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1. BEVEZETES

1. Bevezetés

A mindennapi ¢letiink elengedhetetlen kellékei a 21. szazadban a hordozhato
elektronikai eszkdzok. Ezek kozos jellemzdje, hogy integralt &ramkorokbol épiilnek fel. Az
integralt dramkorok gyartasa soran atlagosan 100 monitorozasi lehetdséget iktatnak be a
gyartosorba, amelyek kb. 80%-ahoz a spektroszkopiai ellipszometriat hivjak segitségiil.
Kétségtelen tehat, hogy életiink soran kézvetetten mindannyian szamtalanszor talalkozunk az
ellipszometriaval, még ha nem is toltéttiink el annyi idét az ellipszométer mellett, mint a

dolgozat szerzdje [1, 2].

A spektroszkopiai ellipszometria egy optikai vizsgalati mddszer, amely azon a
jelenségen alapul, hogy adott mintarol visszaver6dé fény polarizacios allapota a mintara
jellemz6 modon megvaltozik. Ez lehetdséget biztosit arra, hogy a visszavert fény polarizacios
allapotabdl kovetkeztetni tudjunk a mintat felépitd hordozd, illetve vékonyrétegek optikai és
szerkezeti tulajdonsagaira (rétegek sorrendje és vastagsaga, rétegek belsé szerkezete). Az
eljaras alapjait a vizsgald fény hullamhosszénal kisebb vastagsagu réteggel bevont hordozo
esetén Paul Drude mar az 1800-as évek végén kidolgozta [3, 4], azonban a modszer indirekt
volta (a mért adatokbol nem lehet kozvetleniil megkapni a minta jellemzdit) olyan szamolasi
¢és modellezési igényeket tamasztott, amelyhez sziikséges technologia igazan csak az 1990-es
évekre valt elérhet6vé. A spektroszkopiai ellipszometria igy széles korben ezutan terjedt el
[5]. A médszer mind méréstechnikai szempontbol, mind pedig a modellezési eljarasok terén
azota is folyamatosan fejlédik, igy a hagyomanyos felhasznalasi teriiletek mellett (pl.
mikroelektronikai ipar [6, 7]) egyre inkabb el6térbe keriilt a bioldgiai anyagok [8, 9],
anizotrop anyagok [10, 11], vagy a manapsag egyre szélesebb korben elterjedd 2D anyagok

ellipszometriai vizsgalata is [12, 13], akar valdsidejii mérések soran [14].

A méréstechnika fejlodése tette lehetové, hogy az ellipszometriai kiértékelésben
altalaban feltételezett tiszta polarizacios allapott vizsgald fény mellett a kevert polarizacios
allapotu fény tulajdonsagai is megfelelden detektalhatoak legyenek [15-17]. Ha a mintardl
visszavert fény a minta, vagy a mérdeszkoz egyes tulajdonsagai folytan kevert polarizacids
allapotava valik, akkor depolarizacid fellépésérdl beszélink. Ha a depolarizaciét nem
ismerjiik, és ezért nem vessziik figyelembe a mért adatok kiértékelése sordn, az szamos
hibaforrast tartogat az egyébként nagy pontossdgi ellipszometriai mérésben. A

dolgozatomban bemutatott eredmények az ellipszometriaban fellépd depolarizaciohoz
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kapcsolodnak. Ismertetni fogom az eléforduld depolarizacids forrasokat, amelyek koziil
tobbet sajat eredményeimen keresztiil alaposabban is bemutatok. Megmutatom, hogy a
depolarizacido mérésével milyen mintatulajdonsagokrol nyerhetiink informaciot, és ez milyen
moédon lehet segitségiinkre az ellipszometriai  kiértékelés soran, valamint, hogy a

depolarizacio elhanyagolasa milyen kiértékelési hibakra, pontatlansagokra vezet.
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2. Tudomanyos el6zmények

A doktori disszertaciomban bemutatando eredmények kozds pontja a spektroszkopiai
ellipszometria, azon beliil is az ellipszometriai mérések soran jelentkezd depolarizacid. A
kovetkezd fejezetben igy az ellipszometria és a depolarizacido témakoréhez kapcsolddod
alapvetd ismereteket, valamint a Kutatdsaim alapjaul szolgalé korabbi eredményeket

ismeretem.

2.1 Spektroszkopiai ellipszometria

Az ellipszometria olyan optikai vizsgalati modszer, amelynél a mért adatokbol nem
kapjuk meg kozvetleniil a minta meghatarozni kivant tulajdonsagait, el kell végezniink egy
tapasztalatot igényld kiértékelési eljarast. A mérési elv bemutatdsa utdn igy azt mutatom meg,
hogy a mért adatokbol milyen 1épéseken keresztill juthatunk el a minta Kkeresett
tulajdonsagaihoz. Végiil ismertetem a modellalkotast, és a kiértékelés pontossagat noveld

modszereket.

2.1.1 Az ellipszometria mérési elve

Ellipszometriai mérés soran a vizsgalandd mintara ismert polarizacios allapota
fénysugarat bocsatunk, amelynek a visszaverddés soran megvaltozott polarizacios allapotat
detektaljuk. A polarizacios allapot megvaltozasat a minta optikai viselkedése és szerkezete
fogja megszabni a Fresnel-egyenleteken keresztiil, igy ellipszometriai méréssel ezekrdl a
mintatulajdonsagokrol kaphatunk informaéciot [18]. A megvaltozott polarizacios allapot
detektalasa tobbféle mérési elrendezésben lehetséges a null-ellipszométerektdl egészen a
legmodernebb két forgdé kompenzatoros tipusokig. En a méréseimhez egy egyetlen forgd
kompenzatort tartalmaz¢é ellipszométert alkalmaztam, igy a dolgozatban ennek a bemutatasara

szoritkozom. A forgd kompenzatoros ellipszométer sematikus rajzat az 1. abra mutatja.



2. TUDOMANYOS ELOZMENYEK
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1. abra: A forg6 kompenzatoros ellipszométer sematikus abraja. Az abran jelltem a polarizacios allapot idébeli

valtozasat az egyes optikai elemek utan, valamint a detektoron mérhetd intenzitast.

A megyvilagitashoz haszndlt xenon ldmpa fényének polarizécios allapotat a minta eldtt
a fényltban elhelyezett polarizator, illetve kompenzator (az egyes linedrisan poldros
komponensek kozott faziskiilonbséget el6idézO optikai elem) segitségével tetszélegesen
tudjuk valtoztatni. Mivel a mérés soran a kompenzator forog, igy a mintat megvilagitoé fény
polarizacios allapota iddben valtozik. A minta utdn 1évo analizator rogzitett helyzetben all, igy
a detektoron mérhetd intenzitds attol fog fiiggeni, hogy fény visszaverddés utani polarizacios
allapota hogyan viszonyul az analizator altal kijelolt polarizacidés irdnyhoz. Mivel a
megvilagitdé nyaldb polarizacids allapota iddben periodikusan valtozik, igy a mintat elhagyo
nyaldb polarizacidja is periodikusan fog valtozni, ami az analizatoron val6 athaladas utan a
detektoron periodikus intenzitasvaltozast eredményez. Ennek a periodikus jelnek a Fourier-
analizisébdl tudjuk a sziikséges, polarizacios allapotra jellemzé mennyiségeket meghatarozni
[5, 19]. Mivel spektroszkopiai modszerrdl beszéliink, fontos megemliteni a fény detektor
elétti spektralis bontasat, amely az altalunk hasznalt késziilékben optikai racsos elrendezéssel

valésul meg [20].

Tiszta polarizacios allapotok legegyszeriibb leirdsahoz az elektromos térerdsséget két,
egymasra merdleges komplex komponensre bontjuk (a komplex formalizmus miatt ezek a
mennyiségek fazisjellemzoket is hordoznak): a beesd és a visszavert fénysugar altal kijeldlt
sikkal parhuzamos komponens a p-polarizacids irdnyhoz tartozik, az erre merdleges
komponens pedig az s-polarizaciés irdnyhoz. A komponensek amplitido ardnya &s
fazisviszonyai hatarozzak meg a polarizacios allapotot. Az ellipszométer ezen két kitiintetett
polarizacios iranyhoz tartozé komplex reflexiok ardnyat méri, amelyeket a mintan torténd

visszaverddeés utani és eldtti térerdsség komponensek hanyadosaként definidlunk. A vizsgalt
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mintdra jellemz6 komplex reflexios egyiitthato értékét (p) a kovetkezd kifejezésbol kaphatjuk

meg:
p= %Pp — E—:‘Pklgpb
R, Eu/Eg ’
ahol ﬁpp és ﬁss a p- és s-polarizaciés allapothoz tartozo komplex reflexios egyiitthatok;
Epk, pr, Esk : Esb pedig rendre a p-polarizacios allapothoz tartozo, a mintarol ki-, illetve

arra belépd, valamint az s-polarizacids allapothoz tartozé ki- és belépd komplex térerdsség

komponensek.

A komplex reflexids egyiitthatot az ellipszometridban a térerdsség komponensek
valtozasa helyett két szoggel (¥ és A) szokas megadni, amelyekkel p értéke az ellipszometria
alapegyenlete alapjan adodik:

p=1g¥ e,
ahol tg¥ a p- és az s-polarizalt térer6sség komponensek relativ amplitado6 aranya, A pedig a p-

¢s az s-polarizalt komponensek relativ faziskiilonbsége.

2.1.2 A mért adatok kiértékelése

Az ellipszometriai mérésbdl a minta szerkezetérdl és a mintat felépitd anyagok optikai
viselkedésér6l szeretnénk informacioét kapni. Ez azt jelenti, hogy a torésmutatot (n) és
extinkcios egylitthatot (k) (illetve az ezekbdl képzett komplex torésmutatot), vagy ezzel
analog modon a dielektromos fliggvény valds és képzetes részét (& és &) szeretnénk
meghatdrozni a hullamhossz (fotonenergia) fliggvényében. A térésmutatd €és a dielektromos
alland6 kozott a kovetkezd Gsszefliggések allnak fenn:

E=¢ —i-¢g,
n=n-i-k
g=n°?

A mért adatokbol tombanyagoknal, illetve ismert optikai viselkedésli tombanyagon
elhelyezkedd atlatszo6 vékonyréteg esetén lehet kozvetleniil kiszamolni a keresett adatokat
(tombanyag optikai fliggvényei, vékonyréteg torésmutatdja ¢és  vastagsaga). A
tombanyagoknal alkalmazott szamolds mas esetekben, Osszetettebb mintdk esetén is
elvégezhetd, azonban ekkor az egyes rétegek optikai adatai helyett a teljes rendszerre

jellemz0, tgynevezett pszeudo optikai adatokat kapjuk eredményiil [18, 21]. Ahhoz, hogy az
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egyes rétegek jellemzoit felderithessiik, modellezniink kell a minta felépitését és optikai

jellemzdit. Ennek részleteit a 2.1.3 fejezetben ismertetem.

A modell felépitése utan kovetkezik a modellrendszeren szamolt W és A spektrumok
Osszevetése a mért adatokkal. Ekkor egy illesztési eljaras folyaman az optikai fliggvények
paramétereit €s a rétegvastagsagokat addig hangoljuk, amig a szamolt ellipszometriai
spektrumok a mérteket minél jobban megkdzelitik. A mért €s illesztett gorbék atfedését, azaz
az illesztés josagat az atlagos négyzetes eltérés (Mean Squared Error, MSE) paraméter

segitségével jellemezhetjiik [22]:

2 2
1 S|(PF-" A —AT
MSE = ! — | 4] = ' ,
2N -L ,lel( o’ ] ( o’ ] ]

ahol L az illesztési paraméterek szama, N pedig a mért adatpontok szama (az el6forduld
hullamhosszak/fotonenergiak szaima a spektrumban). A W és A esetén a sz és m indexekkel
rendre a szamolt és mért értékeket jeldltem. o' és o a szoras értékek a W-re és A-ra
vonatkozoan, amelyek lehetévé teszik, hogy a kisebb bizonytalansdggal jellemezhetd
értékeket nagyobb sullyal vegylik figyelembe a kiértékelés soran. Az illesztésnél tehat az
MSE minimalizalasara toreksziink, azaz addig valtoztatjuk a modell paramétereit, amig az
MSE egy globalis minimum értéket vesz fel. Megfeleld illeszkedés esetén a vizsgalt minta

keresett tulajdonsagait a modellrendszer jellemzdivel azonosithatjuk.

Azt, hogy a mért adatokat mennyire tudjuk megkozeliteni a szamolt gorbékkel, nagyon
sok tényezd befolyasolja; tobbek kozott a mérési zaj, a minta Osszetettsége, vagy az, hogy az
alkalmazott modell mennyire felel meg a minta tényleges tulajdonsagainak. Az illesztést
jellemzé MSE értékeket minden vizsgalt minta esetén bemutatom, fontos azonban
megjegyezni, hogy a jo illeszkedés, azaz a kis értékit MSE paraméter 6nmagaban nem tudja
egyértelmilen alatdmasztani azt, hogy alkalmazott modell helyesen irja-e le a mintank
tulajdonsagait, igy a legtobb esetben fiiggetlen modszerek eredményeit is felhaszndlom az

ellipszometriai modellek helyességének igazolasara.

2.1.3 Modellalkotas

Spektroszkopiai modszer 1évén a mintankat alkotd anyagok optikai viselkedését nem
tudjuk egy értékkel jellemezni, hanem az optikai fiiggvények diszperzidjanak a figyelembe
vétele is elengedhetetlen. Egyszer(i dolgunk van, ha jol definidlt anyaggal dolgozunk (pl. Si
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hordozd), mert ekkor altaldban hasznalhatjuk a korabban mért irodalmi, tabulalt adatsorokat
az optikai jellemzok leirasara. A legtobb esetben azonban matematikai fliggvényekkel tudjuk
kozeliteni a vizsgalt anyagok diszperzidjat. Ekkor a dielektromos allandd képzetes részét
definialjuk, tulajdonképpen az abszorpcios savok fliggvényekkel torténd kozelitésével, ebbol
a valos részt pedig a Kramers—Kronig-integral segitségével szamolhatjuk ki [23]:

E'e,(E')

E7 g T

5(E) = &(0) + 2P
T 0

ahol &) integralasi konstans, mely a dielektromos allandd valds részét irja le nagy
fotonenergidkon, E és E’ fotonenergia elektronvoltokban, P az integral férészét jeloli.
Legtobbszor azonban mar az alkalmazott modell analitikus formulaja megadja a valds részt,
igy nincs sziikkség a numerikus integralds elvégzésére. A kovetkezOkben a dolgozatban
vizsgalt anyagok optikai fiiggvényeinek kozelitéséhez 4altalam hasznalt matematikai

Osszefliggéseket veszem sorra.

A vizsgalt fotonenergia-tartomanyon atlatszo anyagoknal a térésmutatd diszperzidjat
az ezen a tartoméanyon kiviili abszorpcids sdvok hatarozzak meg. A tartomanyon kiviil esd
abszorpciods savok hatasat a Sellmeier-féle diszperzids relacioval modellezhetjiik, amelynek a

dolgozatban hasznalt definicidja a kovetkezod [24]:
2
a(E)=n*(E)=e, + Y #(8)=0
n=1 -

A Sellmeier-féle diszperzios modellben két polus (szélesség nélkiili abszorpcids sav)
helyezkedik el a vizsgalt tartomanyon kiviil, amelyek amplitadojanak (A,) és helyzetének (E,)
hangolasaval tudjuk valtoztatni a torésmutatd diszperzidjat. A fliggvény konstans eltolasat az
&(©) konstans biztositja, amely ebben az esetben is a dielektromos allandé valds részét irja le
nagy fotonenergiadkon. A Sellmeier-modell Kramers—Kronig-konzisztens, azaz biztosak
lehetiink benne, hogy megfeleld alkalmazasa esetén (amikor a poélusok a vizsgalt
fotonenergia-tartomanyon kiviil helyezkednek el és az amplitadojuk pozitiv) a térésmutatd
normalis diszperziot kovet [25, 26]. Az egyszeriibb és szélesebb korben alkalmazott Cauchy-

formula [27] esetén ez nincs garantalva.
Abszorbeald anyagok esetén a vizsgalt hullamhossztartomanyon is definialnunk kell

abszorpcios savokat. Erre tobb lehetdség van, leggyakrabban az oszcillator modelleket szokas

hasznalni. Az egyik legelterjedtebb és legrégebben alkalmazott modell a Lorentz-oszcillator

10
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modell, amely az elektromagneses térben kényszeritett harmonikus rezgést végzé elektronok
mozgasahoz rendelt polarizaciobol szarmaztatja a dielektromos allandot. A modell klasszikus
mechanikai alapokon nyugszik — levezethet6 az id6fiiggd elektromagneses térben harmonikus
er6 altal megkotott elektronok mozgasegyenletébol —, ugyanakkor kvantummechanikai
meggondolasok alapjan is igazolhatdo [28]. A Lorentz-modell altalam hasznalt alakja a
kovetkez6 [24]:
A _Br E,
’-E’-iBr E’

e (E)= E

ahol A_ az oszcillator amplitidoja, amely az elektron toltésével, tomegével az elektronok
frekvencia a klasszikus mechanikai modellben —, tulajdonképpen az elektronatmenethez
tartozo energianak felel meg, Br_. a csillapitasra jellemz6é allando, ami az oszcillator
szélességét adja meg elektronvolt egységekben, E pedig a fotonenergia szintén

elektronvoltban.

A Lorentz-modell hataresetének tekinthetd a Drude-modell, amely a fémekre jellemzd
infravords tartomanyba esd abszorpcidt irja le. Matematikai alakja annyiban tér el a Lorentz-
modelltdl, hogy a leirds csak a szabadelektronok jarulékat tartalmazza, igy az elektronok
kotott mozgasahoz rendelt frekvenciat nullanak tekintjik [28]. Ez azt jelenti, hogy az
oszcillator pozicidjat jellemz6 fotonenergia is nullaval egyenld (Ep = 0 eV). A Drude-modell
kiértékelések soran hasznalt alakja tehat:
o= 2

ahol Ap az oszcillator amplituddja, Brp a szélesség és E a fotonenergia elektronvoltban.

A Gauss-oszcillator modell a dielektromos allandd képzetes részében egy Gauss-
eloszlasu abszorpcids savot ir le:

2/n(2)(E-Eg) 2 |n(2)(E+EG)}

gG(E)zAGe{ o }—Age{ ]
ahol Ag, a Gauss-closzlas amplitiddja, Brg és Eg a szélessége és pozicidja elektronvolt
egységekben. A Gauss-oszcillator modell a Lorentz-oszcillatorhoz hasonld paraméterekkel
jellemezhetd, amelyek fizikai jelentése is megegyezik, egyediil az oszcillatorok alakja tér el
kismértékben. A Gauss-oszcillaitor azonos paraméterek vdalasztdsa esetén nagyobb

félértekszelességgel jellemezhetd, viszont gyorsabban lecseng a kozponti energiatol
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tavolodva, mint a Lorentz-alaku abszorpcios sav. Igy a vizsgalt anyag optikai jellemz6i dontik

el, hogy melyik alakkal lehet pontosabb leirast adni [29].

A bonyolultabb, strukturaltabb optikai fiiggvényekkel jellemezhet6 anyagok esetén
ezekbdl az oszcillatorokbdl tobbet is tetszélegesen Ossze lehet adni a finomstruktirdk
pontosabb leirasa érdekében, azonban az & spektrum nagyon éles valtozasait még gyakran

ekkor sem lehet megfeleléen modellezni.

Ennek a pontatlansagnak a kikiiszobolésére az oszcillator modellek mellett az elmult
évtizedben megjelentek az ugynevezett kritikus pont modellek [30, 31]. Ezek a
savszerkezetben megjelend kritikus pontok kdrnyezetére jellemzd gyors valtozasokat irjak le
a dielektromos fliggvényben. Mig az oszcillator modellek paraméterei legtobbszor fizikai
jelentéssel is birnak, a kritikus pont modellek parametrizalt polinom-fiiggvények, amelyeknél
a flexibilitason van a hangsuly. Dolgozatomban a Psemi-MO elnevezésii kritikus pont modell
alkalmaztam. Ennek a tulajdonsagai 6 illesztési paraméterrel hangolhatok: A (amplitado), Br
(szélesség), Eq (oszcillator energidja), gins (dielektromos allandé nagy fotonenergidkon), PR és
WR (polinomialis paraméterek). Az oszcillator alakjat gyakorlatilag 3 kdztes ponthoz rogzitett
4 polinom 0sszeillesztésével kapjuk, igy nagyon rugalmasan hangolhatd, viszont pont emiatt

nem igazan lehet a kapott paraméterekhez fizikai jellemzoket tarsitani [24].

A vizsgalt minta optikai fiiggvényének parametrizalasara ad tovabbi lehetOséget az
effektiv kozeg kozelités (Effective Medium Approximation - EMA) [32] olyan esetekben,
amikor a vizsgalt tombanyag vagy réteg nem egy anyagbol épiil fel, hanem kiilonb6zd
anyagok keveréke. Ezek a kiilonb6z6 anyagok lehetnek klasszikus kompozitoknal az egyes
alkotéelemek, de példaul pordzus, vagy feliileti érdességgel rendelkezd mintak esetén a minta
anyaga ¢és levegd. Az effektiv kozeg kozelités akkor alkalmazhato, ha az dsszetevok mérete
joval kisebb, mint a vizsgald fény hullamhossza, viszont elég nagy ahhoz, hogy a tombi
optikai adatokkal legyenek jellemezheték. Ekkor az effektiv dielektromos fiiggvény az
alkotok dielektromos fiiggvényébdl (g, és &) és a térfogataranyokbdl (f, és f;) a kovetkezd
modon szdmolhatd a Clausius—Mosotti-féle 0sszefiiggést felhasznalva [5]:

E—8 _ ¢ fa¥

= la + fb
£+ 2¢, g, +2&, &, +2¢,

&y — &
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ahol & a kornyezé anyag dielektromos fliggvénye. Ha az alkotok kozel azonos
térfogataranyban vannak jelen és a kdrnyez0 teret kitoltd anyag elhelyezkedése véletlenszert,
kapjuk:

E,—€ E,—€

0=f

+@1-f,)
g, +2¢ &, +2¢

a

A feliileti érdesség leirasara jol alkalmazhato ez a formalizmus, ahol a réteg anyagat
levegdvel keverve definidljuk az érdesség réteg optikai adatait. Az ellipszométerrel ily modon
meghatarozott, érdességre jellemzé paraméterek atomi erd mikroszkoppal kozvetleniil

validalhatok [33, S1].

2.1.4 A kiértékelés bizonytalansagat csokkenté modszerek

Az ellipszometriai mérés soran mindig arra toreksziink, hogy a lehetd legtobb
informaciot nyerjiikk a vizsgalt mintardl. Ha a réteget alkotd ismeretlen anyag egyszerre tobb
kiilonb6zé hordozon is rendelkezésre 4all, vagy ugyanolyan mintaszerkezetben, de eltérd
vastagsagokkal jellemezhet6 mintasor formajaban tudjuk vizsgalni, akkor csatolt, tobbmintds
kiértékelésre (az angol terminus szerint in. multisample analysis kiértékelésre) van médunk
[26, 34, 35]. EkKkor ugyanis feltételezhetjiik, hogy a vizsgalandé anyag bizonyos tulajdonsagai
megegyezek a kiilonboz6 mintak esetén. llyenkor tobb mérési adatsort egyszerre értékeliink
Ki, egyetlen kozos MSE értékkel jellemezve azokat, mikdzben egyes paramétereket
csatolhatunk, azaz ugy allithatunk be, hogy azok azonos modon hangoldédjanak minden mérés

kiértékelésénél.

Szintén a mérésbdl szarmazo informacido mennyiségét ndvelhetjiik akkor, ha a vizsgalt
vékonyréteget egy vastag, jol ismert dielektrikum rétegre vissziik fel az un. interferencia
erosités modszerét alkalmazva. Ezt a modszert abszorbeald vékonyrétegek vizsgalatara
dolgoztak ki [36, 37]. Mivel a polarizaciés allapot megvaltozasat a réteg aljardl és tetejérol
visszaver6dé nyalabok optikai uthossz-kiilonbsége (A=n-d, ahol n a térésmutato, d pedig a
rétegvastagsag) fogja megszabni, igy az optikai jellemzOk és a rétegvastagsag korrelalt
mennyiségek lehetnek. Ez a korrelacio 10 nm alatti vékonyrétegeknél a kiértékelés
pontatlansagat okozhatja, foleg, ha abszorbeald vékonyrétegrél van szo, amely esetén a
torésmutatd mellett az extinkcids egyiitthatd is az ismeretlenek szamat noveli. A korrelaciod

alapvet6 oka az, hogy ebben a vastagsagtartomanyban a rétegvastagsag nem elegendd ahhoz,
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hogy jelentésen megvaltoztassa a rétegben halad6d résznyaldb fazisat, igy a mért adatok
kevesebb informacidét hordoznak a rétegrél, amelynek tulajdonsdgai igy csak nagyobb

bizonytalansaggal hatarozhatoak meg.

