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1 Bevezetés

A szilicium kétségteleniil a mai kor legfontosabb technolédgiai alapanyaga.
Napjainkban a szilicium és a szilicium alapu anyagok elektromos tulajdonsagai
mellett azok optikai tulajdonsagai is egyre fontosabbd valnak, egyrészt a
napelem technoldgia révén, masrészt az elektronikai aramkordket optikai
aramkorokkel kombinalo (esetleg kivalto) feltorekvo technologiak igényei miatt.
A fejlédo alkalmazasok tovabbra is tag lehetdségeket biztositanak a tudoméanyos
kutatasok részére, ezért dolgozatomban szilicium alapu anyagok eldallitasaval és
vizsgalataval foglalkozom. Munkam soran lézeres anyageldallitasi technikakat
haszniltam, amelyek nagy multra tekintenek vissza az SZTE Optikai és
Kvantumelektronikai Tanszéken. A mintavizsgalati moddszerek koziil a
spektroszkopiai ellipszometria volt legfontosabb eszk6zom. Ez az optikai
modszer rendkiviil gyors mérést tesz lehetdvé a minta karositasa nélkiil, és egy
modellezési folyamat utan a minta optikai tulajdonségait €s az esetleges rétegek
vastagsagat adja eredményiil. A dolgozatomban a kutatasok hangsulya a 1ézeres
megmunkalassal kapott mintdk ellipszometriai vizsgélatara és az ellipszometriai

eredmények kritikus kiértékelésére, értelmezésére esett.

2 Irodalmi el6zmények, célkitiizés

A sziliclum feliiletének strukturalasat gyakran hasznaljak a beldle késziilt
detektor, vagy napelem hatasfokanak novelésére. A feliilet besugarzasa
lézerimpulzusokkal egy tiszta és kontaktusmentes modszer erre a célra. A
feliileti struktardk 1étrehozéasahoz olyan kis 1ézerintenzitasokat hasznalnak, hogy
az elsé impulzusok hatdsara még ne torténjen anyageltavozas. Az elsé néhany
lézerimpulzus hatasa szabja meg, hogy a folyamat a tovabbi impulzusok
hatdsara hogyan folytatédik. Nagyon kis intenzitdsoknal azonban a valtozasok
oly csekélyek lehetnek, hogy a mikroszkopiai technikdk szamara még
lathatatlanok. fey doktori munkdm sordn célul tiztem ki szilicium feliiletek kis

intenzitdasu szubpikoszekundumos és nanoszekundumos lézerimpulzusokkal valo



kezeléset, ¢s a folyamatok spektroszkopiai ellipszometriaval valo nyomon
kovetését.

Ha a szilicium feliiletét megfeleléen nagy intenzitasi impulzusokkal
sugarozzuk be, akkor anyageltavozas torténik, ¢és szilicium vékonyréteg
készithetd. Ez az impulzuslézeres vékonyréteg €pités alapja. Az amorf szilicium
vékonyréteg formaban pl. napelemekben hasznalatos. A  szerkezet
stabilizalashoz az amorf anyagban megjelend 10gé kotések hidrogénnel valod
lekotésére van sziikkség. Munkdam soran célul tiztem ki hidrogénezett amorf
szilicium vékonyretegek szilicium és iiveghordozora torténo eloallitasat
impulzuslézeres vékonyréteg épitéssel, és annak vizsgalatat, hogy a rétegek
optikai tulajdonsagai, valamint osszetétele hogyan valtozik a hidrogénnyomas
fiiggvényében.

Szilicium ¢és szén keverékébdl szilicium-szén vékonyrétegeket Iehet
eléallitani. Az ilyen rétegek fontos tulajdonsdga, hogy az Osszetétel
valtoztatdsaval hangolhaté pl. a tiltottsav-szélességiik. A szilicium-szén
rétegeket altalaban plazmaval segitett kémiai gézfazisii levalasztassal allitjak
eld, azonban az impulzuslézeres vékonyréteg épités is alkalmas lehet
eldallitdsukra. Ezért célul tiiztem ki, hogy kiilonbozo osszetételii Si,C rétegeket
készitsek impulzuslézeres vékonyréteg épitéssel, eltéro nagysdagu szilicium és
céltargyak konfiguracioja milyen kapcsolatban van a késziilo réteg
osszetételevel. Tovabba ceélom volt megvizsgalni, hogy a rétegek optikai
tulajdonsagai, striisége és kotésszerkezete hogyan valtozik az dsszetétel
valtozasaval.

