Valasz Koo6s Margit

“A spektroszkopiai ellipszometria és az ionsugaras analitika néhany alkalmazésa az

anyagtudomanyban” cimii doktori értekezésem biralatara

Koszonom Koos Margitnak, az MTA doktoranak értekezésem alapos atolvasasat és
hasznos észrevételeit. A biralatban feltett kérdéseire, megjegyzéseire (amelyekre itt dolt betlikkel

utalok) a kovetkezoket valaszolom:

Az altalanos értékelésben olvashato:

...szinte az osszes abra a cikkekbdl atvett formaban, angol szoveggel szerepel.

Az értekezésben koriilbeliil 90 abra szerepel, ennek nagyjabdl a fele, negyvenvalahany szerepel
angol szoveggel. FOleg azokat az abrakat vettem at az angol nyelven irt régebbi cikkeinkbdl,
amelyek eredeti mért spektrumainak hozzaférése a szoftverek verzidjanak frissiilése és az azota

eltelt id6 miatt nehézségekbe litkozott. Az angol szovegli abrakért elnézést kérek.

-2.1. Bar jelentos szamu irodalomra talalunk hivatkozast a dolgozatban, a bemutatott
eredmények lényeges irodalmi elozményeinek kritikai attekintését nem irja le a szerzo.
Ennek megfeleloen nem is torekedett egy attekinto tudomanyos képpel megalapozni a
sajat kutatomunkdjanak a célkitiizéseit, ehelyett a kisérleti eredmények minden egyes
alfejezete egy rovid ,, Bevezetés, elozmeények” résszel indul, ahol néhdny esetben leirja
munkdjanak motivaciojat is. Ez arra utal, hogy a szerzonek nem igazan sikeriilt korabbi
munkdait egy vezérfonalra felfiiznie és egységgé kovacsolnia, emellett nem tartom jo

szerkezeti megoldasnak sem.



Egységgé kovacsolni nem szandékoztam a kordbbi munkéimat, viszont az értekezés 8. oldalan
leirtam azt, hogy az MTA Miszaki Fizikai és Anyagtudomanyi Kutatointézetében dolgozva a
hagyomanyos ionimplantacio, a plazmaimmerzids ionimplantacid, a pérusos sziliciumrétegek
elektrokémiai eléallitdsa, a nidbiumpentoxid rétegnovesztés soran 1étrehozott, illetve médosult
vékonyrétegek vizsgalatat tiiztem ki célul, tovabba a sziliciumkarbid nanorészecskék Si/SiO,
hatarfeliileten torténé magashomérsékletli novesztése és a nanokristalyos gyémantrétegek
mikrohullamu plazmaval segitett kémiai gézfazisu levalasztasa igérkezett olyan témanak,
amelyben a spektroszkopiai ellipszometria és az ionsugaras analitika egyiittes alkalmazésa 1y
tudomanyos eredményekre vezethet. Ha hasonlattal szeretnék ¢éIni, azt mondhatndm, hogy ezek a
témak megfeleltethetok kiilonbozé medaloknak, amelyek felfiizhetdk egy vezérfonalra amely két

szalbol van Osszesodorva: a spektroszkopiai ellipszometriabol és az ionsugaras analitikabol...

-2.2. Az ellipszometrianak, mint vizsgalati modszernek a leirasa részletes ugyan, de jol
ismert, hogy e vizsgalatokkal nyert eredmények modellfiiggoek, a sok paraméteres
illesztés néha hamis megolddsokhoz is vezethet. Fontos lett volna, hogy a szerzo

részletezze, milyen modszerekkel tudta ezeket a probléemdakat megoldani, illetve elkeriilni.

Munkam egyik vezérfonalanak tekinthetd, hogy egy masik modszerrel végrehajtott fliggetlen
méréssel, példaul egy alkalmas ionvisszaszorasi kisérlettel a rétegvastagsagokat €s az Osszetételt
ellendriztem, amivel verifikalni lehetett az optikai modelljeimet. Az ionvisszaszoras hatékony, de
draga nagyberendezést és vakuumot igényel, valamint nem érzékeny a ,.kémiai” vagy
fazisvaltozasokra, vagy a stirliség-valtozasokra, szemben az ellipszometriaval, amely mddszer a
dielektromos fiiggvény valtozasan keresztiil érzékeny a ,,.kémiai” vagy fazisvaltozasokra, vagy a
stirliség-valtozasokra is. Igy a fiiggetlen mérésekkel verifikalni lehet az optikai modellt
(vastagsagok, atomi dsszetétel) és ezutan 01j ismeretek (fazis- vagy slirliség-valtozas) nyerhetdek
az ellipszometriaval. (Hasonldo mddon, amikor volt rd lehetdség, keresztmetszeti transzmisszios

elektronmikroszkopiai vizsgalattal is probaltunk szerezni informaciot a tobbréteges



szerkezetekrdl. Az XTEM informativ, de draga, idéigényes és roncsold modszer, ezért csak

korlatozottan, sokszor szurdprobaszeriien alkalmaztuk tarsszerz6immel.)

