1. RBSsim szoftver: vitrualis RBS kisérlet

Elkészitettiink egy tetszéleges feliileti topografiat és nanoszerkezetet mutato,
tetszéleges anyagu mintan végzett RBS mérés soran el6alld spektrumok kiszamitasara
alkalmas szamitdgépes szoftvert. Az igy eléallt ,,virtudlis RBS berendezés” (RBSsim)
erossége, hogy nem {itkozik a szokésos spektrumszimulédcios szoftverek legfobb
korlatjaba, vagyis a réteg abszolut egyenletességének feltételébe. Szoftveriink
korrekten kezeli a feliileti durvasag, a porozitas, a voidok és precipitatumok eseteit.

A projekt futamideje soran a szoftver fokozatosan fejlodott a hatarfeliileti
durvasaggal jellemzett egyatomos rétegek rendszerétdl a valddi harom dimenzids
nanoszerkezeteken at a tetszOleges kémiai Osszetételi és geometriai szerkezet
rétegek RBS-spektrumainak szamitasdig, az egyes elemek izotdpjait is figyelembe
véve. A szimuldcios szoftvert ,korllvettik” a rétegszerkezetek matematikai
modelljeit generald szoftverelemekkel, melyek feliileti durvasagot, voidokat,
precipitaciokat helyeznek el a rétegben eldirt geometriai €s statisztikai jellemzokkel,
bizonyos esetekben a rétegépités jellegzetességeit is kovetik (iranyérzékeny vagy
diffiziv rétegvastagodas) illetve makroszkopikus szerkezeteket (cseppek, a
mikroelektronikaban jellegzetes feliileti szerkezetek, stb.) helyeznek el a felszinen.
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1. abra. A virtualis RBS berendezés egyik adatbeviteli és kimeneti rétegének
tipikus megjelenése

A virtualis RBS berendezésben, a debreceni kisérleti fejlesztést kovetve, utobb
két detektort alkalmaztunk, mialtal még egyértelmiibben tudtuk kiilonvalasztani a



spektrumok geometriai eredeti jellegzetességeit a kémiai Osszetétel valtozasatol
szarmazoktol.

Az RBSsim szoftver hidnyossaga, hogy nem veszi figyelembe a tobbszoros
szoras €s a straggling hatasat, ez azonban a szoftver legfobb alkalmazasi teriiletén, a
leginkdbb felszin-kozeli rétegekbol érkezd spektralis jelek analizisében nem jelent
gatat. Szoftveriink az eddig elérhetonél pontosabb spektrumalakot szamol olyan
esetekben is, amikor a visszaszort részecskék detektaldsanak irdnya laposabb szogben
van, mint a felszin mikroszkopikus értelemben vett érint6i. Az eddig kezelt gyakorlati
esetekben a szoftverrel igen jo spektrumillesztéseket sikeriilt késziteni.

A szoftvert tobb szinten, az adatdbrazolads ¢és adatfeldolgozas aktudlisan
alkalmasabb platformjat valasztva LabVIEW alkalmazasfejleszté rendszerben ¢s C++
nyelven készitettiik el. A szimul4cid soran a szoftver folytonosan ellendrzi és jellemzi
a spektrum illeszkedését az elore megadott, valodi RBS mérésbol szarmazo adatsorra.

2. Nanoszerkezetes felszinek vizsgalata pasztazé
fékuszalt ionnyalabbal

2.1. Lézeres elgbzélogtetéssel készitett Si;_,Ge, vékonyréteg
analizise

Impulzuslézeres elg6zologtetéssel (PLD) épitett Sij;xGex vékonyréteget
jellemeztiink RBS mikroszondéaval. A felszinrdl késziilt tipikus AFM képeket a 2.
abra mutatja. A Ge elemtérképek alapjan meghatarozhatok azok a helyek, ahol a PLD
melléktermékeként jelentkezd cseppek jelenlétére kell szamitanunk, valamint azok a
teriiletek, ahol csak a ténylegesen késziteni kivant plazmabodl kondenzalt vékonyréteg
talalhato (3. abra).
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2. abra. Impulzuslézeres elg6zologtetéssel (PLD) épitett Si; Ge, vékonyréteg
atomier6-mikroszkopos képe. A jobb oldali édbra a bal oldalon megjeldlt
teriiletr6l késziilt nagyitas.

