason, statikus (!)
IPLD-konfiguraciéban épiilt CN, réteg nagytengelye mentén (XPS-mérések alapjan).
Forras: Zs. Geretovszky és T. Szorényi, Thin Solid Films 453—454 (2004) 172-176.

Az egyiittforgd IPLD-konfiguracidban épiilt CNy filmek 0sszetételbeli homogenitasanak
ellenérzéséhez kézenfekvé megoldasnak bizonyult a réteg optikai allanddinak és
porozitasanak ellipszometriai meghatdrozasa. Az 5.1. fejezetben ismertetett kisérletsorozat
keretében, 5 Pa gdznyomason eldallitott, 238 nm atlagos vastagsdgi CNx minta atloja mentén
0,5 mm Iépéskozzel végeztem ellipszometriai méréseket. A késziilék mikrofolt-optikat
alkalmaz6 lizemmoddja lehetévé tette, hogy az egyes mintavételezések sordn minddssze a
minta kb. 0,75 mm®-es teriiletérél szarmazzon informéacié. A spektroszkopiai ellipszometriai
vizsgalatok sordn a TAUC-LORENTZ-féle parametrikus dielektromosfiiggvény-modellen
alapul¢ illesztést hasznaltam, melyet DR. PETRIK PETER és munkatarsai dolgoztak ki [114]. A

mérések rdmutattak, hogy a minta 9 mm-es atlja mentén a 632 nm-re vonatkozd térésmutato

,012

valos részének relativ valtozésa 1,04% (n:2,082i8,009), mig a képzetes részé 5,25%

(k=0,174+00) (34. abra).
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A torésmutato valos és képzetes részének valtozasa az 5 Pa nyomason, egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban
épiilt, 238 nm atlagos vastagsagu CN, minta atléja mentén.
A torésmutaté meghatarozasa ellipszométerrel tortént.
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35. abra

Az ellipszometriai mérésekkel meghatarozott porozitas és a rétegvastagsag radialis valtozasa az 5 Pa
nyomason, egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban épiilt, 238 nm atlagos vastagsagi CN, réteg esetén.
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A BRUGGEMAN-féle effektivkozeg-kozelités a filmek porozitdsira vonatkozo
informaciokat is szolgaltatott: a mérések szerint a mintak atloja mentén a porozitds 19% és
23% kozott valtozik (a relativ ingadozas 16,4%) (35. abra). Az ellipszometriai mérések
»~melléktermékeként” filmvastagsag-értékeket is kaptam (bar ezek a profilométeres mérések
eredményeivel Osszevetve inkabb az illesztés helyességének indikatoraiként tekinthetdk,
hiszen a filmvastagsag a modell bemeneti paramétere volt). Az ellipszometriai mérések
alapjan a vizsgalt réteg atlagosvastagsaga 201,1 nm-nek adodott (ez a hitelesebbnek
elfogadott profilométeres mérésekhez képest ~15%-os alulbecslés), mig a relativ
vastagsagingadozas 4,7%-nak bizonyult (ami jol egyezik a profilométerrel meghatarozott
3,9%-kal) (35. abra).

A fenti eredmények azt mutatjak, hogy az egyiittforgd IPLD-konfiguracioban épitett
CNy filmek lateralisan homogén optikai tulajdonsagokkal rendelkeznek, ami a porozitas
kismértékli (<20%) lateralis valtozasat figyelembe véve azt a feltételezést is alatamasztja,
hogy rétegépités sordn a hordoz6 forgatdsa a vastagsagbeli laterdlis eltérésekhez hasonloan

képes kiegyenliteni a réteg kémiai Osszetételében jelentkezd inhomogenitast is.

5.3. Az egyiittforgo IPLD-hordozon kialakulé vékonyréteg épiilésének modellezése

Az 5. tablazatban megadott lézerfrekvencia, céltargy- és hordozoforgatasi sebességek,
valamint barazdaatmérok alapjan két 1ézerimpulzus kozott a céltargy elmozdulasa az ablacids
bardzda mentén nagyjabol 0,3 mm. Az ablacios bardzdan beliil elhelyezett egyiittforgd
hordozd egyes pontjaiban nyilvanvaléan ennél is kisebb elmozdulasokkal kell szamolni.
Mivel ezek a tavolsagok a rétegépitési tartomany méreteihez képest igen kicsik, a rétegépiilési
folyamat igen jo kozelitéssel ugy tekinthetd, mintha az egyiittforgd IPLD-hordozd egyes
pontjaiban — mikdzben azok tobbszor végighaladnak a forgaskdzéppont koriili korpalyan —
idében folytonos és periodikus fliggvény szerint valtozd sebességgel épiilne a vékonyréteg.
Abbol kiindulva, hogy egy rétegépitési ciklus soran az egyiittforgé IPLD-hordoz6 jellemzden
néhéany szaz koriilfordulast tesz meg, az eredd épiilési sebesség kell pontossaggal megadhatd
oly mddon, hogy a fenti idében valtozo rétegépiilési sebesség helyett minden egyes pontban
az egy korilfordulési periodusra kiatlagolt rétegépiilési sebességgel szamolunk a rétegépiilés
teljes id6tartamara vonatkozdan (36. abra, a) grafikon). Ez az atlagos érték — adott anyagi
rendszer és lézerparaméterek esetén — kizardlag a hordozd forgaskdzéppontjanak és a
lézerfoltnak a tavolsagtol fiigg. Ezen gondolatmenet alapjan a rétegek radidlis
vastagsageloszlasait a forgaskozépponttdl szamitott kiillonb6zo » sugartt korok mentén végzett
numerikus integralassal allitottam el6. Az alabbi modell a C, CNy és Ti rétegeknél tapasztalt
exponencialis vastagsadgprofilokkal szdmol, azonban az eljards kiterjeszthetd mas
fiiggvényalakot kovetd vastagsageloszlasokra is, s igy modellezhetdk példaul a TiOy rétegekre

vonatkoz6 eredmények is.
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rétegépiilési sebesség
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rétegépiilési sebesség

Rétegépiilési sebesség [tetszbleges egység]
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forgaskozéppont

b)

36. abra

a) A rétegépiilési sebesség idobeli valtozasa az egyiittforgé IPLD-hordozé egy tetszdleges pontjaban,
egy koriilfordulasi periédus (7) ideje alatt.
b) Az egyiittforgé IPLD-hordozon kialakulé vastagsageloszlas szamitasahoz hasznalt paraméterek.
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A numerikus integralas koncepcidjat, valamint a szamitasokban szereplé mennyiségeket
a 36. abra b) vazlata szemlélteti. A laterdlis koordinatak origodjaként a lézerfolt kdzéppontjat
valasztottam, az x €és y tengelyeket pedig rendre a statikus IPLD-film nagy- €s kistengelyei
mentén vettem fel. A szamitas kiinduldsi paraméterei a kovetkezOk voltak: a statikus
rétegépiilési  sebesség szimmetriatengelyek menti tavolsagfliggvényeinek illesztési
paraméterei (preexponencidlis és exponencidlis egyiitthatok a nagy-, illetve kistengely
mentén: a, és by, illetve a, €s b)), valamint a lézerfolt és a céltargy forgaskozéppontja kozotti
tavolsag, azaz az ablacios bardzda sugara (p). A szamitds soran a forgaskozéppont koril p/15
1épéskozzel r=(0...p] sugarti koroket jeloltem ki, mig az y tengely mentén a (0...2p]
tartomdnyban 2p/15 [épéskozzel vettem fel pontokat, melyek az azonos rétegépiilési
sebességli pontokat 0sszekotd ellipszisek €s az y tengely metszéspontjait, azaz a kivalasztott
ellipszisek félkistengelyeit jelolték ki.

Az x és ytengelyek mentén 1év0 pontokban a z, és z, rétegépiilési sebességek a
(4.1) egyenlet alapjan a kdvetkezOknek adddnak:
és z,()=ae”. (5.1)

-b.x

z(x)=ace
Amennyiben az (4;0) és a (0; B) pontokban mérhetd z«(4;0) és z,(0; B) rétegépiilési
sebességek egyenlok, akkor a statikus IPLD-rétegek elliptikus szimmetrigjat feltételezve
ugyanez a rétegépiilési sebesség mérhetd az Gsszes olyan (x; y) pontban, melyek koordinatai
kielégitik az 4 félnagytengelyti €s B félkistengelyt centralt ellipszis

2 2
X

koordinata-geometriai egyenletét. Az (5.1) és (5.2) egyenletekb6l a preexponencidlis ¢€s
exponencialis egyiitthatok segitségével kifejezheté a B félkistengelyli ellipszis kordbban

bevezetett
E=B/A (5.3)
alaku ellipticitasa:
Eo_ D (5.4)
1, a
b, +—In—*
a

melynek ismeretében kijelolhetdk az ellipszisek. Az ellipsziseket ezutan metssziik el az r
sugart, (0; p) kozéppontu korokkel, melyek koordinata-geometriai egyenlete

X +(y-p) =r. (5.5)
A metszéspontok koordinatait az (5.2), (5.3) és (5.4) egyenletek alapjan az

x2E2 + y2 — BZ

x +(y—p)2 =72}

egyenletrendszer megoldasai szolgaltatjak.

(5.6)
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A metszéspontok koordinatai:

2B p \[AE p* -4(1-B*) (B - Ep* - B?)

2(1—E2) és x =+ rz—(y—p)z.(5.7)

y:

A korokon igy kijelolt egyes pontokban a megfeleld ellipszisek mentén mérhetd rétegépiilési
sebességgel lehet szamolni. Ennek eredményeként a korok mentén (a kor sugaratdl fiiggden)
6-30 pontban ismertté valik a z rétegépiilési sebesség. A T id6tartamu koriilfordulési periddus
alatt ¢épiilod d filmvastagsdg az idoben valtozd rétegépiilési sebesség egy periddusra
vonatkoztatott i1d6 szerinti integraljabol adodik, mely az 4llandd szogsebességii
hordozoforgatas miatt kifejezhetd Gigy is, mint a hordozoé kivalasztott pontja altal a korpalya

mentén megtett s Ut szerinti integral:

EzPRR.Tzdtz T'PRRgﬁzds
0

2rzw ’ (5.8)

ahol PRR a lézer ismétlési frekvencidja és r a korpalya sugara. Ennek értelmében az egy

koriilfordulésra vonatkoztatott z ekvivalens integralt rétegéplilési sebesség:

- d_d 1
n

=——Qzds
T-PRR 2rr (5.9)

b

ahol n az egy koriilfordulési periddusra vonatkoztatott 1ézerimpulzusok szdma. A numerikus
integralas soran az (5.9) egyenletben szerepld integral helyett az alabbi kozelité Osszeget
hasznaltam:
z :LQSZdS ~ ZZI. (£+£j
2rmw ; 2 2 ’ (5.10)

ahol As; a referenciakdr mentén kijeldlt i-edik és i+1-edik metszéspont kozotti koriv hossza.
Mivel a teljes rétegépitési ciklus alatt épiild filmvastagsag és az (egy impulzusra
vonatkoztatott) atlagos rétegépiilési sebesség csak az impulzusszamban mint szorzofaktorban
kiilonboznek egymastol, a fenti szdmitas modositas nélkiil alkalmazhato az egyiittforgé IPLD-
konfiguracioban ¢épiild filmek vastagsagprofiljanak meghatarozasara is, ha kiindulasi
paraméterként az adott id6 alatt ¢épiilt statikus IPLD-filmek tengely menti
vastagsagprofiljainak preexponencialis tényezdivel szamolunk.

A fentiekben ismertetett modell két potencidlis hibaforrassal rendelkezik: egyrészt
pontatlansdgot eredményezhet, ha a mintavételezési pontok (azaz az egyes korok mentén
el6alld szomszédos metszéspontok) kozott tul nagy a rétegépiilési sebesség valtozasa,
masrészt ha az integrélt teriiletnek tGl nagy hényada fekszik olyan régioban, melyre
vonatkozoan a vastagsagmérésbol szarmaz¢d adatok helyett csak az illesztésekbdl szarmazé
extrapolalt értékek ismertek. Az épiilési sebesség valtozasi gradiense CNy filmek esetén az
50 Pa hattérgaznyomason épiilt réteg esetén bizonyult a legnagyobb mértékiinek, azonban a

rétegéplilési sebességnek az egyes mintavételezési pontok kozotti relativ valtozasa ekkor sem
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haladta meg a 35%-ot, ami a numerikus integralas szempontjabol elhanyagolhaté mértéki

hibat okoz. A szamitasok soran az integralt teriiletek tipikusan 9,5%-an (legfeljebb 20%-an)

dolgoztam extrapolalt értékekkel (12.tablazat), igy esetemben ebbdl a szempontbodl is

alkalmazhat6 a modell.

VASTAGSAGMERES extrapolalt MODELLEREDMENYEK
@ film adatok rel. eltérés
atl. relativ hanyada atl. relativ T
anyaga , , a mert
vastagsag vast.- vastagsag vast.- atlao-
[nm] ingadozas [nm] ingadozas £
vastagsagtol
CNy 224 3.2% 16,1% 200 0,9% -10,8%
CNy 238 3,9% 19,4% 212 1,0% —11,1%
Ti 42 16,3% 1,4% 52 0,8% +22,5%
12. tablazat

Az egyiittforgé CN, és Ti mintakon végrehajtott profilométeres vastagsagmérések eredményeinek
osszefoglalasa, és osszevetésiik a modellbél szarmazé megfeleld jellemzdékkel.

Rétegvastagsag [nm]

300 T T T T T T T | !
250 I - =i L — e = T il
e T SD| KR R RS rrpen Se e 1 ]
200 p-—=—m——— o ——— —————— O ————— —————— O ——— - =0 -
. 5Pa CN, (p=19,5 mm) - vastagsigmeérés
150 . 5PaCN, (p=10,5 mm) - vastagsigmérés -
5raCN, (p =95 mm) - modellezés
=1 5PaCN_{(p=10,5 mm) - modellezés 1
100 a 5Pa Ti (p = 10,5 mm) - vastagsigmérés -
5PaTi(p =105 mm) - modellezés
5 - —————&—————— e e e e e e e e e m— e = — == =g
T S L S T
0 1 | L 1 1 | L | 1
0 1 2 3 4 5

Forgaskozéppontt6l mért tavolsag [mm]

37. abra

Az egyiittforg6 CN, és Ti mintak profilometrias mérésekbdl (folytonos vonalak) és
modellbdl (szaggatott vonalak) szarmazé radialis vastagsagprofiljai
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Mivel az egyiittforgd CNy ¢és Ti mintdk esetén a 3. fejezetben leirt szimultin
hordozodelrendezésnek  koszonhetéen ismertek voltak a tengely menti statikus
vastagsageloszlasok, a fenti modell ellendrizhetdvé valt. A profilométeres mérésekbdl és a
modellszdmitdsokbol szdrmazd vastagsagértékeket, valamint vastagsdgingadozasokat a
12. tablazat ¢és a 37. abra grafikonja hasonlitja 6ssze.