Az érzékenységet ebben az esetben a tobb beesési szognél elvégzett mérés sem noveli

meg, ahogy azt a 2. a) abran lathatjuk szilicium hordozoéra felvitt vékony (d=8 nm) szénréteg

esetén.
a b
80 : 80 )
60 - 60 -
> 40t > 40t
20+ 20+
[ — Aol 65° - ——AOI 65° ‘
ol | —AO0I 75° ol ——AOI 75°
1 2 3 4 5 1 2 3 4 5
Fotonenergia (eV) Fotonenergia (eV)

2. abra: a) Szilicium hordozon elhelyezkedd 10 nm alatti rétegvastagsagti szénréteg ellipszometriai spektruma.

A b) esetben a szén és a Si hordozé kozott egy 515 nm vastag SiO; réteg helyezkedik el (sajat mérések).

Ezzel szemben, ha a vizsgalt abszorbedldé vékonyréteget egy jol ismert, vastag
dielektrikum rétegre vissziik fel, akkor az ellipszometria érzékenysége novelhetd. Erre a célra
gyakran alkalmazott anyag a SiO,, mivel egyszeriien el6allithatd termalis uton, stabil és
ellipszometriai viselkedését tekintve is jol ismert anyag [12, 38-40]. A vastag dielektrikum
réteg megnoveli az optikai uthossz-kiillonbséget a résznyalabok kozott, és ez a kiilonbség
eltérd beesési szogek esetén eltérd lesz. A 2. b) abra azt az esetet mutatja, amikor a vékony
szénréteg 515 nm vastag SiO, rétegen helyezkedik el. A kiilonb6z6 beesési szogeknél mért
adatsorok éles elkiiloniilése mellett azt is megfigyelhetjiik, hogy a mért adatsor jol definialt
interferencia oszcillaciokat tartalmaz. Ez a struktra a dielektrikum réteg vastagsagéaval van
Osszefliggésben — minél vastagabb a réteg, anndl slirlibbek az oszcillaciok —, és ezen
oszcillaciok helyzetét és amplitiddjat csak abban az esetben irja le megfeleléen a modell
alapjan szamolt ¥ spektrum, ha mind az optikai tulajdonsagok, mind pedig a rétegvastagsag

helyes.
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2.2 Depolarizacio

Altalanossagban feltételezziik, hogy a mintat elhagyd fény jol definialt, tiszta
polarizacios allapottal jellemezhetd, amelyet kizardlag az befolydsol, hogy az adott
mintaszerkezetet leird reflexios egyiitthatok értéke milyen mértékben térnek el a p- és s-
polarizacios irdnyokra. Bizonyos esetekben azonban nem tekinthetiink el attdl, hogy a minta,
illetve az egyes optikai elemek oly médon valtoztathatjdk meg a fény allapotat, hogy

lecsokkentik annak polarizacidfokat, azaz depolarizaciot vezetnek be.

A fénysugar P polarizaciofoka definicid szerint tiszta polarizacids allapotban P=1,
természetes (polarizalatlan) fény esetén pedig P=0. Depolarizacié fellépése esetén az
eredetileg teljesen polarizalt fény részlegesen polarizalt lesz. Ez azt jelenti, hogy a
polarizaciéfok P=1-r8l a D depolarizacio értékének megfeleld mértékben lecsokken: P=1-D
[41]. Ilyen esetben a fény polarizaltsiga mar nem irhatd le egyszerlien a térerdsség

komponenseivel, at kell térniink egy masik formalizmusra.

A fény polarizaciés allapotat teljesen mértékben jellemzi a 4 komponensii Stokes-
vektor [42, 43]. A Stokes-vektorok nulla indexti komponense megadja a fény Osszintenzitasat
(So=I+1,)), az egyes index(i komponens valamely derékszogli koordinata rendszer két
tengelyére vonatkozo linedris komponensek intenzitdsanak kiilonbségeként definialt (S;=I-
1,). A kettes indexli komponens az S; komponenstdl annyiban tér el, hogy 0j koordinata
rendszert valasztunk az eredeti koordinata rendszer 45°-os elforgatasaval (S>=Iis5-145). A
harmas szammal indexelt 4. komponens a jobbra, illetve balra cirkularisan poléaros

komponensek intenzitdsanak kiilonbségeként adhaté meg (S3=1-Ip).

A fény polarizaciofokat azonosithatjuk a Stokes-vektor 1, 2 és 3 indexii elemeinek

négyzetdsszegeébdl vont négyzetgyokkel, amit az §sszintenzitasra normalunk:

b \/Slz +822 +832
= s,

Ha nem 1ép fel depolarizacio, akkor a Stokes-vektor elemei kozott a kovetkezd

Osszefiiggés all fenn: soz\/sf+szz+s32, tehat P=] [44]. Ha a fény teljesen

polarizalatlan, akkor az egyes polarizacios iranyokhoz azonos valdszinliséggel fordulnak eld,
igy a hozz4juk tartozé intenzitdsok megegyeznek, €s a Stokes-vektor 1, 2 €és 3 indexii eleme

nulla értékii lesz. Ennek megfelelden a polarizaciofok is nullat ad.
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srer

tehetjiilk meg a Poincaré-gomb segitségével. Ha a Stokes-vektor egyes elemeit egy derékszogu
koordinatarendszer tengelyein abrazoljuk, akkor az igy kijelolt gomb felszinének minden
pontja egy tiszta polarizacids allapotot fog reprezentalni (3. a) dbra). Ha a polarizaciéfok nem
1, azaz a fény részlegesen polarizalt, akkor egyetlen pont helyett egy eloszlassal tudjuk
jellemezni a polarizacids allapotot (3. b) abra). Ha a polarizaciéfok nulla, azaz teljesen
véletlenszerti a polarizacios allapotok iddébeli (pl. természetes fény) vagy térbeli (pl. reflexid
inhomogén vastagsagu rétegrdl) eloszlasa, akkor a tiszta polarizacios allapotok egyenletes
eloszlasat kapjuk a gomb felszinén (3. c) abra) [43]. Ha ezutdn egy értékkel akarjuk
jellemezni a polarizacios allapotokat, akkor az eloszlasok idd/térbeli atlagat kell venniink,
amely polarizdlatlan fény esetén éppen a gdmb kozéppontjat fogja kijeldlni. Ebbdl a leirasbol
is latszik tehat, hogy véletlenszerli polarizacios allapotban S;=S,=5;=0.
S; S S

a) b 9)

)
v‘-—— F— 5, v"‘" > 5, v""‘ > s,

3. abra: a) Tiszta polarizacios allapot, b) részlegesen polarizalt, és c) véletlenszerii polarizacios allapota fény

reprezentalasa a Poincaré-gombon.

Az ellipszometridban legtobbszor a polarizacidos allapotok térbeli valtozasa
eredményez depolarizalt nyaldbot. A dolgozat tovabbi részében ezeket, az ellipszometriaban
megjelend depolarizacids forrdsokat fogom bemutatni. Azokra a depolarizacids forrasokra,
amelyeket a minta, illetve az ellipszométer egyes tulajdonsagai pontosan meghatdroznak,
kvazi-depolarizacio néven fogok hivatkozni. Véletlenszerii depolarizacios forrasként a feliileti
struktirdk véletlenszerli elhelyezkedésébdl adodod depolarizaciot tekintem, ahogy azt a

kovetkezo fejezetben részletesen is bemutatom.
2.2.1 Az ellipszometriaban el6fordul6 depolarizacios forrasok

Az ellipszometriai mérésnél eléforduld depolarizacios forrasok megjelenhetnek mind

az ellipszométer, mind pedig a minta egyes tulajdonsdgai folytan. Az ellipszométer
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tulajdonsagaibol eredd depolarizacid egyik forrasa lehet a vizsgalo féeny nem megfelelo
kollimaltsaga, illetve fokuszald optika alkalmazédsa. Ekkor a megvildgité fénynyaldb nem
jellemezhet6 egyetlen beesési szoggel, hanem szélesebb szogtartomanybol érkezd fény vesz
részt a mérésben. A kiilonb6z0 beesési szog alatt érkezd résznyalabok kiilonb6zo
polarizaciojuak lesznek a visszaverddés utan, 6sszességiik nem irhaté le egyetlen polarizacios

allapottal, azaz kvazi-depolarizacidt okoznak (4. a) abra) [45, T1].

a) b)
Fokuszalo
optika

Minta Minta

4. abra: Az ellipszométer tulajdonsagai miatt fellépd depolarizacios forrasok: a) fokuszald optika
hasznalatakor megjelend szogbizonytalansag, és b) a véges savszélesség paraméter hatasa (részben [5]

alapjan).

A monokromator, illetve spektrograf altal eldidézett depolarizécid szintén az
ellipszométerhez kothetd depolarizacios forrds. Az ellipszométerek spektroszkopiai jellegiik
révén sziikségszerilien tartalmaznak spektroszkdpiai bontdéelemet a minta elétt vagy utan. A
monokromatorok és spektrografok véges hullamhossztartomanyra jellemz6 adatmennyiséget
integralnak egy adott hullamhosszérték helyett. A 4. b) abran lathatd az az eset, amikor a
mintara (a monokromator kis hib4ja miatt) kiilonb6zé hulldmhosszal jellemezhetd
komponensek esnek. Mivel a visszaverddéskor fellépd fazisvaltozas a hullamhossztol is fiigg,
ezért eltérd lesz a A4, illetve A, komponensek polarizacidja. Mivel a vizsgalt anyag altal
eldidézett polarizacids allapot valtozas az anyag optikai tulajdonsagaitdl nagymértékben fligg,
ez a véges hullamhossztartomanyra torténd atlagolas akkor ad jelentés depolarizacios
jarulékot, ha a vizsgalt anyag optikai adatai gyorsan valtoznak, igy példaul félvezetdk esetén
az abszorpcids sav kornyékén [15], illetve strukturalt dielektromos fiiggvénnyel jellemezhetd

fémotvozeteknél [46]. Hatasat azonban mas mintak esetén is vizsgalni kell [47, T1].

A vizsgalt minta is mutathat olyan tulajdonsagokat, amelyek révén a vizsgdlo

fénynyalab polarizaciofoka lecsokken. Ha a megvilagité fényfolt mérettartomanyaban a réteg
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vastagsaga gyorsan valtozik, akkor a mintara esd nyaldb egyes részei eltérd vastagsag
rétegeken haladnak keresztiil. Emiatt a sugarak eltérd optikai uthosszakat jarnak be, tehat
eltér6 fazisvaltozast szenvednek el a reflexid soran. A detektorra ezen, egyenként
meghatarozott polarizadcioji sugarak Osszessége jut, ami kvazi-depolarizalt nyalabot
eredményez. (5. a) abra). Ez a depolarizicidés forrds szamos esetben kikiiszobolhetd a
megvilagitd fényfolt méretének csokkentésével, azonban ekkor a nyalab fokuszalasa okozhat
depolarizaciot. Inhomogén rétegvastagsdgii mintakra vonatkoz6 mérési eredményeket

talalunk példaul a [19, 48, 49, T2] munkékban.

a) b)
Vékonyréteg Vékonyréteg
Hordozé Hordozd

C) d)

Vékonyréteg
\
Minta Hordozo

5. abra: A minta tulajdonsagai miatt fellépd depolarizacid forrasai: a) inhomogén rétegvastagsag, b)
szigetesen elhelyezkedd réteg, c) strukturalt feliiletii minta és d) inkoherens hatoldali reflexi6 (részben [5]

alapjan).

A rétegvastagsdg-inhomogenitds hataresetének tekinthetd az az eset, amikor a réteg
nem fedi tokéletesen a hordozot, azaz szigetes formaban helyezkedik el. Ekkor a méréfolt
egyes részei a minta olyan teriileteirél verddnek vissza, amely nincs réteggel boritva, mig mas
részei a réteg €s a hordozd egyiittesét latjak (5. b) abra). A detektorra most is kiilon-kiilon
meghatdrozott polarizacidju sugarak Osszessége jut, ami kvazi-depolarizalt nyalabot
eredményez [50]. Ez a mintatulajdonsag féleg a mikroelektronikai iparban alkalmazott
fotolitografias technoldgia egyes 1épéseinél jellemzd [51], de példaul biologiai mintdknal is

fontos lehet [T3, T4].
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Strukturalt feliiletii mintak vizsgalatanal is szdmithatunk depolarizacid megjelenésére,
ha az érdességet ado struktarak mérete a vizsgald fény hullamhossztartomanyaba, vagy annal
nagyobb mérettartomanyba esik. Ha a struktardk mérete meghaladja a vizsgald fény
hullamhosszat, akkor a kiilonb6zo feliiletelemekrél a visszaverédés mads-mdas irdnyban
torténik, a kezdetben parhuzamos nyalab széttartova valik, illetve a nyaldbot alkotd sugarak
sz0g szerinti eloszlasa véletlenszertien meg fog valtozni. Azokat a sugarakat, amelyek
nagyobb szoggel tériilnek el a reflexid sordn, a detektorkar apertiiraja nem engedi at, igy ezek
nem vesznek részt a mérésben. A feliiletelemekre eltéré szogek alatt beesd, illetve a
tobbszords reflexiot elszenvedd sugarak a Fresnel-egyenletek alapjan mas-mas polarizacioja
sugarakat eredményeznek, amelyek Osszeadva depolarizaciot okoznak (5. c¢) &bra). Mivel
mindez a feliilet véletlenszeri strukturdltsdgdnak megfelelden torténik, hatdsuk egyszerii
modellszamitasokkal nem kdvetheté nyomon [52]. Ha a struktirdk mérete a vizsgalod fény
hulldmhosszanak nagysagrendjébe esik, akkor a feliiletelemeken fellépo reflexié nem irhato le
a Fresnel-formulakkal, a mintat elhagyo fény térerdsségét — a feliileti struktirdkat gdbmbokkel
modellezve — példaul a Mie-szoras formulaival lehet kozeliteni, €s a depolarizacid ebben az
esetben is jelentds lehet [53]. Ha a feliileti strukturak kicsik, - altalanos ,,0kdlszabalyként” a
vizsgalo fény hulldmhossztartomanyanak 1/10 részét szoktak megjeldlni olyan hatarértéknek,
aminél kisebb strukturdk esetén a feliilet makroszkopikus skalan homogénnek tekinthetd [5], -
akkor a depolarizacié elhanyagolhato, és a feliileti érdesség az effektiv kozeg kozelités

eszkoztaraval jol leirhato.

Ha a hordozo atlatszo (vagy nagyon kicsi az abszorpcigja), akkor eléfordulhat, hogy a
hordozé hatoldalardl is reflektalodik fény, amely visszajut a detektorba (5. d) abra). A
hatoldalrol és az elsd feliiletrdl visszavert sugarak polarizacios allapota eltér, mivel a
hatoldalrdl reflektalt nyalab teljesen mas utat jar be a mintan beliil. A hatoldalrol visszavert
sugar a nagy uthossz-kiilonbség miatt mar nem is lesz koherens a réteg-hordozo feliiletrdl
visszaver6dd nyalabbal. Igy a detektorra jutd résznyalabok inkoherens dsszege depolarizaciot
okoz [54]. Mivel ennek a depolarizci6 forrasnak a kiszlirése altaldban egyszeriien
megoldhat6 a hatoldal érdesitésével, vagy a hatoldalrol visszaverddd nyalab aperturazasaval,

igy ennek részletes leirdsaval nem foglalkozom a dolgozatban.

Ebben a részben a depolarizacios forrasoknak ugyan csak a szemléletes jellemzését

adtam meg, azonban mar ez alapjdn is biztosan 4allithatd, hogy ha a hagyomanyos
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ellipszometriai mennyiségek (¥ ¢és A) mellett a depolarizaciot is mérjiik, akkor tobb
informdacioét nyerhetiink a vizsgalt mintarol, illetve arrdl, hogy az adott minta esetén milyen
mérési modot érdemes valasztani (pl. fokuszalt nyaldb alkalmazasa) ahhoz, hogy a
kiértékelést minél korrektebb moddon tudjuk elvégezni. A kovetkezd fejezetben a

depolarizacios forrasok matematikai formulékkal torténd leirasi lehetdségeit veszem sorra.

2.2.2 Kiilonb6z6é depolarizaciés forrasok leirasa Miiller-matrix formalizmus
segitségével

A fény polarizacios allapotat leiré Stokes-vektorokat a Miiller-matrixokkal tudjuk
Osszekapcsolni [43, 55, 56]. A Miiller-matrixok 4x4-es matrixok, amelyek azt mutatjak meg,

hogy a minta, illetve az egyes optikai elemek hogyan befolyasoljak a polarizacios allapotot.

So: Mo Mg Mg Mg | 1S,
S, _ My, My M, Mg ' S
82' My My My, My | S,
SB' Mso M31 M32 M33 Ss

Miller—matrix
Ahhoz tehat, hogy a minta teljes korli ellipszometriai jellemzését el tudjuk végezni,
érdemes Miiller-matrix formalizmussal dolgozni, mert ez az, amellyel pontosan nyomon
kovethetjiik, hogy a minta miként befolyasolja a fénynyaldb polarizacios allapotat, és igy a

depolarizéciojat is.

Egy izotrop, reflektald mintat a kovetkezd Miiller-matrixszal tudunk leirni [57, 58]:

1 —Ccos 2% 0 0
—cos 2¥ 1 0 0
M=R- ) . . =
= 0 0 sin2¥ cosA  sin2¥sin A
0 0 —sin2¥sin A sin2¥ cos A
1 -N 0 O (D
-N 1 0 O
=R- ,
0 C S
0 -S C

ahol ¥ és A az ellipszometriai szogek, N=cos2¥, C=sin2%WcosA, S=sin2¥sinA, R pedig a
mintdra jellemzd reflexio. Ezek a matrixelemek az elliptikusan poldros fényt reprezentald

Stokes-vektor elemeivel egyeznek meg, tiszta polarizacios allapotban tehat négyzetdsszegiik
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l-et ad. Igy a Miiller-matrix ezen elemeib6l ki tudjuk fejezni azt, hogy a minta milyen

mértékben befolyasolja a fény polarizacidfokat:
P=NZ2+C2+5% = [My,” +M,,” + M,

A Miiller-matrix elemeibdl a kovetkezd Osszefiiggésekkel adodnak a mintara jellemzo

ellipszometriai szogek és a depolarizacio:

W :%.tan—l(\/Mzzz + Mzez]

01 2
A= tan{%]
M, (3)
D=1—M,’ +M,,% +M,,? @

Véletlenszerti depolarizaciot okozo minta leirdsdhoz els6ként vizsgaljuk azt az esetet,
amikor a minta a raesé polarizalt fénybdl teljesen polarizalatlan fényt allit el6. Ekkor a
mintankat egy depolarizaldé elemnek tekintjilk [57]. Teljesen polarizalatlan fényt eléallito

depolarizal6 elem Miiller-matrixa:

Io

Il
o o oo
o o oo
o o oo

o O O B+

Ha ezzel a matrixszal megszorozzuk a bejovo fény Stokes-vektorat, akkor lathatjuk,

hogy S1°, S2” és S3” elemek kinullazodnak:

o
w
S)

0

1

N
O O O -
o O o o
o O o o
o O o o
w UV un U»w
[y

!
!
’ =
!

N
o O O

S
S
S
S 3

lesz a fény intenzitdsa, tehat a matrix mindenféle polarizacios allapot azonos valdszinliséggel

torténd megjelenését irja le.

A valosagban a minta altaldban nem teljesen polarizalatlan fényt reflektdl. Ennek
megfelelden a mintat jellemzdé Miiller-matrix felirdsaban a depolarizal6 elem Miiller-matrixa

mellet az izotrdp, reflektdld minta Miiller-méatrixdnak is szerepelnie kell (1). A keresett
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Miiller-matrix ezen két matrix polarizacidéfokkal stilyozott 6sszegébdl all eld [58]:

M =P:M +(-P)-D-

1 —cos2¥Y 0 0 1 000
_RP. —cos2¥ 1 | 0 | 0_ +(1—P)0 0 0O _
0 0 sin2¥cosA  sin2¥sinA 0 00O
0 0 —sin2¥sin A sin2¥ cos A 0 000
RP-P+1 —RPcos2¥ 0 0
—RP cos2¥ RP 0 0
- 0 0 RPsin2¥cosA RPsin2¥sinA - %)
0 0 —RPsin2¥sinA RPsin2¥ cos A
1 —Bcos2¥Y 0 0
:((R—l)-P+1)-_BC082\P B _ 0 _ 0 _ |
0 0 Bsin2¥cosA Bsin2¥sinA
0 0 —Bsin2¥sinA Bsin2¥cosA

ahol P a nyalab polarizacidéfoka, M a depolarizaciot nem okoz6 minta Miiller-matrixa, D az
idedlis depolarizaldo elemet reprezentaldé Miiller-matrix, R a mintira jellemz6 reflexios
- L . , R-P

egyltthatd, B pedig a kovetkez6 szorzofaktor: B=-——
(R-1)-P+1

A fenti leiras a véletlenszerti depolarizacios forrasokra vonatkozik. Fontos azonban
hangsulyozni, hogy ha a mintat kiilon-kiilon tiszta polarizacids allapoti sugarak hagyjék el, és
csak ezek Osszeadasabol adodik a depolarizacid, akkor mdar nem beszélhetiink

véletlenszerliségrol, a kvazi-depolarizéciot pedig mas formalizmussal tudjuk kezelni.

A kvézi-depolarizéacids forrasok koziil korabban mar szemléletes képet adtam a nyalab
fokuszalasa miatt fellépd szogbizonytalansdg, a véges savszélesség, a vastagsag-
inhomogenitas és a szigetesen elhelyezkedd réteg hatdsardl. Most nézziik meg, hogy ezeket

milyen Miiller-matrixok segitségével tudjuk leirni.

Elséként a vastagsag inhomogenitasabol adodd kvazi-depolarizaciot tekintve térjiink
vissza az izotrop, reflektaldo minta Miiller-matrixéara (1), amelyben a ¥ és A értékek, valamint
a reflexié szerepel. Mivel W és A, (azaz N, C, S) és R értéke is fiigg a d rétegvastagsagtol,
ezért a Miiller-matrix, és a reflektalt fény Stokes-vektora is fligg a rétegvastagsagtol. Ha a
minta a mérdfolton beliil nem egy rétegvastagsaggal jellemezhetd, hanem egy rétegvastagsag

eloszlassal, akkor a mintarol reflektalt, azaz a késziilék altal mért Stokes-vektor a kiilonbozo
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vastagsagu részekrol reflektalt rész-Stokes-vektorok 0sszege (integralja) lesz [50]:

Tlo(d)dd

Sol | Fer (o 1 (d)

5| d{('*(d) LA o @)
S,| |7 ] Lis(d) =1 us(d)
N d{(lﬁ(d)—l_%(d))dd @)1 ()

[ (@)~ 1, @)

A mintarol reflektalt fény Stokes-vektorat megkapjuk a minta kiilonb6zo

rétegvastagsaggal jellemezhetd részeihez tartozo Miiller-matrixok ismeretében:

Mo(d) Moy(d) Mgy(d) Mogy(d) 1,(d)
% M,,(d) M, (d) M,(d) M;,(d) 1,(d)-1,(d)
1 Mop(d) Mp(d) Myy(d) Myy(d) || 1s(d) ~ 1us(d)
Myp(d) Myy(d) Myy(d) Mayy(d) | | 15(d)~1,(d)

0

iy

2

S
S
S
|S

=
!
| =
!
3

A kifejezésbe az izotrop minta vastagsagtol fiiggd Miiller-matrixat helyettesitve:

!