A kivalasztott cseppmentes helyen pontspektrumot mérve a vékonyrétegrol
kapott jelet az RBSsim szoftverrel elemeztiik, és a szimulalt gorbét a mérési adatokra
illesztve meghataroztuk a SiGe vékonyréteg Osszetételét, érdességének mértékét és
lateralis 1éptékét. Megjegyzendd, hogy az utdbbi paraméter fontossagat a
szakirodalmi kozlések eddig vagy lebecsiilték, vagy a kisérleti feltételeket korlatoztak
ugy, hogy ez a paraméter ne befolyasolhassa a méréseket.

A cseppek és cseppmentes teriiletek analizisével kimutattuk a vékonyréteg
Osszetételének szisztematikus megvaltozasat az eredeti target Osszetételéhez
viszonyitva, €s hipotézist allitottunk fel a cseppek keletkezésének és levalasztasanak
mikéntjére.
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3. abra. PLD soran kondenzalt Si—Ge vékonyréteg és cseppek azonositasa az
elemtérkép alapjan (balra), valamint a megjel6lt pontokon végzett gylijtés soran
mért pontspektrumok (jobbra).

2.2. Elektrokémiai uton készitett aranyréteg analizise

Vizsgaltuk elektrokémiai uton nikkel szubsztratra levalasztott aranyréteg
spektrumat.

Pasztazd mikronyalab segitségével feltérképeztiik az arany lateralis eloszlasat
(4. ébra). Az elem laterdlis eloszlasabdl nyilvanvald, hogy a hagyoméanyos RBS
réteganalizis az egyenetlenség miatt nem szolgéltat korrekt Osszetétel-értékeket.
Pontspektrumokat rogzitettiink az RBS mikroszondaval, majd szimulalt mérésekbol
szarmazd spektrumokat illesztve meghatdroztuk az aranyréteg €s az alatta 1évo
szubsztrat érdességi paramétereit. A kisérlet fontossadga abban all, hogy megmutattuk,
hogy mikronyalab alkalmazasaval technikai targyakra levalasztott bevonatok
paraméterei is jo eséllyel vizsgalhatok, aminek nagy jelentOsége van a levalasztasi
eljarasok optimalasaban.
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4. 4bra. Balra: az arany eloszlasat jellemzé elemtérkép egy 130x130pm’-es
teriileten. Jobbra: pontspektrum (kor) és az RBSsim szoftverrel, feliileti
durvasagot figyelembe véve illesztett spektrum (vonal).

2.3. Nanoklaszter-réteg analizise

Ablacié, LCVD, LCLD

Impulzuslézeres ablacid, lézeres gdzfazisi kémiai levalasztds (LCVD) és
indukciods parologtatas révén keletkez6 nanoklaszterek (szén, arany, volfram, volfram-
oxid) méreteloszlasat és termikus sugarzasi spektrumat vizsgéaltuk. Arany és volfram-
oxid esetére szamitogépes szimulacidval kerestiink olyan paramétercsoportokat,
amelyekben a mikronyaldbbal végzendd RBS-mérések alkalmasak az ¢épiild
nanoklaszter-rétegek  analizisére. Szimulacioval kimutattuk, hogy vékony
nanoklaszter-rétegek esetén az RBS, hagyomédnyos modon alkalmazva ¢€s eltiirve a
sima réteg feltételezésével szimulalt spektrumok illesztési hibait, hibas értékeket
szolgaltat WOy-rétegek oxigéntartalmara, holott ez a jellemz6 fontos szerepet tolt be
bizonyos gyakorlati alkalmazasokban (pl. ,,intelligens ablak”). A grafit excimer

mintainak elokészitését is szolgaltak.