A 12. tablazatban szerepl0 eredmények alapjan lathato, hogy a modell mindkét CNy
réteg esetén kb. 11%-kal becstilte ala az atlagvastagsagot, a relativ vastagsagingadozast pedig
nagyjabol 3-szor kisebbre josolta (3—4% helyett ~1%-ra). A Ti rétegre vonatkoz6 modellbdl
szarmazo atlagvastagsag 22,5%-kal tért el a mért atlagvastagsagtol, elgondolkodtatd azonban,
hogy ebben az esetben a modell feliilbecsiilte a filmvastagsadgot. Ez az eltérés feltehetéen a
modellhez hasznalt extrapolalt értékek hanyadaban mutatkoz6 jelentds kiilonbségbdl adodik
(lasd a 12. tablazatot). A modell josolta relativ vastagsagingadozas (0,8%) a mért értéknél
(16,3%) joval kisebbnek adodott, azonban itt ismét figyelembe kell venni, hogy az atlagos
rétegvastagsag vélhetden csak néhanyszorosa volt a profilométer mérési bizonytalansaganak.

5.4. Az egyiittforgé IPLD-rétegek atlagos épiilési sebességének és
vastagsaghomogenitasinak nyomasfiiggése

Az alkalmazéasok szempontjabol fontos ismerni az egyiittforgd IPLD-konfiguracidban épiild
vékonyrétegek atlagos épiilési sebességének, illetve vastagsagprofiljainak nyomasfiiggését is.
Ezt a CNy rétegek esetén a statikus IPLD-filmek rendelkezésre allo szimmetriatengely menti
vastagsagprofiljaibol, a fenti modell segitségével hataroztam meg. A TiOyx filmeknél kozolt
adatok kisérleti eredményekbdl szarmaznak, és ebben a kisérletsorozatban megvizsgaltam azt
is, hogy meddig novelhetd az egyiittforgd IPLD-hordozd mérete anélkiil, hogy a réteg
vastagsdghomogenitasa jelentdsen leromlana.

A kiilonb6z6 hattérgdznyomasokon ¢épiilt statikus CNy IPLD-filmekre vonatkozo
exponencialis illesztések preexponencidlis és exponencialis egyiitthatéi alapjan 10 mm,
15 mm, 20 mm ¢és 30 mm lézerfolt—forgaskozéppont tavolsagra (p) vonatkozdan szamitottam
ki az egyiittforgd IPLD-rétegek épiilési sebességének laterdlis ingadozasat, illetve az (1.5)
egyenlet segitségével definialt vastagsag-inhomogenitédsi indexeket. A modellezés soran csak
olyan p értékekkel szamoltam, melyek a teljes integralasi teriileten beliil £<1 ellipticitast
(azaz a flip-over effektusnak megfeleld allast) ellipsziseket eredményeztek. Ez az oka annak,
hogy a p =30 mm lézerfolt—forgéastengely tavolsdg esetén csak a 0,5 Pa hattérgdznyomasra

vonatkoz6 szamitast tiintettem fel a grafikonokon.
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38. abra

100

Egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban, Kkiilonb6z6 hattérgaznyomasokon épitheté filmek atlagos rétegépiilési
sebességei a statikus konfiguracioban késziilt CN, IPLD-filmek épiilési paraméterein alapul6 szamitasok
alapjan. A grafikon négy kiilonbozé 1ézerfolt—forgaskozéppont tavolsagra (p) vonatkozo6 szamitassorozatot
szemléltet, a hibasavok a feltételezett 2p atmérdjii hordozoteriileten kapott minimalis és maximalis épiilési
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A 38. abran bemutatott eredményekbdél szamithat6 vastagsag-inhomogenitasi indexek
a hattérgaznyomas fiiggvényében, az abran feltiintetett négy kiilonb6z6 p lézerfolt—forgaskézéppont

sebességet jelolik.
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39. abra

tavolsagra vonatkozéan.
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A szamitdsi eredmények alapjan az aldbbi kovetkeztetések vonhatok le a 0,5-50 Pa
hattérgdznyomason, egylittforgd IPLD-konfigurdcioban épiil6 CNy filmek szamitott épiilési
sebességére vonatkozdan (38. abra):

e

a) Az atlagos rétegépiilési sebesség a hattérgdznyomas emelésével 0,81-0,95 kitevdji
hatvanyfiiggvény szerint novekszik (az illesztések 7 determinaciés egyiitthatéi minden

esetben nagyobbak voltak, mint 0,94).

b) A rétegvastagsdg inhomogenitasa a hattérgdznyomas emelésével, valamint adott

nyomason az ablacios barazda sugaranak novelésével ndvekszik.

¢) A modelleredmények alapjan a rétegépiilési sebesség a rétegek atmérdje mentén a
forgaskozéppontban a legkisebb, és sugériranyban kifelé haladva novekszik. Az egyes
filmekre vonatkozdan a rétegépiilési sebesség minimalis €és maximalis értékének relativ
kiilonbsége az atlagos épiilési sebességhez viszonyitva tipikusan 11%, és a vizsgalt
legnagyobb nyomas (50 Pa) és hordozoatmérd (40 mm) esetén sem haladja meg az
58%-ot).

Mivel a p tavolsag novelésével az alkalmazhatd hordozoatmérd is novekszik, a c¢) allitads a
hordozoatmérét is figyelembe véve objektivebb modon fogalmazhaté meg, ha a relativ
vastagsagingadozas helyett (amennyiben ez 30%-nal kisebb) az (1.5) egyenlet altal definialt

vastagsag-inhomogenitési indexszel (V1) dolgozunk (39. abra).

d) A 0,5-5 Pa nyomadstartomanyban a VI nem haladja meg a 0,15-os értéket (az abran
sziirke szinnel jelolve), és mind a nyomas emelésével, mind a p tavolsag ndvelésével csak
kismértékben novekszik. 5 Pa feletti nyomasokon a VII értéke sokkal meredekebben nd

akar a nyomas, akar a p tavolsag ndvekedésével.

A TiOy filmek esetén a rétegépiilési sebesség ¢és a vastagsagprofilok nyomasfiiggését az

13. tablazatban részletezett kisérletsorozat keretében tanulméanyoztam.

. 1 g , . . rétegépitési ablécios
réteg hordozdatld p hattérgdznyomas | lézerfrekvencia &ep P
anyaga [mm] [mm] [Pa] [Hz] id6 energiastiriiség

Y [min] [J/em?]

TiOy ~10 10 1, 5,10, 18,25 10 25 ~10

TiOy 20 21 5 9 40 ~3,3

TiOx 20 22 25 9 30 ~3,3

TiO, 68 64 5 9 50 ~33

13. tablazat
Az épitett egyiittforgo TiO, mintak kisérleti paraméterei.
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40. abra

Kiilonbozo p 1ézerfolt—forgastengely tavolsag, illetve ¢ ablacios energiasiiriiség mellett, egyiittforgé IPLD-

konfiguraciéban épitett TiO, rétegek épiilési sebessége a hattérgaznyomas fiiggvényében.

Rétegépiilési sebesség [nm/impulzus]

5 Pa és 25 Pa hattérgaznyomason, egyiittforgé IPLD-konfiguracioban épiilt TiO, rétegek
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41. abra

épiilési sebessége a filmek atloja mentén.
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A vizsgélat elsé fazisaban az 1-25 Pa nyomadstartomanyban, p =10 mm lézerfolt—
forgastengely tavolsag mellett épitettem ~10 mm atloju TiOy rétegeket egyiittforgé6 IPLD-
konfiguracidoban, és a filmek centralis épiilési sebességét vizsgaltam a hattérgdznyomas
figgvényében (40. abra, narancssarga jelolopontok). A kettés logaritmikus abrazolasban
kapott kozel linearis (+*=0,97) fliggés azt mutatta, hogy a (filmek kozéppontjaban mért)
rétegéplilési sebesség ebben az esetben is hatvanyfliggvény szerint ndvekszik a
hattérgdznyomassal. Osszehasonlitasképp a grafikonon fekete szaggatott vonallal feltiintettem
azt a modellszamitasokbdl szdrmaz6 tendencidt is, mely az ugyancsak p = 10 mm lézerfolt—
forgastengely tavolsag mellett épiilt CNy filmekre adodott.

A 40. abra grafikonjan kék és fekete jelolopontokkal feltiintettem a kisérletsorozat mas
célbol késziilt mintain mért centralis épiilési sebességeket is. Lathato, hogy a kisebb ablacios
energiastiriséggel késziilt mintdk rétegépiilési sebessége kisebb. Ez azt sejteti, hogy az
egylittforgd mintakra is teljesiil az a PLD-filmeknél megfigyelt tendencia, mely szerint a
rétegéplilési sebesség novekszik az ablaciés energiasiiriség novelésével. Meglepd
ugyanakkor, hogy az 5 Pa hattérgdznyomason, p =21 mm ¢és 64 mm lézerfolt—forgastengely
tavolsag mellett késziilt rétegek kozponti épiilési sebessége alig kiilonbozik, holott a
modellszamitasok a CNy rétegek esetén erdsebb fliggést josoltak. Ez minden bizonnyal annak
tudhatd be, hogy a lézerfolttdl mért néhany 10 mm-es tavolsagban a statikus CNy rétegek
épiilési sebessége radikalisabban valtozik, mint a TiOy filmeké (lasd a 4.4. fejezetet).

A kisérletsorozat masodik fazisdban 5 Pa és 25 Pa hattérgdznyomason épitettem 20 mm
atloju TiOx filmeket, és ezeken tanulmdnyoztam a rétegépiilési sebesség radialis
homogenitasat, illetve ennek fiiggését a gaznyomadstdl (41.abra). A profilométeres
vastagsagmérések eredményei ramutattak, hogy a mintadté6 mentén a teljes, ~20 mm-es mérési
tartomanyra vonatkozé relativ vastagsagingadozas az 5 Pa hattérgaznyomdson késziilt minta
esetén 8,0%, mig a 25 Pa hattérgaznyomdson késziilt mintdra vonatkozdan 22,3%, amelyek
rendre 0,23 ¢s 0,63 Vil-értékeknek felelnek meg.

Az 5Pa nyomason késziilt TiOx réteg igen kedvezd vastagsaghomogenitisa arra
0sztonzott, hogy megvizsgdljam, meddig nodvelhetd a minta atmérdje anélkil, hogy a
vastagsdghomogenitds jelentds mértékben leromlana. Ehhez 5 Pa hattérgdznyomason,
p =64 mm lézerfolt—forgastengely tavolsag mellett épitettem vékonyréteget egy 68 mm
hosszusagu, kdzéppontja koriil forgatott, maszkolt sziliciumcsikra. Ebben az elrendezésben a
minta hossztengelye mentén mérheté vastagsadgprofil megegyezik azzal, amelyet egy
ugyanekkora atmérdjii teljes hordozokorong atmérdje mentén lehetne mérni, azonban a
kisérlet anyagtakarékosabban hajthaté végre. A 42.abra a rétegéplilési sebesség igy
meghatarozott radidlis helyfliiggését szemlélteti. A grafikonon feltiintettem a kdzépponttol
szamitott kiilonbozd sugarti mintarészekre vonatkozd relativ vastagsagingadozast és a VII-
értékeket is. A grafikonrdl leolvashatd, hogy 5 Pa hattérgdznyomason, egylittforgo
konfiguracioban ¢épilt TiOx rétegek esetén a relativ vastagsdgingadozas kb. 25 mm

hordozoatméréig nem haladja meg a 10%-ot, a VII értéke pedig kb. 15 mm-es
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hordozdéatmérdig nem 1épi tal a korabbiakban megjeldlt 0,15-os értéket. A fenti eredmények
egyben arra is ramutatnak, hogy az egyiittforgd konfiguracido ennél az anyagi rendszernél is

képes a rétegépiilési sebesség lateralis kiegyenlitésére.

0.010 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1 T !

5 PaTiO, (p = 64 mm) - radiilis profil

0.008 vastagsig-inhomogenitasi index (VII) 80 -+ 0.8

X X

relativ vastagsagingadozis

60 =+ 0.6

40 1 0.4

20 == 0.2

Rétegépiilési sebesség [nm/impulzus]
[,] sezopeduidesSejsea apeay

(I1A) xapur 1sejruaSowoyui-gesde)se A

% K=Y =-%x" X

ﬂ.ﬂﬂﬂ||||||||||||||||||||||||||||||||||||l|‘.1r 0
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Forgaskozépponttol mért tavolsag [mm]
42. abra

5 Pa hattérgaznyomason, egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban épiilt TiO, réteg épiilési sebessége a film
hossztengelye mentén. A grafikon feltiinteti a kozépponttol szamitott kiilonb6z6 sugaru mintarészekre
vonatkozéan a relativ vastagsagingadozast, valamint a vastagsag-inhomogenitasi index (V1) értékét is.

5.5. Az eredmények tézispontszerii megfogalmazasa

2.a Demonstraltam, hogy az altalam egyiittforg6 IPLD-konfiguracionak elnevezett elrendezés,
amelyben a hordoz6 a forgd céltargy felszinére rogzitett, alkalmas a rétegek vastagsagbeli
inhomogenitasanak kiegyenlitésére. 5Pa nyomast N, atmoszféraban 3,5% relativ
vastagsdgingadozasi CNy réteget, 5 Pa nyomdsu Ar atmoszféraban 16% relativ
vastagsagingadozasi Ti réteget épitettem ~10 mm 4tloju hordozokra. 5 Pa nyomdsu O,
atmoszféraban 10%-nal kisebb relativ vastagsagingadozasti TiOx vékonyréteget épitettem

25 mm 4tl6ja hordozoéra. [111, 112, 115]

2.b Ellipszometriai mérésekkel meghataroztam, hogy egyiittforgd IPLD-konfiguracidban,
5Pa giznyomason ¢épilt, ~10 mm 4atloja CNy vékonyréteg porozitdsanak, valamint
torésmutatoja valos részének relativ ingadozédsa rendre 1% és 16%. Ezaltal megmutattam,
hogy az egyiittforgd IPLD-konfiguraci6 a vékonyrétegek egyéb fizikai-kémiai
tulajdonsaganak, igy példaul kémiai Osszetételének szempontjabol is alkalmas a

vékonyrétegek homogenitasdnak javitasara. [115]
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2.c A statikus IPLD-filmek szimmetriatengely menti épiilési sebességének ismeretében
numerikusan meghataroztam az azonos koriilmények kozott €piild egytittforgd IPLD-filmek
rétegépiilési sebességének radialis valtozasat. Modellem az 5 Pa nyomadson, egyiittforgd
IPLD-konfiguracioban épiilt CNy rétegek atlagvastagsagat 20%-os pontossaggal, a rétegek

relativ vastagsagingadozasat pedig 3%-nal kisebb abszolut hibaval irta le. [115]
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6. AZ IPLD-FILMEK MORFOLOGIAI ELEMZESE

Miutan a CNy IPLD-filmeken végzett els6 AFM-mérések ramutattak arra, hogy az IPLD-
geometriaban épiilt vékonyrétegek kedvezobb feliileti morfoldgiaval rendelkezhetnek, mint az
ugyanolyan kortilmények kozott épiilt PLD-filmek, felmeriilt az igény az IPLD-rétegek
feliileti tulajdonsagainak 4tfogd tanulmanyozdsara. A kovetkezdkben ismertetett morfoldgiai
vizsgélatok optikai, atomierd- €s pasztdzo elektronmikroszkép segitségével torténtek. A
harom kiilonb6z6 modszer segitségével kiillonb6z6 aspektusokbdl tanulmanyoztam a

vékonyrétegek feliileti tulajdonsagait.

