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I. Bevezetés

Az impulzuslézeres vékonyréteg-épités (pulsed laser deposition, PLD) elsé sikere az 1980-
as évekre nyulik vissza, amikor magas kritikus hdmérsékleti szupravezetd anyagokbol
(pl. ittrium-barium-réz-oxidbol) ezzel a moddszerrel sikeriilt el0szor vékonyréteget
eldallitani. A PLD soran nagyenergiaju lézerimpulzusokat bocsatanak egy forg6 céltargy
felszinére, melynek anyaga az igy k6zolt energia hatasara plazmava alakul. A szokasos
(on-axis) PLD-elrendezésben a vékonyréteg hordozojat a céltarggyal szemkozt, azzal
parhuzamosan helyezik el nagyvakuumban vagy alacsony nyomasu gazatmoszféraban, és
a taguld plazmafelhé anyaga — a hattérgazzal lezajlo esetleges reakcio kiséretében —
vékonyréteget alkotva kondenzalddik a hordozé felszinén.

A PLD sikerének titka, hogy a (vdkuumban) keletkez6 vékonyréteg megorzi a
céltargy sztochiometridjat. A modszer tovabbi eldnyei kozé tartozik a rugalmassag €s a
sokoldaltusag, a viszonylag egyszert kivitel és a gazdasagossag. Kedvezd tulajdonsaga az
eljarasnak, hogy a rétegépitési koriilmények modositasaval finoman hangolhaté az
eléallitandd vékonyréteg szamos tulajdonsaga. Az elézéeknek koszonhetden a PLD az
ezredfordulora széleskorlien alkalmazott laboratoriumi technikava valt, mely kivaléan
hasznalhat6 az 0j anyagtipusok kifejlesztésének kisérleti fazisdban. Az ipart azonban nem
tudta meghdditani, ugyanis a céltargy erozioja, illetve a forrasi folyamatok miatt szilard
szemcsék, illetve olvadékcseppecskék (Osszefoglald néven partikulak) szennyezik az
eléallitott PLD-film felszinét. Ennek kikiiszobolésére szadmos javaslat sziiletett, a
lézerparaméterek megfeleld megvalasztasatol kezdve a magneses térrel vagy mechanikus
modszerekkel végzett partikulasziirésen keresztiil egészen a céltargy és a hordozo relativ
helyzetének megvaltoztatasaig. Az el6bbi megoldasok sok esetben nem biztositanak
kielégité eredményt, vagy eldnytelen kompromisszumot jelentenek a lecsokkend
rétegépiilési sebesség révén. A legtobb PLD-elrendezésnél tovabbi problémat jelent, hogy
az épitett film az inhomogén plazmaeloszlas miatt laterdlisan valtozo vastagsagu és
kémiai Osszetétell réteget eredményez.

Az impulzuslézeres vékonyréteg-épités soran a plazma f6 taguldsi irdnyaval
ellentétes oldalon 1évé 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
felilletének sikjaban vagy kicsivel afolott helyezkedik el, oly moédon, hogy a
hordozofeliilet normalisa a plazmafelhd 6 tagulasi irdnyaba néz. Dolgozatom targya az
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I1. Célkitiizések



Csoportunk elsé eredményei ramutattak arra, hogy az IPLD-modszer olyan alternativat
jelenthet a vékonyréteg-€pitési eljarasok kozott, mely megérzi a PLD egyszeriiségét,
rugalmassagat ¢és sokoldalusagat, ugyanakkor koltséges ¢és Osszetett kiegészitok
alkalmazasa nélkiil, a megszokott rétegépiilési sebesség fenntartisa mellett képes a
hagyomanyos PLD-rétegekénél kedvezobb feliileti filmmorfologiat eredményezni.

Kisérleteim megtervezésekor elsddleges célul tiiztem 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
tendencidk mintdjara — meg kivantam hatarozni az IPLD-filmek vastagsdgeloszlasat,
rétegéplilési sebességének laterdlis eloszlasat, valamint ezeknek a mennyiségeknek a
nyomasfiiggését. Mivel kisérleteim f6 célja a vékonyrétegek feliileti tulajdonsagainak
javitasa volt, a filmek morfologiai vizsgalata kozponti szerepet toltott be a kutatési
programomban.

Az IPLD sordan a hordozd a céltargy sikjaban fekszik, igy a céltargy
forgatdmechanizmusa egyben a hordozo forgatdsara, ezaltal a vékonyréteg fizikai és
kémiai tulajdonsagainak homogenizalasara is hasznalhat6. Ez a sikeresnek bizonyult Gtlet
szolgalt azon célkitlizés alapjaul, hogy egy olyan IPLD-konfiguraciot fejlesszek ki és
tanulmanyozzak, mely az IPLD alapelrendezésének elényeit megtartva képes homogén
rétegek eldallitasara.

Végezetlil a rétegépiilési sebesség hely- €s nyomasfiiggését leird tendencidk
ismeretében modellt alkottam az IPLD-rétegek épiilési mechanizmusara.