A hamis megoldasok elkertilésének egy masik modja lehet az, hogy a méréskiértékelést robusztus
optikai modellel kezdjiik, olyannal, amely csak néhany paraméteres illesztést igényel. Ezek a
robusztus optikai modellek altaldban az effektiv kozeg kozelitésen és a szakirodalombol vett
referencia dielektromos fliggvényen, vagy néhany paraméterrel leirhatd diszperzids egyenleten
alapulnak, ekkor az illesztés szinte soha nem vezet hamis megoldasokhoz. A robusztus optikai
modellel végrehajtott kiértékelés altal meghatarozott rétegvastagsag és osszetétel értékek jo
tampontokat adnak a sokparaméteres, bonyolultabb modellek eredményeinek elfogadasara vagy
elvetésére. Természetesen elegendden széles paramétertartomanyokat és elegendden finom
1épéskozoket célszer bedllitani mind az ugynevezett racsos, mind a véletlenszam-generatorral
miik6dé minimumkeresd alprogram elinditasa eldtt. A bonyolultabb felépitésti sokparaméteres
optikai modellek esetében célszerli egynél tobb minimumkeresést végezni, a masodik, harmadik
minimumkeresés inditdsa el6tt a paraméterhatarokat, a kiindulasi paraméterértékeket és a
1épéskozoket célszeri kissé megvaltoztatni. Tapasztalataim szerint ez a modszer segit elkeriilni a

hamis minimumokat.

-2.3. A 4.1.2. fejezet a porusos szilicium (PS) rétegekre vonatkozo optikai modellalkotdst
taglalja. Ismeretes, hogy a PS inhomogén rendszer, az eldoallitas és utolagos kezelés
koriilményeitdl fiiggé komplex mikrotopologiaval. A porusok falat alkoto anyag
dielektromos jellemzésére a szerzo a finomszemcsés polikristdlyos szilicium Jellison és
munkatarsai altal meghatarozott dielektromos fiiggvényét hasznalta. A modell
validalasaval azonban ados maradt a szerzo, az ugyanis kevés, hogy a modell
segitségevel az ellipszometriai spektrumok — nagy hibaval ugyan (lasd 4.1.2.1. tablazat),
de illeszthetok. Meggyozo lenne példaul, ha az illesztésbol meghatarozott torésmutatokat
osszevetné mas optikai modellel nyert irodalmi eredményekkel, természetesen hasonlo
mintdkra vonatkozoan. Esetleg a szamitott rétegvastagsdagokat osszehasonlitana fiiggetlen

mérésbol szarmazo eredményekkel.



Csak kozelitdleg helytallo Koos Margit biralatdban a 2.3. pont alabbi mondata: ,,A porusok falat
alkotd anyag dielektromos jellemzésére a szerz6 a finomszemcsés polikristalyos szilicium
Jellison ¢és munkatarsai altal meghatarozott dielektromos fiiggvényét hasznalta”, hiszen a
vonatkoz6 tézispontnak a porusos szilicium szerkezetekre vonatkozo része kovetkezdképpen
szol: ,, Javasoltam, hogy elektrokémiai anodizalassal készitett porusos szilicium rétegek
ellipszometriai spektrumainak kiértékelésekor az egykristalyos szilicium és a levegd mellett az
ugynevezett finomszemcsés polikristalyos szilicium Jellison és munkatarsai altal meghatarozott
dielektromos fliggvényét is figyelembe véve, tobbkomponensii keveréket épitsiink az optikai
modellekbe.” Ennek megfeleléen példaul az értekezésben a 4.1.3.1. 4&bran lathatéd
méréskiértékelés soran harom alrétegre bontottam a pdrusos szilicium réteget ¢€s az alrétegeket
harom komponensii keverékeknek, azaz egykristalyos szilicium, finomszemcsés polikristalyos
szilicium és iireg keverékének tekintettem. Ertekezésemben irtam arrdl is, hogy Canham és
szerzOtarsai 1991-ben leirtdk, hogy végeztek effektiv kozeg kozelitésen alapuld szimulaciot
ellipszometriai méréseik értelmezése céljabol, egykristalyos szilicium ¢és levegd keverékének
tekintették a porusos sziliciumot (L.T. Canham, M.R. Houlton, W.Y. Leong, C. Pickering, J.M.
Keen: Atmospheric impregnation of porous silicon at room temperature. Journal of Applied
Physics 70 (1991) 422-431. Canhaméknak erre a cikkére eddig koriilbeliil 350 hivatkozas
érkezett.) En Canhamék optikai modelljét gy fejlesztettem tovabb, hogy egy harmadik
komponenst, a finomszemcsés polikristalyos sziliciumot is szerepeltettem az effektiv kozeg
kozelitésen alapuld szimuldcioban. Illesztendd paramétereknek definidltam a rétegvastagsag

mellett a levegd és a finomszemcsés polikristalyos szilicium térfogatszazalékait.