1) Az optikai mikroszkopos felvételek — az eszkéz 0,5 um-es nagysagrendbe esé elméleti
feloldasi hatarat figyelembe véve — arra adtak lehetdséget, hogy a CNy vékonyrétegek
feliileten 16v6 1 pm-nél nagyobb atméréjii részecskék™ szamat és méreteloszlasat

meghatarozzam.

2) Az IPLD-rétegek feliileti tulajdonsagainak jellemzésére az atomierd-mikroszkop bizonyult
a legalkalmasabb eszkéznek. Az AFM-felvételek a 0,01-1 pm-es mérettartomanyba esd
partikuldk stiriségérél és méretérél adtak tajékoztatast.”’' Emellett a (3.1) egyenlet
segitségével definialt feliileti érdesség objektiv mérdszamot kinalt a feliileti filmmorfologia
jellemzésére is. A nagyfelbontasi AFM-felvételek a partikulamentes teriiletek struktirajanak

tanulmanyozasat tették lehetove.

3) A pasztazdé elektronmikroszkopos felvételek — a nagyfelbontasi AFM-felvételeket
kiegészitve — segitséget nyujtottak a TiOyx rétegek nanostruktirdjanak felderitéséhez és

jellemzéséhez.
6.1 Optikai mikroszkopia

Ugyan a bevezetd kisérletek soran késziilt AFM-felvételek ramutattak arra, hogy a (statikus)
IPLD-konfiguracioban épiilt CNy rétegek kedvezdbb feliileti morfoldgiaval rendelkeznek,
mint az azonos koriilmények kozott épitett PLD-rétegek [107], a felvételek csak néhany
um’ nagysagh teriiletekr8l nyujtottak tajékoztatast, és jellemzéen a mikrométer alatti
mérettartomanyba esd partikuldk szempontjabodl tették lehetdvé a filmfelszin jellemzését. A
nagyobb méretli részecskék vizsgalatdhoz OM-felvételeket készitettem egy 5 Pa nyomadasu
nitrogénatmoszféraban, azonos koriilmények kozott épitett, CNy anyagti PLD-IPLD rétegpar

felszinérol.

2 A fejezetben az OM-felvételeken lathatd, 1 pm-nél nagyobb atméréjii partikulakra a ,,részecske” megnevezéssel utalok.

2! Torekedni kellett arra, hogy a vizsgalt teriileten 16v részecskék mérete ne érje el a mintavételezett filmfelszin 20-30%-at, maskiilonben a
felvétel szintezése nem hajthaté végre kielégité modon. Emiatt az AFM-felvételek alapjan meghatdrozott maximalis partikulaméret also
becslés, és a partikulasiiriiség értékei is jorészt az 1 um-nél kisebb atmérdji partikulak szamat tiikrozik.
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43. abra

5 Pa hattérgaznyomason, statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN, vékonyrétegrol késziilt optikai
mikroszkopos felvételek (a-e) dsszevetése az azonos koriilmények kozott épitett PLD-filmrél készitett
felvétellel (f). Az (a-e) abrak rendre a 1ézerfolttél mért 10 mm, 19 mm, 29 mm, 39 mm és 49 mm
tavolsagokra vonatkoznak; az (a) felvételen feltiintetett 1épték mindegyik felvételre érvényes.

:

I LD-film b I PLD-réteg kizepe
I 1P1D-réteg 10 mm-re a lézerfolttol

I statikus IPLD-film

:

Részecskesfiriiség [mm-2]
Eltfordulasi gyakorisag [%]

:

=

0 10 20 30 40 50 60 0 2 4 6 8 0 12 14 16

A lézerfolt kizepétd] mért tavolsig Részecskeatmérd [um]
a) a film nagytengelye mentén [mm)] b)

44. abra

a) Az 1 pm-nél nagyobb atmérdjii részecskék feliileti szamsiiriisége az S Pa nyomasi N, hattérgazban,
statikus IPLD-konfiguraciéoban épiilt CN, vékonyréteg felszinén. Az dbra az IPLD-rétegre vonatkozéan a
1ézerfolttol mért tavolsag fiiggvényében abrazolja a részecskestiriiséget.

b) A PLD-filmen, valamint az IPLD-film lézerfolthoz kozeli részén 1évo részecskék méreteloszlasanak
osszehasonlitisa.
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A kis nagyitasu attekinté OM-felvételek az 1 pm-nél nagyobb atmérdjii részecskékre nézve is
megerdsitették, hogy az IPLD-filmek kedvezobb feliileti morfologiaval rendelkeznek, hiszen
az 4tlagos részecskestirtiség a PLD-filmen meghaladta az 5000 mm™-es értéket, mig az IPLD-
rétegen ez az érték atlagosan 1550 mm™-nek adodott.”* A részecskesfirliség a PLD-film
kiilonboz6 teriiletein kozelitéleg azonosnak bizonyult, ugyanakkor a statikus IPLD-rétegen
erds lateralis helyfiiggés figyelhetdé meg: a 43. abra 100%-os nagyitasi OM-felvételein
lathato, hogy a réteg nagytengelye mentén a lézerfolttdl tavolodva a részecskestirliség
csokken. Ezt a tendenciat a 44. abra a) grafikonja szamszerisitett formaban is bemutatja.
Megfigyelhetd, hogy az IPLD-filmen a részecskesiiriség még a lézerfolthoz kozeli
tartomanyban sem éri el a PLD-filmen tapasztalt értéket, az [IPLD-film 1ézerfolttol mért 30—
50 mme-es tartomanyaban pedig egy nagysagrenddel kisebb a részecskestirliség, mint a PLD-
rétegen.

A 44. abra b) grafikonja a PLD-filmen, valamint az IPLD-film lézerfolthoz kd&zeli
(10 mm) tartomanyaban 16v6 részecskék méreteloszlasat hasonlitja 6ssze.”> A PLD-filmen
1évo részecskék atmérdeloszlasanak moédusza 5 um, és a filmfelszinen taldlhaté 15 pm
atmérdjui részecske is. Ezzel szemben az IPLD-film feliiletén 1év0 részecskék eloszlasanak
maximuma kisebb, mint 1,5 pm, és a legnagyobb részecskeatméré nem haladja meg a 9 pm-t.
Fontos megjegyezni, hogy a PLD- és IPLD-filmeken 1év0 részecskék nemcsak méretiikben és
stirliségiikben, hanem jellegiikben is kiilonboznek. A 31. dbra f) felvételén lathato, hogy a
PLD-film feliiletét jorészt kerek vagy ovalis olvadékcseppek boritjak, ugyanakkor az IPLD-
filmen talnyomorészt szabalytalan alaka szildrd térmelék taldlhatd. Ezt erdsiti meg az a tény
is, hogy a PLD-rétegeken a részecskék jellemzden eltérd szinliek, mint az alapréteg, azaz a
cseppek anyaga feltehetden olvadékallapotban vékonyréteget alkotva szétteriilt a film
felszinén. Az IPLD-filmek feliiletén 1évé partikuldk jellegébdl az is kovetkezik, hogy az
IPLD-réteg partikulastirliségének optikai mikroszkdpos meghatarozasa felsé becslés, ugyanis
a felvételeken nem kiilonithetd el az eldallitds soran keletkezett és lerakodott tormelék az
eldallitast megelézéen vagy azt kovetden a mintdk feliiletére keriild porszemektdl (a

mintakezelés soran a tisztaszoba-koriilmények nem voltak megvaldsithatok).
6.2. Atomier6-mikroszkopia
6.2.1 A szén-nitrid rétegek atomier6-mikroszkopos vizsgalata

5 Pa hattérgdznyomason épitett CNy anyagi PLD-filmrdl, valamint azonos koriilmények
kozott készilt statikus IPLD-film 1ézerfolthoz kozeli teriiletérdl késziilt attekinté AFM-
felvételek (45. abra, a) és d) felvételek) megerdsitettek az OM-felvételek alapjan tett korabbi
megfigyeléseimet, melyek szerint az IPLD-filmen kevesebb szamu ¢és kisebb atmérdju
partikulak talalhatok, mint a PLD-rétegen.

2 A PLD-film esetén 35 um’-es teriileten 357 db, az IPLD-filmek esetén 175 um>-es Gsszteriileten 523 db részecskét regisztraltam.
% Nem korszimmetrikus részecskék esetén annak a kérnek az atmér6jét tiintettem fel, amely ugyanakkora teriiletet fed le, mint a széban
forgo részecske.
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45. abra

Jellemzé AFM-felvételek 5 Pa hattérgaznyomason, statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN,
vékonyrétegrol (d—f), valamint az azonos koriilmények kozott épitett PLD-filmrdl (a—c). Az egyes
felvételharmasok kiilonb6zo6 felbontasu tagjai (balrél jobbra 10 pmx10 pm, 4 pmx4 pm és 1 pmx1 pm)
ugyanazokrol a teriiletekrol szarmaznak (a nagyitasban soron kovetkezo felvétel helyét fekete keret
mutatja). A magassaginformaciot személteto szinskalak a felvételek bal oldalan talalhatok.

PLD IPLD

b)

46. abra
5 Pa hattérgaznyomason, PLD- (a) és statikus IPLD-konfiguracioban (b) épiilt CN, vékonyrétegek
szerkezetének dsszehasonlitasa 1 pmx1 pm méretii AFM-felvételeken keresztiil.
(A vizszintes és a fiiggoleges tengelyek skalazasa 10:1 aranyu, a szinskaldk csak a képek szinezését
tiikrozik, és nincsenek kapcsolatban a fiiggéleges tengely 1éptékével!)
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Az AFM-felvételek is arrdl tanuskodnak, hogy a PLD-rétegen olvadékcsepp jellegii
partikuldk figyelhetdk meg, melyek atmérdje eléri az 1,5 pym-t, mig az IPLD-filmen 1évd,
0,8 pm-nél kisebb atmérdjii partikulak nem lapultak, ami arra utal, hogy azok a rétegépiilés
soran szilard térmelék vagy megszilardult olvadékcsepp formajaban érkeztek a film feliiletére.
Az AFM-felvételek alapjan szamolt partikulastiriiség az IPLD-film esetén 1,31x10° mm?,
a PLD-film esetén pedig 2,86x10° mm™.>* A 4 umx4 pm méreti teriiletekrdl késziilt kozepes
felbontasu felvételek (45. abra, b) és e) felvételek) megerdsitik, hogy az IPLD-filmen a 10—
100 nm-es mérettartomanyba esO partikulak stirlisége is szamottevéen kisebb, mint a PLD-
filmen. A 45.4bra ¢) ¢és f) nagyfelbontasi felvételei, valamint az ezekbdl késziilt
haromdimenzids rekonstrukciok (46. abra) ugyanakkor rdmutatnak, hogy (a partikulamentes
tertileteken) a PLD- és IPLD-filmek szerkezete kozel azonos: mindkét réteg atfedd modon
egymas tetejére rétegzddott, lapos, ovalis szemcsékbdl épiil fel, melyek atlagos laterélis
mérete a PLD-réteg esetén 160 nmx65 nm, az IPLD-réteg esetén pedig 155 nmx90 nm.
(Vegylik figyelembe, hogy a 46. abra lateralis és vertikalis skalai 10:1 aranytak!)

A 0,5 Pa, 5Pa és 50 Pa hattérgaznyomdasokon épiilt statikus IPLD-filmekre egyarant
jellemz6, hogy a rétegek kis- és nagytengelye mentén a feliileti érdesség monoton csokken.
Erre mutat példat az 5 Pa nyomason épiilt réteg feliileti érdességének lateralis helyfiiggését
szemléltetd 47. abra. Megfigyelhetd, hogy a film feliileti morfoldgiaja adott 1ézerfolttol mért
tavolsagban a film kistengelye mentén rendre kedvezdbb, mint a nagytengely mentén. Az dbra
feltlinteti az azonos koriilmények kozott, egyiittforgd IPLD-konfiguracidban épitett
vékonyréteg feliileti érdességére jellemz6 atlagos RMS-értéket is. (Az egylittforgd minta
esetén a lézerfolt és a forgaskdzéppont tavolsaga 10,5 mm volt a film kistengelye mentén
mérve). Az abran sziirke szin jeldli azt a tartomanyt, amelyen beliil a 9 mm atmérdji minta a
rétegépités soran forgott. Lathatd, hogy az egyiittforgd minta atlagos feliileti érdessége még a
forgatasi tartomanyban mérhetd minimalis RMS-értéknél is kisebb, ami azt sugallja, hogy
egylittforgd IPLD-konfiguracié alkalmazéasaval tovabb javithatd a statikus konfiguracioban
elérhetd kedvezd feliileti morfologia.

A 48. abra az egyes nyomasokon késziilt filmek nagytengelyei mentén mért atlagos
feltileti érdességet mutatja be, a hibasavok a tengelyek mentén mért maximalis és minimalis
értékeket szemléltetik. (A feliileti érdesség el6zdekben emlitett monoton valtozasa miatt a
maximalis feliileti érdesség értelemszeriien a 1ézerfolthoz legkdzelebbi teriileten, a minimalis
érték pedig a lézerfolttol tavoli régioban mérheto.)

A statikus IPLD-rétegek 1ézerfolttol mért legaldbb 30 mm-es tavolsdgban 1évo részein —
azaz az egyes filmek legsimabb tartomanyaiban — a feliileti érdesség a rétegépitésnél
alkalmazott gaznyomastol fliggetleniil kozel azonos értéklinek bizonyult (atlagosan
3,2+0,8 nm). A 0,5 Pa, 5 Pa és 50 Pa nyomasokon épiilt filmek 1ézerfolthoz kozeli teriiletein
rendre 43,8 nm-es, 7,2 nm-es és 18,6 nm-es maximalis feliileti érdességet mértem.