S, 1  —-N@) © 0 S,
S, | Forn |[-N@) 1 0 0 | IS
s, _d{R(d) 0 0 Cc(d) S(d) fold) S, dd =
_33'_ 0 0 —S(d) c(d) S,

1 —-N@d) o0 0 So
=de(d)- N1 0 O |t @ydd-| > |=
: 0 0 C() s()| ° S,

0 0 —S(d) c(d) S,
=M-S

It M mar az atlagolt Miiller-matrixot jeloli. A képletben szerepld fo (d) a vastagsag
eloszlasat megadod fiiggvény, amelyre akkor van sziikség, ha a d; és d, vastagsagértékek

kozott a rétegvastagsag nem linearisan valtozik.

A képletben el6forduld integralokra a kovetkezd formalizmust alkalmazva egyszer(ibb

fR(d) -N(d) -, (d)dd

_dl

d,
format nyer az sszefiiggés: (R)= J. R()-f,(d)dd , (N)= :
4,

(R)
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fR(d)-C(d) f,(d)dd fR(d) -S(d) -f, (d)dd

R Ot

Visszahelyettesités utan:

S, 1 -N(@) © 0
S ~N(d 1 0 0
' = [R@)- @ f,(d)dd - S =
S;| 0 0 C(d) S(d)
S, 0 0 -S(d) C()
M
1 —-(N) 0 0 (6)
—(N 1 0 0
- " s
0 0 () )
0 0 -5 ©
M
A vastagsdg-inhomogenitasbdl szarmazd depolarizaciot — a vastagsageloszlas

ismeretében — ezzel a formalizmussal le tudjuk irni.

Ha egy szigetesen elhelyezkedo rétegen mért Miiller-matrixot szeretnénk megadni,
akkor a vastagsag-inhomogenitast leiro integral egyszerlisodik. Ebben az esetben ugyanis a
vastagsageloszlas (fy(d)) egy egységugras fiiggvénnyel irhatd le, és az eredd Miiller-matrix
meghatarozasdhoz a két teriiletre (réteg nélkiili teriilet, valamint réteggel bevont teriilet)
jellemzo reflexios egyiitthatok és Miiller-matrixok fedettségi ardnnyal stlyozott atlagat kell
tekinteni. A fedettségi aranyt tekinthetjiik illesztési paraméternek, vagy példaul atomi erd

mikroszkdpos felvételek segitségével becsiilhetjiik meg.

A szégbizonytalansagbol eredo depolarizaciot hasonld a formalizmussal tudjuk leirni,
mint a vastagsdg-inhomogenitasbol szdrmazot. A kiilonbség minddssze annyi, hogy az
integrandus a kiilonb6z6 vastagsagértekek helyett kiilonb6zo szogértékeket (6) tartalmaz, az
integralas pedig nyilvanvaloan a szégtartoményra torténik. Az fy(6) fliggvény azt adja meg,
hogy az egyes szogértékek milyen stllyal szerepelnek. Mivel a fokuszalt nyalab tulajdonsaga

az ellipszométer jellemzdje, igy ezt az értéket érdemes valamilyen mdédon megmérni, és

crer
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Szintén ezzel a modszerrel tudjuk kezelni a véges savszélesség miatt jelentkezo
depolarizaciot. Az integralokban ekkor a kiilonb6zd hullamhosszakat, és az el6forduld

hulldmhosszak fy(1) eloszlasat kell figyelembe venni.

Mivel a depolarizaciés forrasok kozil altalaban nem csak egy van jelen a mérésben,
igy fontos kitérniink azokra a matrixokra is, amelyek tobb depolarizacios forras egyiittes
jelenlétekor alkalmazhatéak. Ha egyszerre tobb kvazi-depolarizacios forrds is jelen van a
mérés soran, akkor ezt ugy kezelhetjiilk, ha a korabban bemutatott integral formulakban
mindegyik valtozo (pl. d, 6, 1) szerint elvégezziik az integralast, ami tobbszords integralok

megjelenését eredményezi az atlagolt matrixban.
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3. Célok

Az ellipszometriai modszerek fejlédése folytan a manapsag hasznalt késziilékekben
mar rutinszerli a depolarizacios spektrumok mérése, és a kiértékelési formalizmus is nagyrészt
rendelkezésre all. Ennek ellenére az ellipszometria témaban megjelend publikaciok elenyészd
hanyadaban tesznek emlitést a depolarizacio hatasairol, és nem sok tapasztalatunk van arrol,

hogy milyen mintatipusok és mérési koriilmények esetén van jelentds hatasa.

Doktori munkam f6 célja igy az volt, hogy vizsgaljam a kiilonb6z6 tulajdonsaga
vékonyrétegek ellipszometriai mérésekor fellépd depolarizacids jelenségeket, értelmezzem
ezek hatasat a mérési adatok kiértékelésére, és a megfeleld kezelésiikre leirast adjak. Az
altalam vizsgalt vékonyrétegek kivalasztasanal arra torekedtem, hogy minél szélesebb
alkalmazéasi korbol szerepeljenek mintdk, és ezek minél tobb depolarizacidos forrés

demonstralasara biztositsanak lehetoséget.

Igy esett a valasztasom az egyre szélesebb korben alkalmazasi potencialt mutaté 2D
anyagok koziil a grafénre, amely ellipszometriai vizsgalata leggyakrabban az interferencia
erdsités modszerével valosul meg. Ez a modszer a mérés érzékenyebbé tétele mellett az
ellipszométer tulajdonsagaibol adodé depolarizaciot is felerdsiti, ezt azonban az irodalomban
vagy csak kvalitativ modon targyaljak, vagy elhanyagoljak [12, 46]. A mért depolarizacid
magyarazata mellett igy azt vizsgaltam, hogy annak eclhanyagolasa milyen hibat okoz az
ellipszometriai kiértékelésben. Célom volt a grafén mintdk mellett az ellipszometridban
hasznalt tipikus vékonyrétegek vastagsdgtartomanyaban is megvizsgdlni az interferencia
erdsités modszerénél fellépd depolarizacid6 mértékét és hatasat, amelyhez sajat mintasor

készitését tuztem ki célul.

Az ellipszométer tulajdonsagaibol fakadod, €s a minta 4ltal felerdsitett kvazi-
depolarizacio értelmezése utan a napelem-kutatasban alkalmazott, gyakran erésen érdes ZnO
vékonyrétegekhez [59, 60] kotédéen a minta tulajdonsagai miatt fellépd depolarizacios
forrasokat vizsgaltam. Célom volt egy olyan eljaras kidolgozasa, amely lehetdséget biztosit a
kvazi-depolarizacids forrdsok és a véletlenszerli depolarizacid kiilonvalasztdsa a mérési
adatokban. A modszer alkalmazhatdsagat szord tulajdonsagu és inhomogén rétegvastagsaggal

jellemezheté ZnO vékonyrétegeken elvégzett kisérletekkel szemléltetem.
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Végiil az ellipszometriai vizsgélatok soran egyre szélesebb korben alkalmazott
biolégiai mintak esetén célul tiiztem Ki egy Gjabb mintatulajdonsag, a szigetesen elhelyezkedd
réteg kovetkeztében fellépd depolarizacié vizsgalatat. A bio-anyagokat is tartalmazo
szenzorok fejlesztésében nagyon fontos szerepe van a kivalasztott anyag szubsztrathoz valo
kotédésének €s a rétegek strukturalis tulajdonsagainak [61, 62]. Célom volt megvizsgalni,
hogy az ellipszometriai mérésekbdl hogyan tudunk kovetkeztetni ezekre a tulajdonsagokra
peptid vékonyrétegek esetén. Ehhez a depolarizacio értelmezése mellett azt is demonstralom,
hogy a depolarizaci6 mérése segitségiinkre lehet abban, hogy a kiilonb6z6 ellipszometriai
modellek koziil kivalasszuk azt, amely a vizsgéalt minta tulajdonsagainak a leginkabb
megfelel. A helyes modell megtalalasa hozzajarul, hogy a peptidek sziliciumfeliiletekhez

torténd kotddését, és a kialakult réteg szerkezetét nagy pontossaggal jellemezzem.
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4. Modszerek

4.1 Mintakészités

A célkitizésben megfogalmazott vizsgalatok elvégzéséhez a ZnO rétegeket és a
szénrétegeket impulzuslézeres vékonyréteg-épitési technikaval (Pulsed Laser Deposition -
PLD) készitettem, mig a peptid rétegeket oldatba meritéssel. A vizsgalt egy-, két és otrétegii
grafén mintakat az ACS Material, LLC gyartotta.

A PLD eljarasban alkalmazott kisérleti elrendezés f6 részei a lézerrendszer, a
vakuumkamra ¢és a vakuumkamra evakudlasat biztositd szivattyurendszer [63]. A

vakuumkamra sematikus rajzat a kiegészito berendezésekkel a 6. dbra mutatja.

Q hémérséklet
monitorozasa
=T “ excimer lézer

fokuszald
lencse

hattérgaz
beengedése ||

hordozd

kamranyomas
monitorozasa

6. abra: A PLD elrendezés egyszerusitett abraja.

Rétegépités soran a fokuszalt 1ézerimpulzusok hatasara a céltargy anyagabol kiaramlo
plazma a céltarggyal szemben elhelyezkedé hordozon réteget hoz 1étre. A moddszer elényei
kozé tartozik, hogy rendkiviil széles azon anyagok kore, amelyekbdl ilyen moddon
vékonyrétegek allithatoak eld, az elrendezés egyes paramétereinek allitasaval pedig a képz6dd
vékonyréteg tulajdonsagai is széles skalan hangolhatok. A PLD azonban szinte kizardlag a
tudomanyos ¢életben alkalmazott modszer, és nem terjedt el az iparban, mivel egyrészt kis
feliiletti mintdk bevonasara alkalmas, masrészt a plazma inhomogenitdsa miatt a kialakult
réteg eltéré vastagsagu és Osszetételli @ minta egyes pontjaiban [64]. A kisérleteimnél ez a
hatrany azonban elénnyé valt, ugyanis ez tette lehetévé, hogy a ZnO mintak esetén részletesen
vizsgéalhassam a rétegvastagsag inhomogenitasabol adodo depolarizaciot, illetve a szénmintak
esetén a vastagsag valtozasai miatt a kiilonbozé rétegvastagsagl teriiletek vizsgalatara

egyetlen minta feliiletén is lehetdségem volt.
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Hordozénak mindkét vékonyréteg-tipus esetén borral szennyezett sziliciumlemezbdl
vagott lapokat hasznaltam. Mig a ZnO levalasztasa esetén az acetonban és etil-alkoholban
megtisztitott lapokat egyéb kezelés nélkiil felhasznaltam, addig a szénrétegek elkészitése elott
1000°C-0s hokezelésnek vetettem ala a sziliciumot levegd kdrnyezetben, hogy SiO; réteg
alakuljon ki a feliiletén. A hékezelés idétartamat 45 perc és 71 ora kozott valtoztattam, ezalatt
30 és 660 nm kozotti vastagsagl termalis oxidréteg ndvekedett. Ennél a mintasorozatnal azért
dontottem a vastag SiO; réteg alkalmazasa mellett, mert egyrészt a grafén rétegek,
amelyekkel 6sszehasonlitdsban vizsgaltam a vékony szénrétegek viselkedését, szintén vastag
SiO; rétegen helyezkednek el, masrészt a vastag dielektrikum réteg a vékony abszorbeald
réteg alatt lehet6séget ad az interferencia erdsités modszerének kihasznalasara az

ellipszometriai kiértékelés folyaman (2.1.4 fejezet).

Mindkét levalasztasi folyamatnal fiitétt hordozoval dolgoztam. A minta elektromos
kontaktusokkal volt rogzitve, amelyek aram atvezetését tették lehetdvé. Az atfolyd dram
erdsségének szabalyozasaval tudtam véltoztatni a hordoz6 hdmérsékletét, amelyet kalibralt
Si-Ge fotodidda parral mértem a kamra egyik betekintd ablakanal 0sszegytijtve a minta altal
kibocsatott homérsékleti sugarzast. A kontaktusok kornyékén fellépd nagyobb aramsiiriség
lokalis hdmérséklet-kiilonbségeket eredményezett. A ZnO és a szénrétegek levalasztasanal

alkalmazott anyagokat és kisérleti koriilményeket az 1. tablazatban foglaltam Gssze.

Vékonyreéteg Zn0O szén

lézer ArF excimer KrF excimer

atlagos energiasiirtiség (J/cm?) | 13 10

hulldamhossz (nm) 193 248

céltargy ZnO tabletta tivegszerl szén korong

hordoz6 szilicium lap vastag SiO; réteggel bevont szilicium lap
hordoz6 homérséklete (°C) 600 750-800

hattérgaz 0, Ar

nyomas (Pa) 1 1

16vésszam 12000 20, illetve 1000

1. tablazat: A ZnO és szénrétegek PLD-vel torténd eldallitasakor alkalmazott anyagok €s kisérleti koriilmények

Osszefoglalasa.
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A peptid rétegek esetén az volt a vizsgalatok egyik célja, hogy a kiilonb6zo peptidek p-
és n-tipusu sziliciumhoz valé kotédési tulajdonsagait kisérletileg is vizsgaljuk. Igy ezekhez a
mintdkhoz mind boérral (p-tipust), mind pedig foszforral (n-tipusu) szennyezett Si lapokat is
hasznaltunk. A Si lapokat el@szor 10 percre hidrogén-fluorid 1:10 aranyu vizes oldataba
martottuk a feliileten 1évé nativ oxidréteg eltavolitdsa céljabol. Ezt kovette egy desztillalt
vizes Oblités, majd 2 ora kezelés a peptid oldatokban. A mintakészitéshez sziikséges oldatokat
az egylittmikodd partner készitette. A levalasztasi folyamat végén a nem kotott peptideket
desztillalt vizes Oblitéssel tavolitottuk el a felszinrdl. A dolgozatban a peptid rétegekre a rovid
neviik alapjan fogok hivatkozni, azonban az ezekhez tartozé szekvencidkat a 2. tablazatban

kozlom.

Minta Peptidek

P1 SVSVGMKPSPRP

P2 LLADTTHHRPWT

P3 SPGLSLVSHMQT

P1-B SVSVGMKPSPRP-GGSK-biotin
P3-B SPGLSLVSHMQT-GGSK-biotin
PC4 SLVSHMQT

2. tablazat: A kisérletekben alkalmazott peptidek rovid neve és a megfeleld szekvenciak.

4.2 Mintakarakterizalas

4.2.1 Ellipszometriai mérések, hibaforrasok

Az ellipszometriat az el6z6 fejezetekben mar bemutattam, igy ebben a részben csak a
legfontosabb ~ mérési  koriilményeket  ismertetem. Méréseimet az  Optikai  €s
Kvantumelektronikai Tanszék Woollam M-2000 F forgd kompenzatoros spektroszkdpiai
ellipszométerével végeztem. Ez az eszk6z a 248-1000 nm-es hulldmhossztartomanyban (1,24-
5 eV fotonenergia-tartomany) 481 pontban rogziti a mért adatokat. A méréseknél alkalmazott

beallitasokat a 3. tablazatban foglaltam 6ssze.
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Vékonyreéteg PLD szén/grafén Zn0O peptid
beesési szog 60°, 65°, 70° 65°, 75° 65°, 70°, 75°
fokuszalt nyalab v 4 x
mérési pontok szdma 1-4 1 3
kompenzator

1000 1000 500
fordulatszdm/mérés

3. tablazat: Az ellipszometriai mérések jellemz6 paraméterei.

Az ellipszometriai eredmények értelmezésekor mindig figyelembe kell venni a mérés
és a kiértékelés soran fellépd hibaforrasokat, bizonytalansagokat. Ezek lehetnek véletlen
hibak és rendszeres hibak. A véletlen hibak kozé tartozik a detektalt fotonszam ingadozasa,
illetve a termalis zaj az elektronikai aramkorokben [57]. Ezek tobb mérés elvégzésével, illetve
az integralasi id6 novelésével csokkenthetok. Az integralasi id6 helyett a Woollam M-2000 F
késziilékkel torténd mérés soran azt tudjuk beallitani, hogy a kompenzator hany fordulatot
tegyen meg a mérés soran (1d. 3. tdblazat). Mérési eredményként pedig az egyes fordulatoknal

kapott értékek atlagat kapjuk.

A rendszeres hibdk szdrmazhatnak az ellipszométer esetleges kalibracios
pontatlansagaibdl. A beesési szog nominalis értékétdl valo eltérést a gyartd altal kalibralt Si0;
mintan tortént mérés alapjan allapitottuk meg, és a kiértékeléseknél a korrigalt értéket vettiik

figyelembe.

A rendszeres hibdk a kiértékelés modjatol és a vizsgalt minta tulajdonsagaitol is
figgenek. Ha inhomogén tulajdonsdgii mintat vizsgalunk, akkor a legjelentdsebb
bizonytalansag az egyes mérési pontokban mért adatok eltérése lesz. Ebben az esetben a
kiilonb6z6 mérési pontokhoz rendelhetd mintajellemz6k olyan sokasagot alkotnak, amelyen

mar lehet szorast és hibat szamolni. A peptid vékonyrétegek esetén ezt a modszert kdvettem.

Mivel a ZnO vékonyrétegek esetén minden vizsgalni kivant mintatulajdonsaghoz egy
adott mérési pont tartozik, igy ebben az esetben a mérési pontok kozotti eltérések nem
alkalmasak hiba definialasara. Itt a kiértékelés soran, a szoftver altal minden illesztési

paraméterhez megadott bizonytalansagot tekintettem a hiba megadasahoz.

31



4. MODSZEREK

A grafén rétegeknél és a szén vékonyrétegek kiértékelésekor csatolt kornyezeteket
alkalmaztam, csatolt paraméterekkel, igy a szoftver altal megadott, az egyes paraméterck
bizonytalansagat jellemzd értékek helyett mas modot kerestem a hiba megadasara. Itt a
szénrétegek optikai viselkedését leird oszcillator modellnél szimmetrikus oszcillatorok
kiilonbozo tipusaival is elvégeztem a kiértékelést (Lorentz-, Gauss- és harmonikus
oszcillator). Mivel az MSE értékek nagyon hasonlonak adodtak a kiilonbozd oszcillator
tipusokkal elvégzett kiértékeléseknél, és nem is latszodott egyértelmii tendencia a kiilonbozo
oszcillator tipusokkal kapott eredményekben, igy a bemutatott rétegvastagsagok és optikai
adatok bizonytalansagat a kiilonbozd kiértékelések eredményeinek szorasabol szamolt hibaval

jellemeztem.

4.2.2 Az ellipszometriat kiegészit6 mérési modszerek

Lattuk korabban, hogy az ellipszometriai mérésbdl néhany kivételtdl eltekintve nem
tudjuk kozvetleniil meghatarozni az optikai adatokat és a mintdk strukturdlis jellemzdit,
hanem modellt kell alkotnunk. Emiatt az eredmények nagyban fiiggenek az alkalmazott
modelltdl, igy mindenképp sziikséges ¢€s fontos az ellipszometriai vizsgalatokat mas
modszerekkel kiegésziteni, illetve ezen fiiggetlen moddszerek eredményeivel Osszevetve
alatdmasztani az alkalmazott modell helyességét. A grafén rétegek és a PLD-vel készitett szén
vékonyrétegek  ellipszometriai  vizsgédlatdt =~ Raman-spektroszkopiai  eredményekkel
egészitettem ki, amely a szén alapt vékonyrétegek egyik vezetd vizsgalati modszere. A ZnO
rétegek feliilet strukturait és ezen struktirak méreteloszlasat pasztazo elektronmikroszkoppal
vizsgaltam, mig a peptid rétegek morfologiajarol kiilonb6z6 tizemmodokban felvett atomi erd
mikroszkopos képek alapjan nyertem informaciot. A kovetkez6 részekben ezeket a vizsgalati

modszereket és az alkalmazott miiszereket mutatom be.

4.2.2.1 Raman-spektroszkopia

A Raman-spektroszkopia alapja a fotonok vizsgalt kézegben végbemend rugalmatlan
szorasa. Ha valamilyen kozegre adott frekvencidji fényt bocsatunk, akkor a kozegrol
szorodott fényben nemcsak az eredeti frekvenciaji, rugalmasan szorodott fotonok jelenhetnek
meg (Rayleigh-szorodas), hanem kisebb ¢és nagyobb frekvenciaji komponensek is.
Szilardtestek esetén a gerjesztd és a szort foton energiakiillonbsége megegyezik a kristalyracs
valamely racsrezgéséhez tartozo energiaval, amit egy, a folyamat soran elnyel6dé vagy egy
keletkez6é fonon biztosit. A folyamat harom, egy idében lejatszodo 1épése a kovetkezo: 1) a

szor6do foton a kozeg egy elektronjat egy virtudlis allapotba gerjeszti egy elektron-lyuk part
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hozva létre; ii) a virtualis allapotban 1évé elektron kolcsonhat a szilardtest valamely
racsrezgésével, szorodik; i) végiil az elektron-lyuk par rekombinalodik, mikdzben
kisugarozza a szort fotont. Ha a szorodés soran a racsrezgéshez tartozd fonon megsemmisiil,
mikozben energidja és impulzusa a szorddott foton energidjat és impulzusat noveli, akkor
anti-stokesi folyamatrol beszéliink, ha fonon keletkezik a szoérdodott foton energiajanak és

impulzusanak rovasara, akkor pedig stokesi folyamatrol [65].

A Raman-spektroszkopiai mérés soran a kozeget adott fotonenergidju fénnyel
gerjesztik, majd a szorddott fény egyes komponenseinek intenzitasat mérik. Mivel a Raman-
spektroszkopia azt vizsgalja, hogy a stokesi, illetve anti-stokesi vonalak mennyire vannak
eltolodva a gerjesztd fényhez képest, ezért a Raman-spektrumokon a detektalt intenzitasokat a
gerjeszté  fény hulldmszamatdl vald eltolodas  fiiggvényében szokas  dbrazolni.
Vizsgéalataimhoz a Raman-spektrumokat az Asvanytani Tanszéken rendelkezése 4llé Thermo
Scientific DXR Raman-mikroszkoppal vettiik fel. A gerjeszté fény 532 nm-es hullamhossza

volt, és a spektrumok 50-1860 cm™-es tartomanyban ~3 cm™-es feloldassal lettek rogzitve.

A grafén Raman-spektrumat a vizsgalt hullamszam tartomanyban a G cstcs dominalja,
amely 1580 cm ' kornyékén helyezkedik el, és a szén atomok kozotti sp2 hibridizaciéja
kotések nyujtasi rezgéséhez kothetd [66]. A [67, 68] referencidkban megmutattdk, hogy a
grafén rétegszamanak novekedésével a G csiics a kisebb hullamszamok felé eltolodik. fgy

tehat a G csucs helyzetébdl kovetkeztethetiink a grafén mintak rétegszdmara.

A grafit Raman-spektrumaban a grafénhoz hasonl6an szintén a G cstcs figyelhetd meg
[66]. A mikrokristalyos grafit Raman-spektrumédban a G cstcs mellett az Gn. D csucs is
megjelenik 1350 cm ' kornyékén [69, 70]. Ez azon, sp2 hibridizalt szenek éaltal alkotott,
hattagu gyliriik 1€legzd rezgésének eredménye, melyek szemcsehataron helyezkednek el [65].

A cstcs felértékszelességebdl €s struktirdjabol a szemcseméretre is kdvetkeztethetiink [70].

4.2.2.2 Pasztazo elektronmikroszkopia

A felszini struktardk elterjedt mikroszkopiai vizsgalati modszere a pasztazod
elektronmikroszkopia (Scanning Electron Microscopy - SEM) [71], amely szamos
tizemmoddot kindl a képalkotdsra, vagy akdr az elemanalizisre 1s. A pasztazd

elektronmikroszkopban nagyfesziiltséggel gyorsitott, fokuszalt elektronsugarat bocsatanak a

crer

33



4. MODSZEREK

az anyagbol masodlagos és visszaszort elektronok lépnek ki. A visszaszorodo elektronok a
minta felsd néhdny szdz nanométer vastagsagi rétegébdl szarmaznak, mig a masodlagos
elektronok ennél vékonyabb feliileti rétegbdl 1épnek ki. Emiatt a masodlagos elektron
tizemmodban a minta feliiletér6l kaphatunk informaciot. A detektalt elektronok szama
hatdrozza meg a képpontok intenzitasat. A képpontok Osszessége alkotja az elektronképet,
amelyen a legkorszerlibb késziilékekben akar 1 nm alatti lateralis felbontassal
tanulmanyozhatéak a strukturak. A masodlagos elektron {izemmodban mikodé pasztazo
elektronmikroszkop feloldasi hatarat elvileg az elektronnyalabhoz rendelheté de Broglie
hullamhossz (gyorsitofesziiltségt6l fiiggéen A ~ 0.1-0.01 nm) limitalja, de mivel a feliiletre
esé nyalabatméronél nagyobb térfogatban jon 1étre a méasodlagos elektronok kilokddése, igy a
lateralis feloldas elméleti hatarat a gerjesztett térfogat oldaliranyu kiterjedése szabja meg. A
gyakorlati feloldasi hatart emellett jelent6sen rontja a SEM mechanikai vibraciokkal és
elektromagneses zavarokkal szembeni érzékenysége [72]. Vizsgalataimhoz az SZTE TTIK
téremisszios katodi pésztazd elektronmikroszkopjat hasznaltuk (Hitachi 4700 S) a jobb

feloldast (~ 5 nm) biztositd masodlagos elektron tizemmaodban (gyorsitofesziiltség: 15 kV).

