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1 Úvod

Ke studiu kovových polykrystalických tenkých vrstev pomocí rengenového zá-

ření máme metodu práškové difrakce a rentgenové reflexe. Rentgenová reflexe

zkoumá rozhraní uvnitř vrstevnatých materiálů, dovoluje nám určit tloušťky

vrstev a topologii rozhraní, nejhruběji charakterizovanou střední kvadratickou

drsností. Nedovoluje nám ovšem zkoumat krystaličnost materiálu narozdíl od

práškové difrakce. Prášková difrakce je efektivním nástrojem studia bulkových

materiálů, omezeně jej lze využít i u tenkých vrstev.

Tenké vrstvy díky svému malému objemu difraktují velmi slabě, záření

musí dopadat pod malým úhlem, abychom difraktovanou intenzitu zvýšili.

Proto existuje snaha vyvinout novou metodu obdobnou práškové difrakci, která

by dovolila účinně studovat tenké vrstvy a multivrstvy. Tato metoda se nazývá

prášková difrakce v nekoplanární grazing-incidence geometrií, využívá záření

dopadající na povrch pod velmi malým úhlem srovnatelným s kritickým úhlem;

difraktované záření vystupuje ze vzorku opět pod úhlem srovnatelným s kri-

tickým úhlem materiálu, vlna uvnitř vzorku difraktuje na rovinách kolmých k

povrchu.

Cílem této práce je rozbor práškové difrakce v grazing-incidence geometrií,

zahrnující popis teorie, na níž se metoda zakládá. Dále je to odvození výrazu

pro difraktovanou intenzitu, shrnutí a diskuze předpokladů učiněných pro po-

třeby odvození. Experimentální část zahrnuje definování a řešení problémů,

které s sebou metoda přináší při měření na koplanárních difraktometrech, pro-

měření charakteristických vzorků a srovnání s numerickými simulacemi.

Nejprve se budeme podrobně zabývat rentgenovou reflexí, která z prak-

tického hlediska nám umožní získat parametry pro pozdější simulace a z teo-

retického hlediska v ní odvodíme výpočet rentgenového vlnového pole uvnitř

multivrstvy, jenž budeme potřebovat pro odvození difraktované intenzity v

nekoplanární grazing-incidence geometrií.

V druhé kapitole zběžně popíšeme tu část práškové difrakce, kterou použi-
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jeme k zjištění velikosti zrn ve vzorcích klasickou práškovou difrakcí, abychom

ji posléze mohli porovnat s výsledky nové metody. Velikost zrn budeme určo-

vat pomocí Williamson-Hallova grafu z práškové difrakce při konstantním úhlu

dopadu.

Třetí kapitolu věnujeme teorií práškové difrakce v nekoplanárním grazing-

incidence uspořádání. Nejprve nastíníme představu, proč dochází k difrakci na

rovinách kolmých k povrchu, kde difraktuje stojatá vlna vzniklá interferencí

transmistovaných a reflektovaných vln v materiálu. Poté se zmíníme o me-

todě Distorted Wave-Bornova aproximace, která bude použita k řešení vlnové

rovnice v další části. Odvodíme vztah pro difraktovanou intenzitu od multi-

vrstvy bez uvážení drsnosti jejích rozhraní, během odvození budeme diskutovat

veškeré aproximace, které budou při výpočtu použity. Další část věnujeme za-

počítání drsnosti rozhraní. Na konec kapitoly ukážeme několik numerických

výpočtů s použítím vztahu pro difraktovanou intenzitu.

Bude následovat popsání experimentálních zařízení, na nichž byly touto

metodou změřeny dva charakteristické vzorky. Jde o komerčně vyráběný labo-

ratorní difraktometr a difraktometr na ID1 v ESRF v Grenoblu.

Pak se budeme věnovat experimentálním problémům, které vyvstávají

při nastavování vzorku a měření v nekoplanárním uzpůsobení laboratorního

difraktometru.

V další časti se krátce zmíníme o užitém softwaru při fitování reflektivity

a implementaci algoritmu k výpočtu map rozložení intensity difraktovaného

záření v závislosti na difrakčním úhlu a úhlů vstupu a výstupu.

Poslední čast věnujeme prezentaci výsledků experimentu a jejich srov-

nání s numerickými simulacemi. Měřené vzorky jsou křemíkowolframová mul-

tivrstva a tenká vrstva chromu nanesená na skleněném substrátu. Parametry

měřených vzorků nutné pro numerické výpočty získáme fitováním naměřených

reflektivit. Z naměřené klasické práškové difrakce zjistíme velikost zrn v kovo-

vých polykrystalických vrstvách a porovnáme je s velikostmi zrn získaných z

práškové GID v nekoplanárním uspořádání.
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Na závěr zhodnotíme úspěšnost ověření metody a navrhneme další kroky

jejího vývoje.
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2 Teorie reflektivity

V této kapitole stručně popíšeme zakladní vlastnosti zrcadlové reflexe rent-

genového záření na rozhraních tenkých vrstev a multivrstev. Během odvození

vztahů pro výpočet odrazivosti vrstevnatých systémů si budeme všímat rentge-

nového vlnového pole uvnitř těchto systémů. Získáme tak vztahy pro výpočet

rozložení tohoto vlnového pole, které budeme potřebovat v kapitole 4.

n = 1− δ + iβ, δ =
λ2

2π
re%e, β =

λ

4π
µ (2.1)

Reflektivitou nazýváme závislost intenzity zrcadlově odraženého záření na

úhlu dopadu. Protože index lomu všech látek vzhledem k vakuu (vzduchu) je

pro rentgenové záření menší než jedna (2.1), záření ze vzduchu procházející

rozhraním se láme od kolmice, pro úhly menší než takzvaný kritický úhel αc =√
2δ nastává totální odraz. Vlnová délka záření je označena λ, re = 2, 8·10−15m
je klasický elektronový poloměr, %e střední elektronová hustota, µ absorpční

délka v materiálu.

S vyššími úhly odraženého záření ubývá a příbývá prošlého do materi-

álu, proto měříme reflektivitu pro malé úhly, kde je intenzita registrovatelná,

narozdíl od difrakce je velikost difrakčního vektoru velmi malá.

2.1 Vlnová rovnice

Chceme-li správně postihnout závislost odražené intenzity na úhlu dopadu

(reflexní křivky) včetně oblasti totálního odrazu, nepostačí nám kinematické

aproximace. Užijeme dynamické teorie rozptylu jak je odvozeno v [2], ta vy-

chází z vlnové rovnice

(∆ +K2)E(r) = V̂ (r)E(r) (2.2)

s potenciálem V̂ = graddiv−K2χ(r), kterou řeší exaktně pomocí Blochových

vln

E(r) =
∑

g

Egeikg·r,kg = k0 + g,k0 ∈ 1.BZ (2.3)
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Po dosazení potenciálu V̂ a s přihlédnutím k tomu, že ∆ = graddiv− rot rot,
dostaneme upravenou vlnovou rovnici:

K2E(r)−∇× (∇× E(r)) = −K2χ(r)E(r), (2.4)

kterou řešíme dosazením Fourierovy řady pro E(r) a χ(r) =
∑

χheih·r.

∑

g

eig·r
(

K2Eg + g × (g × Eg)
)

= −K2
∑

g

∑

h

χhEg−he
ig·r (2.5)

Obě strany rovnice (2.5) se budou rovnat, pokud budou jednotlivé koeficienty

Fourierových řad stejné, z čehož plyne nekonečno rovnic tvaru:

K2Eg + g × (g × Eg) = −K2
∑

h

χhEg−h (2.6)

Z těchto rovnic stačí vybrat jen ty, kde je nenulové Eg. Pokud záření ne-

difraktuje, omezujeme se na takzvanou jednovlnou aproximaci, kdy uvažujeme

nenulový jen člen pro g = 0.

K2E0 + k0 × (k0 × E0) = −K2χ0E0 (2.7)

Připomeňme si vztah pro index lomu n =
√
1 + χ0 a uvědomme si kolmost E0

a k0, pak

(

K2(1 + χ0)− k20
)

E0 = 0⇒ k0 = K
√

1 + χ0 ≡ k (2.8)

Laterální složka vlnového vektoru se zachovává, normála k povrchu pro-

tíná kulovou disperzní plochu (Obr. 2.1) ve dvou bodech, což dává ve vzorku

vlnu prošlou ki a vlnu odraženou kR, pro kolmou složku kz jsou dvě řešení

odpovídající transmitované a reflektované vlně.

k2z = n2K2 −K2‖ ⇒ kz = ±K
√
n2 − cos2 α ∼= ±K

√
α2 − 2δ (2.9)

Tato teorie postihuje případ totálního odrazu, kdy normála k povrchu

vzorku neprotne disperzní plochu v žádném bodě, v takovém případě je řeše-

ním vlnový vektor, jehož složka kolmá k povrchu je imaginární, vlna se šíří
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Obr. 2.1: Kulová disperzní plocha

ve směru podél povrchu a její amplituda s hloubkou klesá bez změny fáze.

Veškerá dopadající energie odchází v odražené vlně. To by platilo, pokud by

neexistovala absorpce, ta se uplatňuje v imaginární složce indexu lomu, vl-

nové vektory v materiálu jsou potom komplexní, tedy kolmá složka vlnového

vektoru není ryze imaginární. To způsobuje ubývání odražené intenzity pod

kritickým úhlem a zaoblení hrany za platem totálního odrazu.

2.2 Podmínky spojitosti

Při průchodu záření rozhraním mezi dvěma různými materiály se zachovávají

laterální složky elektrické a magnetické intenzity. Pro rovinné vlny elektro-

magnetického záření platí vazba H ∝ k × E mezi magnetickou, elektrickou

intenzitou a vlnovým vektorem, to spolu s podmínkami spojitosti složek inten-

zit rovnoběžných s rozhraním vede k Fresnelovým vzorcům.

Pro případ odrazu záření na rozhraní definujeme P polarizaci jako zá-

ření lineárně polarizované v rovině dopadu, S polarizované záření je lineárně

polarizované kolmé k rovině dopadu. Elektrická intenzita dopadajícího a od-

raženého záření je označena Ei, resp. ER. Elektrická intenzita prošlého záření

pod rozhraním je označena Et.
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Obr. 2.2: Odvození Fresnelových vzorců

Pro S polarizaci platí:

Ei + ER = Et

Eikiz + ERkRz = Etktz,
(2.10)

první z rovnic je podmínkou spojitosti laterálních složek elektrické intesity,

druhá magnetické intenzity. S přihlédnutím k tomu, že kiz = −kRz, jsou řešením
této soustavy pro neznámé ER a Et výrazy:

Et =
2kiz

kiz + ktz
Ei, ER =

kiz − ktz
kiz + ktz

Ei. (2.11)

Podobně pro P polarizaci platí soustava rovnic:

Eiki + ERkR = Etkt

Ei
kiz
ki
+ ER

kRz
kR
= Et

ktz
kt
,

(2.12)

kterou řeší:

Et =
2kiz

nkiz + n−1ktz
Ei, ER =

nkiz − n−1ktz
nkiz + n−1ktz

Ei, (2.13)

kde n je index lomu mezi danými prostředími.
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2.3 Maticové vyjádření podmínek spojitosti

Mějme vícevrstvou strukturu N hladkých rovnoběžných vrstev o tloušťkách Tj

z materiálů s indexy lomu nj, vrstvy indexovány od vrchní j = 1 po spodní

j = N . Chceme-li spočítat intenzitu odraženého záření, nestačí pouze počítat

Obr. 2.3: Obrázek struktury s 1 až N vrstvami na substrátu

pro rozhraní mezi vakuem a 1.vrstvou, neboť prošlé záření touto vrstvou se

odraží na dalších rozhraních a výsledná intenzita je dána interferencí všech

těchto vln.

Ei
t(r) = Ei

te
iK‖·re−ik

i
tzTi (2.14)

Ei
R(r) = Ei

Re
iK‖·re−ik

i
RzTi (2.15)

Těsně nad rozhraním v každé vrstvě jsou vlna prošlá (2.14) a vlna odra-

žená (2.15), s rozhraním rovnoběžná složka všech k vektorů je všude stejná,

pro kolmou složku platí (2.9), pro další výpočty lze využít vztahu ki
Rz = −ki

tz.

Tyto vlny dosadíme do podmínky spojitosti laterálních složek elektrické a mag-

netické intenzity na všech rozhraních.

e−ik
j
tzTjEj

t + e−ik
j
RzTjEj

R = Ej+1
t + Ej+1

R

e−ik
j
tzTjkj

tzE
j
t + e−ik

j
tzTjkj

RzE
j
R = kj+1

tz Ej+1
t + kj+1

Rz E
j+1
R

(2.16)

Soustava rovnic (2.16) je vazba mezi j. a (j + 1). vrstvou pro případ S polari-

zace. Maticový formalismus spočívá v přepsání této soustavy rovnic (2.16) do
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maticového tvaru:
(

1 1

kj
tz kj

Rz

)(

e−ik
j
tzTj 0

0 e−ik
j
RzTj

)(

Ej
t

Ej
R

)

=

(

1 1

kj+1
tz kj+1

Rz

)(

Ej+1
t

Ej+1
R

)

.