2 Az IPLD- és a PLD-réteg partikulasiiriiségének meghatarozaséhoz egy-egy jellemzé AFM-felvétel 100 um’-es teriiletén
szamoltam Ossze 131 db, illetve 286 db partikulat.
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47. dbra
A feliileti érdesség valtozasa az 5 Pa hattérgaznyomason, statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN,

vékonyréteg nagy- és kistengelye mentén. A grafikon feltiinteti az azonos koriilmények kozott épitett

egyiittforgo IPLD-film atlagos feliileti érdességét is, a hibasavok a mérések szorasait szemléltetik.
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48. abra

A statikus IPLD-konfiguraciéban épiilt CN, vékonyrétegek feliileti érdességének nyomasfiiggése
(a hibasavok a mérések minimum- és maximumértékeit mutatjak).
A beagyazott grafikon az 5 Pa hattérgaznyomason, azonos koriilmények kozot épitett PLD-, valamint
statikus és egyiittforgé IPLD-rétegek atlagos feliileti érdességét hasonlitja Gssze
(a beagyazott grafikonon a hibasavok a szérasokat reprezentaljak).
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49, abra

Jellemzé AFM-felvételek az 1-25 Pa nyomastartomanyban, egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban
épiilt TiO, vékonyrétegekrol (jobb oldali képsorozat), valamint az azonos koriilmények kozott épitett
PLD-filmekrol (bal oldali képsorozat). A felvételparok a mintak ko6zépso részén 1évé 5 pmx5 pm méreti
teriiletekrol szarmaznak; a magassaginformaciokat szemlélteté szinskalak az egyes felvételparok bal
oldalan talalhaték.
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Megtigyelhetd, hogy mind az atlagos feliileti érdesség, mind annak axidlis valtozasa az 5 Pa
nyomason épitett vékonyréteg esetén a legkisebb. Ez jo Gsszhangban van csoportunk azon
korabbi eredményével, mely szerint a 2—50 Pa nyoméstartomanyban épiilt CNy rétegek koziil
a 10 Pa nyomason épiilt film feliileti morfoldgiaja bizonyult a legkedvezébbnek [107].

A 48. dbran 1év0 beszart grafikon az 5 Pa hattérgaznyomason, azonos koriilmények
kozott épitett statikus €s egylittforgd IPLD-mintdk, valamint PLD-film feliileti érdességét
hasonlitja 0ssze. A hibasavok ebben az esetben a feliileti érdesség szorasat szemléltetik.
Lathatd, hogy az atlagos feliileti érdesség az egylittforgd IPLD-konfiguracioban késziilt film
esetén a legkisebb (3,3+0,8 nm), ehhez képest a statikus IPLD-konfiguracidoban épiilt réteg
atlagos feliileti érdessége mintegy 15%-kal nagyobb, a PLD-rétegen pedig tobb, mint fél

nagysagrenddel nagyobb feliileti érdesség mérheto.
6.2.2 A titan-oxid rétegek atomieré-mikroszkopos vizsgalata

Az 1-50 Pa nyomastartomanyban, azonos koriilmények kozott épitett TiOx PLD- és
0ssze. A 49. abra az 1-25 Pa nyomastartomanyban épiilt PLD- és IPLD-filmek kozépso
tartomanyairol késziilt, 5 umx5 um méretl jellemzo felvételparokat mutat be. Megfigyelheto,
hogy az 1 Pa nyomason épiilt mintapar esetén az IPLD-film feliiletén talalhat6 tobb partikula,
azonban ezek mérete jelentdsen kisebb, mint a PLD-filmen 1évoké. Ezzel szemben az 5-10 Pa
nyomastartomanyban épiilt IPLD-filmeken (a valasztott kozos vertikalis skdlazas mellett
mellett) nem figyelhetdk meg partikulak, mikozben a PLD-filmek feliiletét — kiilondsen az
5Pa nyomason épitett réteget — jelentds mennyiségli partikula boritja. A nyomas
novekedésével a PLD- és az IPLD-filmek felszine egyarant feldurvul, igy a 25Pa és
magasabb nyomasu O, hattérgazban épiilt filmek esetén nem kiilonithetok el az esetleges
partikuldk a 100 nm-es vagy akéar nagyobb atmérdjlii szemcsékbdl felépiild filmfelszinen. A
fenti kvalitativ megfigyeléseket aldtdmasztjdk az AFM-felvételek alapjdn meghatdrozott
partikulastiriség, valamint feliileti érdesség értékei is. A felvételek korrekt kiértékelése
érdekében a partikulasiiriiség meghatarozasa elétt a felvételeket (beleértve az IPLD-filmrol
késziilt, partikulamentesnek latszo képeket is) atskalaztam, hogy a kisméretli partikuldk is
lathatok legyenek rajtuk. Egy ilyen atalakitast szemléltet az 50. abra. Az 1 Pa, 5 Pa és 10 Pa
nyomasokon épiilt rétegparok esetén a partikulastiriiséget 25 um® teriiletdi, jellemzé AFM-
felvételek alapjan hataroztam meg. Az 1 Pa nyomdason épiilt IPLD-film partikulastiriisége
nagyjabdl haromszor akkoranak bizonyult, mint az azonos koriilmények kozott épiilt PLD-
filmé, a két magasabb nyomdasértéken azonban ez az arany felcserélddik. A partikuldk mérete
ugyanakkor minden esetben az IPLD-filmeken kisebb: az egyes PLD-filmeken el6forduld
legnagyobb partikulak atméréje atlagosan 1,8-3,3-szor nagyobb, mint a megfelelé IPLD-
filmeken talalhat6 legnagyobb partikuldké (52. abra).
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AFM-felvételek vertikalis atskalazasa partikulaszamlalashoz.
A bemutatott példa egy 5 Pa gdznyomason épiilt TiO, IPLD-filmrél késziilt.
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51. abra

Az 1 Pa, 5 Pa és 10 Pa hattérgaznyomasokon, egyiittforgé IPLD-konfiguracioban épiilt TiO, vékonyrétegek
feliileti partikulasiiriisége, osszevetve a parhuzamosan épitett PLD-filmek ko6zépsé részén mérheto

7o

partikulasiiriiséggel. A jelolopontok a megfelel6 rétegeken mért maximalis partikulaatmérot jelolik.
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52. abra

PLD- és egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban, parhuzamosan épitett TiO, vékonyrétegek
feliileti érdességének nyomasfiiggése.

A feliileti érdesség mind a PLD-, mind az IPLD-filmek esetén jo kozelitéssel
hatvanyfliggvény szerint novekszik a gaznyomassal, és a PLD-filmek felszine minden esetben
durvabbnak bizonyult, mint az azonos korilmények kozott épiilt IPLD-filmeké. A PLD-
filmek feliileti érdessége atlagosan 58%-kal nagyobb, mint az IPLD-filmeken mérhetd atlagos
értek, a legnagyobb kiilonbség (215%) a 18 Pa nyomason épitett rétegpar esetén tapasztalhatod
(52. abra). A fentiek alapjan az a konkluzi6 vonhatd le, hogy a feliileti érdesség és a
partikulastiriség szempontjabol egyarant kedvezé TiOx rétegek 5-20Pa nyomasu
oxigénatmoszféraban épithetdk.

A 10 Pa nyomadson épitett rétegpar partikulamentes teriileteirdl készitett nagyfelbontast
AFM-felvételek haromdimenzids rekonstrukcioi (53. abra) ramutatnak arra, hogy ezen a
nyomason az azonos korilmények kozott épiilt PLD- és IPLD-filmek nanoszerkezete
megegyezik: a rétegpar mindkét tagja atlagosan 40 nm atmérdjii szemesékbdl épiil fel, melyek
karfiolszer(i strukturat mutatnak (az 4bran a vizszintes és fiiggéleges tengelyek 1éptékének

aranya 4:1).
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53. abra
10 Pa hattérgaznyomason, PLD- (a) és egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban (b) épiilt TiO, vékonyrétegek
nanoszerkezetének osszehasonlitasa 1 pmx1 pm teriiletrdl készitett AFM-felvételeken keresztiil.
(A vizszintes és a fiiggoleges tengelyek skdlazasa 4:1 aranyu a szinskalak csak a képek szinezését tiikrozik,
és nincsenek kapcesolatban a fiiggoleges tengely 1éptékével!)

6.3. Elektronmikroszkopia

Az 5-50Pa nyomason, egyiittforgd IPLD-konfiguracioban ¢épitett TiOy filmek
nanoszerkezetének Osszehasonlitdisa SEM-felvételek segitségével tortént. Az egyes rétegekrol
5000x%-es, 15 000x-es, 25 000%-es, 50 000x-es ¢és 200 000x-es nagyitasu felvételek késziiltek,
melyek koziil az 54. abra mutat be jellemz0 példakat.

A SEM-vizsgalatok ramutattak arra, hogy a kiilonb6z6 nyomasokon épitett TiOy rétegek
felilleti nanostruktirdja affin jelleget mutat: a rétegek alapvetd megjelenésiikben nem
kiilonboznek, csak a filmmorfologia karakterisztikus méreteiben. Példaként érdemes
Osszevetni az 54. abra jobb fels6, kozépso és bal also felvételeit. Lathato, hogy a kiillonb6zo
nyomason késziilt filmek esetén talalhatok olyan (kiilonb6z6) nagyitasok, melyeken a rétegek
feliileti morfologidja kozel azonos megjelenésii.

A feliilnézeti SEM-felvételek alapjan meghataroztam az egyes TiOx filmek felszinét
alkotoé nanoszemcsék atmérSinek méreteloszlasat (55. abra).”> Az eloszlasfiiggvények
moduszai az 5 Pa, 25 Pa és 50 Pa nyomasokon épiilt rétegek esetén rendre 25 nm, 80 nm ¢és
320nm. Az egyes nanoszemcsék aggregatumokat képeznek, ez a strukturdlis
egyberendezddés kiilondsen jol megfigyelhetd az 5 Pa nyomason épitett filmrdl késziilt
200 000x-es nagyitasu felvételen (54. abra). Ezeknek az aggregatumoknak a jellemzo

méretei a fenti nyomasokon késziilt rétegek esetén rendre 60 nm, 270 nm és 650 nm.

» Meg kell jegyezni, hogy — a rétegek Gnaffin jellegének megfeleléen — nagyobb nagyitasokon ezeknek a szemcséknek a tovabbi tagozodasa
is megfigyelhetd.
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55. abra

5-50 Pa gaznyomasokon, egyiittforgé IPLD-konfiguracioban épitett TiO, vékonyrétegeket alkoté
(nano)szemcsék méreteloszlasa.

6.4. Fraktalanalizis

A fraktalok a kiilonb6zé mérettartomanyokon beliil jellemzd megjelenésiik alapjan onaffin
vagy Onhasonld alakzatok, melyek jellemzé mérészama az un. fraktaldimenzid (fractal
dimension). A fraktaldimenzid, mely az euklideszi dimenzidkkal szemben tort értéket is
felvehet, kétdimenzios objektumokndl a linedris méretek ¢és a feliilet, haromdimenzids
objektumoknal a linedris méretek ¢és a térfogat kozotti skalazasi tényezdvel
azonosithat6 [121]. Mig euklideszi objektumoknal ezek értéke rendre 2 és 3, fraktalfeliiletek,
illetve haromdimenzids fraktalobjektumok esetén rendre 1 és 2, illetve 2 €s 3 kozé esnek.
Fraktalfeliiletek (fractal surface) kétféle modon allhatnak eld: olyan rendszerekben, melyekben
a szerkezet kialakuldsa a harmadik dimenzi6 irdnyaban gatolt vagy a masik két dimenzidhoz
képest elhanyagolhatd mértékii, illetve haromdimenzids fraktalszerkezetek kétdimenzios
vetiileteként. Ez utobbi esetben az fop vetiileti fraktdldimenzio, valamint a haromdimenzids

objektumra jellemzd f3p fraktaldimenzio kozott az
Jop = Fip—1 (6.1

Osszefiiggés all fenn. A fraktalfeliiletek fraktaldimenzidjanak fogalma a vékonyréteg-fizika
szemszOgeébol a kovetkezd gondolatkisérlettel kozelithetd meg. Képzeljik el, hogy egy
vékonyréteg fajlagos feliiletét a BRUNAUER—-EMMETT-TELLER-féle (un. BET-) gdzadszorpcids
modszerrel hatdrozzuk meg, melyhez kiilonb6zd méretli molekuldkbol allo6 gézokat

hasznalunk [122]. Magat6l értetddé modon minél kisebbek a gazmolekulak, annal kisebb
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porusokba képesek behatolni a vékonyréteg feliiletén, ezaltal a réteg fajlagos feliilete latszolag
megnd (56. abra). A megkdtott molekuldk szdmanak logaritmusa fraktalfeliiletek esetén
egyenesen aranyos a molekuldk (effektiv) feliiletének logaritmuséaval, és az ardnyossagi
tényezO adja a feliilet fraktaldimenziojat [121]. Ez a példa egyben arra is ravilagit, hogy a
fraktalanalizis kiilonOosen fontos eszkoz lehet a szenzorikai célokra alkalmazott vékonyrétegek
esetén, ahol fontos szerepet tolt be a rétegek feliileti strukturaltsaga (a TiO, szenzorikai
jellegli alkalmazasaira szamos példa talalhatdé a szakirodalomban [123, 124, 125]). A
fentieckben emlitett, kiilonb6z0 mérettartomanyok kozott megfigyelhetd morfoldgiai
Onismétlédés jol nyomon kovethetd példaul a 25 Pa nyomdson épiilt TiOx rétegrdl késziilt
kiilonb6zd nagyitasi SEM-felvételeken (54. abra). A filmek fraktalanalizisét digitalisan
feldolgozott SEM-felvételeken, az un. cellaszamlalason alapuld (box-counting) modszer
segitségével végeztem. Az elemzéshez a SEM-felvételeket kiiszobolés segitségével binaris
képpé kellett alakitani, erre mutat példat az 57. abra.A cellaszamlalas soran egyre kisebb
racsallandoji halézattal bontjuk fel celldkra a vizsgalt teriiletet, ¢s meghatarozzuk azt a
faktort, amely szerint az egyes cellakba es6 ivhosszak vagy teriiletek logaritmusa skaldzodik a
racsallando logaritmusaval (58. abra). Az analizis alapjan az 5Pa, 25Pa és 50 Pa
nyomasokon épitett TiOy vékonyrétegek fraktaldimenzidja kozel azonosnak mutatkozott: a
25 000%-es nagyitasut SEM-felvételek alapjan adodd atlagos fraktadldimenzio 1,83+0,03
(59. abra, a) grafikon). A fentiekben ismertetett eljarasnak két kritikus 1épése van, melyek
kihatéssal lehetnek a szoftveres uton meghatarozott fraktaldimezidra: a kiiszobérték (mely a
sziirkeskala tartomanyanak megfeleléen 7= 0-t6l 7'=255-ig terjedhet), valamint a nagyités
megvalasztasa. Az 59. abra b) és ¢) grafikonjai a 25 Pa gdznyomason épiilt réteg példajan
keresztiil ~ ramutatnak arra, hogy a  fraktdldimenzido a 15 000x-50 000x-es
nagyitastartomdnyban jo kozelitéssel fliggetlen a nagyitastol, mig a kiiszobolés T =40 ¢és
T= 170 kozotti valtoztatasa szigmoidszerii gorbe szerint, nagyjabol 10%-kal valtoztatja meg a
kapott fraktaldimenziot. A grafikonok alapjan a 25 000x-es nagyitas, valamint a 7= 100
kiiszobérték kézenfekvd valasztasnak tlint a fraktadldimenzi6 meghatarozasahoz. A kapott

fraktaldimenzi6 értelmezésére a 7. fejezetben térek ki.
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Forras: John C. Russ: Fractal surfaces. New York, 1994, Plenum Press. p. 62

56. abra
Fraktalfeliiletek fraktaldimenzidjanak értelmezése a BET-mddszeren keresztiil.