A szilicium-szén rétegek ellipszometriai jellemzéséhez oszcillator modelleket
hasznaltam. Az oszcillator modellek paramétereit gyakran hasznaljdk az anyag
optikai tulajdonsagainak leirdsara, és a latott valtozasi tendencidk jellemzésére.
Az anyag optikai tulajdonsagait azonban az anyag Osszetétele és szerkezete

hatdrozza meg. Igy az oszcillator paraméterei kapcsolatban vannak a minta



mikroszkopikus  tulajdonsagaival. A paraméterek  valtozasabol tehat
kovetkeztetni lehet a minta mikroszkopikus tulajdonsagaira is, ha a paraméterek
jelentését ¢€s érzékenységét tisztazzuk. Mivel a szilicium-szén rétegsorozat
mikroszkopikus tulajdonsdgai széles tartomanyban valtoznak, ezért célul tiiztem
ki, hogy osszehasonlitsam a Tauc—Lorentz- és a Gauss-modelleket az amorf
szilicium-szén rétegsorozat ellipszometriai kiértekelésében, és megvizsgaljam a
modellparaméterek  Osszetételtol valo fiiggesét, illetve a paraméterek

érzékenységet.

3 Alkalmazott modszerek

A szilicium feliilletek kezelését nanoszekundumos impulzushosszii KrF
excimer lézerrel és szubpikoszekundumos impulzushossza hibrid festék-KrF
excimer lézerrendszerrel végeztem. Az amorf szilicium rétegeket €s a szilicium-
szén rétegeket impulzuslézeres vékonyréteg épitéssel készitettem. A
kisérletekhez ArF excimer lézert hasznaltam. Az amorf szilicium rétegeket
novekvé nyomast hidrogén kornyezetben készitettem. A szilicium-szén
rétegeket szilicium ¢€s {ivegszerli szén lapokbdl allé Osszetett céltargyak

A lézerrel kezelt sziliciumon kialakult feliileti rétegek, valamint az
impulzuslézeres vékonyréteg €pitéssel késziilt rétegek optikai tulajdonséagait €s
vastagsagat spektroszkopiai ellipszometriaval vizsgaltam. A mérésekhez egy
Woollam M2000F és egy Semilab GESSE késziiléket hasznaltam. Az amorf
szilicium rétegek felszinének vizsgalatat egy Nikon Optiphot 100 S optikai
mikroszkoppal, illetve egy PSIA XE100 atomi eré mikroszkoppal végeztem. A
1ézerrel kezelt szilicium feliileti struktirait az SZTE TTIK Hitachi S-4700
pasztaz6 elektronmikroszkopjdval vizsgaltuk, mig a feliiletek Raman-spektrumat
az SZTE TTIK Asvanytani, Geokémiai és KOzettani Tanszék Foldtudomanyi
Laborjaban taldlhato Thermo DXR Raman-mikroszkoppal vettem fel. Az amorf

szilicium valamint a sziliclum-szén rétegek Osszetételét visszaszOrasos é€s



rugalmas meglokési spektrometriaval hatdroztuk meg. A mérések az MTA
KFKI Részecske- és Magfizikai Kutatointézetében késziiltek. A szilicium-szén
rétegek kotésszerkezetét az SZTE TTIK Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi
Tanszékén végzett rontgen-fotoelektron spektroszkopia mérések alapjan

hatdroztam meg.