(2.17)

Maticová rovnost lze formálně přepsat pomocí matic Ĉ, Φ̂ a E na tvar

ĈjΦ̂jEj = Ĉj+1Ej+1 (2.18)

Tato rovnost je vazbou mezi sousedními vrstvami, umožňuje pouhým ná-

sobením matic spočítat elektrickou intenzitu, pokud známe elektrickou inten-

zitu v sousední vrstvě. A protože jsou takto svázány všechny vrstvy, můžeme

vyjádřit vztah mezi elektrickými intenzitami libovolné dvojice vrstev pouhým

násobením nějaké sekvence matic. Tak lze najít i vztah mezi vlnou dopadající

na povrch a vlnou v substrátu.

Ej = Φ̂−1
j Ĉ−1

j Ĉj+1Ej+1

E0 = Ĉ−1
0 Ĉ1Φ̂

−1
1 Ĉ

−1
1 Ĉ2Φ̂

−1
2 Ĉ

−1
2 . . . ĈN Φ̂

−1
N Ĉ−1

N ĈsubEsub

Součin matic Ĉ−1
j Ĉj+1 lze vyjádřit pomocí Fresnelových koeficentů

tj,j+1 =
2kj
z

kj
z + k

j+1
z

, rj,j+1 =
kj
z − kj+1

z

kj
z + k

j+1
z

. (2.19)

vztahujících se k rozhraní mezi vrstvami j a j + 1.

Ĉj =

(

1 1

kj
tz −kj

tz

)

, Ĉ−1
j =

1
2

(

1 (kj
tz)

−1

1 −(kj
tz)

−1

)

, Ĉ−1
j Ĉj+1 =

1
tj,j+1

(

1 rj,j+1

rj,j+1 1

)

(2.20)

Uvažujeme-li polonekonečný substrát, obsahuje pouze transmitovanou vlnu,

která se s hloubkou tlumí, reflektovaná vlna se nemá na čem odrazit. Lze dobře

předpokládat, že substrát je dosti tlustý, aby se prošlá vlna absorbovala dříve,

než se odrazí, pak její amplituda bude nahoře v substrátu nulová. Díky tomu

můžeme amplitudu prošlé vlny v substrátu libovolně zvolit, určíme tím jenom



2.4 Drsnost rozhraní 10

všem amplitudám společný faktor, později amplitudy přenásobíme tak, aby

intenzita dopadající vlny na povrch byla normována ne jedničku. Pak můžeme

psát vektor Esub =

(

1

0

)

.

Postupnými iteracemi jsme schopni dopočítat všechna Ej:

Ej
t =

eik
j
tzTj

tj,j+1

(

Ej+1
t + rj,j+1E

j+1
R

)

(2.21)

Ej
R =

e−ik
j
tzTj

tj,j+1

(

rj,j+1E
j+1
t + Ej+1

R

)

Tyto rovnice nám umožňují spočítat rentgenové vlnové pole v celé vrstevnaté

struktuře, tento krok budeme potřebovat v kapitole 4.

Podmínky spojitosti pro případ P polarize (2.22) vedou ke stejnému vy-

jádření Ĉ−1
j Ĉj+1 a výsledku (2.21), s příslušnými Fresnelovými koeficienty pro

P polarizaci.

e−ik
j
tzTjkj

tE
j
t + eik

j
tzTjkj

tE
j
R = kj+1

t Ej+1
t + kj+1

t Ej+1
R

e−ik
j
tzTj

kj
tz

kj
t

Ej
t − eik

j
tzTj

kj
tz

kj
t

Ej
R =

kj+1
tz

kj+1
t

Ej+1
t − kj+1

tz

kj+1
t

Ej+1
R

(2.22)

Výsledná E0 obsahuje amplitudu pricházející vlny ozařující vzorek a am-

plitudu odražené vlny dané interferencí všech odražených vln. Poměr intenzit

odraženého a dopadajícího záření je

R =

∣

∣

∣

∣

E0R
E0t

∣

∣

∣

∣

2

.

2.4 Drsnost rozhraní

V předchozí části výpočet předpokládal dokonalé hladké rozhraní mezi růz-

nými vrstvami, ve skutečnosti drsnost zásadně ovlivňuje odrazivost. Rozhraní

již nepovažujeme za rovinné, ale je popsáno funkcí Uj(r), která udává vý-

chylky vzhledem k původnímu rovinému rozhraní. Profil rozhraní popsaný
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funkcí Uj(r) určuje rozložení elektrické susceptibility v struktuře, která je sou-

částí potenciálu ve vlnové rovnici (2.2).

χ(r) =
N
∑

j=1

χjΘ(zj + Uj − z)Θ(z − zj+1 + Uj+1) (2.23)

Susceptibilitu zadefinujeme pomocí Heavisidových funkcí Θ tak, aby prosto-

rové rozložení susceptibility bylo určeno funkcemi Uj(r). Výchylky Uj(r) vzhle-

Obr. 2.4: Profil drsného rozhraní daný náhodnými výchýlkami Uj , je vidět, že z

tloušťky vrstev se díky tomu také stávají náhodnými proměnnými

dem k původnímu rozhraní můžeme považovat za náhodné, funkci Uj(r) nahra-

díme náhodnou proměnnou Uj příslušící k profilu j. rozhraní řídící se hustotou

pravděpodobnosti

wj(U) =
1
S

∫

S

d2r‖δ(Uj(r‖)− U) (2.24)

s její charakteristickou funkcí

χUj
(Q) =

∫ ∞

−∞

dUwj(U)e
−iQU (2.25)

Volíme ji tak, aby platilo 〈Uj〉 = 0. Zavedeme střední kvadratickou drsnost
σ2j = 〈U2j 〉.
Detekováné záření obsahuje středovanou informaci z celé ozářené plochy

vzorku, pokud ta je mnohem větší než laterální korelační délka profilu roz-

hraní, lze přepokládat, že obsahuje všechny možné konfigurace rozhraní. Pak
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můžeme středovat přes celý soubor těchto konfigurací. Jak se uvádí v [2], řešíme

statisticky středovanou vlnovou rovnici

〈(∆ +K2)E(r)〉 = 〈V̂ (r)E(r)〉 , (2.26)

učiníme takovým způsobem, že předpokládáme soubor náhodně posunu-

tých hladkých rozhraní, přes který budeme středovat. Výpočet bude stejný

jako v případě bez drsnosti, jen nyní se tloušťka vrstvy stává náhod-

nou proměnnou Tj = 〈Tj〉+ Uj − Uj+1, v takovém případě dodefinujeme

T0 = −U1 a Tsub = Usub. Do maticového vyjádření podmínek spojitosti

E0 = M̂Esub

M̂ = Φ̂′−1
0 Ĉ−1

0 Ĉ1Φ̂′−1
1 Ĉ−1

1 . . . ĈN Φ̂′−1
N Ĉ−1

N ĈsubΦ̂′−1
sub

(2.27)

dosadíme náhodnou proměnnou tloušťky. Původní matice Φj se vztahuje k

střední hodnotě tloušťky, zároveň pro zjednodušení přeznačíme Ĉ−1
j Ĉj+1 ≡ R̂j.

Φ̂′−1
j =

(

eik
j
tzUj 0

0 e−ik
j
tzUj

)

Φ̂−1
j

(

e−ik
j
tzUj+1 0

0 eik
j
tzUj+1

)

≡ Ûj,jΦ̂−1
j Û−1

j,j+1

(2.28)

M̂ = Û−1
0,1 R̂0Û1,1Φ̂

−1
1 Û

−1
1,2 R̂1Û2,2Φ̂

−1
2 . . .

. . . ÛN−1,N−1Φ̂
−1
N−1Û

−1
N−1,N R̂N−1ÛN,N Φ̂

−1
N Û−1

N,subR̂N Ûsub,sub (2.29)

Předpokládáme, že vlny hluboko v substratu nejsou náhodné, jak je řešeno

v [2].

〈E0〉 = 〈M̂Esub〉 ∼= 〈M̂〉Esub ⇒ R =

∣

∣

∣

∣

∣

〈M̂21〉
〈M̂11〉

∣

∣

∣

∣

∣

2

(2.30)

Při výpočtu 〈M̂〉 obsahují náhodné proměnné matice Û , pokud jsou profily růz-
ných rozhraní statisticky nezávislé, tedy statisticky i nezávislé Uj pro ruzná j,

je střední hodnota součinu součinem středních hodnot, stačí středovat výrazy

Û−1
j,j+1R̂jÛj+1,j+1, protože se v jiných výrazech náhodná proměnná Uj+1 nevy-

skytuje.

Û−1
j,j+1R̂jÛ

−1
j+1,j+1 =

1
tj,j+1

(

e−i(k
j
z−k

j+1
z )Uj+1 rj,j+1e−i(k

j
z+k

j+1
z )Uj+1

rj,j+1ei(k
j
z−k

j+1
z )Uj+1 ei(k

j
z−k

j+1
z )Uj+1

)

(2.31)
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〈f(U)〉 =
∫ ∞

−∞

dUf(U)w(U) (2.32)

Dosazením R̂j v podobě Fresnelových koeficientů a uvážením definice střední

hodnoty (2.32) získáme formálně stejný výraz R̂′
j vyjádřený Fresnelovými ko-

eficienty, ale koeficienty jsou modifikovány charakteristickou funkcí χUm
(Q):

R̂′
j =

1
t′j,j+1

(

1 r′j,j+1

r′j,j+1 1

)

(2.33)

t′j,j+1 =
tj,j+1

χUj+1
(kj
tz − kj+1

tz )
, r′j,j+1 = rj,j+1

χUj+1
(kj
tz + k

j+1
tz )

χUj+1
(kj
tz − kj+1

tz )
(2.34)

Nyní zbývá udělat nějaký předpoklad o podobě hustoty pravděpodobnosti

wj(U) a spočítat její charakteristickou funkci, kterou dosadíme do výrazů pro

Fresnelovy koeficienty. Drsnost a profil rozhraní souvisí s mechanismy uplat-

ňujícími se při růstu vrstev. Ukazuje se jako dostatečné uvažovat normální

rozdělení hustoty pravděpodobnosti.

w(Uj) =
1

σj

√
2π
e
−

U2j

2σ2
j , χUj

= e−Q2σ2j /2 (2.35)

Pokud dosadíme výraz pro charakteristickou funkci do modifikovaných Fresne-

lových koeficientů, získáme tak výrazy (2.36), se kterými řešíme úlohu stejně

jako v případě hladkého rozhraní.

t′j,j+1 = tj,j+1e
σ2j
2
(kj
tz−kj+1

tz )
2

, r′j,j+1 = rj,j+1e−2σ
2kj
tzk

j+1
tz (2.36)

2.5 Simulované příklady

V této podkapitole ukážeme několik charakteristických příkladů vypočtených

reflektivit, abychom ilustrovali vliv veličin jako index lomu, střední kvadratická

drsnost a dalši parametry na tvar reflexní křivky. Při fitování naměřené reflek-

tivity je totiž nutné ručně určit startovní parametry a je proto dobré ukázat,

které parametry a efekty spolu souvisejí.
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Obr. 2.5: Reflexní křivky různých bulkových materiálů bez drsnosti, materiály se liší

nejen různým kritickým úhlem, ale výrazně tak absorbcí.
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Obr. 2.6: Reflexní křivky bulkového křemíku pro různé drsnosti povrchu, Jak je vidět

ze simulací, drsnost rozhraní se projeví rychlejším poklesem intenzity odraženého

záření.
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Obr. 2.7: Reflexní křivky vrstvy oxidu křemíku na křemíku pro ruzné tloušťky. Díky

interferenci záření na vrstevnatých strukturách dochází k tvorbě oscilací na reflex-

ních křivkách, frekvence oscilací je přímo úměrná tloušťce vrstvy. Rozhraní jsou

hladká.
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Obr. 2.8: Srovnání reflexních křivek křemíkowolframových multivrstev s různým po-

čtem period s převahou křemíku. U multivrstev pozorujeme jednak vysokofrekvenční

oscilace od celkové tloušťky multivrtvy a nízkofrekvenční oscilace dané tloušťkou

opakující se dvouvrstvy.
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Obr. 2.9: Srovnání reflexních křivek křemíkowolframových multivrstev s různým po-

čtem period s převahou wolframu. Na obrázku vidíme čtyří reflexní křivky, s vzrůs-

tajícím počtem period se zvyšuje frekvence modulace způsobené celkovou tloušťkou

multivrstvy
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3 Prášková difrakce

Polykrystalické materiály jsou složeny z monokrystalických zrn, z hlediska

rentgenové difrakce splývá význam slov polykrystal a prášek, směs malých

krystalků, neboť pozorujeme současně výsledek difrakčního experimentu na

bohatém souboru různě orientovaných malých krystalech, jedno jestli zrnech,

nebo krystalcích. Metoda vyvinutá pro studium takových materiálů se nazývá

prášková difrakce.

3.1 Práškový záznam

Nejčastější výsledek difračního experimentu na práškových vzorcích je tzv.

práškový záznam, jedná se o spojitý záznam detekované difraktované inten-

zity v závislosti na difrakčním úhlu. Difrakční vektor držíme kolmý k povchu

vzorku, tento mód skenu nazýváme θ − 2θ scan. Záření dopadá na povrch
vzorku pod úhlem θ, stejně takový úhel svírá s povchem záření jdoucí do de-

tektoru, vzorkem otáčíme rychlostí dθ
dt
, detektorem pohybujeme rychlostí 2dθ

dt
.

Difraktující roviny jsou rovnoběžné s povrchem. Práškový záznam nám při po-

rovnání s databázemi práškových záznamů odhalí, o jakou krystalovou struk-

turu se jedná, případné jaké fáze materiál obsahuje.