SR Ot B
@ﬂ. & ]

57. abra
A 25 Pa nyomason késziilt TiO, réteg felszinérol késziilt 25 000x-es nagyitasi SEM-felvétel (bal oldalon),

valamint az abbél kiiszobolésel készitett binaris kép (jobb oldalon).

=100.

A példaban alkalmazott kiiszobérték T

Forras: http://rsbweb.nih.gov/ij/plugins/fraclac/FLHelp/BoxCounting.htm

58. abra
A cellaszamlalason alapulé fraktaldimenzié-meghatarozas elve.
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a) 5-50 Pa gaznyomasokon, egyiittforgé IPLD-konfiguraciéban épitett TiO, vékonyrétegek
fraktaldimenzidja.
(T =100, 25 000x-es nagyitas)
b) A nagyitas hatasa a fraktaldimenzidra.
(25 Pa hattérgaznyomas, T = 100).
¢) A Kkiiszobérték megvalasztasanak hatasa a fraktaldimenziéra.
(25 Pa hattérgaznyomas, 25 000%-es nagyitas)




6.5. Az eredmények tézispontszeri osszefoglalasa

3.a Optikai ¢és atomieré-mikroszkopos felvételekkel bizonyitottam, hogy az IPLD-
konfiguracioban épiilt CNy és TiOy rétegek feliiletén jellemzden kevesebb szamu és kisebb
atmérdjli partikula taldlhaté, mint az azonos koriilmények kozott épiilt PLD-rétegekén,
valamint igazoltam, hogy az IPLD-filmek feliileti érdessége minden esetben kisebb, mint a

megfeleld PLD-filmeké. [126]

3.b Megmutattam, hogy 7—10 Jem™ ablacios energiasiiriiség alkalmazasa mellett a feliileti
morfolégia (partikulaszam, partikulaméret és feliileti érdesség), valamint a rétegépiilési
sebesség szempontjabol egyarant kedvezé IPLD-rétegek CNy esetén 5-10 Pa nyomasu
nitrogénatmoszféraban,  TiOx  esetén  5-20Pa  nyomdsu  oxigénatmoszféraban

épithetdk. [112, 126]

3.c A CNi ¢és TiOy IPLD-filmekrdl késziilt nagyfelbontasu atomierd-mikroszkopos felvételek
alapjan megmutattam, hogy (a partikulamentes teriileteken) az azonos koriilmények kozott
épiilt PLD- és IPLD-rétegek felépitése igen hasonld. Megéllapitottam, hogy az 5 Pa
nyomason ¢épiilt CNy rétegek ~75 nmx150 nmx15 nm méretli, lapos, ovalis szemcsékbdl
¢épiilnek fel, mig a 10 Pa nyomason épiilt TiOx rétegek ~40 nm atmérdji, karfiolszert
struktarakkd rendez6dé nanoszemcsékbdl allnak. IPLD-konfiguracioban épiilt TiOx rétegek

elektronmikroszkdpos vizsgalata alapjan bizonyitottam azok fraktalszerkezetét. [126]
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7. AZ IPLD-FILMEK EPULESI MECHANIZMUSA

Napjainkra a (nanoszekundumos) PLD soran végbemend plazmaképzddés ¢és -tagulas
folyamatarol alkotott kép a kdvetkezd letisztult alakot oltdtte [32, 127, 128]. Az abszorpcids
folyamatok (/) eredményeként a céltargy felszine kozelében kellden nagy plazmasiiriiség
alakul ki ahhoz, hogy az ablélt részek iitkdzzenek egymadssal. A plazmaalkotok egymas
kozotti ltkozése kovetkeztében egy néhany kdzepes szabad uthossznyi tartomanyon, az Un.
KNUDSEN-rétegen (Knudsen layer) beliil mind a részek sebessége, mind a plazma ionizacios
foka lecsokken (2). A gyakori iitk6zéseknek koszonhetden mar a KNUDSEN-rétegben is
eléfordulnak olyan plazmaalkotok, amelyek rendelkeznek a céltargy felszine fel¢ mutato
sebességkomponenssel. A (2) fazisban kialakulé nyomas- és hdmérséklet-gradiens képezi az
un. egydimenzios plazmatagulas (one-dimensional expansion) (3) hajtoerejét. A (3) szakaszban
a plazmafelhd erdsen eldrefelé iranyulova valik. A plazmaalkotok egymadssal, illetve a
hattérgdz részecskéivel torténd iitkdzéseinek koszonhetden az egydimenzids plazmatagulas
fokozatosan haromdimenzios tagulasba (three-dimensional expansion) megy at (4), mely addig
tart, amig a plazmaalkotok termikus sebességre fékezédnek. A (4) szakaszban a
plazmaalkotdk sorozatos litkozéseinek hatasara ismét lehetdség nyilik arra, hogy a részecskék
oldalirdnyban kivaljanak a plazma f6 &ramabol, és akar a céltargy felé szorddjanak vissza.
Ugyan a fenti szemlélet, valamint szadmos kisérleti megfigyelés [100—106] is
alatamasztotta, hogy a plazmafelhdn beliil a plazmaalkotok bizonyos hanyada a céltargy felé
mozog (inverz plazmadram), az inverz geometridji rétegépitéssel kapcsolatos elsd
eredményeink kozzétételét kdvetden a témateriilet szakértdivel folytatott diszkusszidk soran a

kovetkezd két kérdés maradt nyitott:

1) Szerepet jatszhat-e a gravitacio az inverz geometridju filmépitésben?
i) Elképzelheté-e, hogy az inverz filmépiilés kizardlag a hattérgaz részeirdl torténd,

(4) szakaszban lejatsz6do visszaszorodas eredménye?

7.1 A gravitacio szerepének vizsgalata

A gravitacid szerepének vizsgalatdhoz 5 Pa nyomadson, statikus IPLD-konfiguracidoban
épitettem CNy filmeket oly modon, hogy a céltargy feliileti normalisa 0°-o0s szdget zart be a
gravitacios gyorsulas iranyaval (azaz a céltargy lefelé nézett). A rétegépiilési sebesség axialis
profiljait ezt kovetden Osszehasonlitottam a kordbbi kisérletsorozatban nyert profilokkal,
melyeknél a céltargy (feliileti) normalisa és a gravitacios eré 135°-os szoget zartak be.? Ettél
a kontrollkisérlett6l azt vartam, hogy ha a graviticios erd szignifikdns szerepet jatszik az
inverz filmépiilésben, a lefelé néz6é konfiguracid esetén kimutathatd lesz az épiilési sebesség

csokkenése.

%6 A céltargytartd konzol elforgatasa a lézerfolt kistengelyével parhuzamos tengely koriil tortént, igy a rétegek nagytengelyei

mentén mérhetd vastagsageloszlasok hasonlithatok 6ssze.
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60. abra

A gravitacios gyorsulds iranyaval 0°-os szoget bezaré (lefelé nézd) és 135°-o0s szoget bezard
(dontve felfelé néz6) statikus IPLD-konfiguracioban épiilt CN, filmek épiilési sebességeinek dsszevetése
5 Pa hattérgaznyomas esetén, a lézerfolt nagytengelye mentén.
Az abrik a viszonyitas kedvéért bemutatjak a gravitaciés erével 135°-o0s szoget bezaré konfiguraciéban,
1 Pa és 10 Pa nyomasokon épiilt filmek illesztett axialis profiljait is.
(A grafikon fiiggdleges tengelye logaritmikus léptékii!)

JON4 .

A 60. abra két, a gravitacids erdvel bezart szog szempontjabol eltérd orientacidji
konfiguracidban épiilt statikus IPLD-réteg épiilési sebességeinek axidlis profiljait hasonlitja
0ssze. Az 5 Pa nyomason, eltérd relativ iranyt gravitacios térben épitett rétegek nagytengelye
mentén a rétegéplilési sebesség profiljai kisérleti hiban beliil megegyeztek. A tapasztalhatéd
kiilonbségek mértékének megitéléséhez tampontként szolgalhat, ha figyelembe vessziik a 1 Pa
¢s 10 Pa nyomasokon épiilt rétegek axialis profiljait. A két kisérletbdl szarmazd profilok
megfeleld pontjaiban mért ¢épiilési sebességek szazalékban kifejezett hanyadosainak
(0°-0s/135°-0s) szordsa nem haladja meg +19%-ot (a kiilonbozd eldjelek a gorbék
metszéspontjatol balra, illetve jobbra esd tartomanyokra vonatkoznak), atlagértékiik pedig
+8,3%-nak adddott, azaz éppen a gravitacid ellenében épiilé réteg ndvekedett valamivel
nagyobb sebességgel. Kontrollkisérletem tehat az elézdek értelmében kizarja, hogy a
gravitaciés erd az alkalmazott mddszerekkel kimutathatd hatdst gyakorolna a rétegépiilési

folyamatra.

7.2 A hattérgazrol torténé visszaszorodas szerepe

A vakuumban végrehajtott inverz filmépitési kisérletek (lasd pl. az 5.1. fejezetben emlitett
sziliciumablaciot) egyértelmiien cafoljak, hogy az IPLD-filmek épiilését kizardlagosan a
plazmarészek hattérgazrol torténd visszaszorodasanak lehetne tulajdonitani. Ugyanakkor

kétségtelen, hogy a hattérgaz nyomasanak novekedésével az IPLD-filmek rétegépiilési
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sebessége jelentds mértékben (altaldban hatvanyfliggvény szerint) novekszik. Ennek
megfelelden az inverz rétegépiilés mechanizmusanak felderitéséhez elengedhetetlen a
hattérgazrol valo visszaszorodas filmépiiléshez vald hozzdjarulasanak targyaldsa. Ezt
hangsulyozzak URBASSEK ¢és munkatarsainak numerikus szamitasai is, melyekkel ramutattak,
hogy a hattérgdz jelenlétének koszonhetd visszaszorodas valdszinlisége még abban az esetben
is elérheti a 20%-ot (61. abra), ha a modell csak a plazmaalkotok egymas kozotti litkozése
miatt visszaszorddo részeket veszi figyelembe, a hattérgazt pedig csupan attételesen, a

plazmarészek iitk6zési gyakorisagat noveld hatas formajaban engedi hatni a rendszerre [129].
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61. abra

A plazmarészek visszaszorodasanak valosziniisége az iitkozési gyakorisaguk fiiggvényében.
(Urbassek ef al. [129] szamitasai alapjan)

A visszaszorodas szerepének megitélésekor hasznos eszkozt jelent a statikus filmek
lateralis vastagsageloszlasanak tanulmanyozasa. A statikus CNy IPLD-filmek rétegépiilési
sebességének vizsgalata soran (4.1. fejezet) megmutattam, hogy az épiilési sebesség azonos
értekeit 0sszekotd szintvonalak alakja a 1ézerfolthoz kozeli régidkban a flip-over effektusnak
megfeleld allasu  ellipszis, mely a 1ézerfolttdl tadvolodva fokozatosan korré
alakul (7. tablazat). Alacsony nyomdasokon a szintvonalak alakja még a 1ézerfoltto] mért tobb
10 mm-es tavolsagban is igen lapult (e>50%), mig magasabb nyomasokon mar a
1ézerfolthoz joval kdzelebb korszimmetrikussa valik.

Ez a megfigyelés azt sugallja, hogy a rétegépiilésben legalabb két kompetitiv folyamat
jatszik szerepet. Az els0 alacsony nyomason dominans, ¢és esetében a plazmarészek
feltehetden kevés szamu iitk6zést kovetden érkeznek a hordozora, igy lehetdség van arra,

hogy a plazmafelhd szimmetriaviszonyai erdsen érvényesiilhessenek az épiild film lateralis
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vastagsageloszlasaban. A masodik folyamat magasabb nyomésokon jut érvényre, és esetében
nagy valdszinliséggel a plazmarészek hattérgdzrol torténd visszaszorddasa jatssza a
legfontosabb szerepet. Ekkor ugyanis a hordozoéra torténd visszajutasig kelléen nagy szamu
itkozést szenvednek el a plazmarészek ahhoz, hogy ,elfelejtsék” a plazmafelhd eredeti
szimmetriaviszonyait, ¢és igy e folyamat aszimmetrikus lézerfolt esetén is korszimmetrikus
eloszlasu réteget alakit ki. Amennyiben parhuzamba kivanjuk A4llitani az emlitett két
folyamatot a fejezet elején vazolt plazmatagulasi sémaval, az eldbbi feltehetéen a KNUDSEN-
réteghez kozeli régidban, az utdbbi pedig a haromdimenzids tagulas soran lejatszodd

kiszorodassal analog.