4.2.2.3 Atomi eré mikroszkopia

A feliilet érdességét klasszikus értelemben a feliileti strukturak méretével
jellemezhetjiilk. Ennek meghatarozdsara a legkozvetlenebb lehetdségiink az atomi erd
mikroszkoppal (Atomic Force Microscope - AFM) nyilik, amelyben egy rugdlemezen
elhelyezkedd, nanométer nagysagrendll gorbiileti sugara tii pasztazza a vizsgalando feliiletet.
A feliilet és a tii kozott fellépd erOhatds miatt a rugdlemez elhajlik. Az elhajlas mértékét a
rugolemezre vetiild és onnan reflektalodo 1ézersugar helyzetének fotodiddas detektalasabol
lehet megallapitani. Ebbdl pedig rekonstrualhato a feliilet topologidja. A mérési elvbol

kovetkezéen az AFM nemcsak képalkotasra hasznéalhatd, hanem feliileti érdesség mérésére is.

Az AFM két alapvetd mérési modja a statikus és a dinamikus mod. A statikus mod
legelterjedtebb, kontakt beallitasa esetén a tii érintkezik a feliilettel, és ténylegesen letapogatja
azt. Nem stabil mintdk esetén (pl. biologiai anyagok) fontos, hogy a tli ne kérositsa a
megfigyelni kivant struktirakat. Ezt a kovetelményt a dinamikus mdd non-kontakt mddja
kismértékben eltérd frekvenciaval rezeg a minta felett. Az oszcillacié amplitiddja néhany
nanométer. A feliilet és a rugdlemez kozott hatd erdk (pl. van der Waals erd, amely a feliilet

feletti 10 nm-es tartomanyon beliil jelentds) a rugoélemez rezonanciafrekvencidjanak
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csOkkenését idézik eld. A rezonanciafrekvencia valtozasat a visszacsatold rendszer figyeli,
amely konstans oszcillacios amplitadot tart fenn a feliilet-ti tavolsaghoz alkalmazkodva. A
feltilet-tli tavolsagot minden (x,y) koordinataju helyen mérve a kiértékeld szoftver megalkotja
a minta feliiletének topografias képét [73]. A konstans amplitadot fenntartd ilizemmod
kiegészitéseként mérni lehet a rezgetési jel és a rugdlemez elhajlasi jele kozotti
faziskiilonbséget. Az igy kialakulo fazisképben megfigyelhetd kontraszt a minta anyagi

tulajdonsagaiban bekovetkezett valtozast jelez [74].

A peptid mintakrol az egyiittmiikodd partner altal elérheté Molecular Probe 3D
kontrollerrel ellatott Asylum MFP-3D késziilékkel lettek AFM képek rogzitve a mintak
80x80 pm?, és 20x20 um*es teriileteirél (rugélemez rugdallanddja: 4 nN/nm, péasztazasi
sebesség: 1 Hz, felbontas: 512x512 pixel). Minden mintan legalabb 3 képet rogzitettiink a
rétegek kiilonbozo teriiletein, hogy az eredmények kielégitben reprezentaljak a rétegek

tényleges jellemzoit.
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5. Eredmények

A konkrét mintasorokhoz kot6do alfejezetek el6tt szeretném szimulacids eredmények
felhasznéalasdval megmutatni, hogy adott minta esetén milyen depolarizacids spektrumot
eredményeznek az egyes kvazi-depolarizacios forrasok. Ugy gondolom, hogy a késSbb
bemutatott mérési eredmények értelmezéséhez ez elengedhetetlen, viszont nem all

rendelkezésre irodalmi forras, amely ezeket ilyen forman targyalja.

5.1 Kiilonb6z6 kvazi-depolarizacios forrasok altalanos jellemzdinek osszevetése

Az eldz6 részben lattuk, hogy ha ismerjiikk a kvézi-depolarizacios forrasok jellemzd
paramétereit, azaz inhomogén rétegvastagsag esetén a rétegvastagsag eloszlasat, szigetesen
elhelyezkedd réteg esetén a fedettségi aranyokat, a nyaldb divergenciajat, illetve a spektrograf
jellemzdit, akkor az ezekhez tartoz6 depolarizacids spektrumokat ki tudjuk szamolni. Egy
egyszeri modellt feltételezve, szilicium hordozon elhelyezkedd 300 nm vastag SiO; rétegnél
a 7. abran mutatom be a megfigyelhetd depolarizacio jellemzdit kiillonbozé kvazi-
depolarizécios forrasok jelenléte esetén. A szimulacidkban 65°-0s beesési szoget feltételezve
a rétegvastagsag inhomogenitasanal 2, 4 ¢s 6%-os értékkel szdmoltam. Ez a szdzalékos ért¢k a
mérdfolton beliil eldforduld legnagyobb ¢és legkisebb rétegvastagsag kiilonbségének ¢és a
kozponti vastagsagnak a hanyadosaként adodik. A szamol4sokban a 2, 4 és 6% tehat 300 nm-
es rétegvastagsag esetén 6 nm, 12 nm ¢€s 18 nm-es vastagsagvaltozdsnak felel meg. A beesési
sz0g bizonytalansagat jellemz6 paraméter a fokuszalt nyaldb fénykupjanak fél nyildsszoge. A
szimuldciokban bedllitott a 2° és 4° kozotti tartomény megfelel az ellipszométereknél
leggyakrabban alkalmazott fokuszalas paramétereinek. A savszélesség paramétert 2, 4 és 6
nm-es értékkel vettem figyelembe, mig a szigetesen elhelyezkedd rétegnél az abran
bemutatott 10%, 30% ¢és 50%-os értékek annak a teriiletnek a szdzalékos aranyat adjak meg,

ahol a réteg nincs jelen.
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7. abra: Kvazi-depolarizacios forrasokhoz rendelhet6 depolarizacids gorbék a) a vastagsag-inhomogenitas, b)
beesési sz0g bizonytalansaga, c) a savszélesség és d) a szigetesen elhelyezked6 réteget jellemz6 paraméter
kiilonboz6 értékeinél, Si hordozon elhelyezkedd 300 nm-es SiO, réteg esetén. Az ) dbran a minta ¥ spektruma

lathato.

A 7. ébra alapjan elmondhatd, hogy mind a négy vizsgalt esetben 2 cstics dominalja a
depolarizacios spektrumokat. Ezeknek a pozicidja egybeesik a kiilonb6zé depolarizacios
forrasoknal, és megfelel a 300 nm-es SiO, réteg ellipszometriai spektrumaiban a
rétegvastagsagtol fiiggd interferencia oszcillaciok helyzetének (7. e) dbra). Az a) és b) dbrak
Osszehasonlitdsakor szembetlind, hogy a vastagsdg inhomogenitdsa és a beesési szOg

bizonytalansdga nagyon hasonlé alaka depolarizacios gorbéket eredményez. Ezt a
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hasonlésagot azzal magyarazhatjuk, hogy a kiilonbdz6 szog alatt a mintara esé nyaldbok a
kiilonbozd torési szogek miatt kismértékben eltérd uthosszakat jarnak be a rétegben. igy
gyakorlatilag ugyanaz torténik a nyaldb kiilonb6z6 részeivel, mint ha a rétegvastagsag lenne
eltér6. A bedllitott paraméterek esetén viszont a vastagsdg-inhomogenitds nagyobb sullyal

szerepel, igy bar a csticsaranyok hasonldak az abran, a depolarizacio értéke eltéro.

A véges savszélesség miatti depolarizacios spektrum (7. ¢) abra) is hasonld csucsokat
mutat, azonban itt a csicsok aranya nagymértékben eltér az a) €s b) esetben lathato gérbéktol.
Itt a depolarizacié forrdsa az, hogy a detektoron véges hulldmhossz/fotonenergia-tartomany
adatai 6sszegzédnek. Igy azon a fotonenergia-tartomanyon lesz jelentésebb hatasa ennek a
depolarizécionak, ahol a minta tulajdonsdgai (pl. optikai adatok) nagyobb mértékben
valtoznak, mert ekkor nagyobb eltérések jelentkeznek az egyes hullamhosszi komponenseket
jellemzd polarizacios allapotokban, amelyek Osszeadasa nagyobb depolarizaciot fog
eredményezni. Mivel az altalam vizsgalt anyagok (Si, SiO;) esetén a gyorsabb valtozasok az
UV tartomany felé jellemzoek, igy a savszélesség miatti depolarizacidé hozzéjarulasa nagyobb

lesz a spektrum UV tartomanyhoz kdzelebbi részén.

Az 7. abra d) részén bemutatott, szigetesen elhelyezkedd réteghez tartozo
depolarizacios spektrum alakja a leginkabb eltérd, azonban a rétegvastagsagra jellemzd
csticsok itt is felfedezhetéek. A depolarizacid ekkor a réteggel bevont és a réteg nélkiili
teriiletekrél visszavert nyaldbokat jellemzd polarizacios allapotok atlagolasabol adodik,

mértékét pedig a réteg nélkiili és a réteggel boritott teriiletek ardnya szabja meg.

5.2 Depolarizacio vizsgalata grafén és szén vékonyrétegek esetén

A grafén mintadkon és a szén vékonyrétegeken elvégzett méréseim az ellipszométer
tulajdonsagaira visszavezetheté depolarizacio jellemzoéinek és hatasainak bemutatasara adtak
lehetoséget. Azért kezdtem alaposabban foglalkozni a témaval, mert az egy-, két- és otrétegii
grafén mintak mérésekor jelents depolarizaciot mutattak az ellipszometriai spektrumok (ld.
8. c) abra), amely magyarazatar6l nem talaltam kielégité informaciét az irodalomban. A 8.
abra emellett az egyrétegli grafén mintan mért egyik ellipszometriai szog (8. a)) és a pszeudo

torésmutato kiilonb6z6 beesési szogekhez tartozo spektrumait (8. b)) mutatja.
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8. abra: a) Az egyrétegii grafén mintak mért egyik ellipszometriai szog, b) a pszeudo térésmutato és ¢) a

depolarizacio kiilonbozd beesési szogekhez tartozo spektrumai.

A grafén rétegek a vizsgalt mintaknal 300 nm vastag SiO; rétegen helyezkednek el. Ez
altalanos eljaras a grafén rétegek lathatova tételére [75 Blake], és az ellipszometriai
vizsgélatok  szempontjabol is kedvezd, az interferencia erdsités moddszerének
alkalmazhatosaga miatt (2.1.4 fejezet). A 8. a) abran is jol lathato, hogy a vastag dielektrikum
rétegre felvitt grafén réteg ellipszometriai spektruméaban interferencia oszcillaciok
figyelhetéek meg. Ezen oszcillaciok helye egybeesik a depolarizacids spektrum struktarainak
helyével. Az egyezés még szembetlinébb, ha a ¥ spektrum helyett a mintat tombanyagként
kezelve kifejezett pszeudo torésmutatd strukturait hasonlitjuk Ossze a depolarizacios
gorbékkel. Mivel ezek a struktirdk a vastag dielektrikum réteg jelenléte miatt szerepelnek a
mért ellipszometriai spektrumban, arra kovetkeztethetiink a depolarizacidos gorbe hasonld
fotonenergidkon megjelend strukturaibol, hogy a depolarizaci6 is valamilyen moédon a
dielektrikum réteg jelenlétéhez kothetd, és nem a grafén réteghez. Ezt tamasztja ala a [46]
kozlemény, ahol hasonld depolarizacid6 megjelenését irtdk le 200 nm vastag SiO, rétegre

levalasztott Nij 4Pty vékonyrétegek esetén. Annak érdekében, hogy erre a megfigyelésre
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magyarazatot tudjak adni, a termalisan novesztett SiO, rétegek depolarizacigjat vizsgéaltam

elsdként.

5.2.1 A termalisan novesztett SiO; rétegek depolarizacios tulajdonsagai

A 9. abran lathatoak a kiillonboz6 vastagsagu termalisan novesztett SiO; rétegeken
mért depolarizacios spektrumok. A méréseket kollimalt és fokuszalt nyalabbal is elvégeztem
annak ¢érdekében, hogy a mérési korilményekrdl fliggd depolarizacios forrasokrol is
informaciot nyerjek (9. a) és b) abra - szimbdlumok). Mindkét mérési sorozatnal jelentds
depolarizacio adodott. A spektrumokat dsszehasonlitva elmondhatd, hogy hasonld periodikus
struktara figyelhetd meg mind a kollimalt, mind pedig a fokuszalt nyalabbal mért adatsorban:
a vastagabb rétegek esetén tobb oszcillacids maximumot latunk, amelyek a két mérési

beallitastol fliggetleniil azonos fotonenergia-értéknél helyezkednek el.

b) fokuszalt

a) kollimalt

15 20 25 30 35 40 45 & 15 20 25 30 35 40 45 &
Fotonenergia (eV) Fotonenergia (eV)

9. abra: a) Kollimalt és b) fokuszalt nyalabbal, valtozo vastagsag oxidréteggel fedett Si szeleteken mért
depolarizacios spektrumok. A szimbolumok mutatjak a mért adatokat, mig folytonos vonallal abrazoltam a

modell alapjan szamolt depolarizaciokat.

A 2.2.1 fejezetben bemutatott depolarizacios forrasok koziil jelen esetben biztosan
kizarhatjuk a feliileti struktirak depolarizalé hatasat és az inkoherens hatoldali reflexiot,
mivel a hordozo elnyelé tulajdonsagl a vizsgalt hullamhossztartomanyban. Amit viszont
mindenképp ellendrizni kell, az a spektrograf véges hullamhossztartomanya miatti
depolarizacio, a fokuszalt nyalab szOgbizonytalansaga, és az esetleges inhomogenitasok a

minta tulajdonsagaiban.

Els6ként tekintsiik a kollimalt nyalabbal mért spektrumokat, ebben az esetben ugyanis
a szogbizonytalansagot ki lehet zarni. A [76] referenciaban kozolt érték alapjan a késziilékiink

savszélesség-bizonytalansagat 4 nm-es értékkel vettem figyelembe. Amikor ezt az egy
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depolarizacios forrast tekintettem a modellezésnél, akkor a kapott gorbék nem illeszkedtek a
mért depolarizacios spektrumokra. Nemcsak a struktirak amplitiddja adodott kisebbnek a
mért gorbékkel Gsszehasonlitva, de a csicsok magassagaranya is eltért. A véges savszélesség
figyelembevételével kapott depolarizacios spektrumban ugyanis az UV tartomany felé egyre
magasabb csucsok adddnak (Id. 7. abra), mig a mért adatsor csucsai kozel azonos
amplitadojuak a teljes tartomanyon (9. a) dbra). Ez azt mutatja, hogy a savszélesség paraméter
esetleges tovabbi novelésével sem lehetne leirni a mért gorbéket, tehat sziikséges legalabb

még egy depolarizacios forras figyelembe vétele.

Tovéabbi depolarizéciés forrds lehet a rétegvastagsdg inhomogenitdsa. Ennek
vizsgalatdhoz vastagsagtérképeket vettem fel a kiilonb6z6 vastagsagt SiO; rétegekrdl, minden
minta 5x5 mm? teriiletének 9 pontjdn elvégezve az ellipszometriai mérést. A
vastagsagtérképek tantisaga szerint atlagosan ~ 2 nm-t valtozik a rétegvastagsag a vizsgalt 5
mm-es szakaszokon. Ha figyelembe vessziik, hogy a fokuszalt nyaldb ellipszisének
nagytengelye néhany szaz mikron, mig a kollimalt nyaldbnal ez az érték 1-2 mm az
alkalmazott beesési szogeknél, akkor belathatd, hogy ez a vastagsagvaltozas kozel sem elég
ahhoz, hogy a mért depolarizaciot magyarazni lehessen vele. A 7. a) abran bemutatott,
hasonlé mintaszerkezethez tartozd depolarizacioknal a meréfolton beliili 12 nm-es
vastagvaltozassal adodtak 5-10% koriili  depolarizaciés maximumok. Ez alapjan
megallapithatjuk, hogy a 9. a) abra depolarizacidés gorbéit akkor tudndnk magyardzni a
vastagsag inhomogenitdsaval, ha egy nagysagrenddel nagyobb lenne a vastagsag valtozasa a

kollimalt nyalabbal tortént mérés esetén.

Hasonl6 depolarizacios strukturdkat kapunk, ha nem a rétegvastagsag inhomogén,
hanem a réteg optikai tulajdonsdgai valtoznak. Ha feltételezziik, hogy a réteg egyes részeinek
torésmutatoja kismértékben eltér (dn ~ 0,03) az irodalmi adatoktol [26], akkor le lehet irni a
savszélesség-bizonytalansagon feliil fellépd depolarizaciot (1d. 9. a) abra illesztett gorbek).
Ilyen eltérések adédhatnanak példaul a termalis rétegnovesztésnél a hibahelyek kérnyezetében
tapasztalhat6 lokalis inhomogenitasokbol [77]. Mivel azonban ilyen jellegii inhomogenitasok
részletes vizsgalata nem volt a kutatdsom célja, igy a kovetkezOkben azt vizsgédltam meg,
hogy a minta kisebb teriiletér6l adatot gytijtve, azaz fokuszalt nyalabot hasznalva ki lehet-e

zarni ezt a depolarizacids forrast.
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Ahogy korébban lattuk, fokuszalt nyalab alkalmazasa esetén a beesési szdg eloszlasa
depolarizaciot okoz. Ebben az esetben az egyes résznyalabok kiilonb6zd beesési szog alatt
esnek a mintara, ennek kovetkeztében a torési szog is mas lesz a levegd-dielektrikum
hatarfeliileten, és kiilonbozé optikai uthosszakat jarnak be a vastag dielektrikum rétegben.
Ennek a depolarizacidos forrasnak a mértékére kielégité becslést lehet adni a nyaldb
divergenciajanak mérésével. A késziilék nyalabja, amellyel a méréseket végeztem, 3°-0S
divergenciaval jellemezhetd fokuszalo optika alkalmazédsa esetén. Ezt az értéket kiteritett
karallasnal (beesési szog: 90°), CCD kameraval felvett képek alapjan hataroztam meg,

amelyet a fokuszalo lencsétdl kiillonbozo tavolsagokban helyeztem el.

A fokuszalt nyaldbbal mért depolarizacids spektrumok illesztése soran tehat 3°-0s
értéken rogzitettem a szogbizonytalansag paramétert, a savszélesség paramétert pedig 4 nm-es
értékkel vettem figyelembe. A 9. b) abra esetén Osszevetve a mért adatsorokat a szamolt
depolarizacios spektrumokkal megallapithatd, hogy ez a két paraméter visszaadja a mért
depolarizacios gorbéket, ami arra enged kovetkeztetni, hogy ebben az esetben mas
depolarizacios forrds figyelembe vételére nincs sziikség. Ennek ellendrzésére a
rétegvastagsag-inhomogenitds paramétert illesztési paraméternek allitottam be egy kovetkezo
kiértékelési ciklusban. Az illesztések elvégzése utan a paraméter értéke azonban minden
esetben 0,1% alatt maradt, ami alatamasztja a korabbi megallapitast. A tovabbiakban igy a
fokuszalt nyalabbal mért adatsorokra vonatkoz6 eredményeimet mutatom be, mert bar ebben
az esetben mindenképp szdmolnunk kell a szogbizonytalansag miatt fellépd depolarizacioval,

azonban ez j0l modellezhetd €s ismert depolarizacids forras.

5.2.2 Depolarizacio csokkenése a szénréteggel bevont mintak esetén

Mivel az interferencia erdsités alkalmazasa esetén a depolarizacio jelenlététdl altalaban
eltekintenek, igy ebben a részben azt vizsgaltam meg, hogy ez mennyire jogos, azaz, hogy a
SiO; rétegeken mért depolarizacié hogyan valtozik a kiilonbozo, az ellipszometriai kiértékelés
soran tipikusan alkalmazott vastagsagu szénrétegek jelenléte esetén. Ehhez minden kiilonb6z6
SiO, rétegre szénrétegeket valasztottam le a 4.1 fejezetben leirtaknak megfeleléen, majd
kihasznalva a PLD-s rétegépités sajatossagaként fellépd vastagsag valtozast, olyan teriileteken
végeztem el az ellipszometriai méréseket, amelyekhez kiilonb6z0 vastagsagi szénréteg
tartozik. Az 6t kiilonb6z6 SiO, minta 6 kiilonbozo vastagsagu szénrétegén tortént mérések igy
Osszesen 30 mérési pontot adnak (a mérési pontokhoz tartozd rétegvastagsdgokat az 5.

tablazatban foglaltam 0Ossze). Az ezekhez a mérési pontokhoz tartozd depolarizaciods
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tulajdonsdgok Osszehasonlitasanak egyik moddja a mért depolarizaciok spektralis atlaganak
kiszdmolasa [12]. Ha ezeket az értékeket egy 3D abran a SiO; és a szénrétegek vastagsaganak
fliggvényében abrazoljuk, akkor lathatjuk, hogy ahogy a szénrétegek vastagsdga nd, az
atlagolt depolarizacio csokken (10. a) abra). A legnagyobb depolarizacié ahhoz az esethez
tartozik, amikor a legvastagabb SiO, réteg (660 nm) a legvékonyabb szénréteggel (8 nm) van
bevonva. Erdemes megemliteni, hogy az atlagolt depolarizaciok maximalis értéke kisebb,
mint 4%. Ez az érték elhanyagolhatonak tlinhet, és példaul a [12] kozleményben el is
tekintenek az ilyen tartomanyba esé atlagolt depolarizacio kezelését6l. Ha azonban egy adott
SiO, mintan, a kiillonb6z6 vastagsagu szénrétegeken mért depolarizaciok spektrumat
abrazoljuk (10. b) abra), akkor lathatd, hogy egyes spektralis tartomanyokon nagyon jelentds
depolarizacios csucsok mérhetéek, amelyek maximuma joval meghaladja az atlagos értéket (a
10. b) abra spektrumai 10%-kal el vannak tolva egymashoz képest a jobb lathatosag
kedvéért). A cstucsok pozicidjat foként a SiO, réteg vastagsaga hatdrozza meg, mig az
amplitadé a szénréteg vastagsagaval van Osszefliggésben. Minél vastagabb a szénréteg, az
abszorpcidja folytan annal kevesebb informaciot enged at a SiO; rétegrél, igy egyre jobban
képes elnyomni a SiO; réteg jelenléte miatt felerdsitett depolarizaciot. Ez azt is mutatja, hogy
a rendkiviil vékony 2D anyagok esetén, mint amilyen a grafén is, semmiképp sem

tekinthetiink el a depolarizaci6 megjelenésétél az interferencia erdsités modszerének

alkalmazasakor.
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10. abra: a) Az atlagolt depolarizacio értékek a SiO2 és a szénréteg vastagsaganak fiiggvényében. b) Az a) abran
megjel6lt pontokhoz tartozd depolarizacids spektrumok (a jobb lathatosag kedvéért az egyes gorbék 10%-kal el

vannak tolva egymashoz képest).