Někdy zkoumáme dosti tenkou vrstvu, pro vysoké úhly dopadu proniká

záření hluboko do vzorku, ale vrchní tenká námi zkoumaná vrstva nám tak

předává minimum informace, většina záření se uplatní v substrátu, proto je

užitečné nastavit malý konstantní úhel dopadu a otáčet pouze detektorem.

Díky tomu můžeme i pro tenkou vrstvu pozorovat difrakční maxima i pro vyšší

úhly, neboť malá hloubka průniku se neměňí a záření tak může více difraktovat

v povrchové tenké vrstvě. Problémem může být následné zpracování při pou-

žítí více difrakcí, pokud budeme zjišťovat nějakou směrově závislou veličinu,

například velikost zrn.
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3.2 Velikost zrna a šířka difrakčních maxim

Kolem uzlů reciprokého prostoru existuje nenulové okolí, které protnuto Ewal-

dovou koulí určuje konce difrakčních vektoru s nenulovou intenzitou difrak-

tovaného záření. Tato oblast je Fourierovou transformací tvaru krystalu, pro

menší krystalky se oblast rozšiřuje, pro abstraktní případ nekonečného krys-

talu je bodem. Maximum intenzity je pro přesně splněnou Braggovu podmínku

v uzlu reciprokého prostoru, s rostoucí odchylkou od tohoto směru intenzita

ubývá. Pokud měříme intenzitu v závislosti na úhlové odchylce od difrakčního

úhlu 2θ, získáme profil difrakčního maxima. Definujeme jeho šířku 2w jako

úhlovou šířku profilu v polovině maxima intenzity. Tato šířka souvisí přes Fou-

rierovu transformaci s velikosti krystalitu D, a to ve směru difrakčního vektoru,

jak je uvedeno v [3]. Pro kubické krystaly se odvozuje přes úhlové odchylky

dosazené do interferenční funkce krystalu tzv. Scherrerova rovnice (3.1), která

se používá i pro nekubické krystaly ve smyslu průměrné velikosti krystalitu v

daném směru.

2w ∼= kλ

D cos θ
(3.1)

Koeficient k souvisí s tvarem difrakčního profilu, který je v nejjednodušším

případě pro kubické krystaly odvozen přes profil daný Gaussovou funkcí jako

k = 2
√

ln 2
π

.= 0,94.

3.3 Velikost zrn a mikrodeformace

Důvodem šířky difrakčního maxima není pouze velikost krystalitu, u reálných

vzorků se na ní podílí i mikrodeformace, což jsou nehomogenní deformace,

změny mezirovinných vzdáleností různé v celém objemu krystalitu.

e =
∆d
d

(3.2)

Tuto nehomogenitu lze popsat statisticky, označme ∆d pološířkou distribuční

funkce a dmodem meziroviných vzdáleností pro danou osnovu rovin {hkl}. Pak
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relativní mikroskopickou deformaci definujeme vztahem (3.2). Záření difraktu-

jící na mnoha různých místech krystalitu s jemně odlišnou vzdáleností způsobí

mnohanásobný překryv jednotlivých difrakčních profilů, které současně namě-

řené způsobí rozšíření měřeného difrakčního profilu. Jeho šířka je dána

2we = 4e tg θ , (3.3)

ale ve skutečnosti se uplatňuje rozšíření profilů díky mikrodeformaci a velikosti

krystalitů zároveň. Proto je třeba hledat cesty, jak tyto příspěvky separovat.

Velkým problémem je fakt, že naměřené šířky difrakčních línií nemají svůj

původ pouze ve fyzikálních vlastnostech měřených krystalů, ale zároveň jsou

rozšířeny vlastním měřícím zařízení. V obvyklých laboratorních podmínkách,

kde se používají rtg lampy, obsahuje záření dvě blízké spektrální čáry α1 a α2

v poměru intenzit 2 : 1, jejichž spektrální profily se překrývají. Další rozší-

ření je dáno difrakcí na optických elementech, polychromatičnost samotných

spektrálních čar a divergence dopadajícího záření. Tato rozšíření zahrnujeme

pod názvem instrumentální rozšíření. Instrumentální rozšíření pro libovolný

materiál určíme interpolací z profilu standardu.

Výsledný měřený profil je dán konvolucí fyzikálního a instrumentálního,

dekonvoluce není příliš jednoduchá záležitost, proto se parametry jednotlivých

difrakčních maxim určují na základě modelů tvarů difrakčních línií. Nejčastěji

s berou v úvahu Gaussova (3.4) a Cauchyova funkce (3.5) a jejich konvoluce

tzv. Voightova funkce.

IG(x) = IG(0)e
−π x2

β2
G (3.4)

IC(x) = IC(0)
w2C

w2C + x2
(3.5)

Integrální šířka je definována jako podíl plochy pod křivkou a hodnotou v ma-

ximu. Pro tyto funkce platí, že konvoluce dvou Gaussových funkcí má čtverec

integrální šířky roven součtu čtverců integrálních šířek obou funkcí, integrální

šířka konvoluce Cauchyho funkcí je součet integrálních šířek funkcí. Známe-li

integrální šířky a pološířky měřeného profilu, lze podle [4] a [5] určit pološířky
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gaussovské i cauchyovské složky profilu. Dekonvoluci měřeného a instrumentál-

ního rozšíření línií provedeme rozdílem, případně rozdílem čtverců integrálních

intenzit. Získáme tak podle funkcí separované integrální šířky fyzikálního roz-

šíření.

Udává se, že rozšíření díky mikrodeformacím bývá gaussovské, rozšíření

velikostí krystalitů cauchyovské. Po separaci podle typu funkce je možné použít

s úpravami výše uvedené vztahy.

Častým způsobem, jak určit velikosti krystalitů a mikrodeformaci je po-

mocí tzv. Williamsonova–Hallova grafu. Pokud nejsme schopni určit integrální

pološířky obou typů funkcí, nebo nehodláme akceptovat předpoklad vazby pří-

činy na tvar funkce, lze za cenu určitých zjednodušení využít rozdílnou úhlovou

závislost obou typů rozšíření. Předpokládejme, že výsledné rozšíření je součtem

obou fyzikálních rozšíření, což platí přesně pro Cauchyho funkce, pak získáme

vztah 3.6, podle kterého v graf vyneseme závislost levé strany 3.6 v závislosti

na sin θ. Je zřejmé, že výsledkem by měla být přímka se směrnicí přímo úměrné

mikrodeformaci e a konstantním členem nepřímo úměrné velikosti krystalků

D.
2w cos θ

λ
=

k

D
+
4e
λ
sin θ (3.6)
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4 Prášková difrakce na multivrstvách v GID

V této kapitole se budeme obšírně věnovat práškové difrakci na polykrysta-

lických multivrstvách v nekoplanární grazing-incidence geometrií. Tato nová

metoda byla publikována v [2], její ambicí je určení hloubkového profilu ve-

likosti zrn v polykrystalických vrstvách. Projdeme celé odvození vztahu pro

výpočet difraktované intenzity, během něhož zachytíme veškeré užité aproxi-

mace a zevrubně je popíšeme, aby bylo možno odhadnout oprávněnost užití

této metody.

4.1 Teoretický náhled

Nekoplanární difrakce při velmi nízkém úhlu, srovnatelném s kritickým úhlem,

jak tato metoda předpokládá, je na pomezí rentgenové reflexe a práškové di-

fakce. Jak již víme z kapitoly o reflektivitě, záření dopadající na povrch vzorku

se částečně odráží a částečně láme do materiálu pod rozhraním. Řešením vl-

nové rovnice jsou vlna prošlá a odražená, pro případ vícevrstvé struktury je

vlnové pole dáno interferencí mnohonásobně odražených a prošlých vln. Podle

téže kapitoly dokonce dokážeme toto pole ve vzorku spočítat.

Tyto výsledné transmitované a reflektované vlny procházejí vzorkem a

mohou difraktovat na polykrystalech v různých vrstvách. Difraktované záření

od rovin přibližně kolmých k povrchu se ovšem dále šíří vzorkem, a to pod

malým úhlem dopadu vzhledem k rozhraní. Difraktovaná vlna se opět odráží

na jednotlivých rozhraních v multivrstvě a dochází k interferenci takto odra-

žených vln. Záření opouštějící pod malým úhlem povrch vzorku registrujeme

detektorem.

Pro multivrstvu, kde je transmitované a reflektované záření řádově stejně

intenzivní dochází k vytvoření stojaté vlny, pak je zřejmé, že difrakce bude

silnější v těch zrnech, které se vyskytují v okolí kmiten tohoto pole, a že zcela

zanedbatelná bude v místech uzlů. Pozice kmiten a uzlů se posouvají s úhlem
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dopadu v případě prvotní stojaté vlny, s úhlem daným detektorem pro dru-

hotnou vlnu, tyto úhly určují silněji a slaběji difraktující oblasti.

4.2 Metoda DWBA

Hledání vztahu pro difraktovanou intenzitu opět začíná u vlnové rovnice (4.1),

kterou řešíme tzv. metodou distorted wave Born aproximation (DWBA) [2].

Ta spočívá v rozdělení potenciálu V̂ (r) = V̂ 1(r) + V̂ 2(r) na dvě části, kde

potenciál V̂ 1(r) se liší od původního potenciálu jen o malou poruchu V̂ 2(r).

(∆ +K2)E(r) = V̂ (r)E(r) (4.1)

Vlnovou rovnici, kterou můžeme přepsat do integrálního tvaru (4.2), řešíme

přesně pro potenciál V̂ 1, její řešení odpovídá E1(r).

E1(r) = E0(r) +
∫

Ĝ0(r − r′)V̂ 1(r′)E1(r′)d3r′ (4.2)

Vakuově řešení E0(r) se ztotožňuje s dopadající vlnou, operátor Ĝ0 je Gree-

nova funkce pro volnou částici. Bornova aproximace obvykle znamená zamě-

nění výsledné vlny v integrálu za dopadající vlnu. Zde se využije při výpočtu

poruchy potenciálu, výsledné řešení se započtenou poruchou pak bude

E(r) = E1(r) +
∫

Ĝ1(r − r′)V̂ 2(r′)E1(r′)d3r′ . (4.3)

4.3 Hladká rozhraní

Předpokládejme model multivrstvy, který zahnuje polykrystalické vrstvy

s hladkým rozhraním, případ drsného rozhraní bude diskutován později.

Amorfní hladká multivrstva je neporušený systém a krystalická zrna jsou po-

ruchou ve smyslu DWBA.

V̂1 = graddiv−K2
N
∑

j=1

χjΘ(zj − z)Θ(z − zj+1) (4.4)
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Každou vrstvu charakterizujeme susceptibilitou materiálu χj, tloušťkou Tj a

souřadnicí horního rozhraní vrstvy zj, viz Obr. 4.1. Tento problém jsme již

řešili v kapitole o reflektivitě, řešením neporušeného systému je výraz (4.5).

Například pomocí maticového formalismu spočítáme amplitudy T (1)j aR
(1)
j ,

faktor ωj(r) je roven jedničce v objemu příslušné vrstvy a nulový všude jinde,

vybere z celé sumy jen člen patřící k dané vrstvě.

E
(1)
1 =

N+1
∑

j=1

eiK
(1)
‖

·r‖

(

T
(1)
j e

ik
(1)
jz (z−zk) +R(1)j e

−ik
(1)
jz (z−zj)

)

ωj(r) (4.5)

E
(2)
1 =

N+1
∑

j=1

eiK
(2)
‖

·r‖

(

T
(2)∗
j eik

(2)∗
jz (z−zk) +R(2)∗j e−ik

(2)∗
jz (z−zj)

)

ωj(r) (4.6)

Vlna E
(1)
1 odpovídá záření dopadajícímu ze zdroje na povrch vzorku, záření

dopadajícímu do detektoru odpovídá vlna E
(2)
1 (4.6), která odpovídá časově

invertované dopadající vlně z detektoru na vzorek.

Obr. 4.1: Schématické znázornění výpočtu, transmitované a reflektované vlny difrak-

tují na zrnech ve vrstvě, difraktované záření se opět odráží a prochází rozhraním.

Velikost zrn je mnohem menší než extinkční délka rentgenového záření,

proto využijeme kinematický výpočet difakce, porucha celkového potenciálu
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bude dána výrazem:

V̂ 2(r) = −K2
N
∑

j=1

∑

n

χhjΩjn(r − Rjn)eihjn(r−Rjn) (4.7)

Sumace přes j probíhá všechny vrstvy, v každé vrstvě se sumuje n přes všechna

zrna ve vrstvě, χhj je htý koeficient Fourierova rozvoje susceptibility v jté

vrstvě, vektor h je difrakční vektor. Každé zrno v každé vrstvě je dáno svojí

orientací hjn a tvarovou funkcí Ωjn(r′),která je jedna v objemu zrna, nula

všude okolo. Polohu ntého zrna v jté vrstvě udává vektor Rjn.