7.3. A rétegépiilési mechanizmus elemzése a fraktalanalizis eredménye fényében

Ex-situ ¢és in-situ vizsgalatok egyarant ramutattak, hogy a vékonyrétegek ¢épiilése (az
alkalmazott technikatol, illetve a kisérleti koriilményektdl fliggden) harom alapvetd
mechanizmus szerint torténhet. A VOLMER-WEBER-féle vagy szigetszerii filmépiilés (island
film growth) soran a filmalkotok legkisebb stabil klaszterei haromdimenzios szigeteket
alkotnak a hordoz6 felszinén, és a vékonyréteg ezek Osszendvésével alakul ki. Ez a
filmépiilési moéd azokra a rendszerekre jellemzd, amelyeknél a réteget alkotd anyag részecskéi
kozotti kotések erdsebbek, mint a hordozo €s a filmalkotok kozott kialakuld kotések (pl. fém,
vagy félvezetd rétegek épiilése oxidhordozokon). A FRANK—VAN DER MERVE-féle vagy
réteges filmépiilés (layer film growth) esetén a legkisebb stabil klaszterek el6szor lateralis
iranyban terjeszkednek, majd egy-egy sik kialakuldsa utan a ndvekedés ijabb és ujabb réteg
kiéptilésével folytatodik. Ez a mechanizmus annak eredménye, hogy a hordozo ¢és filmalkotok
kozott erésebb kotések képesek kialakulni, mint az egyes filmalkotok kozott, igy
energetikailag a réteges ¢épiilés kedvezményezett a szigetszerii novekedéssel szemben. Az
ujabb monorétegek kialakuldsaval a hordozo egyre kevésbé képes modositani az éppen épiild
réteg energiaviszonyait, igy a hordozotdl tavolodva a kotési energia fokozatosan kozelit az
adott egykristalyra jellemzd kotésienergia-értékhez. Ez a rétegépiilési mechanizmus felel az
epitaxialis filmek kialakuldsaért. A SZTRANSZKI-KRASZTANOV-féle filmépiilés (layer plus
island film growth) dtmenetet jelent a szigetszerl és a réteges filmépiilési modok kozott. Ennél
a mechanizmusndl az els6 néhany monoréteg kialakuldsa utan a réteges filmépiilés
energetikailag kedvezdtlenné valik, és a filmépiilés szigetszertien folytatdodik. A SZTRANSZKI—
KRASZTANOV-féle filmépiilési mod szdmos fém—fém (pl. Pb/Cu, Ag/Fe) fém—félvezetd (pl.
Pb/Si) és félvezeté—félvezetd (pl. Si/Ge) rendszernél megfigyelhetd. [130]
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EPULESI MECHANIZMUS

1,71-1,73
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62. abra

Az alapvetd rétegépiilési mechanizmusok szemléltetése a keletkezett feliiletekre (illetve vetiiletiikre)
jellemz6 fraktaldimenzié feltiintetésével.

Az elébbiekben felsorolt épiilési mechanizmusokat a 62. abra szemlélteti. A. RICHTER
¢s R. SMITH [131], valamint V. FIORENTINI [132] és munkatdrsai rdmutattak, hogy a réteges
mechanizmussal ¢épiild film feliiletének elméleti fraktdldimenzidja 2 (amely megfelel az
epitaxialis rétegek idealis feliiletének), mig a szigetszeri rétegépiilés 1,2 fraktdldimenzidju
feliiletet alakit ki. G. GUISBIERS ¢és munkatarsai ezt azzal egészitették ki, hogy a fenti két
mechanizmus kozotti atmenetként felfoghatd SZTRANSZKI-KRASZTANOV-féle filmépiilés
eredményeként kialakulo feliiletek fraktaldimenzidja 1,2 és 2 kozé esik [133]. Amennyiben a
fentiek szerint elfogadjuk azt a nézetet, hogy a fraktaldimenzio és a rétegépiilési mechanizmus
kolcsondsen egyértelmli modon megfeleltetheték egymasnak, az egyiittforgé IPLD-
konfiguracioban épiilt TiOx rétegekre jellemz6é 1,83+0,03 fraktdldimenziobol arra lehet
kovetkeztetni, hogy ezeknek a filmeknek az épiilése inkébb réteges, mint szigetes jellegl
SZTRANSZKI-KRASZTANOV-féle mechanizmust kovet.

A fenti folyamatokon til fontos még megemliteni a diffuzidlimitalt aggregaciot
(diffusion limited aggregation, DLA). A diffuzidlimitalt aggregéacio fraktaltermészetli
novekedési folyamat, mely ndvekedési magokbol indul ki. A ndvekedési magokhoz a tér
véletlenszerli iranyaibol érkeznek szabad diffuzidval részek, melyek a novekedési maghoz,
majd egymdshoz tapadva aggregatumot (nanorészecskét) képeznek. Vékonyrétegek ilyen
aggregatumoknak a hordozoéra torténd levalasaval (vagy a hordozon térténd keletkezésével) is
eléallhatnak. Szamitasok ramutattak, hogy a DLA vezérelte folyamatokban keletkezd
nanorészecskék kétdimenzids vetiiletének — igy az aggregatumokbdl felépiild filmek
feliiletének — a fraktaldimenzidja 1,71 és 1,73 kozotti (62. abra) [134]. Mivel a TiOx
rétegeknél megfigyelt atlagos fraktdldimenzié csak kismértékben kiilonbézik a DLA
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mechanizmussal keletkezd részecskék kétdimenzios vetliletére jellemzd értéktdl, a
fraktdlanalizis alapjan annak lehetdsége is felmeriil, hogy az IPLD rétegek kicsiny
aggregatumokbdl épiilnek fel. Erre utald jeleket azonban egyediil az 50 Pa nyoméson épiilt
minta esetén lehet felfedezni a SEM-felvételeken (54. abra), melyet megerdsit a minta

nagyfoku porozitasa is.

63. abra 64. abra
25 Pa gaznyomason, egyiittforgo MESSIER konikus filmépiilési modellje.
konfiguracioban épiilt TiO, film toretérdl Forras: M. Ohring: Material science of thin films.

nd .
késziilt, 50 000x-es nagyitasii oldalnézeti 2" ed. London, 2002, Academic Press. p. 318

SEM-felvétel.

A fenti, molekuladinamikai szemléletli targyalasmodtol eltéré megkozelités sziikségességét
sugallja a 63. abra lathato SEM-felvétel, mely a 25 Pa nyomadson, egyiittforgd6 IPLD-
konfiguracioban ¢épiilt TiOy réteg keresztmetszeti képén illusztdlja a film mélységi
szerkezetét. Megfigyelhetd, hogy a karfiolszeri (cauliflower-like) réteg szerkezete konikus
jelleget mutat, a filmfelszint csticsaikon 4ll6 kiipos egységek Osszezarddo alapjai képezik. Ez
a morfologiai jellegzetesség Osszefliggésbe hozhatdé MESSIER fraktal alapu filmnévekedési
modelljével (64. abra) [135].

MESSIER ugy tekintett a rétegépiilésre, mint klaszterekbdl allo kapszeri struktirak
szimultan, kompetitiv ndvekedésére, melyet geometriai korlatok szabalyoznak. Modelljében a
novekvd kupok maguk kozé szoritjak és ,,elolik” a kisebb kupokat, ¢s a filmvastagsag
novekedését sziikségszerien a filmfelszin feldurvuldsa kiséri. Szimulacidi szerint mind a
feliileti érdesség, mind a konikus részek alapjainak karakterisztikus mérete hatvanyfiiggvény
szerint novekszik a rétegvastagsadggal. Ha Osszehasonlitjuk a TiOx IPLD-filmek esetén a
rétegépiilési sebesség, a feliileti érdesség, valamint a filmfelszint alkotdé morfologiai elemek
atmérdjének nyomasfiiggését (lasd a 40. abrat, az 52. abrat és az 55. abrat), esetemben is
hatvanyfiiggvény szerinti fiiggés mutatkozik. Ezek fényében megfontoland6d, hogy a

gaznyomas esetleg csak attételesen, a rétegépiilési sebesség (és igy a filmvastagsag)
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befolyasolasan keresztiil tehetd feleldssé a rétegek feliiletének feldurvulaséért. Meg kell
ugyanakkor jegyeznem, hogy a statikus CNy filmek esetén a feliileti érdesség csak az alacsony
(0,5 Pa) nyomason ¢épitett rétegek esetén ndvekedett a vastagsag hatvanyfiiggvénye szerint, a

nyomas novekedésével ez a tendencia mindinkabb érvényét vesztette.

7.4. IPLD-filmek lateralis vastagsageloszlasanak modellezése

DR. ALEXE] MOROZOVVAL valo egylittmiikddéslink eredményeként sikeriilt analitikus
modellel is leirni a CNy IPLD-filmek épiilési sebességének lateralis valtozasat, valamint
annak nyomasfiiggését.

Modelliink pontszerii forrast feltételez, melybdl kis intenzitast plazmaaram indul ki. A
plazmarészek kozotti litkozések, valamint a plazmafelhdnek az (egyatomosnak feltételezett)
gazatmoszférara gyakorolt hatdsa elhanyagolhato. Ebben az esetben az inverz filmalkotok ugy
viselkednek, mintha egy, a céltargytol ¢ tavolsagra 1évd, fiktiv pontszerti gémbi forrasbol
indultak volna ki. Altalanos esetben az ¢ tavolsagot az ablalt részecskék tomege és sebessége
hatarozza meg. Ha bevezetjik az M=m;/m, tomegaranyt, valamint a C= c//c,

sebességaranyt, ahol m; a plazmarészek, m, pedig a hattérgdz atomjainak tomege, valamint

¢, =+2kT,/m, (k a Boltzmann-allando, T; az ablalt részecskék kezdeti hémérséklete, T,

pedig a hattérgdz homérséklete), megmutathatd, hogy 1 <M <20 és 2<C <50 tomeg- és

sebességaranyok esetén az £ tavolsag jol kozelithetd az

(C+1)(10M +3) A
10M -9 ’

(M, C) ~(1,55M —0,8)In (7.1)

-1
kifejezéssel [136]. A (7.1) egyenletben A, :(\/Enua) a hattérgaz részecskéinek kozepes

szabad uthossza (n, a részecskék szamsiirlisége €¢s o az litk6zési hataskeresztmetszet).
Megmutathatd, hogy a fenti koriilmények kozott a céltargy sikjaban épiild, a pontszerii forras
miatt sziikségszerien korszimmetrikus vékonyréteg rétegépiilési sebességének z(r) radidlis
fliggését a

2(r) = %

; 7.2
(E+r) "

egyenlet irja le, ahol z, egy normalasi faktor.

A fenti modell kiterjeszthetd intenziv ablacio esetére is, amikor az ablacidval keletkezd
részecskék hattérgazra kifejtett hatdsa mar nem hanyagolhat6 el (bar a modell az esetlegesen
lezajlo kémiai reakcidokat nem képes kezelni). A probléma egyszeriibb megfogalmazasa
érdekében szétvalaszthato a plazmafelhd keletkezése, valamint annak haromdimenzios
tagulasi szakasza, mely soran az inverz részecskearamot kizarolag a plazmafelhé centruma ¢€s
a céltargyfelszin kozott kialakuld nyomasgradiens hatarozza meg. Ennek a nyomdasgradiens

okozta tagulasnak a leirdsa az el6zéekhez hasonlé mddon, fiktiv pontszerli gdmbi forrasbol
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szarmazo részecskedram formdjaban torténik, azonban ilyenkor az ¢ a céltargyfelszin és a
plazmafelhé kozéppontja kozotti tdvolsagot reprezentalja, mely a kisérleti adatok illesztése
alapjan hatarozhat6 meg. Megmutathatdo, hogy ez esetben az ¢ tavolsdg a nyomads
kobgyokének reciprokaval aranyos [137], és az inverz rétegépiilési sebesség lateralis fiiggése
a (7.2) egyenlettel anal6g formaban adhaté meg.

A modell a rétegépiilési sebesség z(r,p) nyomdsfiiggésének ¢és radidlis helyfliggésének
leirdsara a kovetkezd Osszefiiggést szolgaltatta:

z

z(r,p)= o , (7.3)

Vi
o, [”fj L2
p

ahol z, egy normalasi faktor, r a 1ézerfolttol mért tavolsag, p a hattérgaznyomas, £,.,= 3,92 cm

és prr=1Pa pedig konstansok. A 65.4bra szemlélteti, hogy a rétegépiilési sebesség
szamitdsokbol szarmazé axidlis hely- és nyomadsfiiggése a 0,5-10 Pa nyomadstartomanyban
igen jO egyezést mutat a kisérleti eredményekkel (a determinacids egyiitthat6 jellemzden 0,95,
azonban minden esetben nagyobb, mint 0,88). Az 50 Pa gaznyomasra vonatkozo
modelleredmények azonban csak a 1ézerfolttol mért 4,5-25 mm tartomanyban illeszkednek

kielégitéen a mérési pontokra (+* = 0,98).

z nm/

10 3

IIIIlII

65. abra

0,5-50 Pa hattérgaznyomason, statikus IPLD-konfiguracioban épitett CN, filmek nagytengely
mentén mért rétegépiilési sebességeinek (jelolopontok) dsszevetése
a rétegépiilési sebesség modellszamitasbol szarmazo radialis fiiggésével (folytonos vonalak).
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66. abra

Az analitikus modellbdl szarmazé illesztési fiiggvények (7.3), valamint a korabbiakban
alkalmazott exponencialis fiiggvények relativ eltérésének szemléltetése.

A 66.abra a fenti modellbdl szarmazo fiiggvényeket veti 0ssze a korabbiakban
alkalmazott exponencialis illesztésekkel. Fontos ismét hangsulyozni, hogy az exponencialis
figgvények alkalmazasanak célja kizardlag a vastagsagprofilok matematikai kezelésének
megkonnyitése volt, és hasznalatuk helyességét nem tamasztottdk ala elméleti megfontolasok.
Lathato, hogy a lézerfolt kozéppontjatél mért 7-60 mm-es tartomdnyban (melyben mérési
adatok jellemzOen rendelkezésre allnak) a kétféle illesztés relativ eltérése — az 50 Pa
nyomasra vonatkoz6 gorbepar kivételével — £25%-nal kisebb. 50 Pa nyomason a modellbdl
szarmazo illesztés a lézerfolthoz kozeli, mig az exponencidlis illesztés a lézerfolttol tavoli
tartomanyokban bizonyult pontosabbnak.