II1. Alkalmazott modszerek

A csoportunk altal bevezetett inverz geometridjii impulzuslézeres vékonyréteg-épités
segitségével 0,5-50 Pa nyomastartomanyban szén-nitrid, amorf szén, titan-oxid és titan
vékonyrétegeket épitettem  sziliciumhordozora. A rétegépitéshez olyan kisérleti
elrendezést dolgoztam ki, mely lehetdvé teszi a statikus és egyiittforgd IPLD-rétegek,
valamint a PLD-filmek egyidejt épitését. Statikus IPLD-konfigurdcioban a hordoz6 all a
Iézerfolthoz rogzitett vonatkoztatasi rendszerben, mig egyiittforgo IPLD-konfigurdcioban a
forgo céltargyhoz rogzitett hordozé egyiitt forog a céltarggyal. A vékonyréteg-épitéshez
KrF gaztoltetli, ~22ns impulzushossziisagi, 248 nm hulldmhosszii impulzusokat
kibocsato excimerlézert (Lambda Physik EMG 150 TMSC) hasznaltam, 7-10 Jem™
ablacios energiastiriiséget alkalmazva.

A vékonyréteg ¢és a referenciaként szolgald tiszta hordozofelszin kozott
maszkolassal 1épcsOket alakitottam ki, és az ezek magassagaként definialt



rétegvastagsagot profilométer (DEKTAK 8) segitségével hataroztam meg. A mért
rétegvastagsagbol az épitéshez alkalmazott lézerimpulzusok szamanak ismeretében
meghataroztam a rétegépiilési sebességet.

A vékonyrétegek morfoldgiai vizsgalatahoz optikai mikroszkopot (Nikon Labophot-
2), atomier6-mikroszkopot (PSIA XE-100), valamint pasztazd elektronmikroszkopot
(Hitachi S$4700) hasznaltam. Az optikai mikroszkdpos ¢és atomierd-mikroszkopos
modszerek parhuzamos alkalmazasaval alkottam képet a rétegek feliiletén 1évo, 10 nm—
100 um mérettartoméanyba esdé partikulak szamarol és méreteloszlasarol. Az eldallitott
rétegek nanoszerkezetét elektronmikroszkopos €s nagyfelbontast atomierd-mikroszkopos
felvételek segitségével tanulmanyoztam. Az elektronmikroszkopos felvételek egyben
fraktalanalizis alapjaul is szolgéltak. A szén-nitrid rétegek kémiai Osszetételének
homogenitasat a réteg torésmutatdjanak és porozitasanak vizsgalataval, valtoztathato
szogli  spektroszkopiai  ellipszométer  (WOOLLAM — M-2000F)  segitségével

tanulmanyoztam.
IV. Uj tudomanyos eredmények

1.a Igazoltam, hogy az inverz geometridju vékonyréteg-épités (IPLD) alkalmas fém, fém-
oxid és nemfémes vékonyrétegek épitésére, vakuumban, illetve inert vagy reaktiv
hattérgaz jelenlétében egyarant. [T1, T2]

1.b Profilométeres vastagsagmérésekkel megmutattam, hogy a céltargy sikjaban rogzitett,
a lézerfolthoz képest all6 hordozén (azaz un. statikus IPLD-konfiguracidban) épiild
rétegek €piilési sebessége lateralis iranyban a lézerfolttdl tavolodva csokken. Ti és amorf
szén rétegekre vonatkozd6 mérési eredményekkel igazoltam, hogy nem-reaktiv
koriilmények  kozott  épitett  vékonyrétegek esetén az  elliptikus  lézerfolt
szimmetriatengelyei mentén, a 1ézerfolt kdzéppontjatél mért 3,5-60 mm-es tartomanyban
a rétegépiilési sebesség csokkenése jo kozelitéssel exponencialis fiiggvényt kovet. CNy és
TiOx vékonyrétegek tanulméanyozasa soran arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a fenti
tendencia nem valtozik abban az esetben, ha a hattérgaz anyaga jorészt fizikai
kolesonhatasoknak koszonhetden épiil be a vékonyrétegbe (a CNy esete), ugyanakkor az
erésen reaktiv modon épllt vékonyrétegek (pl. TiOy) esetén a rétegépiilési sebesség
lateralis valtozasa — elsdsorban a lézerfolthoz kozeli teriileteken — eltér az exponencialis
fiiggéstol. [T1, T2]

l.c A 0,5-50 Pa nyomastartomanyban, statikus IPLD-konfiguracioban épiil6 fém (Ti),
fém-oxid (TiOx) és nemfémes anyagu (amorf szén, CNy) vékonyrétegek épiilési
sebességét a lézerfolt kozepétdl szadmitott 3,5-60 mm-es tartomdnyban 0,001—
0,1 nm/impulzus nagysagrendbe esOnek talaltam. Megallapitottam, hogy a statikus IPLD-



konfiguracioban ¢€piild filmek atlagos rétegépiilési sebessége (a lézerfolt kozepétdl
szamitott 3,5-60 mm-es tartomanyra vonatkozoan) — a PLD-moédszerrel ellentétben — a
hattérgaz nyomasanak novelésével novekszik, és néhany 10 Pa feletti gaznyomasokon
meghaladja a veliik egyiitt épitett PLD rétegekre jellemzo6 értékeket. [T1, T2]