Difraktovaná intenzita do elementárního prosotorového úhlu je dána účin-

ným průřezem difrakce dσ
dΩ
= 1
16π2

〈

|V2|2
〉

. Což je střední hodnota přes statis-

tický soubor všech možných rozložení, tvarů a orientací zrn čtverce maticového

elementu V2 = 〈E(2)1 |V̂ 2|E(1)1 〉 =
∫

d3rE(2)∗1 (r)V̂ 2(r)E
(1)
1 (r). Dosazením do

výrazu pro maticový element získáme

V2 =
∫

d3r
N+1
∑

j=1

N+1
∑

k=1

N
∑

l=1

(

−K2
)

ωj(r)ωk(r)× (4.8)

×
(

T
(1)
j e

ik
(1)
Tj ·re−ik

(1)
jz zj + R

(1)
j e

ik
(1)
Rj ·reik

(1)
jz zj
)

× (4.9)

×
(

T
(2)
j e

−ik
(2)
Tj ·reik

(2)
jz zj +R(2)j e

−ik
(2)
Rj ·re−ik

(2)
jz zj
)

× (4.10)

×
∑

n

χhlΩln(r − Rln)eihln·(r−Rln) , (4.11)

Uvážíme-li, že tvarová funkce zrna je vždy podmnožinou tvarové funkce pří-

slušné vrstvy a navíc, že ty jsou jsou pro různé vrstvy disjunktní, platí

ωj(r)ωk(r)Ωln(r − Rln) = δjkδklΩln(r − Rln). Přepíšeme-li všechny vlnové

vektory pomocí tečné složky vakuových vlnových vektorů a příšlušné kolmé

složky transmitované vlny (4.12) a vynásobíme výrazy pro obě vlny, můžeme

maticový element vyjádřit jako (4.13).

k
(1)
Tj = (K

(1)
‖ , k

(1)
jz ), k

(1)
Rj = (K

(1)
‖ ,−k(1)jz )

k
(1)
Tj = (K

(1)
‖ , k

(1)
jz ), k

(1)
Tj = (K

(1)
‖ , k

(1)
jz )

(4.12)
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V2 =
∫

d3r
N
∑

j=1

K2

[

∑

n

χhjΩjn(r − Rjn)eihjn·(r−Rjn)

]

×

×
(

T
(1)
j T

(2)
j e

−i(k
(2)
Tj −k

(1)
Tj )·re−i(k

(1)
jz −k

(2)
jz )zj+

+(T (1)j R
(2)
j e

−i(k
(2)
Rj −k

(1)
Tj )·re−i(k

(1)
jz +k

(2)
jz )zj +

+(R(1)j T
(2)
j e

−i(k
(2)
Tj −k

(1)
Rj )·rei(k

(1)
jz +k

(2)
jz )zj +

+ (R(1)j R
(2)
j e

−i(k
(2)
Rj −k

(1)
Rj )·rei(k

(1)
jz −k

(2)
jz )zj

)

(4.13)

Výraz pro maticový element se formálně velmi zjednodušší, přepíšeme-li jej

pomocí definic z tabulky (4.1), pak lze zapsat jako (4.15).

V2 =
∫

d3r
N
∑

j=1

K2

[

∑

n

χhjΩjn(r − Rjn)eihjn·(r−Rjn)

]

4
∑

α=1

Ajαe−iQjα·rBjα

(4.14)

Účinný průřez je dán střední hodnotou V2V∗
2 , využijeme integrály přes celý

Tab. 4.1: Formálně jednotící přepis členů v (4.13)

α 1 2 3 4

Ajα T
(1)
j T 2j T

(1)
j R

(2)
j R

(1)
j T

(2)
j R

(1)
j R

(2)
j

Qjα k
(2)
Tj − k

(1)
Tj k

(2)
Rj − k

(1)
Tj k

(2)
Tj − k

(1)
Rj k

(2)
Rj − k

(1)
Rj

Bjα e−i(k
(1)
jz −k

(2)
jz )zj e−i(k

(1)
jz +k

(2)
jz )zj ei(k

(1)
jz +k

(2)
jz )zj ei(k

(1)
jz −k

(2)
jz )zj

prostor v těchto výrazech a přepíšeme je na Fourierovu transformaci

|V2|2 = K4
N
∑

j=1

N
∑

k=1

4
∑

α,β=1

AjαBjαA
∗
kβB

∗
kβ

∑

n,m

e−iQjα·RjneiQ
∗
kβ ·Rkm ×

×χhj

∫

d3rΩjn(r − Rjn)e−i(r−Rjn)·(Qjα−hjn) ×

×χ∗
hk

∫

d3r′Ωkm(r′ − Rkm)ei(r
′−Rkm)·(Qkβ−hkm)

∗

= K4
N
∑

j=1

N
∑

k=1

4
∑

α,β=1

AjαBjαA
∗
kβB

∗
kβ

∑

n,m

e−iQjα·RjneiQ
∗
kβ ·Rkm ×

× ΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗km (Qkβ − hkm)χhjχ
∗
hk (4.15)
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Středujeme-li tento výraz přes soubor všech možných konfigurací zrn, což zna-

mená náhodné proměnné natočení zrn, polohy, velikosti a tvary, počítáme

střední hodnotu členů

〈

e−iQjα·RjneiQ
∗
kβ ·RkmΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗km (Qkβ − hkm)

〉

(4.16)

Abychom mohli spočítat střední hodnotu tohoto výrazu, musíme přikročit k

určitým aproximacím, které nepovedou k zanedbání důležitých faktorů a přesto

výpočet zjednodušší.

(a). Prvním důležitým předpokladem umožňující radikální zjednodušení vý-

počtu bude statistická nezávislost poloh zrn na jejich velikosti, tvaru a

natočení. To je poměrně silný předpoklad, znamená to, že ruzné rozmís-

tění zrn v krystalu má stejnou pravděpodobnost pro různé konfigurace

zrn. Což připouští, že poloha zrna může záviset na polohách okolních zrn,

ale nebude záviset na jejich ani vlastním tvaru, to je zřejmě v rozporu s

očekáváním, že poloha sousedních zrn bude ovlivněna také jejich tvarem,

velikostí a natočením. Abychom se přiblížili ke splnění tohoto předpo-

kladu, vyslovme další předpoklad, v němž budeme uvažovat, že v celém

vzorku se jednotlivá zrna od sebe neliší příliš radikálně. Pak by měla být

statistická provázanost minimální a můžeme ji zanedbat ve smyslu původ-

ního předpokladu.

〈

e−iQjα·RjneiQ
∗
kβ ·Rkm

〉

×
〈

ΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗km (Qkβ − hkm)
〉

(4.17)

V takovém případě lze psát střední hodnotu součinu jako součin střed-

ních hodnot. V této chvíli středujeme odděleně přes polohy a přes ostatní

vlastnosti zrn.

(b). Dalším předpokladem bude statistická nezávislost náhodných proměnných

z různých vrstev. Ze znalosti růstu tenkých vrstev sice víme, že například

drsnost vrstev se do jisté míry replikuje, a že i drsnost může souviset

s krystality na rozhraní, ale nezávislost různých vrstev není příliš silný

předpoklad. Sousedící vrstvy jsou z různých materiálů, přičemž většinou
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nebývají oba krystalické, jeden bývá amorfní, zároveň je oprávněné před-

pokládat, že zrna jsou ovlivňována především svým blízkým sousedstvím.

Díky tomuto předpokladu pomocí následujících úprav sjednotíme sumy

přes vrstvy.

j 6= k :
〈

e−iQjα·Rjn
〉 〈

eiQ
∗
kβ ·Rkm

〉 〈

ΩFTjn (Qjα − hjn)
〉 〈

ΩFT∗km (Qkβ − hkm)
〉

(4.18)

Při zcela náhodném rozmístění zrn dostáváme střední hodnotu exponen-

ciály s náhodnou fází, což je nula. Všechny členy dσ
dΩ
pro j 6= k jsou nula.

Hledáme střední hodnotu výrazů

〈

e−iQjα·RjneiQ
∗
jβ ·Rjm

〉

×
〈

ΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗jm (Qjβ − hjm)
〉

(4.19)

První ze středních hodnot je opět střední hodnota komplexní exponenci-

ály, nenulová bude pouze v případě (n = m) ∧ (α = β), kdy by měla

být jedna. Pokud chceme být přesní, musíme uvažovat, že díky absorbci

nejsou k-vektory ryze reálné. Obsahují imaginární složku řádově menší než

reálná, tudíž nejde striktně o střední hodnotu náhodných čísel na kom-

plexní jednotkové kružnici, ta je deformována reálnou exponenciálou v

konečnou spirálu v komplexní rovině, její střední hodnota je ovšem velice

blízká nule, proto je oprávněné uvažovat pouze výrazy se stejnými indexy.

〈

e−iQjα·RjneiQ
∗
jβ ·Rjm

〉

= δαβδnm ×
〈

e2Rjn·ImQjα

〉

(4.20)

V této fázi odvození vypadá vztah pro účinný průřez takto:

dσ
dΩ

=
K4

16π2

N
∑

j=1

|χhj|2
4
∑

α=1

|Ajα|2 |Bjα|2
∑

n

〈

e2Rjn·ImQjα

〉

×

×
〈

ΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗jn (Qjα − hjn)
〉

(4.21)

Uvědomíme si, že k-vektory jsou imaginární pouze ve složce kolmé k po-

vrchu, předpokládáme rovnoměrně rozloženou hustotu pravděpodobnosti

náhodné proměnné Rjnz mezi hodnotami zj a zj +1, pak střední hodnota
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exponciály je

〈

e2Rjn·ImQjα

〉

=
〈

e2Rjnz ImQjαz
〉

=
e2zj ImQjαz − e2zj+1 ImQjαz

(zj − zj+1) · 2 · ImQjαz
(4.22)

Shodou okolností, pokud se zpětně podíváme na definici Bjα a vyjádříme

čtverec absolutní hodnoty, pak

|Bjα|2 = e−2zj ImQjαz (4.23)

Řešený výraz pro účinný průřez obsahuje součin |Bjα|2
〈

e2Rjnz ImQjαz
〉

,

vezmeme-li navíc v úvahu, že ImQjαz(zj+1 − zj) � 1, můžeme ve vzorci
(4.24) využít prvních členů Taylorova rozvoje exponenciály ex = 1 + x a

získat tak již schůdně vypadající formuli (4.25). Nerovnost bez problémů

platí, neb imaginární části k-vektorů jsou řádově 10−7—10−6Å a tloušťky

vrstev jsou maximálně desetiny mikrometrů (104Å).

|Bjα|2
〈

e2Rjnz ImQjαz
〉

=
1− e2 ImQjαz(zj+1−zj)

2(zj − zj+1) ImQjαz
= 1 (4.24)

dσ
dΩ
=

K4

16π2

N
∑

j=1

|χhj|2
4
∑

α=1

|Ajα|2
∑

n

〈

ΩFTjn (Qjα − hjn)ΩFT∗jn (Qjα − hjn)
〉

(4.25)

(c). Pro konečný výpočet vztahu (4.25) je nutno přijmout nějaký model tvarů

zrn a jejich statistického rozložení. Nejjednodušší je předpoklad, že jsou

všechna zrna stejná a navíc kulová. V některých případech zrna tento

předpoklad přibližně splňují a můžeme je považovat zhruba za kouli, po-

tom odhadovaná velikost zrna v různých směrech si odpovídá, v někte-

rých případech ale zrna narůstají například sloupcovitá, prorustají celou

výškou vrstvy, což aproximaci koule nevyhovuje. Výsledná velikost zrna

zjišťovaná skze tento model by pak přesně neodpovídala, srovnáním ale

s velikostí určenou jinými metodami v jiných směrech by bylo možno na

sloupcovitý tvar zrna usoudit.

Pro zrna tvaru koule se středním poloměrem R je tvarová funkce dána

Heavysidovou funkcí Ω(r) = Θ(R − r), její Fourierova transformace je
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potom

ΩFT(q) =
4π
q3
(sin(qR)− qR cos(qR)) , (4.26)

vzhledem ke komplikovanosti této transformace pro další počítání, aproxi-

mujeme ji funkcí (4.27), která pro malá qR plně souhlasí, viz srovnání na

(Obr. 4.2). Budeme předpokládat, že všechna zrna jsou stejně velká a díky

aproximativní tvarové funkci není nutné středovat přes velikost zrn. Pokud

bychom uvažovali nějakou distribuci velikostí, vedlejší maxima původní

tvarové funkce by při střední hodnotě nedali žádný příspěvek, zatímco

při všech zrnech stejné velikosti by příspěvek měli. Vyhlazením tvarové

funkce tato starost odpadá.

ΩFT′(q) =
4π
3
R3e−0.1(qR)2 (4.27)

Místo sumy přes všechna zrna dík předpokladu o identičnosti zrn zave-
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Obr. 4.2: Porovnání Fourierovy transformace tvarové funkce pro kouli a její aproxi-

mativní funkce pro malá qR.

deme počet zrn v příslušné vrstvě Nj, s použitím vyjádření ΩFT′ spočítáme
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střední hodnotu součinu fourierových transformací.

dσ
dΩ
=

K4

16π2

N
∑

j=1

|χhj|2
4
∑

α=1

|Ajα|2Nj

〈

ΩFTj (Qjα − hj)ΩFT∗j (Qjα − hj)
〉

(4.28)

Z předpokladu o kulových zrnech odpadá nutnost středovat přes tvar zrna,

střední hodnota velikosti zrn se objevuje jako střední poloměr modelového

kulového zrna, zbývá spočítat střední hodnotu přes všechna natočení, tedy

přes všechny možné orientace vektoru hj, opět budeme předpokládat, že

neexistuje žádný preferovaný směr, každé natočení má stejnou pravděpo-

dobnost. To vede ke konečné formuli (4.29).

Wj(Qjα − hj) =
〈

ΩFTj (Qjα − hj)ΩFT∗j (Qjα − hj)
〉

=

(

4π
3
R3
)2

e−
R2

10
(Q2jα+Q∗2

jα+2h
2
j )
〈

e
R2

5
(Qjα+Q∗

jα)·hj

〉

=

(

4π
3
R3
)2

e−
R2

5
(h2j+Re Q2jα)

sinh(2R
2

5
hjRe Qjα)

2R2

5
hjRe Qjα

dσ
dΩ
=

K4

16π2

N
∑

j=1

Nj |χhj|2
4
∑

α=1

|Ajα|2Wj(Qjα − hj) (4.29)

4.4 Drsná rozhraní

Popsané kroky a úvahy v této části kapitoly jsou komentovány v [2], pro poz-

dější numerické simulace je nutné následující vzorce zmínit.