Elemeztilk a lézeres kémiai go6zfazisi levalasztas (LCVD) ¢és az
impulzuslézeres ablacio (PLA) soran keletkezd6 W ill. WNy nanorészecskék
méreteloszlasat, amib6l a képzodés kémiai €s fizikai folyamataira kovetkeztettiink.

Homogén kondenzacié

Inert gazban indukcidsan hevitett arany goézéb6l homogénen kondenzalt
nanorészecskékbol szilicium felszinen vékonyrétegeket épitettiink. Mivel a specialis
eljarassal rendkiviil tiszta, homogén méreteloszlasu ultrafinom (8—20 nm atméroji)
részecskéket tartalmazd réteg késziil, a rétegek kivaldé modellként szolgalnak a
mikronyalabos RBS modellezéséhez is. A rétegek vizsgalatdt pasztdzo nuklearis
mikroszondas Rutherford-visszaszorasos spektrometriaval, valamint atomier6-
mikroszkoppal (AFM) végeztiikk. RBS-modellezéseink érvényességéhez sziikséges az
arany nanoréteg (altalaban: a modellezés targyat képezo nanoszemcsés rétegek)
szerkezetének igen szabatos ismerete, ezért kiilon hangsulyt fektettink a
nanostrukturalt felszinek AFM jellemzésének fejlesztésére is.

Feltételezve, hogy a rétegben az arany gémbszerti monodiszperz szemcsékbe
tomdriilve van jelen, az RBSsim szoftverrel a spektrum illesztésével megallapitottuk,
hogy a szemcsék kozotti tér nagy mennyiségli (70-80 v%) vizet kell tartalmazzon,
amit hasonldo modon készitett WO rétegek esetén mas modszerrel mar kimutattak.
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5. &bra. Balra: homogén kondenzacios eljarassal készitett arany nanoklaszter-
rétegrol késziilt AFM felvétel. Jobbra: kiilonb6zd visszaszordsi szog mellett
felvett RBS spektrumok ¢és a legjobb szimultan illesztés.

Hangstlyoznunk kell, hogy a réteg szerkezetére és az elemek eloszlasara
vonatkozd hipotézisek ellendrzésekor kiilondsen nagy hasznat vettiik a két detektorral
szimultan végzett adatgylijtésnek, igy kiilonbséget tudtunk tenni a feliileti durvasaggal
kombinalt vegyiiletképzOodés és a nanoszemcsés szerkezet hatasa kozott akkor is, ha
egy detektorallasnal valamely spektrumra szinte barmelyik szerkezet megfeleld
»méretezésével” igen jo illesztéseket tudunk kapni (5. abra).

2.4. Lézeres levalasztasu bor-karbid vékonyrétegekben az
elemésszetétel és a boér izétoparany eloszlasanak
meghatarozasa nagy lateralis feloldassal.

Impulzuslézeres elgézologtetéssel 1étrehozott 100-300nm vastag bor-karbid
vékonyrétegekben nagy feliileti feloldassal meghataroztuk az Osszetevé elemek
laterdlis és mélységi eloszlasait a mikro-RBS technikéval. Az eredmények azt
mutattdk, hogy szubpikoszekundumos lézerimpulzussal B4C targetbdl sikeresen
hoztak 1étre bor-karbid réteget. Azonban a nagy felileti feloldasu mérések
megmutattak, hogy a B/C hanyados nem allando, hanem az a hely fliggvényében valtozik.
A bortartalom legnagyobb a réteg kozepén, ahol B3C a sztdchiometria, és a réteg széle felé
egyenletesen BC-vé csokken. A rétegvastagsag a bortartalommal korrelal, mig a tobbi
Osszetevo koncentracidja a hely fliggvényében allandd. Eredményeink azt mutatjak, hogy
szubpikoszekundumos 1ézerrel lehetévé valik az ipari felhaszndlds szempontjabol is
fontos bor-karbid vékonyréteg eldallitasa. A mérések kivitelezése €s az eredmények
kiértékelése az RBS technika cstcsszintii alkalmazésat kivanta meg. A kutatast hazai-
és nemzetkozi egyiitt miikddésben valositottuk meg.