4 Ujtudomanyos eredmények

I. Kristalyos szilicium szeletek az ablacids kiiszobnél kisebb intenzitast
szubpikoszekundumos ¢és nanoszekundumos KrF 1ézerimpulzusok hatasara
bekovetkezd valtozéasat vizsgaltam. A szubpikoszekundumos lézer esetében az
ellipszometriai ¢s a Raman-spektroszkopiai eredmények alapjan kimutattam,
hogy az els6 impulzus hatisara egy ~15 nm vastag amorf szilicium réteg jon
lIétre a felszinen, mely a tovabbi impulzusok hatdsara egyre vastagabb lesz,
valamint egyre nagyobb bels6é mechanikai fesziiltséggel rendelkezik. A
nanoszekundumos impulzusokkal vald besugarzas esetében megmutattam, hogy
a felszin ~250 nm-es mélységig valtozik meg, szerkezete azonban csaknem
teljesen kristdlyos marad. A modositott réteg optikai adatainak torzulasabodl és a
Raman-spektrumok eltolodasabodl arra kovetkeztettem, hogy a visszaszilardulas
soran mechanikai fesziiltségek 1épnek fel, ami visszavezethetd a kristalyosodas
soran fellépd hibdkra. A névekvd impulzusszdmmal a kumulalodoé kristalyhibak
miatt a réteg szerkezete egyre inkabb eltér a hordozoétol és ez valik
detektalhatova az ellipszometria €s a Raman-spektroszkopia szdmara.
Homérséklet eloszlast modellezd szamitasokkal megmutattam, hogy az
impulzusok érkezése utdn az anyag 100 ps, illetve 140 ns alatt szilardul vissza a
szubpikoszekundumos €s a nanoszekundumos esetben. A harom nagysagrendnyi
kiilonbség magyardazza a moddosult rétegek kotésszerkezetében tapasztalhato
kiilonbségeket. Az elektronmikroszkopos képek, és az ellipszometriai illesztés

romlasa alapjan megallapitottam, hogy a felszin szubpikoszekundumos



impulzusok hatdsara 5 16vés, mig nanoszekundumos impulzusok hatasara 100

16vés utan valik strukturaltta. [S1]

II. Amorf szilicium rétegeket készitettem szilicium ¢€s liveg hordozokra
hidrogén kornyezetben ArF lézerrel végzett impulzuslézeres rétegépitéssel. A
rétegek tulajdonsagait a hidrogénnyomas fiiggvényében vizsgdltam. Az
ellipszometria, valamint a visszaszordsos €s rugalmas meglokési spektrometria
eredményei alapjan kimutattam, hogy a hidrogénnyomas ndvelésével a
rétegekbe a hidrogén mellett egyre tobb oxigén is beépiil, amely az abszorpcio
¢s a torésmutatd csokkenését okozza. Ezzel egyiitt a rétegek felszine feldurvul.
Megmutattam, hogy a rétegekre mind az optikai tulajdonsdgokban, mind az
oxigén koncentracibban mélységi gradiens jellemz6: a rétegek aljan
tapasztalhatd alacsonyabb torésmutatot az ottani magasabb oxigén koncentracid
okozza. Megallapitottam, hogy az optikai tulajdonsdgokban és az oxigén
koncentracioban jelentkezd gradiens nagysaga egymadssal linedris kapcsolatban

van. [S2]

III. Kiilonb6zd Osszetételi amorf szilicium-szén vékonyrétegeket allitottam
eld ArF lézerrel végzett 1ézeres ablacidval kétkomponensii (tiszta szilicium,
illetve tiszta szén) céltargyak felvaltva torténd felhasznédlasaval. Megmutattam,
hogy tetszés szerinti Osszetételli réteg eldallithatd a két céltargy-rész méretének,
vagyis az 0sszegzett ablalasi idejének valtoztatasaval. A tisztan sziliciumbol és
tisztan sz€nbdl késziilt rétegek visszaszorasos spektrometriai eredményei alapjan
megallapitottam, hogy a szén levalasztasi sebessége ~3,6-szor nagyobb, mint a
sziliciumé. Ezt az eredményt felhasznalva felallitottam egy kalibracios egyenest,
melynek segitségével megmondhatd, hogy az Osszetett céltargyon milyen
céltargy-rész méret aranyokat kell bedllitani egy tervezett x: Si/C ardny

eléréséhez. [S3]



IV. ArF lézerrel végzett impulzuslézeres rétegépitéssel eldallitott szilicium-
szén vékonyrétegek optikai tulajdonsagait, slirtiségét ¢és kotésszerkezetét
vizsgaltam az x: Si/C 0Osszetétel arany fliggvényében. Az ellipszometria, a
visszaszOrasos ¢€s rugalmas meglokési spektrometria, valamint a rontgen-
fotoelektron spektroszkopia eredményei alapjan megmutattam, hogy a rétegek
makroszkopikus és mikroszkopikus tulajdonsdgai folyamatosan valtoznak a Si/C
arany valtozdsaval. A kapott eredmények alapjan négy jellemzd Osszetétel
tartomanyt kiilonitettem el:

- Tisztan szén céltargy felhasznéalasaval gyémantszeri szén réteg épil. A
rétegnek nagy a stirlisége, tiltottsav-szélessége €s torésmutatoja, kicsi az
abszorpcidja, optikai fiiggvényei hasonlitanak a gyémantéihoz, illetve
foleg sp” hibridizacioji szénatomokbol 4ll.