5.2.3 A mintik ellipszometriai kiértékelése
Az ellipszometriai kiértékelés elsd 1épéseként a hordozoul szolgalo SiO, réteggel

bevont sziliciumlapokat vizsgaltam. Ugyan a grafén rétegeknél csak 300 nm-es vastagsagu
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SiO; réteg szerepel, viszont a PLD-vel eldallitott szénrétegeknél a SiO, rétegek vastagsaga
sz€les tartomdnyon valtozik (35 nm és 660 nm kozott), igy nem hanyagolhatd el az optikai
tulajdonsagok vastagsagfliggése. A [26, 78] referenciakkal Osszhangban azt tapasztaltam,
hogy a legvékonyabb (35 nm) SiO; réteg optikai viselkedése kismértékben eltér a vastagabb
rétegekétdl, igy a tabulalt adatsorok helyett Sellmeier-féle diszperzios formulaval
modelleztem a SiO; rétegek optikai adatait (Id. 2.1.3 fejezet). A Sellmeier-réteg paramétereit
rogzitettem, €s a grafén valamit a grafitszerii szénrétegek kiértékelése soran ezekkel a

rogzitett paraméterekkel modelleztem a Si0; réteget.

5.2.3.1 Grafén rétegek kiértékelése

A grafén rétegeken mért adatsorok kiértékelésénél két modellt alkalmaztam minden
esetben annak érdekében, hogy a depolarizaci6 figyelembe vételével és a depolarizacid
elhanyagolasaval kapott eredményeket 0ssze tudjam hasonlitani. Mivel a mérések fokuszalt
nyaldbbal torténtek, igy a 3°-os szOgbizonytalansag értékét és a 4 nm-es savszélesség
paramétert vettem figyelembe a depolarizacios forrasok koziil. Korabban lattuk, hogy ez a két
paraméter a rogzitett értékekkel jol leirja a SiO, rétegeken mért depolarizacids spektrumokat.

A masik optikai modellemben depolarizacios forrast egyaltalan nem vettem figyelembe.

Minden grafén minta 4 kiilonb6zd pontjan mértem, és ezeket a spektrumokat kdzdsen
illesztettem meg a csatolt, tobbmintas kiértékelés segitségével (1d.: 2.1.4 fejezet). A grafén
esetén a grafén réteget leird diszperzids fiiggvények paramétereit csatoltam, igy a grafén
diszperzidja ugyan hangolhatdo maradt az illesztési eljaras soran, azonban azonosan valtozott
minden mérési pontban. Emellett a grafén réteg vastagsaga is kozos volt a 4 mérési pontban.
Az alkalmazott modell tehat a kovetkezOképpen épiilt fel: szilicium hordozo, amelynek
optikai tulajdonsagait irodalmi adatsorral irtam le [26], a korabban rdgzitett Sellmeier-
paraméterekkel modellezett SiO, réteg, amelynek a vastagsaga kismértékben valtozhat a
csatolt mérési pontok kozott, és a grafén réteg, amelynek diszperziojat egy Drude- és két
Lorentz-oszcillatorral modelleztem. A kiértékelés bizonytalansdganak megéllapitasa
érdekében a 4.2.1 fejezetben leirtak alapjan a kiértékeléseket a Lorentz-oszcillator mellett
Gauss- és harmonikus oszcillatorral is elvégeztem. A 4. tdblazatban feltiintetett hibak ezeknek

a kiértékeléseknek az eltéréseibol adodnak.

A grafén a szerkezete alapjan anizotrop viselkedést mutat, a modellben azonban ezt az

anizotropiat nem vettem figyelembe. A [79, 80] referencidk alapjan az egytengelyii
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kristalyokbol felépiilé vékonyrétegek esetén, ahol az optikai tengely a feliiletre merdleges
iranyt, az ellipszometria nem érzékeny az anizotrdp viselkedésre. Ezt tdmasztotta ald az a
megfigyelés, hogy a mintat a targyasztal sikjara merdleges tengely koriil forgatva, a

kiilonboz6 szogeknél felvett ellipszometriai spektrumok nem valtak szét.

A 4. téblazat tartalmazza a depolarizacio figyelembevételével és elhanyagolasaval
kapott vastagsagértékeket és az illesztés josagat jellemzé MSE paraméter értekét. A
zarojelben a 4.2.1 részben ismertetett modon, hasonld oszcillatorokat tartalmazd optikai

figgvényekkel illesztett eredmények sokasagan szamolt hibakat tiintettem fel.

Rétegvastagsa MSE Rétegvastagsa

Grafén srasiasses srarieses MSE
depolarizacio depolarizacio  depolarizacio

rétegek ) ) depolarizacio
figyelembe figyelembe elhanyagolasadval

szama elhanyagolasaval
veételével (nm) vételével (nm)

1 0,313 (0,004) 14,19 (0,07) 0,662 (0,053) 14,83 (0,02)

2 0,643 (0,020) 7,14 (0,13) 0,911 (0,008) 7,42 (0,15)

5 1,657 (0,001) 14,49 (0,06) 1,862 (0,034) 15,83 (0,06)

4. tablazat: A grafén rétegekre vonatkozo kiértékelési eredmények a depolarizaciot figyelembe vevo és

elhanyagolé modellek esetén 300 nm-es névleges vastagsagu oxidréteggel bevont Si hordozd esetén.

A 4. tablazat adatai azt mutatjak, hogy bar az illesztés mindkét kiértékelésnél hasonlod
MSE értékekkel elvégezhetd, az eredményiil adodo rétegvastagsagok nagyban eltérnek. Azért,
hogy a kapott vastagsagértékeket helyességérél meggydzodjiink, felvettiik a grafén rétegek
Raman-spektrumat. A 11. abran a Raman-spektrumok G csucsat abrazoltam, amelynek a
pozicidja linearisan valtozik a rétegszammal [67, 68]. A csucsok helyzete (1588,4 cm™,
1585,6 cm™, 1583,6 cm™ az egy-, két- és Gtrétegii grafén esetén) jol egyezik az irodalmi
értékekkel. A depolarizacio figyelembe vételével kapott vastagsagértékekbdl a grafén
irodalmi vastagsaga alapjan meghatarozhatoak a rétegszamok, amelyek jo egyezést mutatnak
a Raman-spektrumokbol szarmaztatott rétegszamokkal. Tovabbi ellendrzésként az
ellipszometriai kiértékelés stabilitdsat is megvizsgaltam: az MSE értékét rogzitett

rétegvastagsagok esetén, a tobbi paraméter hangolasdval minimalizaltam, és az igy kapott

minimalis MSE értékeket abrazoltam az elére beallitott rétegvastagsagok fiiggvényében
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(betétabra 11. abran). A modell legjobb illeszkedése, azaz a legkisebb MSE a 0,32 nm-es,
0,65 nm-es és 1,66 nm-es vastagsagértékekhez tartozik; ezek azok a vastagsagok, amik a
beallitott értékek koziil a legkdzelebb estek az illesztés sordn kapott vastagsagokhoz,

alatdmasztva az elvégzett kiértékelés helyességét.
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grafikonjai az egyes mintakhoz tartozo ellipszometriai kiértékelések minimalis MSE értékeit mutatjak a

rétegvastagsag fiiggvényében.

A kiértékelés eredményeként adddo torésmutatd €s extinkcios egylitthato értékek a
fotonenergia fliggvényében a 12. abran lathatéak. A szaggatott vonalak a depolarizicio
elhanyagolasaval kapott spektrumokhoz tartoznak, mig folytonos vonallal jeloltem a
depolarizacios forrasokat is tartalmazo kiértekelés eredményét. Sziirke tartomanyok mutatjak
az eredmények bizonytalansagat. Eredményeimet 0sszehasonlitottam mas szerzok grafénre

vonatkozo ellipszometriai eredményeivel [12, 14, 80-84], amelyeket szintén feltiintettem a 12.

abran.
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12. abra: A Kiilonboz6 rétegszammal jellemezhetd grafén mintak torésmutato és extinkcios egytitthato
spektrumai a depolarizacié elhanyagolasaval (szaggatott vonal) és figyelembe vételével (folytonos vonal)
meghatarozva. A szimbo6lumokkal jel6lt spektrumok az irodalmi értékekhez tartoznak. Sziirke tertiletek jelolik az

eredmények bizonytalansagat.

A kétféle kiértékelés eredményeit Osszehasonlitva azt lathatjuk, hogy a legnagyobb
valtozast az optikai adatokat tekintve az egyrétegli grafénnél adja a depolarizacid
elhanyagolasa. A grafén rétegek szamanak novekedésével a két gorbe csaknem atfedésbe
kertil. A depolarizacié figyelembe vételével és elhanyagolasaval kapott diszperzios gorbék
alakja nagyon hasonlo, koztiik egy konstans eltolas lathatd. Az atlagos eltérés a gorbék kozott

0,53 az egyrétegii, 0,18 a kétrétegli és 0,1 az Otrétegli minta esetén a torésmutatoban, mig az
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extinkcios egylitthatd értékeire az atlagos eltérések 0,77, 0,27 és 0,1 az egyes mintdkra. A 4.
tablazat alapjan azt is megallapithatjuk, hogy az optikai tulajdonsdgok mellett a
vastagsagértékek is jelentésen eltérnek a két modellnél. Ha figyelembe vesszik a
szOgbizonytalansagot és a savszélesség paramétert a kiértékelésnél, akkor a kapott
vastagsagértékek ~0,3 nm-rel kisebbnek adédnak minden esetben. Ez az érték az egyrétegii
grafén vastagsagaval szinte megegyezik, igy arra kovetkeztethetliink, hogy az optikai
adatoknal tapasztalhaté nagy eltérés ebbdl a vastagsagkiilonbségbdl ered. Azokban az
esetekben, amikor a rétegvastagsag jelentdsen meghaladja a 0,3 nm-es értéket, akkor mar az
optikai tulajdonsagok eltérése is kevésbé hangsulyos. Ez azt is eldrevetiti, hogy ha a
rétegvastagsagot egy fiiggetlen mérésbdl meg tudjuk hatarozni (pl. AFM), és ezt rogzitjik a
kiértékelés soran, akkor az optikai adatok a depolarizacié figyelembe vétele nélkiil is kielégitd

pontossaggal meghatarozhatoak [14].

A 12. 4bra alapjan azt is megallapithatjuk, hogy a depolarizacié elhanyagolasa esetén
nagyon hasonlo6 optikai adatsorokat kapunk a kiilonb6z6 mintdkra. A térésmutatok 1,4 és 2,3
kozott valtoznak, az extinkcids egyiitthatok pedig 0,7 és 0,6 kozott. A depolarizacio
figyelembe vételével kapott értékek az egyrétegli grafén mintanal joval magasabbak: a
torésmutato 1,7 és 3 kozott, mig az extinkcios egylitthatd 1,5 és 2,5 kozott valtozik ebben az
esetben. Az optikai adatok ekkor nagyon hasonloak az irodalomban megtalalhato adatokhoz,
amelyeket szintén feltiintettem a 12. abran. A rétegszam ndvekedésével csokkend n és k
értékeket kapunk. A kétrétegli grafén optikai adatai atlagosan 0,4-del és 0,6-del kisebbek,
mint az egyrétegli grafén torésmutatdja és extinkcids egyiitthatdja, mig ugyanezek a
kiilonbségek 0,5 és 0,8 az oOtrétegli grafén adatait az egyrétegithoz hasonlitva. Arra
szamithatnank, hogy a rétegszam novekedésével az optikai adatok egyre hasonlobba valnak a
grafit adataihoz, ez azonban nem kovetkezik be a [14, 84] referenciakban bemutatott

tendenciakkal 6sszhangban.

5.2.3.2 A PLD-vel eléallitott szénrétegek ellipszometriai kiértékelése

Az eldzd fejezetben lattuk, hogy a depolarizaciot figyelembe vevd és elhanyagolo
kiértékelések eredményeképp adodo optikai fliggvények nagyban kiilonbozhetnek, ez a
kiilonbség azonban a rétegszam nodvekedésével egyre kevésbé jelentés a grafén rétegek
esetén. A megfigyelt tendencia alapjan arra kovetkeztethetiink, hogy a depolarizacio hatasa

elhanyagolhatova valik az ellipszometridban altalaban vizsgalt vékonyrétegek esetén, amelyek
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vastagsaga a néhany 10 nm-es tartomanyba esik. Ennek kisérleti vizsgalatahoz a PLD-vel

készitett szénrétegeket is kiértékeltem mindkét modszerrel.

A 13. abran a rétegekre jellemz6 Raman-spektrumot dsszehasonlitottam a grafit [66] és
a mikrokristalyos grafit [70] G csticsanak intenzitasara normalt Raman-spektrumaval. A PLD-
rétegek Raman-spektrumara jellemz6 intenziv D csucs alapjan a rétegek szerkezete kozelebb
a réteget. Emiatt mikrokristalyos grafit esetén a grafit anizotropidja kiatlagolodik, igy a
modellezés soran a szénrétegek esetén is izotrop viselkedést tételeztem fel. A D cstlics
eltolodasa a mikrokristalyos grafit és a PLD rétegek Raman-spektruméaban a kismértékben
eltérd gerjeszté hullamhosszal magyarazhato [69]. A modellezésnél azt is feltételeztem, hogy
az azonos rétegvastagsagu terliletekhez azonos optikai viselkedés tarsul, igy minden
szénvastagsaghoz egy csatolt kdrnyezetet épitettem fel, ahol az egyes mérési pontoknal a SiO,
réteg vastagsaga volt kiilonb6zd. A csatolt kornyezetekhez az 5. tablazat oszlopaiban szerepld
mérési pontok tartoznak. A tdblazat tartalmazza az ezekben a pontokban mért szénréteg

vastagsagokat és az egyes kornyezetre jellemzé MSE értékeket.

35F [—PLD réteg
= = mikrokristalyos grafit
3.0F |-~ = grafit

Intenzitas (t. e.)

1200 1400 1600 1800
Raman eltolédas (cm™)

13. abra: A PLD-vel késziilt szénrétegekre jellemzé Raman-spektrum, illetve a grafit [66] és a mikrokristalyos
grafit Raman-spektruma [70].

Mivel a PLD rétegek tulajdonsagai eltérhetnek a réteg egyes teriiletein [85], igy
kiilonboz6 diszperzids viselkedést tettem lehetdvé a kiilonbozo szénvastagsagokat tartalmazo
kornyezeteknél. Adott csatolt, tobbmintas kornyezetben viszont — amelyek adott névleges
szénréteg vastagsaggal jellemezhetd mérési adatsorokat tartalmaztak — csatoltam a
szénrétegeket leird fiiggvényt, igy minden mérési pontnal azonos fiiggvény irta le a szénréteg

diszperziojat. A diszperzids fiiggvényt ebben az esetben is oszcillatorokkal modelleztem, a
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grafén rétegekkel megegyez6 oszcillator tipusokat feltételezve. A SiO, rétegek vastagsaga
illesztési paraméterként volt bedllitva, igy valtozhatott az illesztés soran, viszont minden
illesztési eljaras utan ellendriztem, hogy az eredményiill adodd rétegvastagsagok kozel

maradtak-e a SiO, rétegeken a szénréteg levalasztasa el6tt mért adatokhoz.

Szénréteg
nevleges
vast.
60 45 30 22 16 8
(nm)
SiO;
vast. (nm)
35 53,13 43,36 32,88 21,37 18,03 11,25
135 58,43 43,14 28,44 20,76 15,20 6,28
300 59,72 44,72 30,52 24,50 10,93 6,45
515 64,15 47,10 31,54 21,78 16,28 6,82
659 62,52 46,42 36,39 20,90 10,64 9,39
MSE 17,57 28,10 23,76 25,74 20,11 21,20

5. tablazat: A PLD-vel készitett szénrétegekre vonatkozo kiértékelési eredmények a depolarizaciot

figyelembe vevo modell esetén.

Az MSE paraméter értékei alapjan az illesztések josaga kielégitd, féleg annak
ismeretében, hogy a csatolt kdrnyezetekben 6t mérési adatsor egyiittes illesztése torténik meg.
Erdemes még megemliteni, hogy a depolarizacié figyelembe vételével és elhanyagolasaval
elvégzett illesztések szinte azonos MSE értékeket adtak a vastagabb rétegek esetén, azonban a
10 nm alatti rétegvastagsagoknal atlagosan 5%-kal kisebb MSE értékeket eredményezett a
depolarizacio figyelembe vétele, amely a mért és illesztett gorbék pontosabb atfedését

mutatja.

A PLD-s szénrétegek tipikus diszperzids gorbéjét mutatja a 14. dbra. Ugyanezen az

abran a grafit ordindrius sugarra vonatkozé optikai adatait [86], valamint két kiilonbozo
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porozitdsu grafit réteg torésmutatojat €s extinkcids egyiitthatojat is feltiintettem. A két
porézus réteg esetén az optikai fliggvényeket effektiv kozeg kozelitést alkalmazva (2.1.3
fejezet), grafit és levegd optikai adatainak felhasznalasaval, a levegd térfogataranyat 25%-0s
és 50%-0s értékekre bedllitva hataroztam meg. Lathatd, hogy a PLD-vel eldallitott
szénrétegek diszperzidja hasonld a grafitéhoz, azonban kevésbé kompakt a hattérgazban

torténd levalasztas miatt [87].

4.0

Grafit
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14. abra: A PLD-vel eldallitott szénrétegek tipikus diszperzids gorbéje a grafit és két kiillonbdz6 porozitasu

grafitréteg optikai adataival 6sszehasonlitva.

A PLD-vel készitett szénrétegek grafénhoz hasonld diszperzios tulajdonsaga lehetdvé
tette a kinyert optikai adatok depolarizaciora valod érzékenységének Osszehasonlitasat a grafén
esetében meghatarozott adatokkal. Azért, hogy a két kiértékelés eredményeit 6ssze tudjam
hasonlitani, kiszamoltam a depolarizaciot figyelembe vevdé és figyelmen kiviil hagyo
modellekkel kapott torésmutatd és extinkcios egyiitthatd értékek kiillonbségét a spektrum
minden egyes hulldmhosszara, majd ezeket a kiilonbségeket atlagoltam. Az atlagolt

eltéréseket mutatja a 15. abra mind a PLD szénrétegek, mind a grafén rétegek esetén.
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15. abra: A depolarizaciot figyelembe vevd €s elhanyagolo modellekbdl szamolt tdrésmutatd és extinkcios
egyiitthato értékeinek kiillonbsége a szénréteg vastagsaganak fliggvényében grafén (lires szimbdlumok) és PLD-S

szénrétegek esetén (teli szimbdlumok).

A 15. é4bra alapjan lathatd, hogy amint a szénréteg vastagsaga elér egy bizonyos
értéket, a kétféle kiértékelés kozotti kiilonbségek gyakorlatilag jelentéktelenné valnak. A
szénréteg vastagsaganak csokkentésével azonban, amikor a mért depolarizacid is egyre
hangstlyosabb, az optikai adatok kozotti kiillonbségek is ndnek. Ezek az eredmények arra
utalnak, hogy a vastag dielektrikum rétegen 1évé vékonyrétegek esetén a depolarizacio

semmiképpen nem hanyagolhato el a vizsgalt réteg adott vastagsaga alatt.

A PLD-vel elééllitott szénrétegek optikai tulajdonsdgai széles skdlan mozoghatnak a
levalasztas paramétereitdl fliggden [88], igy annak érdekében, hogy ezt az eredményt
altalanosabban is meg lehessen fogalmazni, kiszamoltam, hogy milyen depolarizacios értékek
adddnanak hasonld mintaszerkezetet feltételezve grafit, illetve levegdvel kevert, porozus
grafit rétegek esetén (ezek optikai fiiggvényeit mar korabban bemutattam a 14. abran). Az
ehhez elvégzett szimuldciok sordn a hasonld diszperzids tulajdonsagi rétegeknél 3°-0s
szOgbizonytalansagot és 4 nm-es savszélesség paramétert feltételezve szamoltam ki az atlagos
depolarizacio értékét, a PLD-szénrétegek rétegvastagsag értékeinél. A kapott atlagos
depolarizacios értékeket a SiO, rétegek és a szénrétegek kiilonboz6 vastagsagainal a 16. 4bra

mutatja.
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16. abra: a) Grafit, b) 25% levegd illetve ¢) 50% levegd hozzaadasaval kapott pordzus grafitrétegekre jellemzé

atlagos depolarizacids értékek a SiO; réteg €s a szénréteg vastagsaganak fiiggvényében.

A depolarizacids értékek abrazolasahoz egyforma beosztasu skalat hasznéaltam a hdrom
kiilonboz6 réteg esetén, igy a feliiletek alakjanak Osszehasonlitdsakor egyértelmiien latszik,
hogy a grafitndl cseng le leghamarabb a depolarizacid, mig az 50% levegét tartalmazod
rétegnél a leglankasabb a felillet — ez az eset hasonlit legjobban PLD-s rétegeknél mért
depolarizécios értékekre (10. a) abra). A latott tendencidk egyszerli magyarazata az, hogy
amint a szénréteg extinkcios egylitthatdja nd, kevesebb fény jut vissza a detektorba a hordozo
¢és a SiO; hatarfeliiletér6l, igy a SiO; réteg jelenléte miatt feler6s6dd depolarizacio is kevésbé

lesz jelentds.

Ahhoz, hogy szamszerlsiteni lehessen azt a rétegvastagsag tartomanyt, amelyben a
depolarizacioval mindenképp szamolni kell, sziikséges egy kiiszobvastagsag érték definidlasa.
Mivel az irodalomban leggyakrabban ~500 nm-es vastagsagu dielektrikum réteget
alkalmaznak az interferencia erésités modszeréhez, ezért az 515 nm-es SiO, réteghez tartozo
atlagos depolarizacios értékeket gylijtottem ki a kiillonb6zo szénvastagsagok esetén; a PLD-S
rétegeknél a mért adatok alapjan, a grafit, illetve porozus grafit rétegeknél pedig a
szimulaciokra tdmaszkodva (17. a) abra). Ha a kiiszobvastagsagot annak a rétegvastagsagnak
feleltetjiik meg, amelynél nagyobb vastagsagoknal a depolarizacio atlagos értéke 1% ala
csokken, akkor a PLD-s szénrétegek esetén ~40 nm-es értéket kapunk, mig ez az érték a
porézus grafit rétegeknél 38 nm €és 16 nm, 50% ¢&s 75%-o0s széntartalmat feltételezve. A
grafitnal kapjuk a legkisebb értéket: itt mar 10 nm-es rétegvastagsag esetén 1% ala csokken a
depolarizacio, azaz ennél nagyobb vastagsag esetén nagy valoszinliséggel elhanyagolhaté a
depolarizacio figyelembe vétele. Mivel a grafén n-k értékei hasonldak a grafitéhoz, viszont a
rétegvastagsaga joval kisebb, ez az eredmény is azt tdmasztja ala, hogy a grafén esetén a

depolarizacio semmiképp nem hanyagolhato el.
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17. abra: a) Altagos depolarizaciés értékek a PLD- szénrétegek, a porozus grafitrétegek és kompakt grafitréteg

esetén a rétegvastagsag fliggvényében. b) Hatarvastagsagok az atlagos extinkcié fiiggvényében.

crer

b) abra, ahol a vizsgalt szénrétegek diszperzidjanak hasonlosdga miatt az extinkcios
egyiitthatd spektralis atlagaval jellemeztem az egyes rétegeket. Ha a hatarvastagsagokat az
atlagos extinkcid fiiggvényében abrazoljuk, akkor jol latszik, hogy a novekvd extinkciods
értékek a hatarvastagsag csokkenését eredményezik, azaz jelentésebben abszorbeald réteg
esetén mar a réteg kisebb vastagsaga is elég ahhoz, hogy a depolarizacié hatasat elnyomja. Ez
a vizsgalat mas anyagok esetén hasonléan elvégezhetd, amelynek sordn meghatdrozhatoak a
depolarizacio fellépését jellemzd vastagsagértékek. Ami biztosan allithatd, az az, hogy az
interferencia erdsités modszerének segitségével vizsgalt 2D anyagok esetén a depolarizaciot

minden esetben mérni és kezelni kell.