Problém předchozího postupu je uvažování hladkých rozhraní mezi vrst-

vami, upustíme-li od tohoto předpokladu a přistoupíme-li k modelu se drsným

rozhraním, čeká nás poměrně těžko komplikovaná situace. Analogicky bychom

měli opět potenciál rozdělit na neporušený systém, který umíme přesně vy-

řešit a jeho poruchu. Neporušený systém drsných vrstev ale přesně řešit neu-

míme, drsnost je vlastně porucha systému s hladkými rozhraními. Další poru-

chou je krystaličnost vrstev. To by vyžadovalo poruchový počet vyššího řádu.

Abychom získali numericky přijatelnou formuli pro difraktovanou intenzitu,

musíme přikročit k radikálnímu zjednodušení.
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Jednou z možností je počítat amplitudy vln ve vrstvách pomocí modifiko-

vaných Fresnelových koeficentů a dál postupovat stejně jako v případě modelu

hladkých rozhraní. To by ale ve skutečnosti bylo užití poruchového počtu prv-

ního řádu, kdy nejdříve aplikujeme jednu a pak druhou poruchu. Zjevně ta-

kový postup není úplně správný, přesto v další části jeho výsledek porovnáme

s ostatními výstupy.

Další možností, která je rozebírána v [2], je výpočet difůzně rozptýlené

vlny E
(1,2)
1,rough na rozhraní jako příspěvku k vlnovému poli E

(1,2)
1,flat hladké multi-

vrstvy, jejich součtem získáme výsledné vlnové poleE(1,2)1 . To užijeme v metodě

DWBA jako neporušenou vlnu rozptylovanou na poruše V̂ 2. Výsledná inten-

zita je úměrná kovarianci maticového elementu V2 = 〈E(2)1 |V̂ 2|E(1)1 〉, přičemž
je nutno sečíst oba vlnové příspěvky

V2 = 〈E(2)1,flat +E
(2)
1,rough|V̂ 2|E(1)1,flat +E

(1)
1,rough〉 (4.30)

= 〈E(2)1,flat|V̂ 2|E(1)1,flat〉+ 〈E(2)1,rough|V̂ 2|E(1)1,rough〉+

+〈E(2)1,flat|V̂ 2|E(1)1,rough〉+ 〈E(2)1,rough|V̂ 2|E(1)1,flat〉

První z členů odpovídá maticovému elementu pro hladká rozhraní, je spočítán

v předchozí části, druhý člen je dán pouze příspěvkem vln rozptýlených na

drsném rozhraní, zbylé členy jsou kombinací obojího, přičemž tyto smíšené

členy příliš k počítané kovarianci nepřispívají a mohou být zanedbány.

Výpočet rozptýlené vlny se opírá o poměrně abstraktní představu vir-

tuálního substrátu, který místně nahrazuje multivrstvu. Do něj pronikne do-

padající záření a rozptyluje se na potenciálu V̂ 1,rough lokalizovaném v okolí

skutečných rozhraní, jiný potenciál ale necítí. Pro vyjádření rozptýlených vln

užijeme 1. Bornovu aproximaci integrálního tvaru vlnové rovnice a Greenovu

funkci pro volnou částici bereme ve tvaru G0(r − r′) = − i
8π2

∫ d2K‖

Kz
eiK·(r−r′

,

E
(1)
1,rough(r) = − it

(1)

8π2

∫

d2K‖

Kz
eiK·r

∫

d3r′V1,rough(r′)e−i(K−k(1))·r′

E
(2)
1,rough(r) = − it

(2)

8π2

∫

d2K‖

Kz
eiK·r

∫

d3r′V1,rough(r′)e−i(K−k(2))·r′

(4.31)
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Amplitudy vln prošlých do virtuálního substrátu je dána Fresnelovou transmi-

tivitou povrchu virtuálního substrátu t1 a t∗2 pro dopadající záření, resp. vy-

stupujícího záření směrem do detektoru. Opět vyjádříme maticový element

V2,rough = 〈E(2)1,rough|V̂ |E(2)1,rough〉 integrací přes celý prostor. Prostorové integrály
ve výrazech E

(1,2)
1,rough(r) jsou Fourierovy transformace rozptylového potenciálu

drsnosti.

V2,rough =
∫

d3r
−it(1)
8π2

∫

d2K‖

Kz
eiK·r

∫

d3r′V1,rough(r
′)e−i(K−k(1))·r′ ×

×V2(r)×
it(2)∗

8π2

∫

d2K‖

Kz
e−iK·r

∫

d3r′′V1,rough(r′′)e+i(K−k(2)∗)·r′′

=
t1t2
64π4

∫

d2K‖

Kz

∫ d2K ′
‖

K ′
z

V FT1,rough(K − k(1))× V FT∗1,rough(K
′ − k(2))×

×
∫

d3rV2(r)e
−i(K′−K)·r (4.32)

Poslední prostorový integrál vede k Fourierově transformaci rozptylového po-

tenciálu krystalických zrn V FT2 (K
′ − K).

Kovariance je definovaná cov(A,A) = 〈|A|2〉− |〈A〉|2, při výpočtu střední
hodnoty V2,rough přes všechny možné konfigurace drsnosti a krystalických zrn
můžeme předpokládat, že drsnost nijak statisticky neodpovídá rozložení a tva-

rům zrn. Z této nezávislosti potom plyne součin středních hodnot. Stejnou úva-

hou o nezávislosti poloh zrn a jejich tvarů jako u hladkých rozhraní dojdeme

k tomu, že střední hodnota V FT2 je nula, pak je kovariance dána vztahem

cov(V2,rough,V2,rough) =
∣

∣

∣

∣

t1t2
64π4

∣

∣

∣

∣

2 ∫ d2K‖

Kz

∫ d2K ′
‖

K ′
z

∫ d2K ′′
‖

K ′′
z

∫ d2K ′′′
‖

K ′′′
z

×

×
〈

V FT1,rough(K − k(1))V FT∗1,rough(K
′ − k(2))×

×V FT2 (K ′ − K)V FT∗2 (K ′′′ − K ′′)×

×V FT∗1,rough(K
′′ − k(1))V FT1,rough(K

′′′ − k(2))
〉

(4.33)

Jak již jsme zmínily, lze předpokládat statistickou nezávislost drsnosti a krys-

talických zrn. Dostáváme tak součin korelačních funkce zrn a drsnosti. Výraz

(4.33) je pro výpočet příliš komplikovaný, místo korelační funkce drsnosti čtvr-

tého řádu vybereme jen takovou korelační funkci, která svazuje buď členy vlny
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E
(1)
1,rough nebo E

(2)
1,rough. Takže střední hodnota se zjednodušší na tvar

〈. . . . . . . . .〉 = δ(K − K ′′)δ(K ′ − K ′′′)〈. . .〉〈. . .〉〈. . .〉 (4.34)

a kovariance maticového elementu přejde na tvar (4.35)

cov(V2,rough,V2,rough) =
∣

∣

∣

∣

t1t2
64π4

∣

∣

∣

∣

2 ∫ d2K‖

K2z

∫ d2K ′
‖

K ′2
z

〈|V FT2 (K ′ − K)|2〉 ×

×〈|V FT1,rough(K − k(1))|2〉〈|V FT∗1,rough(K
′ − k(2))|2〉

(4.35)

U drsného rozhraní je přechod materiálů dán profilem náhodných výchylek

Uj od myšleného hladkého j. rozhraní, na tomto přechodu se mění elektrická

susceptibilita. Rozptylový potenciál bude dán korekcí elektrické susceptibility

vzhledem k ideální hladké vrstvě, což je přibližně rozdíl indexů lomu daných

materiálů, ∆j = nj−1 − nj. Prostorově bude lokalizován v oblasti skutečných

rozhraní.

V1,rough(r) =
N
∑

j=1

Vj(r), Vj(r) =















2K2∆j 0 < z < Uj(r‖)

−2K2∆j Uj(r‖) < z < 0

0 všude jinde

(4.36)

Přímo zle napsat Fourierovu transformaci tohoto potenciálu,

V FT
1,rough(q) = 2K

2

N
∑

j=1

∫

S

d2r‖e−iq·r∆je−iqzzj
∫ Uj

0

e−iqzzdz (4.37)

integrál přes celý prostor se zredukuje na integrál přes plochu vzorku S a přes

profil rozhraní.

Pokud platí, že qzU1 � 1, velmi malé výchylky lze uvažovat pro velmi

malou střední kvadratickou drsnost, můžeme spočtený integrál přes souřadnici

kolmou k povrchu přibližně přepsat pomocí zanedbání ex ≈ 1 + x,
∫ Uj

0

e−iqzzdz =
e−iqzUj − 1

−iqz
≈ Uj (4.38)
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Do výrazu pro kovarianci maticového elementu žádáme střední hodnotu sou-

činu Fourierových transformací potenciálu přes všechny konfigurace drsnosti.

〈V FT1,rough(q)V FT∗1,rough(q)〉 = 4K4
N
∑

j=1

N
∑

k=1

∆j∆∗
ke

−i(qzzj−q
∗
zzk) × (4.39)

∫

S

d2r‖

∫

S

d2r′‖e
−iq·reiq

∗·r′〈Uj(r)Uk(r′)〉

Střední hodnotu součinu náhodných výchylek můžeme přespat pomocí verti-

kální korelace a laterální korelační funkce

〈Uj(r)Uk(r′)〉 = e−
|zj−zk|

L⊥ 〈Uj(r)Uj(r′)〉 (4.40)

Poslední dva integrály dají součin plochy vzorku a Fourierovy transformace

laterální korelační funkce drsnosti, která je definována jako

Cj(r‖ − r′
‖) = 〈Uj(0)Uj(r − r′)〉 = 〈Uj(r)Uj(r′)〉 . (4.41)

Většinu z výrazu pro střední hodnotu V FT1,rough(q)V
FT∗
1,rough(q) můžeme shrnout do

tzv. geometrického faktoru Φ(qz), což dává

〈V FT1,rough(q)V FT∗1,rough(q)〉 = 4K4SΦ(qz)CFT(q‖) , (4.42)

Φ(qz) =
N
∑

j=1

N
∑

k=1

∆j∆∗
ke

−i(qzzj−q
∗
zzk)e−

|zj−zk|

L⊥ (4.43)

Dosadíme-li výraz (4.42) do výrazu pro kovarianci (4.35), obdržíme

cov(V2,rough,V2,rough) =
∣

∣

∣

∣

t1t2
64π4

4K4S

∣

∣

∣

∣

2 ∫ d2K‖

K2z

∫ d2K ′2
‖

K ′
z

〈|V FT2 (K ′ − K)|2〉

×CFT(K‖ − k
(1)
‖ )Φ(Kz − k(1)z )×

×CFT(K ′
‖ − k

(2)
‖ )Φ(K

′
z − k(2)z )

(4.44)

Laterální korelační funkce se volí například ve tvaru

C(r‖) = σ2e
−

„

|r‖|

Λ

«2h

,
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kde exponent h souvisí s fraktálovou dimenzí rozhraní, nabývá hodnoty mezi

nulou a jedničkou, Λ je laterální korelační délka, která souvisí se vdáleností, kdy

už výchylky nejsou korelované. Abychom dokázali výpočet (4.44) zjednodušit,

předpokládáme, že tato korelační délka je velká, pak bude C(r‖) velice široká

funkce, její Fourierova transformace bude přibližně

CFT(Q‖) = 4π
2σ2δ(Q‖) (4.45)

Radikálně nám to tak zjednoduší výraz (4.44) pro numerický výpočet,

cov(V2,rough,V2,rough) =
∣

∣

∣

∣

t1t2
4π2KzK ′

z

K4S

∣

∣

∣

∣

2

σ4〈|V FT2 (K ′ − K)|2〉

×Φ(Kz − k(1)z )× Φ(K ′
z − k(2)z ) (4.46)

Posledním krokem je výpočet střední hodnoty čtverce Fourierovy trans-

formace rozptylového potenciálu zrn,

V FT
2 (Q) = −K2

N
∑

j=1

∑

n

e−iQ·RjnΩFTjn (Q − hjn)χj (4.47)

Potenciál je stejný v případě hladkého rozhraní, Fourierova transformace ob-

sahuje separované pozice zrn Rjn a fourierovy transformace tvarových funkcí

zahrnující orientaci. Stejně jako u hladkých rozhraní budeme za stejných pod-

mínek předpokládat nezávislost pozic zrn na jejich tvaru a orientaci a dále

stejný tvar všech zrn.

〈

|V FT2 (Q)|2
〉

= K4
N
∑

j=1

|χj|2NjWj(Q − hj) (4.48)

Střední hodnotu součinu Fourierových transformací tvarových funkcí Wj(Q)

spočítáme stejně jako v případě hladkých rozhraní s použitím předpokladu

o kulových zrnech, výraz (4.48) pak přímo dosadíme do výsledného výrazu

(4.46).