Kods Margit opponens javasolja, hogy az illesztésb6l meghatirozott torésmutatokat
vessem Ossze mas optikai modellel nyert irodalmi eredményekkel, természetesen hasonld
mintakra vonatkozoan. Mint az elézdekben elmondtam, Canham és szerzotarsai 1991-ben leirtak,
hogy végeztek effektiv kozeg kozelitésen alapuld szimuldciot, egykristalyos szilicium és levegd
keverékének tekintették a porusos sziliciumot (L.T. Canham, M.R. Houlton, W.Y. Leong, C.
Pickering, J.M. Keen: Atmospheric impregnation of porous silicon at room temperature. Journal
of Applied Physics 70 (1991) 422-431.). A Canham ¢és tarsai altal az emlitett cikkben kozolt

torésmutatokat hasonlitom 0Ossze a sajat cikkiinkben kozolt, illesztésbdl meghatarozott



torésmutatokkal. Canham és szerzdtarsai cikkének 7. abrajan lathato az 55%-os porozitasu, 1,2
mikrométer vastagsagi poérusos szilicium rétegen végzett spektroellipszometriai mérésbol
szamitott pszeudotorésmutatd. Ezt az dbrat ide masoltam alulra. Tekintsiik a folytonos vonallal
rajzolt gorbét, amely az elektrolizalas befejezése utan 10 perccel végzett mérésbdl szamitott
pszeudotorésmutatdt <n> dabrazolja. (A pszeudotorésmutatd meghatarozasakor a mintat
felvégtelen szubsztratnak tekintjiik.) Latunk két pontozott vonallal rajzolt gorbét, az egyikhez
60%, a masikhoz 65% van irva. Ez a két gorbe az effektiv kdzeg kozelitésen alapuld szamitas
eredménye, az optikai modell csak egy félvégtelen szubsztratot tartalmaz, amely egykristalyos
szilicium ¢és levegd keverékébdl all pontosan a fentiekben emlitett 60% illetve 65% levegd
tartalommal. Latjuk, hogy a 0,30 — 0,39 mikrométer kdzotti hulldmhossztartomanyban figyelhetd
meg lényeges eltérés a generalt 60%-o0s gorbe €s a pszeudotérésmutatot abrazolo folytonos gorbe

kozott.
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FIG. 7. Room-temperature spectroscopic ellipsometry data on a micro-
porous layer similar to that of Figs. 1-6 after (a) 10 mins in air, (b) 1
month in air, (c) 3 months in air.

A kovetkezd tablazatban szimuldcioval meghatirozott torésmutatokat latunk a
hullamhossz fliggvényében. A torésmutatokat egy olyan optikai modell alapjan szamitottam,
amelyben az altalam tovabbfejlesztett optikai modell szerint 40% Jellison-féle finomszemecsés
polikristalyos szilicium és 60% levegd van Osszekeverve az effektiv kozeg kozelités szabalyai
szerint. Pontosan ilyen Osszetételli alréteget tartalmaz az az optikai modell, amely Fried
Miklossal és mas munkatarsainkkal egyiitt irt cikkiinkben szerepel a 2. abran, ezt az Osszetételt
illesztéssel hataroztuk meg. (M. Fried, T. Lohner, O. Polgar, P. Petrik, E. Vazsonyi, 1. Barsony,
J.P. Piel, J. L. Stehle: Characterization of different porous silicon structures by spectroscopic

ellipsometry. Thin Solid Films, 276 (1996) 223-227.).



hullamhossz (nm) n

k

240 1.40769167 1.07074268

250 1.45830354 1.1202374

260 1.52767431 1.18115639

270 1.63164414 1.24469252

280 1.77975239 1.28747459

290 1.95680061 1.27817169

300 2.11341745 1.20074125

310 2.21612874 1.09678169

320 2.28043746 1.0013175

330 2.33153401 0.918949541
340 2.37860239 0.849230519
350 2.43572973 0.777319537
360 2.49669743 0.679199727
370 2.52560431 0.547154242
380 2.5034729 0.425229029
390 2.45857866 0.337109821
400 24114377 0.274596853
410 2.36847448 0.228703302
420 2.33148371 0.192075192
430 2.30216223 0.169832708
440 2.27312492 0.144355229
450 2.24296691 0.12349731

460 2.21925073 0.109167165
470 2.19519966 0.0903215202
480 2.17106538 0.0788499331
490 2.15034038 0.0662066796
500 2.13360624 0.0597724588
510 2.11629444 0.052557504
520 2.10030644 0.0472227852
530 2.0881321 0.0412956021
540 2.07507106 0.0375691682
550 2.0623114 0.0340161813
560 2.05108306 0.0306206179
570 2.04145408 0.028933266
580 2.03063935 0.0256725558
590 2.02209776 0.0231576152
600 2.01452689 0.0217399521

A fenti tablazatbdl kiolvashat6, hogy a 400 nm-es hulldamhossznal a torésmutato 2,41. Ezt
az értéket vetem Ossze a Canham ¢és tarsai altal publikalt &bran az anodizalas utan négy héttel
ellipszometriaval mért és a mérésbol a 400 nm-es hulldmhosszndl pszeudotdrésmutatoként

meghatarozott 2,45 torésmutato-értékkel. Az egyezés jonak mondhat6.