5.2.4 A fejezethez kapcsolodo téziseim:

T1. Megmutattam, hogy az interferencia erdsités modszerénél alkalmazott vastag
dielektrikum réteg a mérés érzékenységének novelése mellett az ellipszométer és a minta
tulajdonsagaibdl fakadoé depolarizaciot is felerdsiti. Az interferencia erdsités modszerének
megfeleld mintaszerkezetet hoztam 1étre SiO; rétegek termalis novesztésével és szénrétegek
PLD-s levalasztasaval. E mintdk segitségével megmutattam, hogy adott kiiszobértéknél
vastagabb rétegek esetén a réteg abszorpcidja elnyomhatja a mért depolarizacidt, amely igy
elhanyagolhatova valik. Hasonld diszperzids viselkedést mutatd anyagok (grafit és pordzus
grafit rétegek) esetén szimulaciok segitségével meghataroztam azt az extinkcids egyiitthatotol

fliggd vastagsagtartomanyt, ahol jelentds depolarizacié mérhet6 [T1].
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T2. A depolarizacio figyelembe vételével és elhanyagolasaval elvégzett ellipszometriai
kiértékelésekkel demonstraltam a depolarizacio hatasat a grafén rétegek és PLD-vel készitett
szén vékonyrétegek optikai tulajdonsagaira. Megadtam, hogy kiilonb6z6 rétegvastagsagoknal
mekkora eltéréseket okoz a depolarizacid elhanyagoldsa az optikai adatokban.
Eredményeimmel bizonyitottam, hogy a 2D anyagok ellipszometriai vizsgalata sordn az
interferencia erdsités modszerének alkalmazasakor a depolarizacid mérése és kezelése

alapvet6 fontossagu [T1].
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5.3 ZnO vékonyrétegek ellipszometriai vizsgalata

Ebben a fejezetben az ellipszométer tulajdonsagaibol fakadd, és a minta altal
felerdsitett depolarizacio utan vizsgalataimat kiegészitem a minta tulajdonsagai miatt fellépd
depolarizacios forrasok elemzésével. ZnO vékonyrétegeken elvégzett kisérletekkel
alatdmasztva azt mutatom meg, hogy hogyan lehetséges a kvazi-depolarizacios forrasok
(amelyek kozé a rétegvastagsdg inhomogenitdsa, a beesési szog bizonytalansaga és a véges
savszélesség tartozik) és a véletlenszerii depolarizacié kiilonvalasztasa a mérési adatokban,
amely szétvalasztas lehetOséget adhat az egyszeriien modellezhetd kvazi-depolarizacio

pontosabb meghatarozasara, ezzel novelve a kiértékelés pontossagat.

5.3.1 Kvazi-depolarizacio és véletlenszerii depolarizacio egyiittes megjelenése

A magas homérsékleten, nagy impulzusszdm mellett készitett ZnO vékonyrétegek
koziil azt valasztottam a vizsgalatokhoz, amely nagy feliileti érdességli, és inhomogén
rétegvastagsaggal jellemezhetd részeket is tartalmaz egy mintan beliil. Igy a két
depolarizacios forras egyiittes vizsgalatat olyan teriileteken mért ellipszometriai spektrumok
Osszehasonlitdsaval tudtam elvégezni, amelyek ugyan a lokalis hdmérsékletiikben eltérhettek
a mintakészités soran a kontaktusok kozelében eléforduld nagyobb aramsiiriségek miatt, de a
PLD-t jellemzé egyéb korilmények megegyeztek (gaznyomads, 16vésszam, levalasztési

geometria).

A 18. 4bran lathaté képeken a kivalasztott vékonyréteg fényképe lathatdo napfényben
feltilrdl és surlodd beesésnél megvilagitva. Az els6 kép szines interferencia csikrendszere a
gyorsan valtoz6 rétegvastagsag jele. Ez alapjan lathatd, hogy a képen bejeldlt a) és b)
pontokban homogén a réteg, mig a c) és d) pontoknal jelentds vastagsagvaltozasra
szamithatunk a nagy slirliségben elhelyezkedd szines csikrendszert megfigyelve. A masodik
képen lathato vilagos részek a nagy feliileti érdességli, szoro teriiletekhez tartoznak, ebben az
esetben ugyanis az érdes feliileteken kiszorodo fény jut nagyobb mennyiségben a detektorba
(fényképezOgépbe). Az elézd képen bejelolttel megegyezd a) és c¢) pozicidk sima feliileten
helyezkednek el, mig a b) és d) pozicioknal nagy feliileti érdességet mutatnak a szorasi kép
fehér teriiletei. Igy tehat a homogén/inhomogén rétegvastagsig és a sima/érdes feliiletek
kombinalasabol adodé mind a négy variacids lehetdséghez hozza tudunk rendelni egy-egy
mérési pontot. Ezekben a pontokban elvégezve az ellipszometriai méréseket pontos képet
kaphatunk a rétegvastagsag-inhomogenitas, illetve a fényszoras mért adatokra gyakorolt

hatasarol.
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18. abra: A kivalasztott ZnO vékonyréteg fényképe napfénynél feliilrdl és stirlodo beesésii fénynyalabbal

megyvilagitva. A minta 2 cm x 2 cm-es méretd.
Annak érdekében, hogy a kiilonbozd teriiletekhez pontos morfoldgiai jellemzdket

tudjunk tarsitani, az el6z6ekben bemutatott 4 pontban SEM képeket vettiink fel a mintakrol.
Ezeket mutatja be a 19. abra.

FELSZIN

homogén

z

RETEGVASTAGSAG

inhomogén

z

19. abra: A 18. abran bejelolt pozicidknal rogzitett SEM képek. A b) és d) pozicidknal a felszin jelentds
strukturaltsaga figyelheté meg.

A SEM képek alapjan a kivalasztott teriiletek koziil kettd valoban simadnak tekinthetd,
mig a masik két teriileten kraterszert struktirak figyelhetéek meg. Ezek mérettartomanya a
100-300 nm illetve a 150-750 nm nagysagrendjébe esik, 200 és 300 nm-hez tartozo eloszlasi
maximummal (20. abra). A nagymértékben eltéré feliileti morfologia a ZnO réteg eltérd

kristalyossagara utal az egyes poziciokban. Az, hogy a szord tulajdonsagi részek az
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elektromos kontaktusok kozelében vannak, amelyek segitségével a minta rezisztiv flitése
megvalosult, egyértelmlien mutatja, hogy ezeken a helyeken lokalisan nagyobb
aramsulriiségek ¢s ezaltal magasabb homérsékletek alakultak ki, mint a minta kozépso

tertileteit jellemzé 600 °C.
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20. abra: A b) és d) SEM képek alapjan meghatarozott struktirak méreteloszlasat mutato hisztogramok.

A mérési adatok értelmezése elott attekintem a depolarizacios forrasokat leird

matematikai formalizmust.

5.3.2 A véletlenszerii depolarizacio kiilonvalasztasara alkalmazhat6é korrekcios
eljaras megadasa

Ahogy azt a 2.2.2 fejezetben lattuk, vannak olyan, a dolgozatban kvazi-depolarizacios
forras névvel illetett depolarizacios forrasok, amelyek hatasat a kiértékelés soran jol lehet
modellezni, ha ismerjiik a minta, illetve az ellipszométer megfeleld paramétereit. Ebben az
esetben az adott depolarizacios forrast jellemzé paraméter kiilonb6zé értékeihez tartozod
Miiller-matrixok atlagolasaval kapjuk meg a kvazi-depolarizacios forras hatasat is figyelembe
vevd Miiller-matrixot ((6)-os képlet). Ezzel szemben a véletlenszerli depolarizicios
forrasokrol csak kevés informécionk van, igy a kiértékelés bizonytalansagat ndvelik. A
véletlenszerii depolarizacioval jellemezheté minta Miller-matrixat az (5)-6s képletben adtam

meg.

Ha egy Osszefiiggésben szeretnénk kifejezni a kvézi-depolarizacid és véletlenszerti
depolarizaci6 megjelenését, akkor olyan Miiller-matrixra van sziikségiink, amely a kiilon
targyalt két eset Miiller-matrixanak kombindcidja. Ilyenkor, ha feltételezhetjiik, hogy a

véletlenszerli depolarizacié nem valtozik a kvazi-depolarizaciot okozé tulajdonséggal, azaz
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példaul nem valtozik a mérdfolton beliil az inhomogén rétegvastagsaggal, akkor kiilon tudjuk
valasztani a két hatast a kovetkezOképpen. Tekintsiink egy inhomogén rétegvastagsaggal és
emellett egy véletlenszerli depolarizacios forrassal is terhelt mintat. Osszuk fel ezt a mintat
olyan részteriiletekre, amelyek mar homogén rétegvastagsdggal jellemezhetok, viszont a
véletlenszerli depolarizacidos forrds ezeken a részteriileteken is jelen van. Ekkor a
részteriileteket jellemzé Miiller-matrix szétbonthatd az izotrép reflektalé minta és az idealis
depolarizald elem Miiller-matrixainak sulyozott 0sszegére a (5)-0s képlet szerint. Ezeket a
részteriileteket leir6 Miiller-matrixokat az el6forduld vastagsagokra felosszegezve ¢és

atlagolva a kovetkezd matrixot kapjuk:

1 -B’ N> 0 0
—p -B'(N) 0 0
M =((R)-1)-P+1)- 7
((R)=-P+D- g o sie) sy 7
0 0 -B(S) BYC)
o ) , (R)-P
, ahol B a kovetkez6 szorzofaktor: B’ = .
(<R>—1)-P+1

Ez a matrix mind a kvazi-depolarizacids forrdst, mind pedig a véletlenszerii

depolarizéciot egy dsszefiiggésben jellemzi.

Az (5)-0s és (6)-os képletekben korabban szerepld matrixok 0sszehasonlitasakor
lathato, hogy a csak vastagsag-inhomogenitast mutatd minta Miiller-méatrixanak M, eleme 1
(ez minden kvazi-depolarizacios forras esetén igy van), mig a véletlenszerli depolarizacios
forrast jellemzd, altalanosabb leirast adé Miiller-matrixban kiilonbozik 1-t6l. Arra
kovetkeztethetlink tehat, hogy véletlenszerli depolarizacio (pl. szords miatti) az M,
matrixelemmel Osszefligg. Ennek kisérleti bizonyitékat adjak a 21. a) abran bemutatott, mért
M;; Miiller-métrix elemek. Az a), b), c¢) és d) abrdk spektrumait a 18. dbra megfeleld
pozicidinal mértem, 65°-0s beesési szognél. Lathatd, hogy az a) és c), nem szord teriileten
mért M;; spektrumok az UV tartomany fel¢é megfigyelhetd kismeértékli csokkenésétdl
eltekintve jo kozelitéssel 1-es érteket adnak, mig a b) és d) pozicidoknal 3 eV felett jelentdsen
eltér 1-t6l a gorbe. A véletlenszerli depolarizacidnak -, amely ennél a mintandl a feliilet
strukturaltsaga, - tehat a 3 eV feletti spektralis tartomanyon van jelentds hatdsa a mért
adatokra. A 3-5 eV kozotti tartomany hulldmhosszban a 248-413 nm-es tartomanynak felel
meg. A 20. dbran bemutatott hisztogramok alapjan szorast okoz6 struktirdk mérete is ebbe a

tartomanyba esik.
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21. abra: A) A 65°-0s beesési szognél mért My; Miiller-matrix elemek. B) A 65°-0s beesési szognél mért

depolarizacios spektrumok az My; matrix elemmel torténd korrekcio el6tt (fekete gorbék) és utan (kék gorbék).

Az M;; matrixelemnek tehat kitlintetett szerepe van a véletlenszerii depolarizacio
esetén. A (7) matrixban a piros korrel jelolt M;; matrixelem éppen azzal a B’ faktorral egyezik
meg, amely a 0-t6] és 1-t6l eltéré matrixelemek mindegyikében szorzotényezoként szerepel.
fgy az M;; elemmel elosztva minden métrixelemet, és ezeket a korrigalt matrixelemeket
depolarizaciot, amely nem a vastagsag inhomogenitasabol adodik. A korrigalt depolarizacio

ezek alapjan:
D \? D \2 D \? D 2 D 2 D 2
D 71— M "o1 4 M "2 N M "2 :1_\/M 0o +M 722"+ M a3
rorr M P M P1; M P M P,

A mért és a korrigalt depolarizaciot mutatja a 21. B) abra. Mieldtt ratérek a korrekcio

hatdséra, vizsgaljuk meg a mért depolarizacids spektrumokat. A ZnO tiltottsav-szélessége 3,3
eV [89], igy a réteg ennél kisebb fotonenergidkon atlatszo, felette viszont tombanyagként
viselkedik a behatolasi mélységnél nagyobb vastagsagt rétegek esetén (4 eV-nal a behatolasi
mélység ~60 nm). Ez azt jelenti, hogy a rétegvastagsag inhomogenitasa, ami csak abban az
esetben okoz depolarizaciot, ha a réteg aljardl visszaverddo sugarak eljutnak a detektorba, 3,3
eV felett nem jelentkezik. Ez jol latszik a 21. B) abra c) és d) spektrumain. A 3,3 eV alatti

tartomanyon megfigyelhetéek a vastagsag-inhomogenitds okozta depolarizaciora jellemzd
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periodikus strukturdk, amelyek maximalis értéke ennél a mintdnal az 50%-ot is eléri a c)

mérési pozicidban.

A 21. B) abra kék gorbéi mutatjak a depolarizacio értékeit az M;; matrixelemmel
elvégzett korrekcido utan. Lathatd, hogy a korrigalt depolarizaciéo kozel 0 értékli azon a
spektralis tartomdnyon, ahol a vastagsdg-inhomogenitas hatdsa nem latszik a réteg
abszorpcidja miatt, tehat a szoras miatti depolarizaciot ezzel a korrekcioval le tudjuk
valasztani a depolarizaciés spektrumrol. A ZnO tiltottsav-szélessége €s a szorocentrumok
mérete folytan ennél a mintanal elkiiloniilnek azok a spektralis tartomanyok, amelyben a
vastagsdg inhomogenitasa, illetve amelyben a széras hatdsa jelentds. Ha azonban atfedés van
a két depolarizacios forras jellemzd spektralis tartoménydban, akkor ennek a korrekcios
eljarasnak még nagyobb jelentdsége lehet, mivel a kvazi-depolarizacios csticsok amplitudojat
csak a korrigalt depolarizacios spektrum fogja helyesen visszaadni. Ezt tdmasztotta ald egy
csoport [90], akik publikaciojukban az altalam javasolt mddszert szord tulajdonsagh polimer
rétegek esetén alkalmaztak; itt a szords €s a vastagsag-inhomogenitds miatti depolarizacios
struktirdk egylitt vannak jelen egy szélesebb spektralis tartomanyon. Ebben az esetben a
szoras okozta depolarizacié levalasztasa utdn meghatarozott mintatulajdonsagok figyelembe
vételével az optikai adatsorok a mért adatok kdzvetlen atszamolédséval is nagy pontossaggal

megkaphatoak voltak. Ez a korrekcios eljaras a fejezet legfontosabb eredménye.

5.3.3 Az ellipszometriai spektrumok kiértékelése

Az ellipszometriai adatsorok kiértékelése elott fontos megjegyezni, hogy a Miiller-
matrix elemek M;;-gyel vald leosztisa csak a depolarizacio értékében eredményezhet
valtozast, a ¥ és A értékek valtozatlanok maradnak. A W-re és A-ra korabban megadott
definiciok ((2) és (3) kifejezések) alapjan egyszerlien belathatd, hogy a korrigalt értékek

megegyeznek a korrigalatlanokkal.

2 2
(Mn] +(M23]
1 M11 M11

M,,> +M,,’
Y, tan == tan™ 2 2 =y
MOl M01
Mll
M23
M M
Ay, =tan™| —2 |=tan!| —2 |= A
MZZ Mzz
Mll
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A korabban bemutatott négy mérési pontban rogzitett ¥ és A spektrumokat mutatja a
22. abra. Mar a kiértékelés elvégzése elott, pusztan a gorbék alakjabdl szamos informaciot
nyerhetiink a vizsgalt rétegrél. A mért W és A adatsorokon is megfigyelhet6 a spektrum egyes
tartomanyainak eltérd viselkedése. A 3,3 eV-ndl kisebb fotonenergidkon megfigyelhetd
oszcillacid egyértelmii bizonyitéka a vékonyréteg jelenlétének, ugyanis a réteg aljarol és
tetejérdl visszaverddd sugarak interferencidja okozza a periodikus strukturakat. A csticsok
tavolsagabol a rétegvastagsagra is kovetkeztethetiink: minél vastagabb a réteg, annal tobb
fotonenergia-értéknél teljesiilnet a konstruktiv interferencia feltétele, igy annal tobb
oszcillacids maximumot latunk. A modellalkotas el6tt tehat mar tudhatjuk miden eldzetes
ismeret nélkiil is, hogy a mintank tartalmaz egy olyan félvezetéréteget, amelynek tiltottsav-
sz¢lessége 3,3 eV-ndl van, ez a réteg eltérd vastagsdglu az egyes pozicioknal, és az a)
poziciéban a legvékonyabb, mig a b) pozicidban a legvastagabb. Az optikai adatok ¢s a

pontos rétegvastagsagok meghatarozasahoz azonban elengedhetetlen a modell felépitése.
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A ZnO vékonyrétegek kiértékeléséhez hasznalt modellben a szilicium hordozon két
réteget vettem figyelembe a ZnO réteg és a feliileti érdesség leirasara. A hordozo optikai
viselkedését a [26] kozlemény adataival irtam le, mig a ZnO vékonyréteg esetén oszcillator-
modellt alkalmaztam. Az érdesség réteget a ZnO és levegd 1:1 aranyt Osszetételébdl alkotott

effektiv kozeg kozelitéssel definialt réteg irta le (2.1.3 fejezet).
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A ZnO optikai viselkedését, és ezaltal a mért spektrumok alakjat az abszorpcids €l
hatarozza meg. A ZnO meredek abszorpcids élének alakja jol kozelitheté a Psemi-MO nevii
oszcillatorral, amelyet a 2.1.3 fejezetben részletesen is bemutattam, és amelynek
alkalmazhatdsagat a ZnO rétegekre mar mas csoportok is bizonyitottak [91-93]. A Psemi-MO
oszcillator tehat az abszorpcios ¢l felfutasat irta le a modellben, emellett a lathatd és az
infravorés tartomanyban is sziikség volt egy kismértékii abszorpcid bevezetésére a mért

adatok leirasahoz, amit egy Drude- és egy Lorentz-oszcillator segitségével vettem figyelembe.

A depolarizaci6 leirasa az utolsé fontos pont a modell kapcsan. Az eléz6 fejezetben
lattuk, hogy a beesési szog bizonytalansaga fokuszalt nyaldb alkalmazasakor, illetve a véges
savszélesség hatasa minden esetben jelen van az ellipszometriai mérés soran. Az azonban,
hogy mekkora hozzdjarulassal szerepelnek a depolarizdciés spektrumban, a minta
tulajdonsagaitol is figg. A 23. A) abra a) és b), homogén vastagsagu teriileteken mért
depolarizacios spektrumai nem mutatnak jelentds depolarizéciot, igy a fejezet alapjaul
szolgalo publikacioban [T2] lathatd kiértékelésben nem szerepel a szogbizonytalansag és a
savszélesség. Mivel a ZnO rétegnél a vastagsag-inhomogenitas a f6 depolarizacios forras, a
depolarizacios spektrum alakjat és {6 jellegzetességeit mar igy is jol lehetett reprodukalni. Az
el6zd fejezet eredményei alapjan azonban az illesztéseket olyan modellt hasznalva is
elvégeztem, ahol a vastagsag-inhomogenitas paraméter szerepelt illesztési paraméterként, mig
a szOgbizonytalansag és a savszelesség paraméter €rtekeit az el6zo fejezettel megegyezden 3°-
os és 4 nm-es értékkel vettem figyelembe. SzamszerUsitve az értékeket, ennek a két tovabbi
paraméternek a figyelembe vétele a rétegvastagsag értékében atlagosan 0,3%, mig
torésmutato esetén 0,0003, az extinkcios egyiitthatonal pedig 0,0012 eltérést okoz, igy ennél a
mintanal nincs jelentds hatasuk. A tapasztalt eltérések olyan mértékiiek, amelyeknél a

szénrétegek esetén is elhanyagolhatonak tekintettem a depolarizacio hatasat (Id. 15. abra).

Az igy elvégzett illesztések 3,0 és 10,6 kozotti MSE értékeket adtak (6. tablazat). Ezek
az értékek, valamint a 22. abra grafikonjai is az illesztés helyességét tdmasztjak ald. Tovabbi
ellendrzési lehetdséget biztosit az, ha a kivalasztott mérési pontok kornyezetében elvégzett
mérések alapjdn megrajzoljuk a mérési pontok kornyezetének vastagsagtérképét. A
vastagsagtérképek €s a mérdfolt méretének ismeretében meg tudjuk hatdrozni a méréfoltba
esO teriilethez tartozo legkisebb és legnagyobb vastagsagokat, amelybdl becslést adhatunk a

vastagsag-inhomogenitds paraméter értékére. Esetiinkben a vastagsag-inhomogenitassal
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jellemezhetd c) és d) pontban elvégzett mérések kiértékelésekor 4,0% és 4,1%-0s érték

adodott a vastagsag-inhomogenitds paraméterre. A mér6folton beliili vastagsagvaltozas a

vastagsagtérképek alapjan 38,6 nm a 787,3 nm-es kozponti vastagsagu teriileten, mig 69,5 nm

az 1730,4 nm-es teriileten. Ezek 4,9%-nak és 4,0%-nak felelnek meg (6. tablazat).

Teriilet a) b) C) d)
Vastagsag (nm) 136,4 2323,3 787,3 1730,4
(0,5) (26,0) (3,7) (12,9)
MSE 3,0 10,6 5,4 91
Vastagsagvaltozas a mérofolton beliil (nm) 55 6,9 38,6 69,5

6. tablazat: A ZnO rétegek kiilonbozo teriiletein mért ellipszometriai adatsorok kiértékelésébdl kapott vastagsag

értékek a szoftver altal megadott bizonytalansaggal, az MSE paraméter és a méréfolton beliili vastagsagvaltozas
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23. abra: A) A korrekci6 utan kapott depolarizacios spektrumok €s az illesztett gorbék. B) Az illesztésbdl adodo
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A 23. B) abra alapjan jol lathatd, hogy a szor6 teriileteken a torésmutatd minden

esetben kisebb, mint a sima felszinen mért adatok. A torésmutatd maximalis értékének

csokkenése mellett a diszperzidés gorbék alakja is kismértékben megvaltozik. Az egyes

teriileteken megfigyelhetd jelentds feliileti strukturaltsdg jol lathatéan a kristalyszemcsék
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méretének megnovekedése folytan alakult ki (vo. 19. abra). gy tehat a torésmutatd
csokkenése a kristalyszemcsék méretének nodvekedése folytan figyelheté meg, amely

tendencia 6sszhangban van mas csoportok megfigyeléseivel [94].

5.3.4 A fejezethez kapcsolodo tézisem:

T3. Elséként adtam meg a kvazi-depolarizaciés forrasok és a véletlenszerii
depolarizacios forrasok egyiittes leirasat lehetové tevé Miiller-matrixot. Megmutattam, hogy a
Miiller-matrix megfeleld elemével a mért adatsorokon elvégzett korrekcio lehetdséget ad arra,
hogy a depolarizacios spektrumban kiilonvalasszuk a véletlenszer(i és a kvazi-depolarizacios
forrasok jarulékat. Az elméleti leirds mellett szilicium szeleten 1évé ZnO rétegeken mért

kisérleti adatokkal is alatdmasztottam a korrekcids eljaras alkalmazhatdsagat [T2].
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5.4 Peptid vékonyrétegek ellipszometriai vizsgalata

Az ellipszométer és a minta egyes tulajdonsagai kovetkeztében fellépd depolarizacio
hatdsainak bemutatdsa utdn ebben a fejezetben egy ujabb mintatulajdonsag, a szigetesen
elhelyezked6 réteg miatti depolarizaciot vizsgaltam. Ehhez Si hordozora levalasztott
kiilonbozo peptid rétegek ellipszometriai vizsgalatat végeztem el. Az alkalmazott peptideket

¢és a mintakészités 1épéseit a 4.1 fejezetben mutattam be.

5.4.1 A peptid rétegekre alkalmazott ellipszometriai modellek

A peptid rétegek ellipszometriai kiértékelése eldtt a Si hordozo viselkedését vizsgaltam
meg. A mintakészités sordn a Si lapok eldszor hidrogén-fluorid vizes oldataba lettek martva,
hogy a feliiletiikon 1év6 nativ oxid réteg vastagsaga minél kisebb legyen. A HF-ban tortén6
kezelés utan két kontroll mintat ellipszométerrel megmérve azt tapasztaltam, hogy a mért
adatok illeszkedése 0.913 nm-es (p-tipust Si lap) és 1.064 nm-es oxid réteget (n-tipust Si lap)
feltételezve adta a legjobb eredményt. Si feliillet HF hig oldataban (4%) torténé maratasa
esetén a feliileti feldurvulasa nem jelent6s [95]. A felépitett modellben ezek alapjan a Si
hordozon (optikai adatok a [26] kozlemény alapjan) oxidréteg jelenlétét tételeztem fel,
amelynek vastagsagat konstans 1 nm-es értékkel vettem figyelembe. Ezen az oxidréteggel
bevont Si hordozon helyezkedett el a peptid réteg. A peptid rétegek optikai viselkedésének
leirasara harom kiilonb6z6 modellt alkalmaztam, amelyek legfontosabb tulajdonsagait veszem
sorra a kovetkezdkben a p-tipusu Si lapokra levalasztott peptidekhez k6tddd eredményeimmel

illusztralva.