Účinný průřez je přímo úměrný kovarianci
(

dσ
dΩ

)

rough

=
1
16π2

cov(V2,rough,V2,rough) (4.49)
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Celková intensita difraktovaného záření pak bude dána součtem účinného

průřezu hladkých rozhraní a účinného průřezu příspěvku od drsnosti, smíšené

maticové elementy jsme zanedbali.

dσ
dΩ
=
(

dσ
dΩ

)

flat

+
(

dσ
dΩ

)

rough

(4.50)

4.5 Simulované příklady

Výše uvedená teorie umožňuje vypočítat simulace experimentů, nyní ukážeme

několik numerických simulací, na nichž si všimneme jak se chová při změně

některých parametrů multivrstvy rozložení difraktované intenzity v závislosti

na úhlu dopadu, výstupu a difrakčním úhlu. Cílem je demonstrovat, jak velké

změny ve vzhledu map způsobí malé změny parametrů multivrstvy, například

záměna dvou podobných period v multivrstvě, k níž reflektivita není citlivá.
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Obr. 4.3: Mapa rozložení intenzity difraktované chromovou vrstvou vypočítaná

metodou hladkých a drsných rozhraní. Přítomny jsou pouze tloušťkové oscilace.

Existuje jedno maximum odpovídající kritickému úhlu chromu, kdy se přestává od-

rážet většina záření a vstupuje do vzorku. V porovnání s multivrstvou další maxima

nevzniknou, záření v vzorku interferuje pouze prošlé do chromu a odražené od sub-

strátu. V případé drsného rozhraní je nahrazena jedna vrstva na substrátu virtu-

álním substrátem s jedním rozhraním, tloušťková modulace, která se zde objevuje

je důsledkem geometrického faktoru Φ (4.43), zavedeného při výpočtu příspěvku od

drsnosti rozhraní. Modulace je pak pro celý obor úhlu dopadu. Drsnost způsobí větší

ubývání intenzity s úhlem dopadu a dochází k zužování mapy s úhlem dopadu.
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Obr. 4.4: Srovnání závislosti intenzity na úhlu dopadu pro konstantní difrakční úhel

a úhel výstupu 0.5 na chromové vrstvě, řez mapou (Obr. 4.5). Pro hladké rozhraní vi-

díme jedno maximum odpovídající poklesu odrazivosti za kritickým úhlem a oscilace

plynoucí z tloušťky chromové vrstvy. Průběh křivky modelu s drnými rozhraními je

obdobný, ale tloušťkové modulace se objevují na celé křivce v důsledku virtuálního

substrátu. Intenzita díky drsnosti klesá rychleji.
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Obr. 4.5: Mapa difraktované intenzity a αi-sken (řez) pro chromokřemíkovou multi-

vrstvu

V případě modelu s hladkými rozhraními pozorujeme řadu maxim, z nichž první dvě

jsou nejintenzivnější. Mapa si zachovává konstantní šířku i pro velké úhly dopadu.

Příspěvek od drsnosti rozhraní má stejně umístěná maxima. Která se s rostoucím

úhlem dopadu zužují ve 2θ.
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Obr. 4.6: Vypočtená mapa αi − 2θ intenzity pro perfektní křemíkovou multivrstvu
se separovanými příspěvky od hladkých a drsných rozhraní a jejich součet

V případě hladkých rozhraní vidíme hlavní maxima a řadu vedlejších maxim daných

tlouškovými oscilacemi, šířka mapy se s rostoucím úhlem dopadu nemění. Příspěvek

od drsných rozhraní vykazuje stejně umístěná maxima. Tloušťkové oscilace jsou

potlačeny, jednotlivá maxima se ve 2θ zužují s rostoucím úhlem dopadu. Pro αi =

0.22◦ vidíme velice intenzivní úzké maximum, které je důsledkem kritckého úhlu

virtuálního substrátu, toto maximum je nefyzikální. Výsledná rozložení intenzity je

dané součtem obou příspěvků (4.50), vykazuje modulace pocházející z příspěvku

hladkých rozhraní a zužovaní maxim s úhlem dopadu pocházející od příspěvku s

drnými rozhraními.
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Obr. 4.7: Srovnání metody hladkého rozhraní s modifikovanými Fresnelovými koefi-

cienty

Na obrázku vidíme závislost intenzity na úhlu dopadu obsahující hlavní maxima

a tloušťkové oscilace. V případě započtení drsnosti ve Fresnelových koeficientech s

použitím modelu hladkého rozhraní lze pozorovat jen úbytek intenzity v důsledku

drsnosti. Tvar křivky se nemění, to je způsobeno jen zmenšením amplitud vlnového

pole uvnitř multivrstvy.



4.5 Simulované příklady 42

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4
0

1

2

3

4

5

6

7
x 1010

α
i
 [°]

in
te

ns
ita

 [a
.u

.]
multivrstva 10x(W 3nm/Si 17nm)/SiO2 − α

i
 scan

hladká rozhraní
drsná rozhraní
hladká+drsná

Obr. 4.8: Závislost intenzity na úhlu dopadu, srovnání příspěvků od hladké muti-

vrstvy a od drsnosti 1nm

Příspěvky od hladkých rozhraní i od drsnosti vykazují stejně umístěná maxima,

tloušťkové oscilace v případě hladkých rozhraní se objevují také v celkovém α i-

scanu. První intenzivní maximum drsnosti je opět nefyzikální plynoucí z kritického

úhlu virtuálního substrátu.
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Obr. 4.9: Srovnání vlivu vady jedné z period multivrstvy

v tomto případě byla zvolena jedna perioda s tloušťkou niklu 24nm, což je o 1nm

víc než ostatní niklové vrstvy. Na obrázku vidíme difrakci od perkfektní bezdefektní

vrstvy, změněním tloušťky niklu v první periodě dojde k celkovému vzrůstu intenzity,

kromě prvního maxima, které se posune, si všechna maxima zachovají svou pozici,

ale změní svůj tvar. Při změně tloušťky niklu v druhé periodě se počínaje třetím

maximem zvýší intenzita na podobnou úroveň jako u defektu v 1.dvouvrstvě. Pozice

maxim se nezmění, ale opět se změní tvar. Navíc se maximy objevují nové oscilace,

které nejsou přítomny v bezdefektní multivrstvě ani v multivrstvě s defektem v první

periodě.
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Obr. 4.10: Srovnání αi-scanů pro multivrstvy s různou tloušťkou niklu

Na dalším obrázku jsou scany od multivrstev se stejným počtem period, ale ji-

nou tloušťkou niklu. Při porovnání se pozice maxim jednotlivých řádů podle oče-

kávání neshodují. Podle očekávání také vzrůstá celková intenzita s tloušťkou niklu,

neboť difraktuje více materiálu. Všechny scany obsahují tloušťkové oscilace, v pří-

padě tloušťky niklu 20nm už mají tak vyskou frekvenci, že nejsou patrné. Tvarově

si ovšem nejsou nijak podobné, ani nelze vysledovat nějaká jiná tendence
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Obr. 4.11: Graf zobrazuje chování závislostí intenzity na úhlu dopadu při různém

počtu period multivrstvy. Můžeme vidět, že počet period nemění tvar scanů, pozice

maxim jsou stejné. Liší se svými tloušťkovými oscilacemi, neboť celková tloušťka

multivrstvy se s počtem period mění. Scan s dvojnásobnou periodou počináje tře-

tím maximem je mnohem intenzivnější. To je důsledek většího objemu difraktujícího

materiálu. Pro malé úhly dopadu je intensita stejná, což souvisí s tím, že pro malé

úhly dopadu pochází detekovaná intensita z vrchní části multivrsrtvy, takže doda-

tečné periody k intenzitě nepřispívají.

Jak je vidět z αi-skenů, jedna vrstva vykazuje jedno hlavní maximum

pro úhel, kdy se přestává záření totálně odrážet od povrchu a vniká do vzorku,

neboť Fresnelův koeficent je maximální pro úhel dopadu rovný kritickému úhlu.

I u jedné vrstvy jsou viditelné tloušťkové oscilace od této vrstvy.

Z těchto simulací lze usoudit na určité chování vzhledem ke změně para-

metrů, je vidět, že chyba v periodicitě mění tvar závislosti na úhlu dopadu,

narozdíl od reflektivity, které nevadí záměnost period, zde záleží na tom, kde

se aperiodičnost objeví.

Použitím drsností modifikovaných Fresnelových koeficentů v metodě hlad-
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kého rozhraní analogicky k reflektivitě se sníží difraktovaná intenzita, ale tvar

křivky se nezmění. Přispěvek daný výpočtem rozptylu na drsných rozhraních

vykazuje maxima blízká maximům z výpočtu hladké multivrstvy, při nízkém

úhlu se objevuje úzké intenzivní maximum, které pochází od transmise do

fiktivního substrátu, toto maximum je nefyzikální, v experimentech nebude

naměřeno.
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5 Experimentální uspořádání

Nedílnou součástí práce je její experimentální část, proto se v prvé řadě zmíním

o přístrojích a jejich konfiguracích, na nichž byla prováděna měřění. Experi-

menty probíhaly v laboratorních podmínkách na klasickém difraktometru s

rentgenovou lampou a na synchrotronu ESRF v Grenoble.

5.1 Difraktometr X’pert PANalytical

Obr. 5.1: Difraktometr X’pert

Většina měření probíhala na přístroji X’pert dodávané firmou PANalyti-

cal, jde o čtyřkruhový difraktometr s rentgenovou lampou s měděnou anodou

řízený počítačem. Za lampu jsme umístili buď Goebelovo zrcadlo nebo poly-

kapiláru.

Goebleovo zrcadlo je konstruované jako multivrstva s povrchem ve tvaru

paraboly, jejíž geometrické ohnisko se shoduje s ohniskem lampy, perioda mut-

livrstvy se laterálně mění tak, aby byla splněna difrakční podmínka současně
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Obr. 5.2: Schéma čtyřkuhového difraktometru. detektor se pohybuje po kružnici,

pozice je definována úhlovou odchylkou od primárního svazku 2θ, kolem stejné osy

otáčení je umožněno otečení Eulerovy kolébky s držákem vzorku měřeno úhlem ω.

Držák vzorku je nakláněn kolem osy ψ a sám se může otáčet kolem vlastní osy φ.

Pro jemný posun vzorku s držákem jsou k dispozici motorky x, y a z, které umožní

nastavit vzorek, případně vybrat místo na vzorku, kam dopadá záření.

pro všechny paprsky vycházející z bodového ohniska. Umožňuje rozbíhavý sva-

zek rentgenového záření přeměnit přibližně na paralelní svazek, čímž lze dosáh-

nout vysoké intenzity, vyšší než pouhým omezením svazku štěrbinou. Svazek

vycházející ze zrcadla lze omezit štěrbinami jeho výšku a hrubě maskami jeho

šířku. Polykapilára je modul konstruovaný z tenkých paralelních skleněných

vláken ve směru záření, které je jimi vedeno. Z kapilár vychází záření s diver-

gencí danou kritickým úhlem skla pro rentgenové záření, což je asi δ = 0, 22◦.

Za polykapilárou jsou pevně umístěny nastavitelné skřížené štěrbiny, které

umožňují vybrat svazek velmi malých rozměrů v šířce i výšce.

Před detektor jsme umístili Sollerovy štěrbiny, z nichž jsme mohli podle

potřeby vybrat jen jednu přidáním dodatečné štěrbiny. V nekoplanární geo-

metrii ovšem neplnily funkci Sollerových štěrbin, protože byly otočené.

5.2 Beamline ID1, ESRF

Beamline ID1 synchrotronu ESRF v Grenoblu je určena převážně k experimen-

tům využívajících difúzního rozptylu poblíž absorpčních hran některých prvků

při malých i velkých úhlech. Její přednosti jsou vybavení vakuovou komorou,
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laditelná vlnová délka v rozmezí 2,1keV až 35keV s energetickým rozlišením

∆E/E = 10−4. Je vhodná pro metody grazing-incidence difrakce, anomální

rentgenové difrakce a mikrodifrakce.

Obr. 5.3: Difraktometr na ID1

Goniometr umožňuje kromě náklonu držáku k nastavení vzorku měnit

úhel dopadu µ natočením vzorku. Pozice detektoru je dána úhlem ν s osou

Obr. 5.4: Schéma difraktometru na ID1

rotace shodnou s osou natočení vzorku a úhlem δ otočením v rovině kolmé, jak

je zobrazeno ve schématu (5.4). K registraci záření byl užit lineární pozičně
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citlivý detektor s 1200 kanály ve směru ν s pokrytím 427 kanálů na jeden

úhlový stupeň.

Pro srovnání s goniometrem v laboratoři při nekoplanární geometrii, úhel

δ zhruba odpovídá 2θ. Úhel nastavení úhlu dopadu µ odpovídá úhlu ψ. Úhel

ν nemá na laboratorním goniometru obdobu.
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6 Realizace měření

6.1 Reflektivita

Pro měření reflektivity je vhodný paralelní svazek monochromatického záření.

Detekujeme intenzitu odraženého záření při plynulém otáčení vzorku, čímž se

mění úhel dopadu, detektor se pohybuje dvojnásobnou úhlovou rychlostí, takže

úhel dopadu je roven úhlu odrazu.