Egy masik 0sszehasonlitas céljabol tekintsiik Pickering és tarsai eredményeibdl egy olyan
torésmutatot a 3,5 eV fotonenergiandl, amelyet 61%-0s porozitadsu pérusos szilicium mintan
végzett spektroellipszometriai mérésbol hataroztak meg és 2,50 adodott a térésmutatora (C.
Pickering, L.T. Canham, D. Brumhead, Spectroscopic ellipsometry characterisation of light-
emitting porous silicon structures, Applied Surface Science 63 (1993) 22-26.). A Lohner és tarsai
altal végzett kisérletekben (T. Lohner, M. Fried, P. Petrik, O. Polgar, J. Gyulai W. Lehnert:
Ellipsometric characterization of oxidized porous silicon layer structures, Materials Science and
Engineering B69-70 (2000) 182-187) az illesztés szerint 58%-o0s porozitasti PS970 jelli mintara a
3,5 eV fotonenergianal a torésmutatora 2,58 adodik, amely ésszerli egyezést mutat Pickering €s

tarsai eredményével (2,50).

A szamitott rétegvastagsagokat harom minta esetében hasonlitottam 6ssze fiiggetlen

mérésbol szdrmazd eredményekkel.

Christine Roberttel és mas munkatérsainkkal egyiitt irt cikkiinkben (C. Robert, L. Bideux,
B. Gruzza, M. Cadoret, T. Lohner, M. Fried, E. Vazsonyi, G. Gergely: Spectroellipsometry and
electron spectroscopy of porous Si thin films on p+ substrates, Thin Solid Films 317 (1998) 210-
213.) szerepld PS 341 jeli porusos szilicium mintat a technologiai laboratériumban téglalap alaka
darabokra vagtak, az egyik ilyen darabot tigy tették fénymikroszkop alé, hogy a vagaskor
keletkezett feliiletet tudtdk megfigyelni. Ezen a feliileten a térésmutatd kontraszt miatt
azonosithato volt a porusos szilicium réteg, ennek a vastagsagat objektiv mikrométerrel
hitelesitett okular mikrométerrel mérték meg. Errdl a mérésrdl készitett feljegyzés szerint 3,19 p,
3,01 w, 3,14 p, 3,20 w, 3,14 p, 3,05 p értekeket olvastak le, ezeknek az értékeknek az atlaga 3,16
u, a fent emlitett cikkiinkben az ellipszometriai kiértékelésben szerepld négy alréteg vastagsagait
Osszeadva 2,80 + 0,12 p adodott (figyelembe veendd, hogy a fénymikroszkop elméleti

felbontoképessége 0,2 ). A két modszerrel meghatarozott vastagsagértékek egyezése kielégito.

Fried Miklossal és mas munkatarsainkkal egyiitt irt cikkiinkben szerepld PS 308 jeli
porusos szilicium minta vastagsagat a technologiai laboratoriumban az el6zéekben ismertetett
modon mérték meg (M. Fried, T. Lohner, O. Polgar, P. Petrik, E. Vazsonyi, 1. Barsony, J.P. Piel,
J. L. Stehle: Characterization of different porous silicon structures by spectroscopic ellipsometry.
Thin Solid Films, 276 (1996) 223-227.). Err6l a mérésrol készitett feljegyzés szerint az okular

mikrométerrel 4,8 p és 5,2 p értékeket olvastak le, ezeknek az értékeknek az atlaga 5,0 p, a fent



emlitett cikkiinkben az ellipszometriai kiértékelésben szerepld négy alréteg vastagsagait
Osszeadva 4,460 £ 0,014 p-t kapunk. Tekintve, hogy a fénymikroszkoppal végzett
vastagsagmérés ¢és az ellipszometriai mérés az elektrolitikusan készitett porusos szilicium minta
mas-mas darabjan késziilt, ezért a lateralis inhomogenitas hatasa is figyelembe veendd. A két

mddszerrel meghatarozott vastagsagértékek egyezése kielégito.

A fenti mintanal nagyjabol egy nagysagrenddel vékonyabb porusos szilicium réteg
esetében is Osszehasonlitottam az ellipszometriai mérés és kiértékelés valamint a pasztazo
elektronmikroszkopiai mérés altal meghatarozott rétegvastagsagokat. A PS895 jelli minta
esetében az ellipszometriai spektrumok egyréteges optikai modellel és az effektiv kdzeg kozelités
alapjan végzett kiértékelése 523 nm porusos szilicium rétegvastagsagot eredményezett, a pérusos
Si réteg Osszetételére 29% finomszemcesés polikristalyos szilicium, 1,6% egykristalyos szilicium
€s 69,4% levegd adodott. A PS895 jelli minta egy masik darabjanak toretfeliiletét Illés Levente
pasztazo elektronmikroszkdppal megvizsgélta, a porusos Si réteg vastagsagara 419 nm, 438 nm,
422 nm, 419 nm, 430 nm ¢és 428 nm vastagsagokat mért. A két modszerrel meghatarozott

vastagsagértékek egyezése kielégito.