5.4.1.1 Atldtszo réteg

Az elsé modell alapfeltételezése az volt, hogy a peptid rétegek homogén és dsszefiiggd
vékonyréteget alkotnak a hordoz6 felszinén, tovabba, hogy a vizsgélt fotonenergia-
tartomanyon atlatszoak. Ehhez a torésmutatd diszperzidjat a Sellmeier-féle diszperziods

modellel irtam le (2.3.1 fejezet).

Az atlatszo réteg modellt hasznalva a mért és illesztett W és A adatok szemmel
lathatoan sem fedik egymast egyes spektralis tartomanyokon (24. a) abra), ezzel 6sszhangban
az MSE értékek is azt mutattak, hogy az illesztés josaga nem kielégitd (7 Tablazat 1. része). A
modellbdl szamolt adatok eltérése a mért adatoktél mindenképp arra utal, hogy a
modellrendszer nem adja vissza a tényleges mintara jellemzd szerkezeti és/vagy optikai

tulajdonsagokat. Ennek egy magyarazata lehetne a biologiai mintdkra gyakran jellemz6
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anizotrop viselkedés. A felilletre merdlegesen elhelyezkedd fehérjelancok optikai
anizotropidja példaul a [96] referencidban kertil targyaldsra. Az éltalunk alkalmazott peptidek
mindbssze 12 aminosavat tartalmaznak, igy a lancos szerkezet kialakulasat kizarhatjuk, ezzel
pedig az anizotrép viselkedést is. A rétegek ellipszometriai leirasdnak pontosabba tétele
érdekében két tovabbi lehetdséget vettem figyelembe: méasodik modellemben a peptid réteg
optikai adatait valtoztattam meg Kis mértékben (,,abszorbeal6 réteg modell”’), mig a harmadik
modell esetén a réteg szerkezetének megvaltoztatasaval (,,szigetes réteg modell”) egészitettem
Ki az els6é modellt.
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24. abra: A P1 peptid esetén kapott illesztési eredmények az a) atlatszo réteg, b) abszorbealo réteg és c) szigetes
réteg modellt hasznalva. Az atlatszo réteg modellnél az illesztett gorbék 1,24 és 3 eV kozott lathatdoan nem irjak
le a mért adatsorokat. Ezzel szemben az abszorbeal6 és a szigetes réteg modell latszolag nagyon hasonld

illesztett gorbéket eredményez.
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n @ n @ effektiv
. vastagsdag n @ k @ vastagsdg fedettség
Minta | 532 MSE MSE | 532 MSE  vastagsag
(nm) 532nm 532nm (nm) (%)

nm nm (nm)
1.78 26 1.370 0.100 10 1.52 30.9 10

P1 4.2 (0.8) 6.0 (0.4) 5.7 (3.5)
(0.22) (14) | (0.039) (0.053) (5) (0.10) (7.2) (5)
1.66 44 1.402 0.182 10 1.65 25.7 15

P2 5.0(0.2) 6.4 (0.4) 5.8 (1.3)
(0.03) (12) | (0.004) (0.048) (3) (0.10) (2.4 (5)
1.61 41 1.317 0.091 13 1.54 44.7 17

P3 9.4(1.2) 13.6 (2.3) 10.6 (1.2)
(0.04) 3) (0.022) (0.012) (3) (0.02) (3.6) (1)
1.71 13 1.315 0.065 1.66 22.2

P1-B 2.6 (1.0 3.8(0.9) 5() 6(22) 28(15)
(0.08) 4) (0.080) (0.025) 0.12) (7.9)
1.70 28 1.289 0.078 1.63 36.7 11

P3-B 5.8 (0.4) 9.8(3.2) 8(2) 6.5(1.2)
(0.112) 9) (0.102)  (0.020) (0.12) (3.6) (5)
1.63 19 1.398 0.079 1.56 36.0

PC4 5.1(0.5) 6.5 (0.8) 6 (2) 7(1) 5.7(0.6)
(0.02) 1) (0.021)  (0.005) (0.02) (3.3)

Modell atldtszo réteg abszorbedlo réteg szigetes réteg

7. tablazat: A harom kiilonb6z6 modellhez tartoz6 illesztési eredmények.

5.4.1.2 Abszorbedlo réteg

A réteg optikai viselkedésének kismértékii megvaltoztatasat ebben a modellben egy
gyenge abszorpciot leirdé Gauss-oszcillator bevezetésével értem el. Az ebbdl a modellbol
szamolt illesztett gorbék sokkal jobban atfednek a mért adatokkal (24. b) &bra), az MSE
értékek pedig atlagosan az atlatszé modellnél kapott értékek harmadara estek vissza (7.
tablazat 2. szakasza). Ha pusztan az illesztés josagat jellemz6 MSE paraméterre
tamaszkodnank a kiértékelés sordn, akkor ezt a modellt mar el is fogadhatnank, mint a minta
vizsgalatok és a depolarizacids spektrumok analizise alapjan latni fogjuk, hogy ez a modell
nem helyes. Amiért mégis fontosnak tartottam bemutatni az ebbdl kinyert eredményeket, az
az, hogy hangsulyozzam, hogy az ellipszometriai kiértékelés vezethet helytelen eredményre,
igy nagyon fontos a minél tobb adat rogzitése akar az ellipszométerrel (pl. depolarizacid
mérése), akar fliggetlen mintakarakterizalasi modszerek bevonasaval (pl. AFM vagy

abszorpcioméres).

5.4.1.3 Szigetes réteg
A harmadik modellnél ismét az elsé modellben hasznalt Sellmeier-féle diszperzios

Osszefliggéssel definidltam a peptid rétegek optikai viselkedését, azaz atlatszd rétegeket
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tételeztem fel; viszont elvetettem az eddigiekben alkalmazott feltevést, miszerint a réteg
homogén és Osszefliggd bevonatot alkot a hordozo6 feliiletén, és a réteget szigetes szerkezettel
vettem figyelembe. Ennél a modellnél a réteg nem fedi teljesen a hordozot, igy a fény egy
része a hordozo feliiletérdl verddik vissza, mig masik része a réteggel bevont teriiletrél. Ez —
ahogy az 2.2 fejezetben bemutattam — gyakorlatilag tekinthet a vastagsag-inhomogenitassal
jellemezhetd rétegek hatdresetének, ami a matematikai leirdsban azt jelenti, hogy két
kiilonb6zé mintarészhez tartozd Miiller-matrix megfelelden stlyozott atlagolasaval kapjuk a
mintat ténylegesen leird Miiller-matrixot [49], ahol a sulyozas a fedettségi ardny szerint
torténik. A modellben tehat a fedettségi aranyt is illesztési paraméterként tudjuk definidlni,
igy a kiértékelés elvégzésével errdl is informaciot nyeriink (1d. 7. tablazat harmadik szakasza).
Az illesztés nagyon hasonl6 MSE értékkel jellemezhetd, mint az abszorbedlod réteget

feltételezd modell esetén, €s a mért és illesztett gorbek is atfednek (24. c) abra).

5.4.1.4 A peptid réteg leirasdara alkotott modellek dsszehasonlitisa

Azt mar lattuk, hogy a harom modell eltérd feltételezéseken alapul, az illesztések
josagat tekintve viszont csak az atlatszo réteg modell esetén latunk jelentGs eltérést, az
abszorbedlod és a szigetesen elhelyezkedd rétegnél nagyon hasonl6 illesztést lehetett elérni. A
modellek Osszehasonlitasakor azonban az illesztés josaga mellett fontos a modellekbdl kapott
vastagsagértékek, illetve optikai fliggvények Osszevetése. Mivel a szigetesen elhelyezkedd
réteg esetén a rétegvastagsag Onmagaban nem fogja jellemezni a réteget alkotd anyag
mennyiségét, ezért bevezettem az effektiv rétegvastagsagot, ami a rétegvastagsag ¢€s a
fedettségi arany szorzata. Homogén ¢€s folytonos rétegeknél a fedettség 100%, igy az els6 két
modellnél az effektiv vastagsdg megegyezik a rétegvastagsaggal. Ezeket az értékeket is
feltintettem a 7. tablazatban. A 25. abran az ellipszometriaval meghatarozott effektiv
rétegvastagsagok az AFM képek analiziséb6l adodo rétegvastagsagokkal egyiitt szerepelnek.
Az AFM vizsgalatokat egy késobbi alfejezetben ismertetem.
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25. abra: A peptid rétegek effektiv vastagsaga az atlatszo réteget (fekete négyzet), az abszorbedlo réteget (piros
korlap), és a szigetesen elhelyezkedd réteget (kék haromszog) feltételezé modellekbdl, valamint az AFM képek
alapjan (zold négyzet).

Annak ellenére, hogy a kiilonb6zé modellek nagyon kiilonb6z6 rétegtulajdonsagokon
alapulnak, az egyes peptidek szilicium feliilethez valé kotédési tulajdonsdguk kozotti
kiilonbségeket mindegyik jellemzi. Ami még fontosabb, hogy ezek az értékek az AFM-mel
meghatarozott vastagsdgokkal is jo egyezést mutatnak. A harom modellbdl kinyert
vastagsagértékek tovabbi vizsgalatanal feltlinhet, hogy szisztematikusan az abszorbeald réteg
modell adja a legnagyobb vastagsdg értékeket, mig az 4tlatsz6, folytonos réteg a
legkisebbeket. Ez azzal magyarazhat6, hogy vékonyrétegek esetén (amelyek vastagsaga az 5-
10 nm-es hatarnal kisebb) a rétegvastagsag és a torésmutatd korrelalt lehet, igy
tulajdonképpen az optikai Uthosszat tudjuk nagy pontossdggal meghatiarozni az
ellipszométerrel a tényleges vastagsag és torésmutatd helyett. Mivel az egyes modelleknél a
réteg optikai tulajdonsagai kiilonb6z6 fiiggvényekkel vannak definialva, és az eredményiil
adddo torésmutatok az abszorbedld rétegnél a legkisebbek €s a folytonos, atlatszo rétegnél a
legnagyobbak, igy n-d allandé voltabol adodoan sziikségszertien forditott tendenciat fogunk

latni a rétegvastagsagokban.

Korabban lattuk, hogy az abszorbedld réteg modell és a szigetesen elhelyezkedo,
atlatszo réteget feltételez0 modellek alkalmazdsdnal nagyon hasonlé az illesztett gdrbék
alakja. Emellett az effektiv vastagsadgértékek is hasonloak annak ellenére, hogy a modellek
mind a réteg optikai viselkedését tekintve, mind pedig szerkezetet vizsgalva nagyon
kiilonb6z6 alapokon nyugszanak. Alaposabban megvizsgalva az ezen két modellben definialt

rétegek torésmutatdjat és extinkcids egyiitthatojat (26. abra) jol latszik, hogy az abszorbeald
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modellnél bevezetett gyenge abszorpcié miatt a torésmutatd anomalis diszperziot mutat az
1,24 eV ¢és 3,5 eV-os tartomanyon, €s atlagos értéke 1,3 koriili. Ezzel szemben a szigetesen
elhelyezked6 réteg az alkalmazott Sellmeier-formula szerint atlatszo (k=0), igy a torésmutatod
diszperzidja is normalis, atlagos értéke pedig 1,5-1,6 kozott mozog. Tehat az optikai
figgvényeket tekintve nagyon jelentds eltérések mutatkoznak a két modell kozott (a

bemutatott eredmények a P3 peptiden mért adatsorok kiértékelésébdl adodtak).

2.0
—— —— abszorbedl6 réteg | | 0.10
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=16} {0.06 =
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26. abra: A P3 peptid réteget jellemzo torésmutatd és extinkcids egyiitthatd az abszorbeald réteg modellben

(folytonos vonal) és a szigetes réteg modellben (szaggatott vonal).

Tovabbi kiilonbségek latszanak a két modell 4ltal josolt depolarizacios spektrumokban.
Mivel az abszorbeald réteg modellben a peptid réteg definicid szerint homogén és folytonos
bevonatot képez a szilicium hordoz6 feliiletén, igy a réteg tulajdonsagai alapjan nem jelenhet
meg depolarizacio. Ha az ellipszométer tulajdonsdgai miatti depolarizacios forrasokat
tekintjiik, akkor szimulaciok alapjan megallapithatd, hogy sem a nyaldb divergenciaja
(parhuzamos nyaldbbal torténd mérések esetén kisebb, mint 0,1°), sem a 4 nm-es savszélesség
paraméter nem okoz jelentds depolarizaciot. A 0,1°-os szOgbizonytalansag €s a 4 nm-es
savszélesség esetén a depolarizacio atlagos értéke 0,0001% és 0,012% alatt marad a P3 peptid
réteg abszorbeald modellbdl nyert vastagsagat €s optikai tulajdonsagait feltételezé szimulacio
alapjan. Ezzel szemben a szigetesen elhelyezkedd rétegnél megndvekedd depolarizaciora
szamithatunk, mivel két kiilonb6z6 mintaszerkezetrdl visszaverddd fénynyalab dsszegzddik a
detektorban. A 27. abran a két modell alapjan (abszorbealo és szigetesen elhelyezkedd réteg
modellek) a P3 peptid réteg tulajdonsagaival szamolt depolarizaciés spektrumok, és
ugyanezen a mintan 2 kiilonb6zd pontban mért depolarizacios spektrumok lathatdéak. Ha a

szamolt depolarizacids spektrumokat Osszehasonlitjuk a mért adatsorokkal, akkor lathato,
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hogy a mért gorbék alakjukat tekintve visszaadjak a szigetesen elhelyezkedd réteget
feltételez6 modellbdl szamolt gorbét, azonban az értékek kisebbek, és adott minta kiilonbdzo
pontjaiban is igen kiilonb6z6 depolarizacidot mérhetiink. Mivel a mért depolarizacios gorbék
nem adnak 100%-os bizonyitékot a szigetesen clhelyezkedd réteg modell helyességére, igy
tovabbi mintakarakterizalasi technikakat is alkalmaztam a rétegek még alaposabb

vizsgélatahoz.
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27. abra: Az abszorbealo réteg modell és a szigetesen elhelyezked6 réteg modell alapjan szamolt depolarizacios
spektrumok a P3 peptid réteg jellemzdit feltételezve, valamint ugyanezen P3 réteg két pontjaban mért

depolarizacios spektrumok.

5.4.2 Abszorbancia mérések

Az alkalmazott modellekben nagyon eltéréek a peptidek optikai tulajdonsagai. Annak
érdekében, hogy az abszorbedld ¢és az atlatszo réteget feltételezd modellek koziil
egyértelmiien el tudjuk donteni, hogy melyik irja le helyesen az alkalmazott peptidek optikai
viselkedését, megmértiilk a peptid oldatok abszorbancia spektruméat. A mérés soran a 20
tartomanyban miik6dé, UNICAM UV4 spektrofotométerbe. A mért abszorbancia spektrumok
a 28. a) abran lathatoak.
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28. abra: a) A mért abszorbancia értékek. b) Az abszorbancia értékekbdl szamolt extinkcios egylitthatok az

ellipszometriai méréseknek megfelel fotonenergia-tartomanyon.

Ezek az eredmények kozvetleniil még nem vethetdk Ossze az ellipszometriai
modellekbdl  meghatarozhaté  extinkcidos  egyiitthatd  értékekkel; ehhez  tovabbi
megfontolasokra van sziikség. Az extinkcios egyiitthatd, amit az ellipszométeres mérésbol
meg tudunk hatarozni, a szilicium feliilleten megkotott és kiszaradt peptid rétegre vonatkozik.
fgy a kiivetta 1 cm-es hosszat, ami az abszorbancia méréseket jellemzi, nem tudjuk
megfeleltetni a peptidek vastagsdganak, ugyanis itt a peptidek oldatban szerepelnek. Tehat
elsOként azt a vastagsagot kell meghatdroznunk, amit kiszdradas utdn egységnyi feliileten

alkotna az 1 cm-es vastag kiivettaban elhelyezkedd peptid oldat. Ez a térfogat (V=m-dpeyr), &

tomeg (M) €s a slirliség (p) Osszefiiggése alapjan:

d

pept:A— , ahol az oldott anyag tomegét a kovetkezd Osszefliggés alapjan
P

hatarozhatjuk meg:

m=n-M=c-V,,-M=c-d .- A-M, ahol ¢ a peptid oldat koncentracidja (¢ = 20
uM/dm®), doigar a kiivetta vastagsagaval egyezik meg, A a kiivetta megvilagitott feliilete, M
pedig a peptidek molaris tdmege (1256 g/mol az egylittmiikddd partner adatai alapjan).

A két osszefliggésbol dpept esetén kifejezheto:
= C-dyga-M

P

a [97] kozlemény alapjan.

d , ahol a peptidek stirliségét p=1,54 g/lcm? értékkel vettem figyelembe

Ezeket a szamolasokat elvégezve a kiivettaban 1év6 oldat kiszaraddsa utan 163 nm-es
vastagsagu réteget alkotna a peptid. Az abszorbancia eredmények extinkcids egyiitthatora

torténd atszamolasakor tehat ezt a rétegvastagsagot kell figyelembe venniink.
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A transzmisszio (T) és az abszorbancia (A) kozott fennallo relacio, valamint a Beer—

Lambert-torvény felhasznalasaval a kovetkez6 dsszefiiggéshez jutunk [98]:

—ad 47k
. pept
L1, -e

Ay

— pept I3 ” . .« 7 "

T=10 Azl—Tzl—ze 2" ahol 17 az atmend intenzitds, lp a bees6
0 0

intenzitas, o az abszorpcids egyiitthato, dpept @ peptid réteg vastagsaga, A a hullimhossz, k
pedig az extinkcios egylitthatd. Az ily moédon meghatarozott extinkcios egyiitthatokat mutatja

a 28. b) abra a fotonenergia fliggvényében.

Meg kell jegyezniink, hogy a bemutatott szdmolds csak kozelité értéket ad az
extinkcids egyiitthato értékére, igy minddssze arra lehet hasznalni, hogy az extinkcios
egylitthatd spektrumok esetleges strukturdit feltdrjuk; az ellipszometriai modellezésnél
referenciaként nem alkalmasak. Azonban mar ez az egyszer( kozelités is bizonyitja, hogy az
abszorbeald réteget feltételez0 modellben 3 eV kornyékén megjelend, 0,08-as maximalis
értékill extinkcids csucs biztosan nem felel meg a peptidek tényleges optikai viselkedésének. A
P2 peptid esetén megfigyelhetd kismértékli extinkcié ndvekedés 4,5 eV-ndl a csak ebben a
peptidben megtalalhaté triptofanhoz kothetd.

5.4.3 AFM vizsgalatok

Az ellipszometriai vizsgalatok kiegészitése ¢és alatdmasztasa érdekében a peptid
rétegekrél AFM képeket is rogzitettiink a 4.2.2.3 fejezetben leirtaknak megfelelden. A 29.
abran az AFM-mel meghatarozott topografia (A, B, C és D) és fazisképek (E, F, G és H)
lathatok rendre a P1, P2, P3 és PC4 peptidekre.
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29. abra: AFM-mel meghatarozott topografia (A, B, C és D), és fazisképek (E, F, G és H) rendre a P1, P2, P3 és
PC4 peptidekre. A topografias képek lehetdvé tették a rétegvastagsag és fedettség meghatarozasat, mig a
fazisképek a kiilonb6zd vastagsaggal jellemezhetd teriiletek eltéré anyagi mindségét timasztjak ala. A szinskala
sz¢éls6 értékei a topografia képeknél 0 és 20 nm, mig a fazisképeknél 0 és 5°. A fehér méretjelzéshez tartozod

tavolsag 5 um.

Kvantitativ analizis elvégzése nélkiil is szamos informacioét nyerhetiink a 29. abra
alapjan. Az E-H képek alapjan a nagyobb magassagu teriiletek és a hordoz6 anyagi mindsége
¢lesen elkiiloniil, mutatva, hogy a peptid tényleg szigetesen helyezkedik el, ami alatamasztja
az ellipszometriai modellezés helyességét. Az is lathatd, hogy a szigetek mérete és magassaga

rom

eltéro.
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Az AFM képekhez szamszerii adatokat tarsitva a topografids adatok alapjan

magassageloszlasokat tudunk szamolni. A 30. abra a P1 peptid rétegre vonatkozd

magassageloszlast mutatja. Lathatd, hogy a réteg nem jellemezhetd egyetlen magassag

értékkel, hanem széles eloszlast mutatnak a magassag értékek.
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30. abra: AFM-mel meghatarozott magassageloszlas a P1 minta esetén.

A széles magassageloszlas egyrészt arra utalhat, hogy az egyes szigetek nem egyforma

magassaguak, masrészt pedig az egyes szigeteken beliil is szdmolnunk kell a magassag

valtozéasaival. A kdzponti magassagok ¢és a képek alapjan meghatarozott fedettség értékek

felhasznalasaval az effektiv vastagsagok ebben az esetben is kiszamolhatoak (8. tdblazat).

Minta effektiv vastagsag (nm) fedettség (%)
P1 8,2 (0,8) 33,5

P2 3,5 (0,6) 13,1

P3 12,0 (1,0) 70,2
P1-B 3,3(0,5) 18,7
P3-B 6,6 (0,6) 37,4
PC4 5,3(0,4) 28,6
Kontroll minta 0,74 (0,07)

8. tablazat: Az AFM képek alapjan meghatarozott effektiv vastagsagok és fedettség értékek.

A fedettségi adatokat kozos grafikonon abrazolva az ellipszometriai kiértékelésbol

kapott adatokkal (31. abra) lathatd, hogy az egyes peptidekhez tartozo fedettségi értékek a két
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modszer esetén hasonld tendenciat mutatnak, azonban a P2 és P3 mintdknal jelentOs eltérés

mutatkozik a fedettségi adatokban.
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31. abra: Az AFM alapjan (z6ld négyzet) és a szigetes réteget feltételez6 ellipszometriai modellbdl szarmazd

fedettség értékek.

Az AFM-mel és az ellipszometriai vizsgalatokbol nyert adatok Osszehasonlitdsanal
mindenképp érdemes megjegyezni, hogy a két mddszerrel a minta méas nagysagrendbe es6
teriiletei vizsgalhatok. A legtdbb AFM kép 20x20 um?>-es teriiletrdl lett felvéve a jo felbontas
érdekében, mig az ellipszométer — fokuszald optika alkalmazdsa nélkiil — egyszerre néhany
mm?-es teriiletet vilagit meg. Emiatt az ellipszométerrel kapott értékek reprezentativabbnak
tekinthetdk. Azonban nem feledkezhetiink meg rola, hogy mig az AFM képek kozvetlentil
megadjak a fedettség €s a magassag értékeket, addig ezekrdl az adatokrol az ellipszometriai
kiértékelésbdl csak modellezés tjan kaphatunk informacidt. Az ellipszometriai modellben a
szigetesen elhelyezkedd réteg magassageloszlasa egy egységugras fliggvény, mig a
valosagban ezek a szigetek valtozo magassagiak, igy ezt a mintatulajdonsagot csak az

ellipszometriai modell tovabbi finomitasaval lehetne pontosan visszaadni.