Vzorek nastavujeme tak, aby jeho povrch byl kolmý na rovinu, v níž se

pohybuje detektor, a střed dopadajícího svazku procházel středem povrchu

vzorku nezávisle na úhlu dopadu. Střed povrchu vzorku by měl tedy souhlasit

Obr. 6.1: Nastavení vzorku

s průsečíkem osy dopadajícího svazku a osy rotace ω (náklonu vzorku) shod-

nou s osou rotace 2θ (pohyb detektoru). Hledáme optimální pozici, kdy při

nulovém úhlu dopadu vzorek stíní polovinu dopadajícího svazku, což docílíme

vysunutím vzorku ve směru z, kolmém k povrchu vzorku. Při malém vychý-

lení v úhlu dopadu z optimální pozice pozice je zastíněna větší část svazku,

zhruba odpovídá, že úhel dopadu je nulový pro maximální procházející in-

tenzitu. Přesně je nutno uvážit zrcadlový odraz pro kladný úhel dopadu, kdy

reflektovaný svazek také dopadá do detektoru po úhel daný velikostí štěrbiny

před detektorem. Buď zvolíme velice malou štěrbinu, nebo extrapolujeme pro-

šlou intenzitu z úhlů, kdy zrcadlový odraz nedopadá do detektoru.
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Abychom zajistili kolmost roviny povrchu vzorku a roviny pohybu detek-

toru, pro nějaký úhel dopadu detekujeme zrcadlově odražené záření v závislosti

na uklonění vzorku podle osy rotace ψ a hledáme maximum. Zároveň jsme v

této pozici v maximu intenzity vzhledem ke změně úhlu dopadu při nehybném

detektoru. Postupně opakujeme optimalizaci z, ω a ψ, až nalezneme hledanou

polohu vzorku.

Podle teorie nastává do kritického úhlu totální odraz, při reálném měření

ale pozorujeme u nízkých úhlů nárůst intenzity až k platu totálního odrazu. To

lze vysvětlit tím, že záření se sice totálně odráží, ale část dopadajícího záření

míjí odraznou plochu vzorku. Délka stopy, kterou dopadající svazek široký w

vytvoří na vzorku je l = w
sinω
. Pro malé úhly je stopa větší než samotný vzorek,

naměřená intenzita se od očekávané bude lišit o koeficient daný poměrem délky

vzorku a délky stopy.

6.2 Prášková GID

Narozdíl od reflektivity, což je hojně využívaná metoda, je námi studovaná

prášková difrakce v nekoplanární grazing-incidence geometrií poměrně ne-

známá, komerční difraktometry proto nejsou primárně uzpůsobeny k tomuto

měření, díky čemuž se nelze nevyhnout určitým komplikacím. Experimenty

byly provedeny na komerčně vyráběném přístroji X’pert PANalytical a na be-

amline ID1 synchrotronu ESRF.

Difraktometr na beamline ID1 je plně přizpůsoben měření v nekoplanární

geometrií. Pro určitý úhel µ při otočení ramene detektoru do roviny povrchu

vzorku, což platí pro µ = ν, je difrakční úhel 2θ roven úhlu δ, lineární pozičně

citlivý detektor pak zaznamenává intenzitu pro ruzné úhly výstupu najednou.

Dále bych se chtěl věnovat experimentálním problémům této metody při

měření na komerčně vyráběném difraktometru X’pert PANalytical. Jak bylo

vysvětleno v teorii k této metodě, záření dopadá na vzorek pod velmi níz-

kým úhlem, blízkým kritickému úhlu, difraktované záření vystupuje opět pod

malým úhlovou odchylkou 2θ v rovině povrchu vzorku. Detektory u obvyk-
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lých difraktometrů se většinou pohybují v pevně stanovené rovině, obyčejně se

předpokládá, že tato rovnina je kolmá na povrch vzorku a obsahuje osu dopa-

dajícího svazku, jak to vyhovuje klasické symetrické práškové difrakci. Protože

vyžadujeme, aby rovina pohybu detektoru byla rovinou povrchu vzorku, mu-

síme vzorek nějak otočit o devadesát stupňů. Je zřejmé, že úhel ω již nebude

úhlem dopadu, neboť osa rotace ω a 2θ je společná. Otočení vzorku docílíme

pomocí rotace goniometru v ose ψ o 90◦. Osa rotace φ se tím ztotožní s hlavní

Obr. 6.2: Standardní poloha difraktometru s naznačením rotací k přechodu do režimu

nekoplanární GID geometrie

osou goniometru neboli osami ω a 2θ, jediná rotace naklánějící vzorek je změna

úhlu ψ. Aby tento náklon odpovídal úhlu dopadu, je nutné otočit Eulerovou

kolébkou v ω o −90◦, jak je zobrazeno v (Obr. 6.2). Konečnou fázi, kdy je
difraktometr v nekoplanárním režimu zobrazuje (Obr. 6.3). Goniometr dovo-

luje otočení ψ přibližně do 91◦, úhel dopadu se dá nastavit přibližně do jednoho

stupně, což je dostatečný rozsah, uvědomíme-li si, že náš úhel dopadu má být

srovnatelný s kritickým úhlem, což tento rozsah splňuje. Při této transformaci

ztratíme určitou citlivost v úhlu dopadu, nejmenší krok motorků řídících otá-

čení ψ je setina stupně.

Chceme-li zachytit dobře maxima intenzity v závislosti na úhlu dopadu, je

potřeba co nejmenší divergence, aby byl dobře definován úhel dopadu. Úhlový
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Obr. 6.3: Difraktometr v režimu nekoplanární GID geometrie s naznačením pohybu

detektoru a změnou úhlu dopadu

profil dopadajícího svazku se totiž významně podílí na konvoluci experimen-

tální a přístrojové funkce, kterou ve výsledku měříme. Špatně definovaný úhel

dopadu v důsledku divergence svazku rozmaže měřené závislosti.

Z tohoto hlediska by bylo vhodné využití paralelního svazku, například

použitím Goebelova zrcadla. V jeho neprospěch mluví to, že v našem případě

by bylo otočeno o devadesát stupňů, stejně tak jeho dobře definovaný dopa-

dající svazek. Další nevýhodou je nemožnost dobře omezit a definovat velikost

dopadajícího svazku. Lepši varianta je využít polykapiláru, která by má v obou

směrech stejnou divergenci δ danou vlastnostmi polykapiláry a velikost svazku

se dá díky skříženým štěrbinám omezit definovaně v obou směrech. Stopa lze

pak charakterizovat svojí délkou L a šířkou W

L =
l +R sin δ
sinαi

, W = w +R sin δ , (6.1)

kde R je vzdálenost vzorku od polykapiláry a l a w jsou parametry svazku

nastavené na skřížených štěrbinách. V praxi se ovšem ukazuje, že divergence

záření závisí na velikosti svazku, zúžení štěrbiny zmenší divergenci, proto je

vhodné držet štěrbinu ovlivňující vertikální divergenci co nejmenší a svazek

rošířit horizontálně pro širokou stopu na vzorku k zvýšení intenzity.
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Máme dopadající svazek s definovaným úhlem dopadu, nyní je třeba dete-

kovat difraktované záření pod určitým úhlem 2θ a úhlem výstupu αf . Uvědo-

mme si, že se náš detektor pohybuje v rovině, pak v prvním přiblížení lze říci,

že úhlová pozice detektoru 2θ odpovídá difrakčnímu úhlu a přes úhel výstupu

je intenzita integrována v mezích daných velikostí okénka detektoru.

Obr. 6.4: Odlišnost roviny povrchu vzorku a roviny pohybu detektoru

Při hlubším pohledu je ovšem nutno započítat odlišnost roviny povrchu

vzorku a roviny pohybu detektoru. Pro nenuový úhel dopadu se tyto roviny liší,

difrakční úhel a úhel výstupu se vztahují k rovině povrchu vzorku, přičemž my

měříme difrakční úhel jako projekci do roviny pohybu detektoru a nulový úhel

výstupu odpovídal středu detektoru. Z (Obr. 6.4) lze tento rozdíl nahlédnout,

Obr. 6.5: Odvození rozdílového úhlu pro dané 2θ

úhel dopadu je velmi malý, difrakční úhel bude v obou rovinách přibližně stejný,

úhel výstupu se ale bude lišit o rozdílový úhel β jak lze odvodit z (Obr. 6.5).

β = x = αi cos 2θ (6.2)



6.2 Prášková GID 56

Tento rozdílový úhel je nutno vzít v úvahu při integraci přes úhel výstupu. Dů-

sledkem je, že pro malé difrakční úhly je záření zachyceno vrchní částí okénka

detektoru.
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7 Programové řešení

V předchozích kapitolách byl odvozen výpočet reflektivity a výpočet difrak-

tované intenzity práškové difrakce v nekoplanární grazing-incidence geometrií.

V případě reflektivity je díky její rozšířenosti velice mnoho softwarových ná-

strojů, které umožňují reflexní křivky simulovat a fitovat je na experimentální

data, díky jednoduchosti popsaných vztahů ale není problém přikročit k vlastní

implementaci tohoto výpočtu. Má práce také zahrnovala tuto implementaci,

v případě reflektivity pro její jednoduchost, v případě nekoplanární práškové

difrakce nedostupnost tohoto nástroje, neboť jde o novou metodu.

7.1 Fitování reflexní křivky

Samotný výpočet reflektivity jsem implementoval ve fortranu, pro visualizaci

jsem využil program Matlab. Pro jednoduchou komunikaci s matlabem jsem

program zkompiloval jako funkci volatelnou přímo z matlabu, a protože tento

výpočet je ve většině případů požadován pro fitování parametrů, oddělil jsem

vstupy na pevné parametry jako vlnová délka, šířka svazku, velikost vzorku,

počet vrstev i jejich materiál (index lomu), tyto parametry jsou pevné. Volnými

parametry jsem volil tloušťky vrstev, relativní hustotu materiálu a drsnost

rozhraní.

Vzledem k tomu, že komplikované struktury obsahují spoustu parametrů

a projevují se stejně komplikovanou měřenou reflexní křivkou, což omezuje

užití gradientních metodu pro fitování, neboť není velká naděje, že startovní

pozice nevede k nějakému lokálnímu minimu, zvolil jsem pro fitování genetický

algoritmus. Jeho výhodou je schopnost vyhnout se právě lokálnímu minimu a

současného fitování velkého množství parametrů, nevýhodou velká časová ná-

ročnost. Zjednodušeně princip tohoto algoritmu je v sestavení určité populace

různých kombinací parametrů. Za pomoci náhodných čísel se nechá tato po-

pulace křížit a mutovat, do dalších generací pak postupují nejlepší jedinci.

Využil jsem již pro matlab implementované knihovny genetického algoritmu
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GAOT[6], které stačí předat vlastní funkci, kterou má minimalizovat. Ta vy-

počte reflexní křivku a ohodnotí parametry sumou čtverců rozdílu vypočtené

a měřené reflexní křivky.

Před spuštěním genetického algoritmu je nutno inicializovat populaci pa-

rametrů, což je obvykle prováděno na základě náhodných čísel. Je velmi efek-

tivní populaci vytvořit naklonováním svého nástřelu.

7.2 GIDmap

Program pro výpočet trojrozměrných map intenzity difraktovaného záření

práškové grazing incidence difrakce vyžaduje na vstupu kromě základních pa-

rametrů jako vlnová délka parametry multivrstvy a dopadající, výstupní a

difrakční úhly, pro něž má být výpočet proveden. Komunikace s program je

skrze vstupní soubory, vysledkem je vektor čísel, který lze transformovat do

trojrozměrné matice výsledku pro všechny kombinace vstupních úhlů. Oby-

čejně jedna dimenze vymizí dík konstantnímu úhlu nebo integrací například

přes okénko detektoru. Pro vizualizaci dat je opět vhodný Matlab.
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8 Experimentální výsledky

V experimentální části práce byl proměřen vzorek tenké chromové vrstvy nane-

sené na skleněném substrátu a křemíkowolframová multivrstva. U Obou vzorků

byla provedena prášková difrakce k určení materiálu při konstantním nízkém

úhlu dopadu. Tenká vrstva byla podle práškového záznamu potvrzena jako

chromová, kovové polykrystaly v multivrstvě se ukázaly být wolframem.

Z práškových záznamů (Obr. 8.1,8.4) byly zjištěny pozice a šířky píků k

analýze velikosti zrna. Pro oba vzorky byly zkonstruovány Williamson-Hallovy

grafy a odhadnuta velikost zrn polykrystalu. Velikost zrn v případě multivrstvy

je (4, 6± 1)nm (Tab. 8.1, Obr. 8.2) a v případě chromové vrstvy (6, 2±1, 5)nm
(Tab. 8.2,Obr. 8.3). Vzhledem k tomu, že práškové záznamu byly pořízeny pro

konstantní úhel dopadu, vypočítané velikosti zrn by odpovídaly v případě, že

by zrna byla kulová, jinak jsou jen orientačními středními velikostmi.
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Obr. 8.1: (MULTIVRSTVA) Práškový záznam multivrstvy při konstantním úhlu

dopadu αi = 2◦. Na obrázku vidíme reflexe od chromu s příslušnými indexy. Široké

maximum u malých úhlů pochází od amorfního skla pod vrstvou
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Obr. 8.2: (MULTIVRSTVA) Williamson-Hallův graf pro křemíkowolframovou mul-

tivrtvu

Obr. 8.3: (CHROM) Williamson-Hallův graf pro chromovou vrstvu
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Obr. 8.4: (CHROM) Práškový záznam tenké chromové vrstvy při konstatním úhlu

dopadu αi = 1◦. Záznam obsahuje oindexované reflexe, široké maximum difrakčního

úhlu 22◦ je od skleněného substrátu.

Dalším krokem bylo změření reflektivity vzorků a nafitovování reflexní

křivky pro zjištění základních parametrů vrstvy a multivrstvy.