Kutatdcsoportunk tovabbfejlesztette a porusos sziliciumon mért ellipszometriai spektru-
mok értelmezésére szolgalo optikai modelleket, Petrik Péter a finomszemcsés polikristalyos szili-
cium Jellison és tarsai altal meghatarozott dielektromos fiiggvénye helyett a kristalyos szilicium
dielektromos fiiggvényének Adachi-féle parametrizalasat alkalmazta, sikerrel (lasd példaul Petrik
P, Fried M, Vazsonyi E, Lohner T, Horvath E, Polgar O, Basa P, Barsony I, Gyulai J: Ellipsomet-
ric characterization of nanocrystals in porous silicon, APPLIED SURFACE SCIENCE 253:(1)
pp. 200-203. (2006) vagy Peter Petrik, Miklos Fried, Eva Vazsonyi, Peter Basa, Tivadar Lohner,
Peter Kozma, and Zsolt Makkai: Nanocrystal characterization by ellipsometry in porous silicon

using model dielectric function, Journal of Applied Physics 105 (2009) 024908.)

-2.4. Az anodizalas idotartamanak a hatasat bemutato 4.1.4.1-4.1.4.4 abrakon megadott
illesztésbol szamitott rétegvastagsagok hogyan viszonyulnak a spektrum hosszu hullamu
vegenél a behatolasi mélységhez? Milyen hatdssal van ez a kiértékelésben hasznalt

modellre?



A porusos szilicium szerkezetek ellipszometriai spektrumainak kiértékelésénél harom anyag
komplex torésmutatd értékeit hasznaltam: az egykristalyos sziliciumét, a Jellison-féle
finomszemcsés polikristalyos sziliciumét €s a levegdét. A behatolasi mélység A/4nk képletét
tekintve a spektrum hosszu hulldmhosszli végén, a 825 nm hulldmhossznal érvényes extinkcios
allandokat kell hasznalnunk ha a fentiekben felsorolt anyagok esetén szeretnénk megkapni a

behatolasi mélységet (BHM).

kesi(825nm) = 0,005

Kierison(825nm) = 0,019

A fenti extinkcios allanddkat hasznalva a behatolasi mélységek:
BHM_i(825nm) = 13 000 nm

BHMJeuison(825nm) =3452 nm

Tekintsiink egy olyan keverékréteget, amelyben a széban forgd négy porusos szilicium
minta alrétegei koziil a Jellison-féle finomszemcsés polikristalyos szilicium térfogatszdzaléka a
legnagyobb. Ez a ps1 jeltl minta, a kiértékelés a 4.1.4.3. abran lathato, ahol a szubsztrattal
szomszédos alréteg 36% Jellison-féle finomszemcsés polikristalyos sziliciumbol és 64%
levegdbdl 4ll, ebben az esetben az extinkcids dllando = 0,0123, a behatoldsi mélység pedig 5336

nm.

A szoban forgo6 abrakon lathaté rétegvastagsagok, tehat a 20nm, 22 nm, 30 nm, 31 nm, 39
nm, 53 nm, 61 nm, 73 nm vastagsagok lényegesen kisebbek, tobb esetben nagysagrendekkel
kisebbek mint a spektrum hossz hullamua végénél a behatolasi mélység. A kiértékelésben

hasznalt modellekre ez nincs hatassal.
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-2.5. A stabilizalo hokezelés hatdasdra a rétegvastagsag valamennyi mintanal csékkent a
porozitas viszont nagyobb lett (4.1.5.2 tablazat). Mi ennek az oka? A csékkend

rétegvastagsdg esetén ugyanis varhato lenne, hogy a szerkezet tomorodik.

Tobbek kozott Yon €s munkatarsai javasoltadk a magashdmérsékletli oxidacios 1€pés elott a
porusos szilicium szerkezetek stabilizald hokezelését alacsony homérsékleten (300 °C) mert ha
elsd 1épésként alkalmazzak a magashdmérsékletli oxidaciot, az nagymértékben megvaltoztatja az
elektrolizis soran kialakult szerkezetet, példaul jelentés mértékben csokken a fajlagos feliilet (J.J.
Yon, K. Barla, R. Herino, G. Bomchil: The kinetics and mechanism of oxide layer formation
from porous silicon formed on p-Si substrates. Journal of Applied Physics 62 (1987) 1042-
1048.). A kismértékii rétegvastagsag-csokkenés és porozitdsnovekedés értelmezéséhez
figyelembe kellene venniink a stabilizalé hdkezelés alatt lejatszodo folyamatokat, az
elektrolizalas alatt adszorbealddott hidrogén €s a 7 nap alatt a porusok belsd falara a levegébol
lerakodott szénhidrogén molekuldk deszorpcidjat, az oxidacié megindulasat. Barsony Istvan és
szerzOtarsai porusos sziliciumban rontgendiffrakcidval a kristalyracs torzuldsat mutattak ki (I.
Barsony, J.G.E. Klappe, E. Vazsonyi, T. Lohner, M. Fried: Rapid thermal oxidation for
passivation of porous silicon, MRS Symposia Proceedings Vol. 342 (1994) 91-96.) A stabilizalo
hokezelés hatdsara bekdvetkezhet relaxacid, amely modosithatja a porusos szilicium réteg
dielektromos fiiggvényét. Ez a modosulas a mért ellipszometriai adatokban is megjelenik.
Tekintve, hogy a stabilizald hokezelés el6tt és utan végzett ellipszometriai mérések a mintaknak
nem pontosan ugyanazon a pontjan késziiltek, ezért a lateralis inhomogenitas hatasa is
figyelembe veendd. A fentiekben felsorolt négy jelenség egyiittes hatdsanak értelmezése nem
egyszerl. A stabilizalé hokezelés soran bekdvetkezd kismértékli oxidacio porozitdsndvekedést
okozhat két ok miatt is: egyrészt a keletkezd kis rétegvastagsagl oxid porozitasnovekedést okoz
az oxid és levegd torésmutatd fliggvényeinek hasonlésaga miatt, masrészt a kismeértékii oxidacio