3. RBSsim: Tomografia

Az RBSsim szoftvert alkalmassd tettik olyan feliilleteken torténd
szamitasokra, melyeken a strukturdk magassdga sokszorta nagyobb, mint az RBS-
mérés mintavételezési mélysége. A szoftver, opcioként, eldallitja az RBS mérés soran
kaphat6 tomografiai képet, azaz az RBS-spektrum helyfliggését. Ez lehetdvé tette a
PLD soran keletkezé cseppeken végzett méréseink széleskoriibb kiértékelését, a
feliileti struktardk alakjanak pontosabb megadédsat a tomografiai képek alapjan. A
szoftverrel egyebek mellett ujraszamoltuk a PLD-vel készitett bizmutréteg korabban
mar kezelt esetét (6. abra).
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6. 4bra. (a) Bizmut elemtérkép (terillet: 80x80 pm?). (b) A bizmut
vékonyrétegben elhelyezkedd krater formaju bizmutcsepp elektronmikroszkdpos
képe. A falanak atlagos kiilsé atméréje 68 um, az (a) abran megjel6lt metszet
mentén a struktira szélessége kb. 20, magassaga 16 um. (c) Az RBS gyfijtésbdl
szarmaz6 tomografiai kép. (d) Az RBSsim szoftverrel szimulalt tomografiai kép.

4. Mérésoptimalizalas

A mikronyalabos RBS mérések egyik nehézsége azoknak a kis teriileteknek,
pontoknak a lokalizalasa, amelyekben a felvett pontspektrum (all6 ionnyalab mellett
felvett spektrum) a mintat, a teriiletszelektiv (pl. lézeres) eljarassal moddositott
felszindarabot. A mérési pont kijelolése ugyanis sokszor a nagyobb teriileten, de
legalabb egy vonal mentén mozgd nyaldb altal mintavételezett teriilet gytjtott
elemtérk épek (vizualis) kiértékelésén alapul. Ilyenkor hossza idon at kell gyiijtést
végezni, mikozben az adatok zomét felhasznalas nélkiil eldobjuk.

4.1. Nagyorientaltsagu grafiton végzett csatornazott RBS
mérésekkel kapcsolatos szamitasok

Az egy krisztallitra csatornazott mérés egyik varhaté legfébb nehézsége a
krisztallit megtalalasa. A csatorndzas mértékét a visszaszorasi hozam csdkkenése
jellemzi. Grafit (tehat szén) esetén a kis szoérdsi hataskeresztmetszet egy tovabbi
fontos problémat vet fel: igen kis beiitésszamot a mérési adatsorokban. Kidolgoztunk
egy olyan, nemlinedris dekonvolucits eljarast alkalmaz6 matematikai eljarast, amely
feliileten végzett pasztazd méréseknél alkalmas igen korlatozott beiitésszamok esetén
is az akar kevéssé kiilonboz6 hozamu teriiletrészek elkiilonitésére, azaz a
krisztallithatarok megbizhatdé megallapitasara. Az eljaras mikodtetésére egy
szamitogépes szoftvert készitettiink (SREM), mely nemcsak a valos RBS-kisérletek
elokészitésében, optimalasaban kaphat szerepet, hanem a hosszi ideji mérések
nyomonkovetésében ¢€s iranyitasaban is.