Nafitované parametry multivrstvy vyhovují struktuře, kdy na skleňeném

substrátu je vrstva polykrystalického wolframu, na ní silnější vrstva amorfního

křemíku. Těchto dvouvrstev je na sobě celkem 9, poslední křemíková vrstva je

částečně zoxidovaná, oxidová vrstva má tloušťku 2 nm. Tloušťka dvouvrstev

je 17 nm, z toho přibližně 12,5nm odpovídá křemíku, 4,5nm wolframu. Od-

chylky od těchto hodnot jsou v jednotlivých vrstvách do 0,5nm. Už z reflexní

křivky (Obr 8.5) , kdy při vyšších úhlech se maxima rozpadají, lze odhadnout,

že některé dvouvrstvy budou mít jinou tloušťku. K uspokojivému fitu vedlo

zavedení tří odlišných period, které mají tlouštku 18nm. Drsnost rozhraní,

předpokládáme, že roste k povrchu, se pohybuje od 0,3nm do 0,7nm.

Z fitu reflexní křivky chromové vrstvy na skle (Obr. 8.6) jsme získali

tloušťka chromové vrstvy (54± 2)nm, relativní hustotu chromu (87 ± 5)%.
Drsnost povrchu vrstvy je σCr = (1.5± 0.2)nm a drsnost rozhraní mezi sklem
a vrstvou je σsklo = (0.9± 0.2)nm.
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Obr. 8.5: (MULTIVRSTVA) Reflektivita multivrstvy a její fit
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Obr. 8.6: (CHROM) Reflektivita chromové vrstvy s fitem
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Parametry zjištěné reflektivitou jsme použili k simulaci grazing-incidence

difrakce. Z porovnání simulace a naměřených závislostí intenzity na difrakčním

úhlu jsme určili laterální velikost zrn.
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Obr. 8.7: (MULTIVRSTVA) Velikost zrna z práškové grazing-incidence difrakce

Poloměr kulového zrna byl pomocí simulace stanoven na (5± 1)nm.

V případě multivrstvy byl poloměr kulového zrna pomocí simulace

(Obr. 8.7) stanoven na (5±1)nm, chybu poloměru jsem odhadl z chování simu-
lované křivky. Laterální velikost zrna je tedy (10±2)nm. Velikost zrn polykrys-
talického wolframu v multivrstvě z Williamson-Hallova grafu je (4, 6± 1)nm,
plyne z práškového záznamu při konstantním úhlu dopadu αi = 2◦. Tuto veli-

kost zrn lze proto považovat za orientační. Uvědomíme-li si, že tloušťka wolfra-

mových vrstev byla z reflektivity určena na 4.5nm, pak do hloubky zrna větší

být ani nemohou. Zároveň ovšem nemůže platit předpoklad kulových zrn u

simulace GIDu, přesto lze velikost zrna určenou simulací považovat alespoň

za orientační. Pravděpodobně jsou wolframová zrna navýšku prorostlá celou

vrstvou a rostou do šířky.

Pro chromovou vrtstvu byl srovnáním simulace s práškovou grazing-

incidence difrakcí (Obr. 8.8) určen poloměr (4, 8± 1)nm s chybou odhadnutou
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Obr. 8.8: (CHROM) Velikost zrna z práškové grazing-incidence difrakce

Srovnáním simulace s práškovou grazing-incidence difrakcí byla určena velikost ku-

lových zrn v poloměru (4, 8 ± 1)nm.

z chování simulace. Laterální velikost zrna v chromové vrstvě je (9, 6± 2)nm.
Z Williamson-Hallova grafu vyšla velikost zrna D = (6, 2± 1, 5)nm, vzhledem
k tomu, že šlo o práškovou difrakci s konstantním úhlem dopadu αi = 1◦, tuto

velikost můžeme považovat za orientační. Tloušťka vrstvy je mnohem větší než

rozměr zrn. Nesouhlas mezi rozměry může být dán chybným předpokladem,

že tvar zrna je kulový, spíše je jen přibližně kulový s tendencí růstu do šířky.
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Obr. 8.9: (MULTIVRSTVA)Závislost difraktované intenzity na úhlu výstupu při

pevném úhlu dopadu (αi = 0, 5◦) a difrakčním úhlu u multivrstvy 2θ = 40, 5◦.

Na obrázku (Obr. 8.9), který zobrazuje αf-scan multivrstvy, lze vidět čtyři

oblasti maxim, úhlově odpovídají poklesu intenzity v reflektivitě. U vyšších

úhlů výstupu (0.7−1)◦ vidíme velice drobné oscilace, ty jsou způsobeny pouze
různou citlivostí kanálů v lineárním pozičně citlivém detektoru.

Simulace nesouhlasí s měřenou křivkou, kvalitativně však odpovídají po-

zice i šířky oblastí maxim, nesouhlasí tvar a intensita oblastí maxim.

Obrázek (Obr. 8.10) je závislostí difraktované intenzity na úhlu dopadu při

pevném difrakčním úhlu 2θ = 40, 5◦. Přes úhel výstupu se integruje přes stejný

úhlový obor jako u detektoru (0, 1−2, 18)◦ na synchrotronu, s nímž je simulace
srovnávána. Zelená křivka je laboratorní měření na přístroji X’pert, integrace

přes úhel výstupu je dána velikostí okénka detektoru, od synchrotronového

měření se liší intenzitou v maximech, což je dáno různým integračním oborem

okénka detektoru pro různé úhly dopadu ve shodě s tím, jak jsme se zmínili v
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Obr. 8.10: (MULTIVRSTVA) Závislost difraktované intenzity na úhlu dopadu při

pevném difrakčním úhlu 2θ = 40, 5◦, zelená křivka je laboratorní měření na přístroji

X’pert.

kapitole Experimentální problémy. Simulovaná křivka opět odpovídá počtem

a šířkou oblastí maxim, nesouhlasí však tvarem a intenzitou těchto oblastí.

Simulovaná křivka je navíc o 0.05◦ posunuta. Nesouhlas přisuzuji nepřesným

parametrům multivrstvy získaných z reflektivity.
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Obr. 8.11: (MULTIVRSTVA) Mapa rozložení intenzity v závislosti na difrakčním

úhlu a úhlu výstupu při pévném úhlu dopadu αi = 0, 5◦.

Na obou mapách (Obr. 8.11) vidíme oblasti situované na stejných úhlech

výstupu. Už jak jsme viděli na řezu (Obr. 8.9) touto mapou, simulace se liší

intenzitou oblastí a intenzitou uvnitř těchto oblastí. U simulované mapy jsou

nejintenzivnější první dvě oblasti, u měřené mapy druhé dvě. Tyto rozdíly jsou

zřejmě způsobeny nevhodnými parametry multivrtstvy, které jsme obdrželi z

fitu reflektivity.
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Obr. 8.12: (MULTIVRSTVA) Závislost intenzity na úhlu dopadu a difrakčním úhlu.

Lze vidět tři oblasti maxim, u obou jsou nejintenzivnější druhé oblasti.

Mapa (Obr. 8.12) je integrována přes úhel výstupu v mezích daných po-

zičně citlivým detektorem (0, 1−2, 18)◦, simulace je integrována numericky. Na
obou obrázcích vidíme tři oblasti maxim, u obou jsou nejintenzivnější druhé

oblasti. Simulovaná mapa je posunuta o 0.05◦ stejně jako v případě řezu ma-

pami (8.10).

U chromové vrstvy jsme měřili rozložení intenzity (Obr. 8.13) v závislosti

na difrakčním úhlu a úhlu dopadu na laboratorním difraktometru, kde byla

registrována velice nízká intenzita. Obrázek ukazuje srovnání experimentu a

simulace pro případ hladkých vrstev a příspěvek od rozptylu na drsnosti roz-

hraní. Úhlové posunutí jedné desetiny stupně v úhlu dopadu je nejspíše způ-

sobeno špatným nakloněním vzorku. Jelikož se nejedná o multivrstvu, jediné
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Obr. 8.13: (CHROM) Mapa rozložení intenzity v závislosti na difrakčním úhlu a

úhlu dopadu u chromové vrstvy, obrázek ukazuje srovnání experimentu a simulace

pro případ hladkých vrstev a příspěvek od rozptylu na drsnosti rozhraní.

oscilace by se mohli objevit tloušťkové, při úrovni registrované intenzity, je

však tak veliký šum, že lze hodnotit pouze tvar mapy. Ten odpovídá simulaci

s drsným rozhraním. I při měření reflektivity intenzita rychle ubývala, drsnost

vrstvy se pak ukázala být σCr = (1.5± 0.2).
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Ze srovnání všech simulací lze říci, že simulace plně nevystihují chování

experimentálně získaných závislostí. Lze si povšivmnout, že souhlasí počet ma-

xim i přibližná jejich úhlová pozice, tvar píků ovšem neodpovídá.

Simulace byly počítany na základě dat získaných z reflektivity, nutno si

uvědomit, že reflektivita je celkem tolerantní k záměnám vrstev, nejsme tak

úplně schopni určit jejich správné pořadí. Tato metoda je ovšem k takovým vě-

cem dosti citlivá, může to být tedy důvod, proč přesně nejsme schopni nasimu-

lovat chování závislostí. Reflektivita nám nedává dostatečně přesnou představu

o vnitřních vrstvách.

Tab. 8.1: Hodnoty získané z práškového záznamu multivrstvy pro konstrukci

Williamson-Hallova grafu

hkl 2θ[◦] δ2θ[◦] 2w[◦] δ2w[◦] D[Å] δD[Å] sin θ

110 40,52 0,03 1,9 0,1 0,020 0,001 0,35

200 58,85 0,20 2,5 0,3 0,025 0,003 0,49

211 73,67 0,06 3,0 0,1 0,027 0,001 0,60

310 101,13 0,14 4,0 0,7 0,029 0,005 0,77

321 132,36 0,15 5,3 1,6 0,024 0,007 0,91

Tab. 8.2: Tabulka s odečty z práškového záznamu, chromová vrstva

hkl 2θ[◦] δ2θ[◦] 2w[◦] δ2w[◦] D[Å] δD[Å] sin θ

110 44,52 0,01 1,04 0,01 0,011 0,001 0,38

200 64,58 0,03 1,64 0,11 0,016 0,001 0,53

211 81,68 0,03 1,87 0,10 0,016 0,001 0,65

220 98,02 0,08 2,17 0,28 0,016 0,002 0,75

310 114,94 0,06 3,16 0,2 0 0,019 0,001 0,84
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9 Závěr

V práci jsme popsali metodu práškové difrakce v nekoplanární grazing in-

cidence geometrii, byly shrnuty představy modelu na němž je tato metoda

založena. Pozorně bylo rozebráno odvození vztahů pro výpočet difraktované

intenzity ve snaze zachytit a diskutovat veškeré použité předpoklady. Tyto

vztahy jak pro reflektivitu tak pro difrakci byly implementovány pro simulaci

k porovnání s naměřenými výsledky.

V experimentální části jsme studovali způsob a vhodnost užití této metody

a definovali problémy, které s sebou metoda přináší při měření na koplanárních

difraktometrech. Byli proměřeny dva charakteristické vzorky, abychom tuto

metodu vyzkoušeli jak pro multivrstvy tak pro jednotlivé vrstvy. Experiment

byl proveden na křemíkowolframové multivrstvě a chromové tenke vrstvě na

skle.

Využili jsme klasickou práškovou difrakci k určení velikosti zrn, abychom

srovnali velikosti zrn s laterální velikostí určenou z grazing-incidence difrakce.

Ze srovnání vyplynulo, že zrna v obou vzorcích nejsou kulová, jak jsme před-

pokládali v odvození. Můžeme ale kulový tvar zrn považovat za přiblížení a

velikosti zrn takto získané za orientační. Wolframová zrna se ukázala být pro-

rostlá celou tloušťkou wolframových vrstviček a narostlá do šířky, velikosti zrn

chromu v chromové tenké vrstvě získané oběma metodami se také neshodují,

ale z hlediska metody je důležité, že mezi nimi není řádová neshoda, která by

mohla poukazovat na chybu jedné z metod.

Zároveň jsme měřili reflektivitu a z fitování reflexní křivky získali parame-

try vrstev, abychom mohli pro dané vzorky simulovat experimenty. Výsledné

srovnání těchto simulací a naměřených dat je dosti zklamáním, simulované

mapy s měřenými mají určité shodné rysy, ale v detailech si neodpovídají.

Shoda nastává v pozici maxim, jejich intensita a tvar ale neodpovídají.

Simulovali jsme experimenty imaginárních vzorků a z těchto výpočtů vy-

plynulo, že závislost difraktované intenzity na úhlu dopadu nebo výstupu se
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velice mění s malou změnou parametrů multivrstvy. Parametry získané z reflek-

tivity jsou do jisté míry záměnné, například zaměnění dvou nestejných ale po-

dobných period reflektivitu neovlivní, nekoplanární grazing-incidence difrakci

zcela zásadně. Vysvětlení, proč se simulace neshodují detailně s experimentem,

by mohlo znít, že parametry multivrstvy byly chybné. Sice vyhovující simu-

laci experimentu rengenové reflexe, ale nedostačující pro nekoplanární grazing-

incidence difrakci.

Z reflektivity nezískáme kompletní sadu informací k ideální simulaci. Což

zároveň může znamenat, že tato prášková metoda pracuje s větším množstvím

informací o vzorku, než umožní získat právě reflektivita. Nabízí se cesta pro

tuto metodu, v níž lze přistoupit k fitování parametrů simulace a tím tyto

parametry určit s větší spolehlivostí než například z reflektivity. Ověření by

vyžadovalo více různých vzorků mnohem lépe definovaných.
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