is csokkenti a rétegben a szilicium komponens térfogatszazalékat.
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-2.6. Nem vilagos, hogy mi indokolja a stabilizalo hokezelésnek, majd 900 °C-on
végrehajtott oxiddcionak alavetett ps956a4 minta egyrétegii, haromkomponensii optikai
modelljében a kristalyos szilicium szerepeltetését, ugyanis valosziniibbnek latszik a

finomszemcsés, polikristdalyos struktura kialakulasa a kezelések hatasara.

Valojaban a négy optikai modell helyett 6t6t kellett volna szerepeltetni a 4.1.5.3. tabladzatban. Az
6todik modellt a kovetkez6 komponensekkel kellett volna megkonstruélni: sziliciumdioxid,
finomszemcsés polikristalyos szilicium és iireg. Azonban érdemes figyelembe venni egyrészt azt,
hogy a két kétkomponensii modell (a4s, adp) 1ényeges javulast mutat az illeszkedés josagat
tekintve (mindkét kiértékelés szigma = 0,110-et eredményezett) az egy komponenst
(sziliciumdioxidot) tartalmazé modellhez képest (szigma = 0,252), masrészt azt, hogy a
kétkomponensii modellekben a sziliciumdioxid mellett akar egykristalyos sziliciumot, akar
finomszemcsés polikristalyos sziliciumot szerepeltettem masodik komponensként, az illeszkedés
mindségére ugyanakkora érték adodik (szigma = 0,110). Lényeges javuldst a hAromkomponensii
rétegbe beépitett harmadik komponens, az iiregkomponens hozott, jelezve, hogy a réteg nem
teljesen kompakt. Minden olyan esetben indokolt a kristalyos szilicium komponens
szerepeltetése, amelyben a finomszemcsés polikristalyos szilicium szemcseméreténél nagyobb

szemcseméretll polikristalyos szilicium jelenléte valosziniisithetd a rétegben.

-2.7. A 400 keV energiaju N,-vel implantalt kristalyos szilicium optikai modelljében mi
indokolja a finomszemcsés polikristalyos Si komponens jelenlétét a legalso rétegben

(4.1.7.2 abra)?

A 4.1.7.2. dbréan az optikai modell két rétegbdl és a szubsztratbdl all. A rétegeket (négy vonalbol
allo) téglalap jeldli, a szubsztratot pedig egy olyan abrarészlet, amely harom vonalbdl all. Tehat
amit az opponens legalso6 rétegnek nevez, az valojaban a szubsztrat. Az also rétegben az ,,a-Si” az

ionimplantacioval amorfizalt sziliciumot jeloli €s az anomalis feliileti amorfizaciot hivatott

12



modellezni. A finomszemcsés polikristalyos szilicium komponens a szubsztrat egyik anyaga az
egykristalyos szilicium mellett a 270 — 420 nm hulldamhossztartomanyban végzett kiértékelés
esetén. A finomszemcsés polikristalyos szilicium és az egykristalyos szilicium keveréke
modellezi annak a koriilbeliil 350 nm vastag rétegnek az anyagat, amelyen a 400 keV energidju
nitrogénmolekula-ionokbol szdrmazd nitrogénionok athatolnak és Gtjuk soran iitkdznek a réteg
szilicium atomjaival, kimozditva ezeket a szilicium atomokat a racspozicidikbol. Ezek a
nitrogénionok tehat racshibakat hoznak létre, ezek a racshibak diffundalnak szobahémérsékleten
és racshiba-komplexekké alakulnak at, ezért ez a réteg mar nem lesz leirhat6 egyediil az
egykristalyos szilicium dielektromos fiiggvényével, ezért ,.kevertem hozzd” az effektiv kdzeg
kozelitést alkalmazva a finomszemcsés polikristalyos szilicium komponenst. Keverhettem volna
hozz4 ionimplantacidoval amorfizalt sziliciumot vagy vakuumparologtatott amorf sziliciumot,
valdszinlileg meg is tettem, de a legjobb illeszkedést a finomszemcsés polikristalyos szilicium
komponens szerepeltetése eredményezte, ezért a masik két valtozat bemutatasa nem szerepelt a
cikkiinkben (T. Lohner, N.Q. Khanh, P. Petrik, M. Fried, E. Kétai, J. Gyulai: lon implantation
induced damage accumulation studied by Rutherford Backscattering Spectrometry and
spectroscopic ellipsometry, Proc. Int. Symposium on Materials Science Applications of lon Beam
Techniques (Sept. 9-12, 1996 Seeheim, Germany) Materials Science Forum (Trans Tech
Publications, Switzerland) Vols 248-249 (1997) pp 229-232.), és igy az értekezésemben sem
szerepel. A finomszemcsés polikristalyos szilicium komponens térfogataranya illesztend6
paraméter volt, a 4.1.7.2. abran latjuk, hogy a legnagyobb fluencia (d6zis) esetén 33% adoddott a
kiértékelés soran a finomszemcsés polikristalyos szilicium komponens térfogataranyara. A
4.1.7.1. abra mutatja a csatornahatdssal kombinalt ionvisszaszorasi spektrumokat, a legnagyobb
fluencia (dozis) esetén néhany szazalékkal magasabb a csatornazott spektrumban a beiitésszam az
implantalatlan sziliciumon mért beiitésszamhoz képest. Ez a magasabb belitésszam mutatja, hogy
az ezen a rétegen athaladd nagyenergidju nitrogénionok racskéarosodast okoztak, ennek a
figyelembevételére valasztottam az optikai modellben a finomszemesés polikristalyos szilicium