2.a Demonstraltam, hogy az altalam egyiittforgd IPLD-konfigurdcionak elnevezett
elrendezés, amelyben a hordozo a forgd céltargy felszinére rogzitett, alkalmas a rétegek
vastagsagbeli inhomogenitasanak kiegyenlitésére. 5 Pa nyomasu N, atmoszféraban 3,5%
relativ vastagsdgingadozasi CNy réteget, 5 Pa nyomdsi Ar atmoszférdban 16% relativ
vastagsagingadozasu Ti réteget épitettem ~10 mm atloji hordozdkra. 5 Pa nyomasu O,
atmoszféraban 10%-nal kisebb relativ vastagsagingadozast TiOy vékonyréteget épitettem
25 mm atléju hordozora. [T2, T3, T4]

2.b Ellipszometriai mérésekkel meghataroztam, hogy egyiittforgé IPLD-konfiguracidban,
5Pa gaznyomason ¢épiilt, ~10 mm 4atloja CNy vékonyréteg porozitdsdnak, valamint
torésmutatdja valos részének relativ ingadozéasa 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 homogenitadsanak javitasara. [T3]

2.c A statikus IPLD-filmek szimmetriatengely menti épiilési sebességének ismeretében
numerikusan meghatdroztam az azonos koriilmények kozott épiilé egylittforgd IPLD-
filmek rétegépiilési sebességének radialis valtozasat. Modellem az 5 Pa nyomadson,
egyiittforgd IPLD-konfigurdcidban ¢épiilt CNy rétegek atlagvastagsdgat 20%-os
pontossaggal, a rétegek relativ vastagsagingadozasat pedig 3%-nal kisebb abszolut
hibaval irta le. [T3]

3.a Optikai és atomier6-mikroszkopos felvételekkel bizonyitottam, hogy az IPLD-
konfiguracioban épiilt CNy és TiOy rétegek feliiletén jellemzden kevesebb szamu és
kisebb atmérdjli partikula taldlhatd, mint az azonos koriilmények kozott épiilt PLD-
rétegekén, valamint igazoltam, hogy az IPLD-filmek feliileti érdessége minden esetben
kisebb, mint a megfelelé PLD-filmeké. [T5]

3.b Megmutattam, hogy 7-10 Jem™ ablacios energiastirtiség alkalmazasa mellett a feliileti
morfologia (partikulaszdm, partikulaméret és feliileti érdesség), valamint a rétegépiilési
sebesség szempontjabol egyarant kedvezd IPLD-rétegek CNy esetén 5-10 Pa nyomasu
nitrogénatmoszféraban, TiOx esetén 5-20Pa nyomdasti  oxigénatmoszféraban
épithetok. [T2, TS]



3.c A CNg és TiOx IPLD-filmekrdél késziilt nagyfelbontdsi atomierd-mikroszkdopos
felvételek alapjan megmutattam, hogy (a partikulamentes teriileteken) az azonos
korilmények kozott épillt PLD- és IPLD-rétegek felépitése igen hasonlo.
Megallapitottam, hogy az 5 Pa nyomdson épiilt CNy rétegek ~75 nmx150 nmx15 nm
méretli, lapos, ovalis szemcsékbdl épiilnek fel, mig a 10 Pa nyomason épiilt TiOy rétegek
~40 nm atméroju, karfiolszerti strukturakka rendezédé nanoszemcsékbdl allnak. IPLD-
konfiguracidban ¢épiilt TiOy rétegek elektronmikroszkopos vizsgéalata alapjan
bizonyitottam azok fraktalszerkezetét. [T5]

4.a Az IPLD-rétegek épiilési mechanizmusat leird kvalitativ modellem alapallitasa, hogy
az inverz geometridju rétegépiilésben legalabb két kompetitiv folyamat jatszik szerepet.
Az els6 folyamat alacsony nyomason domindns, ahol a plazmarészek a KNUDSEN-
rétegbdl kiszorddva kis szamu litkozést kovetden érkeznek a hordozora, s igy a
plazmafelhd szimmetriaviszonyai erdteljesen érvényesiilhetnek az ¢épiléd film
vastagsageloszlasaban. A masodik folyamatért a plazmarészek hattérgdzon torténd
szorodasa felelés, mely magasabb nyomésokon jut érvényre, €s a nagyszamu iitkozés
miatt aszimmetrikus l1ézerfolt esetén is kdrszimmetrikus eloszlast réteget alakit ki. [T1,
T6]

4.b Elméleti szamitasaim ramutattak, hogy a statikus IPLD-konfiguracioban épiilt CNy
vékonyrétegek z(r,p) rétegépiilési sebességének hely- és nyomasfiiggése a kovetkezo
Osszefiiggéssel irhato le:

ZO

“ Y
p

ahol z, egy normalési faktor, r a lézerfolt kozéppontjatol mért radialis tavolsag, p a

z(r,p)=

hattérgaznyomas, € .r= 3,92 cm és p,.r= 1 Pa pedig konstansok. [T7]
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