4.2. Lézeres direktirassal késziilt feliileti struktura

»Mellékterméként”, az algoritmus segithet mas tipusu mintdkon Kkis
beiitésszamu un. elemtérképek alapjan vald tdjékozodasban joval azeldtt, hogy az
elemtérképek vizualisan jol kiértékelhetové valnanak. SREM szoftveriinket, melynek
elsddleges célja a mikroszondas RBS mérések soran a polikristalyos minta kiilonb6z6



mértékben csatornazott krisztallitjainak megkiilonboztetése, tovabbfejlesztettiik:
példaként mutatjuk be lézeres direktirassal késziilt vékonyréteg-mintazatok igen
alacsony kontraszti RBS elemtérképeinek kiértékelését.
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7. abra. Jobbra: nagy teriileten (240x240um?) 7 éras gyijtéssel rogzitett RBS
spektrum. A csikok struktiraji Mo réteget egy boroszilikat hordozon 1évo
kromrétegre 1ézeres direktirassal valasztottuk le. Balra: a Mo elemtérképe a
spektrumban neki tulajdonitott beiitések alapjan. A fekete pontok egyes
beiitéseket jeleznek.

Mo(CO)s alkoholos oldatabol folytonos {izemii 1ézeres direktirassal, Cr réteg
feliiletére igen vékony Mo csikokat valasztottunk le. A 7. abran a Mo elemtérképe
nem alkalmas a levalasztott szerkezeten mérési pont kijeldlésére. Algoritmusunk az
elemtérképen végzett eléfeldolgozas (Osszegzés) utan kapott egy dimenzids adatsor
alapjan képes volt a pasztazott teriileten 1év6 5 csik kimutatasara, igy pontspektrumok
mérési tervének optimalizalasara.
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8. abra. Az elemtérképbdl elballitott adatsor (négyszogek) kiértékelése a
SREM szoftver segitségével. A vonallal kihtzott eredmény a Mo feliileti
stirliségére utal. A vizsgalt teriileten 5 Mo csik talalhatd, az eredménynek
megfelelden.

5. Vastagréteg technolégiak

5.1. Direktirassal létrehozott Cu rétegek jellemzése

A Dr. Joachim Steinke-vel (Imperial College, London, Anglia) és Dr. Chris
Jeynes-szel (University of Surrey, Guildford, Anglia) informalis egyiittmiikodés
keretében végzett kutatomunka soran tintasugaras direktirassal 1étrehozott Cu rétegek
jellemzését végeztiik el fokuszalt ionnyalabbal. A vizsgalat metodikaja lényegében



azonos azzal, amit a lézeres direktirds vizsgalatahoz is alkalmazunk.A kutatas
motivacidjat az adja, hogy a jovoben a mikroelektronikai iparban a félvezetd
eszk6zO0k miniatiirizalasdhoz és a miikodési sebességiik tovabba az egységnyi
feliileten talalhatd egységek szamanak a noveléséhez aluminium helyett rezet fognak
alkalmazni. A jelenlegi kutatasok pedig az integralt aramkordk direktirasos
technikaval torténd eldallitasanak az iranyaba mutatnak. Az ilyen moédon eléallitott
Cu réteg elemdsszetétele és annak lateralis és melységi eloszlasa mellett fontos
informaci6 a levalasztas egyenletessége és hely szerinti definidltsaga az eldallitas
mindsége szempontjabol. Eddigi eredményeink azt mutatjak, hogy a Cu réteg
szerkezete és mindsége erdsen fiigg a Cu-prekurzor dsszetételétol. Utobbi idokben
vizsgalatainkat polimer alapu ligandumokkal végezziikk az eldallitdsi modszer
optimalizalasa céljabol.

5.2. Vezetéréteg irasa és megmunkalasa

Aluminium-oxid keramia ¢és iiveg felszinére felvitt és beszaritott vezetd
szuszpenzid lokalis diddalézeres hokezelését végeztik. Megmutattuk, hogy még olyan
érzékeny felszinen is, mint az iiveg, jol tapadd vezetdé mintazat alakithaté ki a
szubsztrat kimutathat6 karosodasa nélkiil.