komponenst az egykristalyos szilicium mellé.

Megemlitem, hogy Feng ¢és Zallen az egykristalyos GaAs-ben 45 keV energidju berillium
ionokkal végzett ionimplantalas kovetkeztében kialakult szerkezetet amorf GaAs és

mikrokristalyos GaAs finomszemcsés keverékeként értelmezte a korabban elvégzett Raman
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vizsgalatok alapjan (G.F. Feng, R. Zallen, Optical properties of ion-implanted GaAs: the
observation of finite-size effects in GaAs microcrystals, Physical Review B 40 (1989) 1064).

-2.8.44.2.1.2.3 és 4.2.1.2.5 abrakon megadott illesztéseknél milyen a kétréteges optikai

modell a kiilonbozo fluencidakkal implantalt mintaknal?

A 4.2.1.2.3. dbran megadott illesztéseknél a kétréteges optikai modellnek a levegdvel érintkezd
rétege sziliciumdioxid volt, az alatta levo réteg pedig ionimplantacioval amorfizalt szilicium volt,
a szubsztrat pedig egykristalyos szilicium és ionimplantacidoval amorfizalt szilicium keveréke
volt. A 4.2.1.2.5. abran megadott illesztéseknél a kétréteges optikai modellnek a levegdvel
érintkez6 rétege sziliciumdioxid volt, az alatta levd réteg pedig ionimplantacioval amorfizalt
szilicium volt, a szubsztrat pedig egykristalyos szilicium ¢€s a finomszemcsés polikristalyos

szilicium keveréke volt.

-2.9. A nemesgaz ionok implantaciojakor okozott anomalis feliileti amorfizaciot vizsgalva
kristalyos sziliciumban az ionsugaras analitikaval és spektral ellipszometriaval nyert
rétegvastagsdagokat 6sszehasonlitia a szerzé a 4.2.1.2.1 tablazatban. Az eredmények
egyezése jonak mondhatd, kivéve a legnagyobb fluencidjii Ar’* ionos kezelést. Az
amorfizalt szilicium rétegvastagsagara kapott értékek eltérése meglepo, hiszen pontosan

az ionsugaras analitika igazolta, hogy a teljes réteg amorfizalt. Mi lehet az eltérés oka?

Talan a megnovekedett mértéki feliileti érdesség vagy a feliileti amorfizalt réteg alatti tartomény
nem megfelel6 modellezése lehet az eltérés oka. Figyelmeztetd jel az ellipszometriai modszerrel
¢s az ionsugaras méréssel meghatarozott nativ oxidréteg-vastagsag jelentdsen eltéro értéke is
(8,5nm illetve 4,9 nm). Ezen a legnagyobb fluenciaval implantalt mintan mért ionsugaras €s
spektroellipszometriai spektrumok kiértékelési adatai mar nem keriiltek be az anomalis feliileti

amorfizacios eredményeinket dsszefoglald folyodiratcikkiinkbe (Lohner T, Fried M, Khanh NQ,
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Petrik P, Wormeester H, El-Sherbiny MA: Comparative study of ion implantation caused
anomalous surface damage in silicon studied by spectroscopic ellipsometry and Rutherford
backscattering spectrometry, NUCLEAR INSTRUMENTS & METHODS IN PHYSICS
RESEARCH SECTION B-BEAM INTERACTIONS WITH MATERIALS AND ATOMS 147:
(1-4) pp. 90-95. (1999)). igy az a javaslatom, hogy ezeknek az eredményeknek az értelmezésétél

tekintsiink el, ezek az eredmények a figyelmetlenségem miatt keriiltek be az értekezésbe.