Fontos eldonye a bemutatott modellnek, hogy a Iézerfolthoz kozeledve kevésbé
markéansan novekedd rétegépiilési sebességet josol, mint az exponencialis illesztés, igy ebben
a tartomanyban varhatéan valosaghtibb mddon irja le a rétegépiilést (ugyan ez mérési
adatokkal csak a lézerfolt kozéppontjatdl szamitott 5—7 mm-es tartomanyon kiviil timaszthato
ald). Nem szabad azonban elfeledkezni arr6l, hogy a modell mindvégig kor alakq,
infinitezimalis méretli részecskeforrassal dolgozik, és nem képes kezelni a lézerfolt
aszimmetridjat. Ugyancsak gyenge pontja modelliinknek, hogy a TiOy rétegeknél megfigyelt
vastagsagprofilokat csak 5-25Pa gdznyomasok esetén, a lézerfolttol mért 7-25 mm-es
tartomanyban képes adekvat moédon leirni (ez feltehetden a kémiai reakciok figyelmen kiviil

hagyésanak tudhato be).
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7.5. A rétegépiilés mechanizmusa

A fentiekben ismertetett eredmények alapjan — jelenlegi ismereteim birtokdban — az IPLD-
rétegek épiilési mechanizmusat az alabbi modon foglalom 6ssze. A 1ézeres energiakozlést (1)
kovetden a plazmafelhd kialakuldsanak korai fazisaban a plazmaalkotok erdteljesen titkoznek
egymassal a KNUDSEN-rétegben, ami a részecskék kiszorodasat (2) eredményezi. A
kiszérodott plazmaalkotok egy része — mely vagy eleve rendelkezik a plazmafelhd f6 tagulési
iranyaval ellentétes iranyba mutatd sebességkomponenssel, vagy az litkozések soran tesz erre
szert —jellemzden kevés iitkozést kovetden megtapad a céltargy sikjaban elhelyezett
hordozon. Az id6kozben lezajlé egydimenzids plazmatagulasi szakaszt (3) kovetd
haromdimenzios plazmataguldsi szakaszban (4) a plazmaalkotok mar nemcsak egymaéssal,
hanem a hattérgdz részecskéivel is litkoznek, és egy résziik visszaszorodhat a céltargy
iranyaba, ezaltal hozzdjarulva az IPLD-filmek épiiléséhez. A hattérgdz nyomasa tobbféle
modon is befolyasolja a filmépiilésre. Egyrészt a novekvo gaznyomas hatdsara a plazmafelhd
kevésbé tud eltavolodni a céltargytol, ezaltal novekszik a rétegépiilési sebesség az IPLD-
hordozdékon. Ugyanakkor a gaznyomads a plazmafelhd lateralis kiterjedését is korlatozza, ami
maga utan vonja, hogy a filmépiilés egyre inkabb a lézerfolt koriili teriiletekre koncentralodik.
Masrészt magasabb gaznyomasokon — az {itkzési gyakorisag ndvekedésének koszonhetéen —
kiegyenlitédik a plazmaalkotok sebességvektoraiban mutatkoz6 esetleges iranyitottsag (pl.
aszimmetrikus 1ézerfolt haszndlatakor). A rendelkezésre 4ll6 informéciok alapjan egyeldre
nem tisztazott, hogy az IPLD-filmek — melyek egyes anyagi rendszerek esetén bizonyitottan
fraktalstrukturat mutatnak — kozvetleniil a hordozén épiilnek fel (5a), vagy a plazmaalkotok
eldszor aggregatumokat alkotnak a gaztérben, és ezek az aggregatumok valnak le a hordozoéra
(5b). Nem kizart, hogy mind az (5a), mind az (5b) folyamat szerepet kaphat az IPLD-filmek
épiilésénél, és a rétegépitési koriilmények hatdrozzak meg, hogy adott esetben melyik

folyamat valik dominanssa.

7.6. Az eredmények tézispontszeri osszefoglalasa

4.a Az IPLD-rétegek épiilési mechanizmusat leird kvalitativ modellem alapéllitasa, hogy az
inverz geometriaju rétegépiilésben legalabb két kompetitiv folyamat jatszik szerepet. Az elso
folyamat alacsony nyomason dominans, ahol a plazmarészek a KNUDSEN-rétegbdl kiszorodva
kis szamu iitkdzést kovetden érkeznek a hordozora, s igy a plazmafelhd szimmetriaviszonyai
erdteljesen érvényesiilhetnek az €piilé film vastagsageloszlasdban. A masodik folyamatért a
plazmarészek hattérgazon torténd szérodasa felelds, mely magasabb nyomadasokon jut
érvényre, és a nagyszamu litkozés miatt aszimmetrikus lézerfolt esetén is korszimmetrikus
eloszlasu réteget alakit ki. [119, 138]
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4.b Elméleti szamitdsaim ramutattak, hogy a statikus IPLD-konfiguracidban épiilt CNy
vékonyrétegek z(r,p) rétegéplilési sebességének hely- és nyomasfiiggése a kovetkezd
Osszefiiggéssel irhato le:

z

o

%
f?‘ef '[pwfj -i-r2
p

Z(r,p): 7

ahol z, egy normalasi faktor, r a lézerfolt kdzéppontjatdl mért radidlis tavolsag, p a
hattérgdznyomas, € ..r= 3,92 cm és p,.,= 1 Pa pedig konstansok. [139]
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8. OSSZEFOGLALAS

8.1. Bevezetés

Az impulzuslézeres vékonyréteg-Epités (pulsed laser deposition, PLD) els6 sikere az 1980-as
évekre nyulik vissza, amikor magas kritikus hOmérsékletli szupravezeté anyagokbol
(pl. ittrium-barium-réz-oxidbol) ezzel a mddszerrel sikertilt eldszor vékonyréteget eldallitani.
A PLD sordn nagyenergiaju lézerimpulzusokat bocsatanak egy forgd céltargy felszinére,
melynek anyaga az igy kozolt energia hatasara plazmava alakul. A szokasos (on-axis) PLD-
elrendezésben a vékonyréteg hordozojat a céltarggyal szemkozt, azzal parhuzamosan helyezik
el nagyvdkuumban vagy alacsony nyomasu gazatmoszférdban, és a taguldé plazmafelhd
anyaga — a hattérgazzal lezajld esetleges reakcio kiséretében — vékonyréteget alkotva
kondenzal6dik a hordoz6 felszinén.

A PLD sikerének titka, hogy a (vakuumban) keletkezé vékonyréteg megérzi a céltargy
sztochiometridjat. A modszer tovabbi eldnyei koz¢é tartozik a rugalmassag és a sokoldalusag, a
viszonylag egyszerii kivitel €s a gazdasagossag. Kedvezo tulajdonsaga az eljarasnak, hogy a
rétegépitési koriilmények moddositdsaval finoman hangolhatd az elééllitandd vékonyréteg
szamos tulajdonsaga. Az el6zéeknek koszonhetéen a PLD az ezredforduléra széleskoriien
alkalmazott laboratoriumi technikdva valt, mely kivaléan hasznalhatéo az 10 anyagtipusok
kifejlesztésének kisérleti fazisaban. Az ipart azonban nem tudta meghdditani, ugyanis a
céltargy erdzidja, illetve a forrasi folyamatok miatt szilard szemcsék, illetve
olvadékcseppecskék (Osszefoglald néven partikuldk) szennyezik az eldallitott PLD-film
felszinét. Ennek kikiiszobolésére szamos javaslat sziiletett, a lézerparaméterek megfeleld
megvalasztasatdl kezdve a magneses térrel vagy mechanikus modszerekkel végzett
partikulasziirésen keresztiil egészen a céltargy és a hordozd relativ helyzetének
megvaltoztatasaig. Az elobbi megoldasok sok esetben nem biztositanak kielégitd eredményt,
vagy eldnytelen kompromisszumot jelentenek a lecsdkkend rétegépiilési sebesség révén. A
legtobb PLD-elrendezésnél tovabbi problémat jelent, hogy az épitett film az inhomogén
plazmaeloszlas miatt lateralisan valtozé vastagsagu és kémiai Gsszetételli réteget eredményez.

Az impulzuslézeres vékonyréteg-épités sordn a plazma f6 tdgulasi irdnyaval ellentétes
oldalon 1évo feliileteken (pl. a céltargy felszinén) is épiil vékonyréteg. Annak felismerése,
hogy ez a jelenség tudatosan alkalmazhato filmépitésre, csoportunk eredménye. Az altalunk
inverz geometriaji impulzuslézeres vékonyréteg-épitésnek (inverse pulsed laser deposition,
IPLD) elnevezett elrendezésben a hordozd a céltargy feliiletének sikjaban vagy kicsivel
afolott helyezkedik el, oly modon, hogy a hordozoéfeliilet normalisa a plazmafelhd 6 tagulési
iranyaba néz. Dolgozatom targya az inverz geometriaji impulzuslézeres vékonyréteg-épités

atfogod tanulmanyozasa.
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8.2. Célkitiizések

Csoportunk els6 eredményei ramutattak arra, hogy az IPLD-modszer olyan alternativat
jelenthet a vékonyréteg-épitési eljarasok kozott, mely megérzi a PLD egyszerliségét,
rugalmassagat és sokoldalusagat, ugyanakkor koltséges és Osszetett kiegészitok alkalmazasa
nélkiil, a megszokott rétegépiilési sebesség fenntartdsa mellett képes a hagyomanyos PLD-
rétegekénél kedvezobb feliileti filmmorfoldgiat eredményezni.

Kisérleteim megtervezésekor elsddleges célul tliztem ki, hogy az inverz geometridju
vékonyréteg-épiilést  fémek, fém-oxidok ¢és nemfémes anyagok esetén egyarant
tanulmanyozzam. Ennek keretében — a PLD filmek esetén mar ismert altalanos tendenciak
mintdjadra — meg kivantam hatarozni az IPLD-filmek vastagsageloszlasat, rétegépiilési
sebességének lateralis eloszlasat, valamint ezeknek a mennyiségeknek a nyomasfliggését.
Mivel kisérleteim f6 célja a vékonyrétegek feliileti tulajdonsagainak javitasa volt, a filmek
morfoldgiai vizsgalata kozponti szerepet toltott be a kutatdsi programomban.

Az IPLD soran a hordozdé a céltargy sikjaban fekszik, igy a céltargy
forgatdbmechanizmusa egyben a hordoz6 forgatasara, ezéltal a vékonyréteg fizikai és kémiai
tulajdonsdgainak homogenizalasara is hasznalhat6. Ez a sikeresnek bizonyult &tlet szolgalt
azon célkitiizés alapjaul, hogy egy olyan IPLD-konfiguraciét fejlesszek ki és tanulmanyozzak,

mely az IPLD alapelrendezésének elonyeit megtartva képes homogén rétegek eldallitasara.

Végezetiil a rétegépiilési sebesség hely- és nyomasfiiggését leiro tendencidk ismeretében

modellt alkottam az IPLD-rétegek épiilési mechanizmusara.

8.3. Alkalmazott modszerek

A csoportunk 4altal bevezetett inverz geometriaji impulzuslézeres vékonyréteg-épités
segitségével 0,5-50 Pa nyomadstartomanyban szén-nitrid, amorf szén, titan-oxid ¢és titan
vékonyrétegeket épitettem sziliciumhordozéra. A rétegépitéshez olyan kisérleti elrendezést
dolgoztam ki, mely lehetdvé teszi a statikus és egylittforgd IPLD-rétegek, valamint a PLD-
filmek egyideju épitését. Statikus IPLD-konfigurdacioban a hordozo all a l1ézerfolthoz rogzitett
vonatkoztatasi rendszerben, mig egydttforgd IPLD-konfigurdcioban a forgd céltargyhoz
rogzitett hordoz6 egyiitt forog a céltarggyal. A vékonyréteg-épitéshez KrF gaztoltetii, ~22 ns
impulzushosszasagu, 248 nm hulldmhosszu impulzusokat kibocsatdo excimerlézert (Lambda
Physik EMG 150 TMSC) hasznaltam, 7-10 Jem™ ablacios energiasiiriiséget alkalmazva.

A vékonyréteg és a referenciaként szolgald tiszta hordozoéfelszin kozott maszkolassal
1épcsoket alakitottam ki, és az ezek magassdgaként definialt rétegvastagsagot profilométer
(DEKTAK 8) segitségével hatdroztam meg. A mért rétegvastagsagbdl az épitéshez alkalmazott

1ézerimpulzusok szamanak ismeretében meghataroztam a rétegépiilési sebességet.
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A vékonyrétegek morfologiai vizsgalatdhoz optikai mikroszkopot (Nikon Labophot-2),
atomierd-mikroszkopot  (PSIA  XE-100), valamint pasztazé elektronmikroszkopot
(Hitachi S4700) hasznaltam. Az optikai mikroszkdpos €s atomierd-mikroszkopos modszerek
parhuzamos alkalmazasaval alkottam képet a rétegek feliiletén 1évé, 10 nm—100 um
mérettartomanyba esd partikuldk szamardl és méreteloszlasarol. Az eldallitott rétegek
nanoszerkezetét elektronmikroszkdpos és nagyfelbontdsi atomierd-mikroszkopos felvételek
segitségével tanulmanyoztam. Az elektronmikroszkopos felvételek egyben fraktalanalizis
alapjaul is szolgaltak. A szén-nitrid rétegek kémiai Osszetételének homogenitasat a réteg
torésmutatojanak ¢s porozitdsanak vizsgalataval, valtoztathatd szogli spektroszkopiai
ellipszométer (WOOLLAM M-2000F) segitségével tanulmanyoztam.

8.4. Uj tudomanyos eredmények

1.a Igazoltam, hogy az inverz geometriaju vékonyréteg-épités (IPLD) alkalmas fém, fém-oxid
¢s nemfémes vékonyrétegek épitésére, vakuumban, illetve inert vagy reaktiv hattérgaz

jelenlétében egyarant. [112, 119]

1.b Profilométeres vastagsagmérésekkel megmutattam, hogy a céltargy sikjaban rogzitett, a
1ézerfolthoz képest allo6 hordozén (azaz un. statikus IPLD-konfigurdcioban) épiild rétegek
épiilési sebessége lateralis iranyban a lézerfolttél tdvolodva csokken. Ti €s amorf szén
rétegekre vonatkozd mérési eredményekkel igazoltam, hogy nem-reaktiv koriilmények kozott
épitett vékonyrétegek esetén az elliptikus 1ézerfolt szimmetriatengelyei mentén, a lézerfolt
kozéppontjatél mért 3,5-60 mm-es tartomanyban a rétegépiilési sebesség csokkenése jo
kozelitéssel exponencialis fliggvényt kovet. CNy és TiOyx vékonyrétegek tanulmanyozasa
sordn arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a fenti tendencia nem valtozik abban az esetben,
ha a hattérgdz anyaga jorészt fizikai kolcsonhatasoknak koszonhetéen ¢€piil be a
vékonyrétegbe (a CNy esete), ugyanakkor az erdsen reaktiv modon épiilt vékonyrétegek (pl.
TiOyx) esetén a rétegépiilési sebesség lateralis valtozasa — elsésorban a lézerfolthoz kozeli

teriileteken — eltér az exponencialis fiiggéstol. [112, 119]

l.c A 0,5-50 Pa nyomastartomanyban, statikus [PLD-konfiguracidoban épiilé fém (Ti), fém-
oxid (TiOx) és nemfémes anyagli (amorf szén, CNy) vékonyrétegek épiilési sebességét a
1ézerfolt kozepétdl szadmitott 3,5-60 mm-es tartomanyban 0,001-0,1 nm/impulzus
nagysagrendbe esOnek talaltam. Megallapitottam, hogy a statikus IPLD-konfiguracidoban
¢épiild filmek atlagos rétegépiilési sebessége (a 1ézerfolt kozepétdl szamitott 3,5-60 mm-es
tartomanyra vonatkozoan) — a PLD-modszerrel ellentétben — a hattérgdz nyomasanak
novelésével novekszik, €¢s néhany 10 Pa feletti gdznyomasokon meghaladja a veliikk egyiitt
épitett PLD rétegekre jellemzo értékeket. [112, 119]
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2.a Demonstraltam, hogy az altalam egyiittforgé IPLD-konfiguracionak elnevezett elrendezés,
amelyben a hordoz6 a forgd céltargy felszinére rogzitett, alkalmas a rétegek vastagsagbeli
inhomogenitdsanak kiegyenlitésére. 5 Pa nyomasti N, atmoszféraban 3,5% relativ
vastagsagingadozasi CNy réteget, 5Pa nyomdsu Ar atmoszféraban 16% relativ
vastagsagingadozasu Ti réteget épitettem ~10 mm atloju hordozokra. 5 Pa nyomast O,
atmoszféraban 10%-nal kisebb relativ vastagsagingadozasti TiOx vékonyréteget épitettem
25 mm atl6ja hordozoéra. [111, 112, 115]