- Kis sziliclumtartalomnal a gyémantszeri jelleg grafitszerivé valt at. A
rétegek stirlisége kisebb, mint a gyémantszeri szén rétegé, tiltottsav-
sz€élességiik nulla vagy kozel nulla, a kis fotonenergian nagyobb az
abszorpcidjuk, valamint anomalis a torésmutatd diszperzidjuk. A réteg
grafitizalodasat a plazmabeli nagy energidju szilicium ionok hatasdval
magyaraztam.

- x = 1 Si/C arany korny€kén szilicium-karbid szerti rétegek éptilését
mutattam ki. A rétegek stirlisége a gyémantszerii réteg és a grafitszerli
rétegek slirisége kozé esik, a tiltottsav-szélesség 1smét nagy értéket vesz
fel. A kotésszerkezetben a Si-C kotések dominansak a C-C kotések
mellett.

- A legnagyobb sziliciumtartalomnal amorf szilicium réteg késziilt. Ennek a
rétegnek a legkisebb a slirlisége, nagy a tiltottsav-szélessége, nagy az
abszorpcioja 2 eV f0lott, nagy a torésmutatoja, és foként Si-Si kotésekbol

épiil fel. [S3]



V. A Sellmeier-modellel kiegészitett Tauc—Lorentz- €s a Gauss-modelleket
hasonlitottam 6ssze kiilonb6z6 6sszetételli szilicium-szén rétegek ellipszometriai
kiértékelésében. Megmutattam, hogy mindkét modell alkalmas a Si,C minték
optikai tulajdonsagainak leirdsara, de x > 1 esetén a Tauc—Lorentz-modell
jobbnak bizonyult. Ezt az oszcillatorok nagy fotonenergias viselkedésében 1évo
kiilonbséggel magyaraztam.

A modellek matematikai elemzésével megmutattam, hogy bizonyos feltételek
teljesiilése esetén linearis kapcsolat van az &, fiiggvény tényleges paraméterei
(maximum helye, félértékszélesség, gorbe alatti teriilet) és az oszcillator

paraméterek kozott. Megmutattam, hogy az oszcillator poziciok jo becslést

crcr

s

sz¢élesség paraméter esetén a paraméter megfeleltethetd az & gorbe
felertékszélességének, mig nagyobb értékek esetén tilbecsli azt. Az eredmények
alapjdn megmutattam, hogy az x < ~0,04 és x > ~1 Gsszetétel tartomanyokon az
oszcillatorok pozicio, illetve szélesség paramétere jol jellemzi az & gorbe
maximumanak helyét és félértékszélességét. A ~0,04 < x < ~1 tartomanyban
azonban a Gauss-oszcillator pozicid6 paramétere alul, mig a Tauc—Lorentz-
oszcillatoré talbecsli az ¢, gbrbe maximumdanak helyét, a szélesség paraméterek
pedig mindkét modell esetében talbecslik a valddi szelességet.

Megmutattam, hogy az oszcillatorok teljes abszorpciojat (az &, gorbe alatti
teriiletet) leginkabb az amplitid6 hatdrozza meg, féleg novekvd oszcillator
sz¢élességeknél. Ennek megfelelden a Si,C rétegek a vizsgalt fotonenergia
tartomanyba esé teljes abszorpcigjat jol jellemzi mindkét vizsgalt oszcillator
amplitddé paramétere.

A paraméterek érzékenység vizsgalataval kimutattam, hogy az oszcillator

paraméterek bizonytalansiga megnovekszik nagy szélesség értekeknél.



Megmutattam, hogy a paraméter érzéketlenség oka, hogy ezekben az esetekben
az oszcillatorok maximuma a vizsgalt fotonenergia tartomanyon kiviil van.

A paramétereket kapcsolatba hoztam a mintadkban jelen levd kotéstipusok
kiilonb6zd atmeneteivel. Megmutattam, hogy az amplitado, szélesség ¢és
tiltottsav-szélesség paraméterek leginkabb a Si oc-c* ¢ C n-n*
elektrondtmenetektdl fiiggenek, mig a Sellmeier-modell amplitid6 paramétere a

C-C ¢és Si-C kotések o-o* atmeneteihez kapcsolhato. [S4]
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