Szub-pikoszekundumos 1ézerrel sikeresen végeztik kerdmia feliiletén
hagyomanyos eljarassal (szitazas, szinterelés) késziilt vezetdréteg nagy precizitasu
megmunkalasat, meredek fala szerkezet kialakitasat

6. Kisérleti fejlesztések

6.1. A részecskedetektalas fejlesztése

Az OTKA altal biztositott forrasbol az ATOMKI nuklearis mikroszonda
kamrajaban fejlesztéseket végeztiink a mikro-RBS mérések pontossaganak a novelése
és a lehetséges mérési feladatok kiterjesztése érdekében. Ennek keretében harom
darab 1j részecskedetekort installaltunk, amelyek elengedhetetlenck a jo feloldasu
mérésekhez. Megvaldsitottuk a szimultan RBS méréseket. Egy detektor a szokasos
165°-0s visszaszordsi szogben helyezkedik el, mivel itt nagy a szorasi
hataskeresztmetszet €s a legnagyobb a varhatd6 hozam. Azonban egy masik detektort
120°-ban helyeztiink el, amely az ionok nagyobb fékezddése miatt nagyobb
érzékenységet jelent a feliileti topografidra és a vékonyrétegek vizsgalatara.
Beszerzésre és alkalmazasra keriilt a ,,Datafurnace”, vilagszinvonalu illesztOprogram
az RBS spektrumok kiértékelésére. A szimultdn mért RBS spektrumok egyidejii
illesztésével igy a kapott elemdsszetétel és rétegszerkezetre vonatkozo eredmények
egyértelmiick és megbizhatoak. A  részecskedetektalast kiterjesztettik a
transzmissziéra is (Scanning Transmission Ion Microscopy), foként vékony
(biologiai) mintdk vizsgalatara. Ugyancsak a detektalds fejlesztéséhez jarult hozza,
hogy nagy lateralis feloldassal vizsgaltuk a kolesonhatas helyét az LSO szintillator
kristalyban a PET (Pozitron emisszids tomografia) helyfeloldasanak ndvelése
céljabol.

6.2. Si PIN diodak alkalmazasanak lehetéségei

Napjainkban a szilicium fotodiodak széles korben alkalmazott félvezetd
eszkozok. Viszonylagosan alacsony 4rukat tekintve sugarzasdetektorként torténd
alkalmazasuk a magfizikaban egyre elterjedtebb. Mivel ilyen iranyt felhasznélasnal a
gyors jelfelfutds és az alacsony elektronikus zaj alapvetd kovetelmény, az Un. pin
diddak johetnek elsdsorban szamitasba. Azonban a toltott részecskék roncsolhatjak is



a Si pin fotodidddkat, ezért azok detektorként vald alkalmazdsanak eldnyeit és
korlatait vizsgéaltuk. Ennek keretében mikroszinten feltérképeztiik és értelmeztiik a
toltéstranszportot, meghataroztuk a toltésbegyiijtés hatékonysagat tovabba a
hibahelyeket és azok keletkezési okat. Eljarast dolgoztunk ki a Si pin detektorok
spektroszkopiai  tulajdonsagainak az optimalis kiaknazasara a detektorok
felhasznalasanak a fiiggvényében.

6.3. Roéntgenanalitikai technikak

Osszehasonlitd tanulméanyt készitettiink nagy lateralis (mikrométeres)
feloldasu rontgenanalitikai technikak pontossadgara, megbizhatosagara és analitikai
képességére vonatkozoan. A  vizsgalatban résztvevé modszerek: fokuszalt
ionnyalabbal végzett részecske altal indukalt rontgenemisszié (mikro-PIXE),
szinkrontronsugarzas  altal  indukalt  rontgenfluoreszcencia  (SRXRF)  és
energiadiszperziv rontgenemisszid (EDX). Eljarast dolgoztak ki arra vonatkozodan,
hogy multielemes minta esetén milyen moddszerrel optimalis az analizis, masrészt,
hogy milyen modon lehet a kiilonféle modszerekkel meghatarozott eredményeket
megbizhatéoan Osszehasonlitani. A vizsgalatokat az EU5 NAS-MICRO-XRF mar
lezarult projekthez kapcsolodd nemzetkozi egyiittmitkddésben valositottuk meg.