2.b Ellipszometriai mérésekkel meghataroztam, hogy egyiittforgd IPLD-konfiguracidban,
5Pa gaznyomason ¢épilt, ~10 mm &tloja CNy vékonyréteg porozitdsanak, valamint
torésmutatoja valds részének relativ ingadozéasa rendre 1% és 16%. Ezaltal megmutattam,
hogy az egyittforg6 IPLD-konfiguraci6 a vékonyrétegek egyéb fizikai-kémiai
tulajdonsdganak, igy példaul kémiai Osszetételének szempontjabol is alkalmas a

vékonyrétegek homogenitadsanak javitasara. [115]

2.c Numerikusan modelleztem az egyiittforgd6 IPLD-filmek épiilését. A modell az 5 Pa
nyomason, egylittforgdé IPLD-konfiguracidban épiilt CNy rétegek atlagvastagsagat 20%-os
pontossaggal, a rétegek relativ vastagsagingadozasat pedig 3%-nal kisebb abszolut hibaval
irta le. [115]

3.a Optikai és atomieré-mikroszkopos felvételekkel bizonyitottam, hogy az IPLD-
konfiguracidban épiilt CNy és TiOy rétegek feliiletén jellemzden kevesebb szdmu ¢€s kisebb
atmér6jii partikula taldlhaté, mint az azonos koriilmények kozott épiilt PLD-rétegekén,
valamint igazoltam, hogy az IPLD-filmek feliileti érdessége minden esetben kisebb, mint a
megfeleld PLD-filmeké. [126]

3.b Megmutattam, hogy 7-10 Jem™ ablacios energiastirliség alkalmazasa mellett a feliileti
morfolégia (partikulaszam, partikulaméret és feliileti érdesség), valamint a rétegépiilési
sebesség szempontjabol egyarant kedvezd IPLD-rétegek CNy esetén 5-10Pa nyomasu
nitrogénatmoszféraban,  TiOx  esetén  5-20Pa  nyomdsu  oxigénatmoszféraban
épithetdk. [112, 126]

3.c A CNi ¢és TiOy IPLD-filmekrdl késziilt nagyfelbontasu atomierd-mikroszkopos felvételek
alapjan megmutattam, hogy (a partikulamentes teriileteken) az azonos koriilmények kozott
épiilt PLD- ¢és IPLD-rétegek felépitése igen hasonld. Megéllapitottam, hogy az 5 Pa
nyomason ¢€piilt CNy rétegek ~75 nmx150 nmXx15 nm méretli, lapos, ovalis szemcsékbol
¢épiilnek fel, mig a 10 Pa nyomason épiilt TiOx rétegek ~40 nm atmérdji, karfiolszert
struktirakkd rendez6dd nanoszemcsékbdl allnak. IPLD-konfiguracioban épiilt TiOx rétegek

elektronmikroszkopos vizsgalata alapjan bizonyitottam azok fraktalszerkezetét. [126]
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4.a Az IPLD-rétegek épiilési mechanizmusat leir6 kvalitativ modellem alapallitdsa, hogy az
inverz geometriaju rétegépiilésben legalabb két kompetitiv folyamat jatszik szerepet. Az elsd
folyamat alacsony nyomason dominans, ahol a plazmarészek a KNUDSEN-rétegbdl kiszorodva
kis szamu iitkdzést kovetden érkeznek a hordozora, s igy a plazmafelhd szimmetriaviszonyai
erdteljesen érvényesiilhetnek az épiild film vastagsageloszlasaban. A masodik folyamatért a
plazmarészek hattérgazon torténd szoérddasa felelds, mely magasabb nyomadasokon jut
érvényre, €s a nagyszamu iitkozés miatt aszimmetrikus lézerfolt esetén is korszimmetrikus
eloszlasu réteget alakit ki. [119, 138]

4.b Elméleti szamitdsaim ramutattak, hogy a statikus IPLD-konfiguracidban épiilt CNy
vékonyrétegek z(r,p) rétegéplilési sebességének hely- és nyomasfiiggése a kovetkezd

Osszefiiggéssel irhato le:

o

A
f?‘ef [pye/j +V2
p

ahol z, egy normalasi faktor, r a lézerfolt kdzéppontjatdl mért radidlis tavolsag, p a

z(r.p)=

hattérgdznyomas, € ..r= 3,92 cm és p,.,= 1 Pa pedig konstansok. [139]
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9. SUMMARY

9.1. Introduction

The earliest success of pulsed laser deposition (PLD) dates back to the 1980’s, when high
critical temperature superconductors (e.g. yttrium barium copper oxide, YBCO) were
deposited for the first time in thin film form using this technique. PLD employs high-energy
laser pulses which are focused on the surface of a rotating target, and the transferred energy
converts the topmost layer(s) of the irradiated target surface into plasma phase. In the
common (on-axis) PLD arrangement, a substrate is placed parallel to the target, facing its
ablated surface. During the expansion of the plasma plume, either in vacuum or a low-
pressure gas atmosphere, the plasma species deposit on the surface of the substrate as a thin
film. The plasma species may also interact with the background atmosphere, in this case the
process is called reactive PLD.

The key element of the success of this method is that PLD films deposited in vacuum
preserve the stoichiometry of the target material. Further advantages of this technique are its
flexibility and versatility, the relatively inexpensive experimental apparatus and the decent
running and maintenance costs. Another benefit worth mentioning is that several properties of
the deposited films can easily and accurately be tuned via the process parameters.

By the turn of the millennium, these advantages made PLD a widely used laboratory
technique, aiming especially the development of new materials. However, PLD could not yet
emerge in industry, mostly due to the co-deposition of micrometer scaled solid and molten
particles (called particulates) that locally degrade the properties of the PLD films. To
overcome this drawback, several ideas were proposed: starting with as simple as using
optimal laser parameters; filtering the particulates by mechanical shutters or electromagnetic
fields; or the rearrangement of the target and the substrate positions. Unfortunately, these
solutions were not satisfactory enough, or some of them decreased the deposition rate of the
film itself drastically. Moreover, in most PLD arrangements, the inhomogeneous spatial
material distribution within the plasma plume lead to unwanted effects, e.g. lateral variation in
the thickness and the chemical composition of the films.

It is a well-known phenomenon that during PLD, material also deposits on surfaces
facing the dominant direction of the plasma plume expansion (e.g. on the target surface).
Despite being generally known, our research group was the first who deliberately used this
process for growing thin film in a novel target-substrate arrangement. In this geometry, called
inverse pulsed laser deposition (IPLD), the substrate lies in, or slightly above the plane of the
target surface, and its normal points to the dominant direction of the plasma plume expansion.

In the present dissertation this modified PLD arrangement is studied comprehensively.
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9.2. Objectives

Preliminary results of our research group showed that the IPLD technique can represent an
alternative to the traditional PLD technique by preserving its simplicity, flexibility, and
versatility maintaining or even increasing the deposition rate of the film, while producing
films of better surface morphology without expensive or complex instrumentation.

My main aim was to study how film growth proceeds in the IPLD arrangement. I grew
films of different materials (e.g. metals, oxides, and non-metallic elements) in IPLD
geometry. As a first step, | determined the lateral thickness distribution of IPLD films, the
lateral variation of the deposition rate, and the pressure dependence of these features. Since
the major goal of my project was to improve the surface characteristics of the grown films,
morphological studies played a vital part of my research.

In the inverse geometry, the substrate is placed in the target plane, so the rotational
mechanism of the target can also be used to rotate the substrate, and therefore to homogenize
the properties of the growing films. This promising idea motivated me to develop and
investigate an IPLD-configuration in which homogeneous thin films can be grown, while
keeping the advantages of the original IPLD arrangement.

As a conclusion of my work, I propose a model for IPLD film growth based on the

tendencies describing the lateral variation of the deposition rate and its pressure dependence.
9.3. Materials and methods

I deposited thin layers of carbon nitride, amorphous carbon, titanium, and titanium oxide on
silicon substrates by IPLD in 0.5-50 Pa gas atmospheres. I developed and used a target-
multisubstrate holder which allowed the simultaneous growth of PLD, as well as static and
co-rotating IPLD films. In the static IPLD configuration, the substrate is stationary with respect
to the ablated spot; while in the co-rotating IPLD configuration the substrate is fixed to the
target surface and rotates simultaneously with the target. The target was ablated by 248-nm
KrF excimer laser pulses of 7-10 Jem™ fluences (Lambda Physik EMG 150 TMSC), with
typical pulse length of ~22 ns.

Film thickness measurements were carried out by profilometry (DEKTAK 8) using step
edges created between the film surface and the substrate by masking. The deposition rate of
the films was derived by dividing the thickness values with the number of laser pulses used
for the deposition.

The morphology of the deposited thin films was investigated by optical microscopy
(Nikon Labophot-2), atomic force microscopy (PSIA XE-100), and scanning electron
microscopy (Hitachi S4700). Optical and AFM micrographs allowed me to determine the
number density and size distribution of particulates in the 10 nm—100 um size domain. I

studied the nanostructure of the films by high-resolution AFM and scanning electron
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microscopy. SEM images were also used for fractal analysis. The homogeneity of the
chemical composition of the deposited CNy thin films was deduced by measuring the
refractive index and the porosity of the layers by variable angle spectroscopic ellipsometry
(WOOLLAM M-2000F).

9.4. New scientific results

l.a I demonstrated that metal, metal oxide, and non-metallic thin films can be grown by
inverse pulsed laser deposition (IPLD) in vacuum, as well as in inert or reactive gas
atmosphere. [112, 119]

1.b I showed via profilometric thickness measurements that the deposition rate of IPLD films
grown on substrates fixed in the target plane and stationary with respect to the ablation spot
(i.e. in the static IPLD configuration), decreases with increasing lateral distances from the
laser spot. Through the example of Ti and amorphous carbon layers, I demonstrated that along
the symmetry axes of the elliptic laser spot, the deposition rate of static IPLD films grown by
non-reactive processes decreases in an exponential fashion within the 3.5-60 mm range, as
measured from the centre of the laser spot. My investigations on CNy and TiOy static IPLD
films revealed that the above mentioned exponential tendency remains unaffected when the
interaction between the plasma species and the gas molecules is of mostly physical in nature
(like in the case of CNy). However, the exponential dependence is distorted if plasma species

interact chemically with the gaseous environment (like TiOy). [112, 119]

l.c I showed that the deposition rate of metal (Ti), metal oxide (TiOx) and non-metallic
(amorphous carbon and CNy) static IPLD films, grown in the 0.5-50 Pa pressure domain,
varies in the 0.001-0.1 nm/pulse range at lateral distances between 3.5 mm and 60 mm with
respect to the centre of the laser spot. Contrary to the decreasing trend of PLD, the average
deposition rate of static IPLD films, referring to this 3.5-60 mm axial region, proved to
increase with increasing ambient pressure. Moreover, it was demonstrated that the yield of the
IPLD films grown at pressures of a few tens of Pa exceeds that of the simultaneously
deposited PLD films. [112, 119]

2.a I developed a modified IPLD geometry, called co-rotating IPLD configuration, in which
the substrate is fixed onto the surface of the rotating target. It was proven that the co-rotating
IPLD configuration is capable of homogenizing the film thickness. At 5 Pa background
pressure, I deposited CNy and Ti thin films on 10-mm diameter substrates with a relative
thickness variation of 3.5% and 16%, respectively. In an oxygen atmosphere of 5 Pa pressure,
TiOy layer with a lateral thickness variation of less than 10% was grown on a 25-mm diameter
substrate. [111, 112, 115]

119



2.b I revealed by ellipsometry that the lateral variation of the refractive index and porosity of
10-mm diameter co-rotating CNy IPLD-films (grown at 5 Pa) is 1% and 16%, respectively.
Thereby I showed that the co-rotating IPLD configuration may also be used to homogenize
other physical and chemical properties of the layers, for example their chemical
composition. [115]

2.c Using the variation of deposition rate along the symmetry axes of static IPLD films as
input, I derived numerically the radial variation of deposition rate on simultaneously grown
co-rotating IPLD films. My model predicted the average film thickness of co-rotating CNy
IPLD layers grown at 5 Pa with 20% accuracy, while the absolute error between the measured

and calculated lateral thickness variation was less than 3%. [115]

3.a On the basis of optical and atomic force microscopic investigations, I demonstrated that
smaller and fewer particulates can be found on IPLD grown CNy and TiOy films than on PLD
ones grown under identical conditions. I also proved that the surface roughness of IPLD films

is always lower than that of the corresponding PLD ones. [126]

3.b I showed that when using 248-nm laser pulses of 7-10 Jem™ fluences, CNy and TiOy
IPLD films of optimum surface morphology can be grown with reasonable deposition rates at
5-10 Pa nitrogen, and 5-20 Pa oxygen pressures, respectively. [112, 126]

3.c By high-resolution atomic force microscopy I showed that the nanostructure of the
particulate free regions of CNy and TiOx IPLD and PLD films, grown under identical
conditions, is very similar. CNy IPLD films grown in a nitrogen atmosphere of 5 Pa were
found to build up of flat, elliptic grains having main dimensions of approx.
75 nmx150 nmx15 nm, while TiOx IPLD films deposited in 10 Pa oxygen atmosphere,
consisted of approx. 40-nm diameter nanograins, aggregated into a cauliflower-like structure.
Evaluation of the SEM micrographs revealed that TiOx IPLD films exhibited a fractal
structure. [126]

4.a 1 devised an empirical model describing the growth mechanism of IPLD films. My
observations support that at least two processes play competitive roles in the inverse thin film
growth. The first process dominates at lower pressures, when plasma species are mainly
scattered in the KNUDSEN layer and land on the substrate surface after a few collisions.
Therefore, the thickness distribution of the growing film reflects the symmetry of the plasma
plume. The second process, which prevails at higher pressures, mostly involves plasma
species scattered on the ambient gas atmosphere, and due to the large number of collisions,
thin films of circular symmetry is resulted even if the plasma species originate from an

asymmetric plume. [119, 138]
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4.b Model calculations showed that the lateral and pressure dependence of the deposition rate,
z(r,p) of static CN IPLD films can be described as follows:

z

o

z(r.p) =

39

% %
fzyef '(pmfj +7r
‘ p

where z, is a normalization factor, » is the radial distance from the laser spot, p is the

background pressure, and £,.,= 3,92 cm and p,.,,= 1 Pa are constants. [139]
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