5.4.4 A modellek latszolagos ekvivalencidjanak diszkusszidja

Bar az abszorbancia mérések és az AFM vizsgélatok egyértelmilien alatamasztjdk a
szigetesen elhelyezkedd réteg modell helyességét az abszorbedld réteggel szemben, az
ellipszometriai modellezés szempontjabol érdekes megvizsgalni, hogy miért adhat nagyon
hasonld illesztést ez a két modell. Ehhez szimulacidt készitettem a P3 peptid optikai
fliggvényeit felhasznalva 44%-os feliileti fedettséggel; azaz kiszamoltam az ellipszometriai
spektrumait a szilicium hordozobol, az azon elhelyezkedé 1 nm-es SiO, rétegbdl, illetve a

szigetes peptid rétegbdl all6 mintanak. Az igy kapott adatsort az abszorbeald réteg modellel
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illesztettem. Az MSE hasonl6 a P3 mintdn kdzvetleniil mért adatok abszorbedld réteg
modellel torténd kiértékeléséhez (MSE ~ 14), mig a kapott optikai fiiggvények is kozel
megegyezO diszperziot mutatnak (32. abra). Fontos hangstlyozni, hogy az illesztendé W, A
adatsorok szimulacioja soran a peptid réteget atlatszonak tételeztem fel, tehat az illesztés

eredményéiil adodo latszélagos abszorpciot a részleges fedettség okozhatja.
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32. abra: A mért és a szigetesen elhelyezkedd réteget feltételezé modell alapjan szimulalt W és A adatsorok

abszorbeald réteg modellel torténd illesztésébol kapott optikai fliggvények.

Ennek szemléletes magyarazatat kaphatjuk akkor, ha figyelembe vessziik, hogy a réteg
abszorpcidja az ellipszometriai spektrumok éles struktarainak ,,elken6dését” okozza. A 33. a)
¢s b) abrakon a fekete gorbe 100 nm-es atlatszo réteggel bevont Si hordozo ellipszometriai
spektrumat mutatja. Ha a réteg optikai adatait leird fliggvényhez hozzavesziink egy széles
Gauss-alakl abszorpcids savot és az abszorpcids tag amplitudojat noveljiik, akkor a ¥
spektrum maximuma egyre kisebb értékii lesz, elkenddik az é€les struktara (33. a) dbra). Ha az
abszorpciot elvetjiik, és feltételezziik, hogy a réteg szigetesen helyezkedik el, akkor a réteggel
bevont és a réteget nem tartalmazo részek atlagolasa okoz hasonlé torzitast. A fenti, atlatszo
réteggel bevont Si mintanal, ha a fedettséget kezdjiik csokkenteni a szimulacioban, akkor a

cstics hasonld amplitado csokkenését tapasztaljuk (33. b) abra).
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33. abra: 100 nm-es 4tlatszo réteggel bevont Si hordozo ellipszometriai spektrumai a) kiilonb6z6 mértéki

abszorpcid bevezetése, illetve b) az atlatszo réteg kiilonbozo fedettsége esetén.

Ezt a torzulast lehet kvazi-abszorpcioként értelmezni a modellezés soran, amely
folytan a kiértékelésbol kapott eredmények nem fogjak a minta tényleges tulajdonsagait
visszaadni még akkor sem, ha egyébként a mért és a szamolt spektrumok illeszkedése

kielégitd.

Lattuk korabban, hogy a szigetesen elhelyezkedd rétegnél jelent6s depolarizacid
megjelenésére szamithatunk az ellipszometriai modell alapjan (27. abra). Ugyanakkor a mért
depolarizécio, bar alakjdban megegyezik a modellbdl szamolttal, kisebb értékiinek adodott.
Az AFM képek egyértelmiien mutattdk, hogy ezeknek a szigeteknek sem a lateralis mérete,
sem a magassaga nem jellemezhetd egyetlen értékkel, hanem egy-egy eloszlassal irhatok le. A
magassagértékek pedig nemcsak szigetr6l szigetre valtozhatnak, hanem az egyes szigeteken
beliil is. Annak érdekében, hogy a mért és szamolt depolarizacios spektrumok eltérését
magyarazni tudjam, a szigetek méret- és magassageloszlasdnak pontosabb figyelembe
vételére kidolgoztam egy csatolt modellt, €s szimulaciokat végeztem két kiilonbozo
szigetalakot feltételezve. Ehhez a két kiillonbozd vastagsageloszlast modelleztem a kovetkezd
lépéseken keresztiil. Mindkét eloszlas esetén 4 kiilonb6zd vastagsagl teriiletre bontottam a
modellezett szigetet és definidltam, hogy az egyes teriiletekhez tartoz6 vastagsagok milyen
aranyban alljanak a sziget tetejét jellemzd kozponti vastagsdggal, amely késébb illesztési
paraméterként szerepelt. Emellett a részek terliletaranyat is rogzitettem, igy elég volt a
kdzponti vastagsagl rész teriiletét valtoztatni az illesztés soran. Ekdzben a tobbi teriilet is
véltozott a bedllitott aranyoknak megfelelden. Osszefoglalva tehat a minta feliiletét 5 alrészre

bontottam, ebbdl 4 irta le a kiillonb6z6 vastagsagl peptid rétegeket, amelyeknél ugyanazokat
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az optikai fiiggvényeket adtam meg, de a vastagsagot eltérd értékiire allitottam; mig az 6todik
teriiletrész az, ahol nincs jelen a peptid bevonat. A 4, peptid réteget leird rész
vastagsagaranyat ¢és teriiletaranyat csatolt paraméternek allitottam be az illesztésben; ez tette
lehetévé, hogy ugyanannyi illesztési paraméter szerepeljen, mint az alapértelmezett szigetes
réteg esetén, ahol a vastagsidgeloszlast egy egységugras-fliggvény definidlja. Az
alapértelmezett szigetes modellben tehat a réteg vastagsaga €s fedettségi aranya szerepelnek
illesztési paraméterként a réteg optikai viselkedését leird Sellmeier-paraméterek mellett, mig a
bonyolultabb magassageloszlasok beallitdsa esetén a kozponti rész vastagsaga €s teriiletaranya
illesztési paraméter, a tobbi részhez tartozd vastagsagok és teriiletek pedig ehhez lettek
csatolva. Két magassageloszlast, amelyek a P3-B peptid illesztésébdl szarmaznak, mutat a 34.
a) dbra. Az igy megalkotott szigetalakokhoz tartozé modellekbdl szamolt torésmutatok €s az
alapértelmezett, ugrasfiiggvénnyel definidlt szigetalakhoz tartozo térésmutatdk eltéréseit a 34.
b) abran latjuk. A kiilonb6z6 eloszlasokhoz tartozé depolarizacios spektrumokat pedig a 34.

¢) abra mutatja.
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34. abra: a) A szigetek vastagsageloszlasa a modellben. b) A két beallitott eloszlast tartalmazé modellekbdl
szamolt torésmutato értékek és az alapértelmezett eloszlas torésmutatdinak kiilonbsége. c) A harom

vastagsageloszlashoz tartozo6 depolarizacids spektrumok a kiilonb6z6 peptidek esetén.

A bemutatott eredmények alapjan a peptid rétegek torésmutatdjaban 5%-nal kisebb
valtozast eredményezett a szigetalakok megvaltoztatdsa. Azaz az alapértelmezett, a szigeteken
beliili magassagvaltozasokat elhanyagolé modellbdl kapott eredmények megbizhatdsaga
nagyjabol ezzel az értékkel adhatdo meg. Az optikai adatok mellett a depolarizacids gorbékre
is hatdssal van a szigetek magassageloszlasa: ha elmozdulunk a valésagot kevéssé visszaado

ugrasfiiggvénytdl a minta tényleges tulajdonsagait jobban leird6 magassageloszlasok felé,
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akkor a depolarizaci6 kismértékii csokkenését figyelhetjik meg. A kilonb6z6 peptid
rétegekre szamolt depolarizacids gorbék Osszehasonlitdsaval az is nyilvanvalova valik, hogy
mind a rétegek vastagsaga, mind pedig a fedettségi aranyuk jelentdsen befolyasolja a kapott
depolarizacios spektrumokat. Mivel a rétegek nem képeznek homogén bevonatot, és a
kialakulo szigetek mérete és vastagsageloszlasa is valtozik, igy a minta tobb pontjaban
szlikséges elvégezni az ellipszometriai méréseket ahhoz, hogy egy atfogd képet kapjunk a

peptid rétegek viselkedésérol.

A bemutatott eredmények alapjan tehat egyértelmiien lathato, hogy a peptid rétegek
szigeteket alkotnak a szilicium feliiletén. A szigetes réteg l1étjogosultsaganak bizonyitasa utan
a megalkotott modellt arra hasznédltam, hogy a kiilonb6zé peptidek p- és n-tipusu
sziliciumfeliiletekhez valo kotddési tulajdonsagat kisérletileg bizonyitsam. A vizsgalatainkhoz
hasznalt peptidek elméleti tanulmanyok alapjan ugy lettek megalkotva, hogy egyesek koziiliik
a p-tipusu (P1, P1-B, P3, P3-B, PC4), mig masok az n-tipusu Si feliiletekhez (is) kotédjenek
(P1, P1-B, P2) [99]. Az elméletileg kimutatott kiilonbségek kisérleti ellenérzése mellett azt is
sikeriilt kimutatni a rétegvastagsagok analiziséb6l, hogy a bevonat tobb rétegben tartalmazza
a molekulakat [T3].

5.4.5 A fejezethez kapcsolodo téziseim:

T4. A mért depolarizacios spektrumok figyelembevételével megmutattam, hogy a
meritéses eljarassal készilt, rovidlanct peptidekbdl felépiild rétegek szigetesen helyezkednek
el a Si hordozd felszinén.  Bizonyitottam, hogy a szigetes fedettséget feltételezd
ellipszometriai modell amellett, hogy az ellipszometriai spektrumokat is jol reprodukalja, a
depolarizacios spektrumok leirasara is képes a rétegszerkezet, illetve a vastagsag eloszlasok
pontosabb figyelembevételével. A szigetes réteget feltételezd modell alapjan bizonyitottam a
peptid rétegek tobbréteges szervezOdését, amely eredményeimet AFM vizsgalatokkal is

alatamasztottam [T3, T4].

T5. A peptid rétegek ellipszometriai és depolarizacios spektruménak vizsgéalata soran
megmutattam, hogy a mért ellipszometriai spektrumok az abszorbedld réteg modell és a
szigetesen elhelyezkedd réteget leird6 modell segitségével latszolag ekvivalens moddon
illesztheték. Szamitasokkal tamasztottam ala, hogy ez a latszolagos ekvivalencia arra
vezethetd vissza, hogy a szigetes réteg konfiguracid kvézi-abszorpcidként jelenhet meg a

modellezés soran [T4].
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6. Magyar nyelvii dsszefoglalas

A spektroszkopiai ellipszometria egy roncsoldsmentes optikai vizsgalati moddszer,
amelynél a fény polarizacios allapotanak a mintardl valod visszaverddés soran bekovetkezd
véltozasabol kapunk informaciot a minta egyes tulajdonsagairél. Altalanos esetben
feltételezziik, hogy a minta elhagyasa utan a fény tiszta polarizacios allapoti marad, azonban
vannak olyan — a méréeszkoz, illetve a minta egyes tulajdonsagaihoz kotédé — esetek, amikor
ez nem teljesiil. Ha a fény polarizaciofoka a tiszta polarizacids allapotot jellemz6 1-es értékrol
lecsokken, akkor depolarizacio fellépésérél beszélhetink. A depolarizacid, mikozben
leronthatja a mérés pontossagat, kiegészité informaciokkal is szolgalhat a minta
tulajdonsagair6l, amelyeket pusztan az ellipszometriai szogek analizisébdl (W és A) nem
kapnank meg. A depolarizalt nyalabot, illetve a depolarizacios forrasokat leird6 matematikai
eszkoztar (Stokes-vektor és Miiller-matrix) mar régota rendelkezésre allt, a depolarizacios
effektusokat figyelembe vevd ellipszometriai mérésekre azonban csak a 90-es években nyilt
lehetéség a forgd kompenzatoros spektroszkopiai késziilékek megjelenésével. Néhany
publikacioban ¢és ellipszometriai monografidban taldlkozhatunk a depolarizacié egyes
aspektusainak targyaldsaval, azonban a legtobb kozleményben elhanyagoljdk a depolarizacio
ellipszometriai mérések kiértékelésére gyakorolt hatasait. Ezért a dolgozatomban a
depolarizacios forrasok attekintése és rendszerezése mellett annak vizsgalatat tliztem ki célul,
hogy a kiilonb6z6 alkalmazasokban eléfordulé mintak esetén a depolarizacié milyen hatassal
van a mért adatok kiértékelésére. Célom volt tovabba, hogy eljarasokat adjak a depolarizéciod

megfeleld kezelésére.

Ehhez els6ként grafén mintdk és szén vékonyrétegek ellipszometriai mérését és
kiértékelését végeztem el. Mind a grafén, mind pedig a szén vékonyrétegek vastag SiO;
réteggel bevont szilicium hordozon helyezkedtek el. Ez a mintaszerkezet széles korben
alkalmazott abszorbeald vékonyrétegek ellipszometriai vizsgalatanal, ugyanis lehetéséget
biztosit az interferencia erdsités modszerének alkalmazasara, amellyel az ellipszometria a
vékonyréteg tulajdonsagaira érzékenyebbé tehet6. Megmutattam azonban, hogy ilyen
esetekben nemcsak a vékonyréteg hatasa erdsodik fel a spektrumokban, hanem a
depolarizacios forrasok jelentOsége is megnd. Vizsgalataim soran a fokuszalt nyaldbbal
végzett mérés kovetkeztében fellépd beesési szdg bizonytalansag, €s a spektrograf véges
savszélessége volt az a két depolarizacids forrds, amelyek figyelembe vételével a mért

depolarizacios spektrumok jol reprodukélhatéak voltak. Megmutattam, hogy ezeknek a

83



6. MAGYAR NYELVU OSSZEFOGLALO

depolarizacios forrasoknak az elhanyagolasa az egyrétegli grafén rétegvastagsagaval azonos
mértékl eltérést okoz a kiértékelés soran kapott vastagsagértékekben, amely igy az optikai
adatok nagymértékii pontatlansagat is okozza a grafén esetén. Annak érdekében, hogy ezt a
hatdst az  ellipszometridban  legtobbszor  vizsgéalt  vékonyrétegekre  jellemzo
vastagsagtartomanyokban is vizsgalni tudjam, PLD technikdval szénrétegeket készitettem
vastag SiO; réteggel bevont szilicium hordozokra. Ezzel a mintasorral demonstraltam, hogy
ha a szénréteg vastagsaga meghalad egy bizonyos kiiszobértéket, akkor a vastag SiO,
segédréteg jelenléte miatt felerdsitett depolarizacid elhanyagolhatova valik a szénréteg
abszorpcidja folytan. A grafén és szénrétegek kiértékelését elvégeztem a depolarizaciot
figyelembe vevo és elhanyagold modellekkel is, és megadtam az optikai adatok eltéréseit az
egyes vastagsdgtartomanyokban. Hasonlo diszperzios viselkedést mutatd anyagok esetén
(grafit és porozus grafit) szimuldciés eredményekre tdmaszkodva megadtam azokat a
vastagsagtartomanyokat, amelyekbe esé vékonyrétegek ellipszometriai vizsgalata esetén a

depolarizaciot mindenképp figyelembe kell venni a méréseknél és a modellalkotasnal.

Az eredményeimet bemutatd fejezet masodik részében cink-oxid vékonyrétegek
ellipszometriai analizisét mutattam be. Ezeket a rétegeket szintén PLD modszerrel készitettem
flitott szilicium hordozot alkalmazva. A levalasztasi koriilmények kovetkeztében a rétegek
tartalmaztak inhomogén rétegvastagsaggal, illetve szord tulajdonsagu feliileti struktarakkal
jellemezhetd részeket is. Méréseimet négy kiillonb6zé mintapozicidban végeztem el, amelyek
1) homogén rétegvastagsagl €s sima feliiletli, 11) inhomogén rétegvastagsagu és sima feliiletd,
1i1) homogén rétegvastagsagu €s szord tulajdonsagu, illetve iv) inhomogeén rétegvastagsagu €s
szor6 tulajdonsagu teriiletekhez tartoztak. Mind az inhomogén rétegvastagsag, mind pedig a
szoras depolarizacios forrds lehet, azonban hatasuk és kezelésiik nagymértékben eltér. A
rétegvastagsag-inhomogenitas ugynevezett kvazi-depolarizaciot eredményez (azaz a nyalabot
alkotd egyes sugarak polarizacios allapota térben ugyan eltér, viszont j6l nyomon kdvethetd a
valtozasuk, és igy a depolarizacid6 meértéke is), ezzel szemben a szord tulajdonsagu
struktrakrdl visszaver6dd nyalab polarizacios allapota véletlenszerlien fog megvaltozni. A
korabban bemutatott négy mintapozicidban elvégzett mérésekkel lehetdségem volt a
rétegvastagsdg-inhomogenitds ¢és a szoras hatasanak elkiilonitésére ¢€s vizsgalatara a
depolarizacios spektrumban. A kvézi-depolarizacidos forrasokat leird, €s a véletlenszeri
depolarizaciot jellemzd Miiller-matrixokat korabban kidolgoztak, azonban olyan Miiller-
matrixot még nem alkalmaztak, amely ezt a két hatdst egyiittesen képes kezelni.

Dolgozatomban én ennek a kombinalt Miiller-matrixnak a leirasat adtam meg. Megmutattam,
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hogy a Miiller-matrix adott eleme csak a véletlenszeri depolarizaciotdl fiigg, igy ezzel az
elemmel korrigdlva a kombinalt Miiller-matrix elemeit megkaphatjuk azt a Miiller-matrixot,
amely mar csak a kvazi-depolarizacio hatésat tartalmazza. Ez a korrekcio lehetOséget ad a
kvazi-depolarizacios forrds pontosabb leirasara, ¢és a kiértékelés is kisebb bizonytalansaggal
végezhetd el. Az elméleti leirds mellett ezeket a megéllapitasokat kisérleti eredményekkel is

igazoltam.

Az utolso részben peptid rétegek ellipszometriai analizisét végeztem el. Ezen rétegek
alkalmazasi teriiletein nagy jelentdsége van a rétegek strukturdjanak és a hordozéhoz vald
kotédési  tulajdonsagainak. Megmutattam, hogy az ellipszometria mérésbdl mindkét
tulajdonsagrol kaphatunk informaciot, amennyiben a depolarizaciot is figyelembe vessziik a
kiértékelés soran. Vizsgalataim sordn harom kiilonb6z6 ellipszometriai  modell
alkalmazhatdsagat és eredményeit hasonlitottam Ossze, ezek név szerint a i) homogén ¢&s
atlatszo réteg modell, ii) homogén és abszorbeald réteg modell, és iii) szigetesen elhelyezkedo
¢s atlatszo réteget feltételezd modell. A depolarizacids viselkedés analizisével bizonyitottam,
hogy legpontosabban a harmadik modell irja le a rétegek tényleges tulajdonsagait. A szigetes
elhelyezkedést késébb atomi eré mikroszkopos vizsgalatok is aldtdmasztottak. A modellek
eredményeinek Osszehasonlitdsakor megmutattam, hogy az abszorbeald réteg modell és a
szigetesen elhelyezkedd réteget feltételezd modellek latszolagos ekvivalencidja (azaz a
nagyon hasonlo6 illesztési eredmények és rétegvastagsag értékek) abbol ered, hogy ha a réteg
nem fedi tokéletesen a hordozdét, akkor a mért spektrum nagyon hasonloan torzul, mint a réteg
abszorpcidja esetén. Ebbdl az kovetkezik, hogy a szigetesen elhelyezkedd réteggel fedett
hordozon mért ellipszometriai spektrumok egy abszorbeéald réteget feltételezé modellel is jol
leirhatéak lesznek, pedig ebben az esetben a bevezetett abszorpcid fizikailag helytelen
eredményre vezet. Ez az eredmény a peptid rétegek pontos kiértékeléséhez elengedhetetlen. A
szigetesen elhelyezkedd réteg modell alapjan elvégeztem kiilonbozd Osszetételi peptid
rétegek ellipszometriai kiértékelését és megallapitottam, hogy a vizsgalt peptidek jobban
kotédnek a p-tipust sziliciumhoz, mint az n-tipustthoz, és a szigetes struktura mellett arra is

fény deriilt, hogy a peptidek a szilicium feliiletén tobbréteges szervezddést mutatnak.
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7. Angol nyelvii 6sszefoglalas

Spectroscopic ellipsometry is a non-destructive and accurate tool for measuring the
optical and the structural properties of thin layer systems. The method is based on the
determination of the polarization change of light upon its reflection from the investigated
sample. In most cases during the ellipsometric analysis it is supposed that the light is in a
well-defined polarization state. However, there are certain sample- or ellipsometer-related
properties, which deteriorate the degree of polarization of light, i. e. depolarize the beam.
Such depolarization on one hand can cause inaccuracies in the deduced optical properties and
thickness values, but on the other hand it can provide additional information about the sample
properties. In this thesis my aim was, besides giving an overview about the properties of the
different depolarization sources, to demonstrate their effect on the measured data and on the

evaluation of the ellipsometric spectra and to provide methods for their proper handling.

For this purpose, | performed ellipsometric investigations on different sample series
which were chosen to fulfill two criteria, namely to represent the wide application range of
ellipsometry and to demonstrate as many depolarization sources as possible. First, |
performed measurements on graphene and thin carbon layers, which were transferred and
deposited onto thick SiO, layers, respectively. This sample configuration is favorable for
ellipsometric measurements of thin absorbing layers, since it enables the application of the
interference enhancement technique. However, |1 demonstrated, that in such circumstances not
only the sensitivity of the measurements is enhanced but also the depolarization caused by the
angular spread of the focused beam and by the finite bandwidth of the ellipsometer. | proved
that in the case of graphene layers, the neglect of depolarization leads to a thickness error
comparable with the thickness of single layer graphene causing also a notable difference in
the deduced optical properties. Applying the same sample structure, | produced thin layers of
carbon with different thicknesses using PLD technique. | demonstrated with this sample series
that for layers having larger thickness than a given threshold value the absorption of the layer
can diminish the depolarization. Based on the results of evaluation of the graphene and the
PLD carbon layers — both taking into account depolarization and neglecting it — I provided the
differences caused by the depolarization effects in the optical data. For materials having
similar dispersion behavior (graphite, and differently porous graphite) | determined the

thickness ranges where the depolarization can not be neglected in the ellipsometric modeling.
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In the second part of the results section | presented my results related to ZnO thin
films, which were deposited onto heated Si substrates. These samples contained areas with
inhomogeneous layer thickness, and areas with structured surfaces where strong scattering
could be observed. | performed measurements at four different sample positions which were i)
smooth and homogeneous in thickness, ii) smooth but inhomogeneous, iii) structured but
homogeneous, and finally iv) structured and inhomogeneous. Both inhomogeneous layer
thickness and scattering are depolarization sources, but they are different: the thickness
inhomogeneity is quasi-depolarization while scattering is random. The Mueller-matrices of
the sample with inhomogeneous layer thickness and the sample which randomly depolarizes
light were already elaborated. In my thesis | expressed the combined Mueller-matrix which is
capable of describing both the quasi-depolarization and the random depolarization. | showed
that by correcting the measured data with a given element of the combined Mueller-matrix the
contributions of the random depolarization sources and the quasi-depolarization can be
separated. Since the corrected depolarization spectrum contains only the quasi-depolarization,
the quasi-depolarization source can be identified and characterized more accurately. As such,
the measured datasets can be evaluated with less uncertainty. Beside the theoretical

description, | proved these findings and the correction method experimentally as well.

The final section contained my results achieved on peptide samples. The structure of
peptides and their binding affinity have an important role in their future applications. |
showed that ellipsometry can provide information on both features, if depolarization character
of the samples is thoroughly analyzed. Three models were tested for evaluating the peptide
layers, namely the transparent layer approach assuming a homogeneous layer with Sellmeier
dispersion, the absorbing layer approach assuming again a homogenous layer with a slight
absorption, and the discontinuous layer approach which deals with a Sellmeier-type
transparent layer having island-like structure. With the help of depolarization it can be shown
that from the applied models the last one can describe the actual sample properties the most
accurately. The island-like structure of the layers was supported also by atomic force
microscopic images. After the comparison of the different models | explained the seeming
equivalence — both in the fitting quality and the deduced thickness values — of the absorbing
layer approach and the discontinuous layer approach. According to simulation results the
layer discontinuity can cause similar distortion in the ellipsometric spectra as the absorption
of the layer. As such, the data of the discontinuous layer can be described with an absorbing

layer model as well, although the introduced absorption is not physically correct. This result is
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very important for the accurate evaluation of these peptide layers. By applying these findings
the ellipsometric evaluation of peptide layers were performed. | showed that the investigated
peptides bind better to p-type silicon and they form an island-like layer in a multilayer

assembly.
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