-2.10. A plazmaimmerzios ionimplantacio feliileti karosodast okozo hatasait vizsgalva a
szerzo az ellipszometriai eredmények kiértékelésére nagy szamu optikai modellt probalt
ki. Ezek szerkezeti megalapozottsagat azonban nem minden esetben tartom
elfogadhatonak. Nem értem példaul, hogy miért hasznalta a vakuumparologtatott amorf
Si dielektromos fiiggvényét az a-Si:H helyett, hiszen a gazkeverék 1% foszfint és 99%
hidrogént tartalmazott, amibdl a kistiléskor keletkezett protonok konnyen beépiilhetnek a
roncsolt feliileti rétegbe. Ebben a tekintetben a polikristalyos Si dielektromos
fliggvenyének a haszndlata inkabb tekintheto megalapozottnak, az ugyanis finomszemcsés

krisztallitokat és hidrogénezett amorf Si-t is tartalmazo réteg jellemzdje.

A spektroellipszometriai kiértékeld programok nem tartalmaztak a hidrogénezett amorf szilicium
dielektromos fiiggvényét a referenciaadatok kozott, azaz a méréskiértékelés idejében nem volt

szamomra elérhetd a széban forgd referenciaadat.

-2.11. A 92. oldalon a Tézispont részben: Az utolso mondatban megfogalmazott allitast az
AFM meérések megerdositik, azonban az ellipszometriai eredmeények nem. A 7,5 s-os
kezelésnél a 7.5C és 7.5D modellek bizonyultak jonak, ezek felsé rétege oxid, ami nem
érdes. A 300 s-os kezelést jol leiro 3001 és 300J ellipszometriai modellek 9,8 nm és 8,7 nm
vastag érdességet tartalmaznak. Igy a helyes kijelentés az, hogy a 300 s-os

plazmaimmerzios kezelésnél jelentos feliileti érdesség alakul ki.
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Egyetértek Koos Margit opponenssel, a helyes kijelentés az, hogy a 300 s-os plazmaimmerzids

kezelésnél jelentds feliileti érdesség alakul ki.

2.12. 4 4.2.3.2.1. tablazat alairasa hibas.

A 423.2.1. tdblazat hibasnak mindsitett aldirdsa: “A tobb beesési szogli SE mérések
kiértékelésébdl kapott torésmutatd €s extinkcios egylitthatd értékek, a dielektromos fiiggvény
valos €és imaginarius része”. Miutan a hiba mibenlétére vonatkozéan nem kaptam informaciot,
csak taldlgatni tudok. Taldn az imagindrius sz helyett a képzetest kellett volna vélasztani, és
talan a dielektromos fiiggvény helyett dielektromos allandét kellett volna irni. A hiba oka mas is

lehet...

-2.13. A 4.2.3.2.2 tablazat nem tartalmazza az Al+ implantacio okozta vastagsag

novekedést, ami fontos lett volna a 2.C tézispont alatamasztdsara.

Sajnos az Al" implantacios kisérletnél nem vizsgaltuk az implantacié okozta vastagsag

novekedést.

-2.14. Az ellipszometriai spektrumok modell illesztésebol meghatarozott tilossav szélesség
0,71 és 0,55 eV a Ni" és Ar" ionokkal implantalt SiC mintdkra. Az irodalomban az a-SiC-
re 2,2-2,6 eV értékek talalhatok. Mi az oka a nagy kiilonbségnek? Lehetséges, hogy az
alkalmazott optikai modell nem jo, ami esetleg indokolna a nagy eltérést az n és k

értékekben a 4H c-SiC-hez képest?
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Az irodalomban én is talaltam 2,15 eV-t6l 2,6 eV-ig terjedo tilossav szélességet olyan amorf
sziliciumkarbid rétegekre, amelyeket plazmaval segitett kémiai g6zfazisu levalasztassal
készitettek. Azonban ezek a rétegek nemsztdochiometrikus rétegek voltak, a 2,15 eV tilossav
sz¢lességet 86% sziliciumot és 14% szenet tartalmazo rétegben mérték, a 2,6 eV tilossav
szélességet pedig 67% sziliciumot és 33% szenet tartalmazé rétegben mérték (M. Losurdo, M.
Giangregorio, P. Capezzuto, G. Bruno, F. Giorgis: Structural and optical investigation of plasma
deposited silicon carbon alloys: Insights on Si-C bond configuration using spectroscopic
ellipsometry, Journal of Applied Physics 97 (2005) 103504). A mi ionimplantaciéval amorfizalt

SiC mintaink esetében nem meriilt fel adat a sztochiometriatol valo eltérésre.

Wendler és szerzdtarsai bor ionokkal amorffa bombézott/implantalt sziliciumkarbid esetén 1,3 eV
tilossav szélességet hataroztak meg (E. Wendler, A. Heft, U. Zammit, E. Glaser, M. Marinelli, W.
Wesch: Sub-gap optical properties of ion implanted SiC, Nuclear Instruments and Methods in
Physics Research B 116 (1996) 398.).

Mahmoud és szerzotarsai radidfrekvencias reaktiv magnetronos porlasztassal allitottak el amorf
szilicilumkarbid vékonyrétegeket, 6k 1,4 eV értéket kaptak a tilossav szélességre (A. Mahmood,
S. Muhl, R. Machorro, A Lousa, J. Esteve, J. Heiras: Surface and optical analysis of SiCy films
prepared by RF-RMS technique. Diamond and Related Materials 15 (2006) 71.).

Valoészintileg tiregkomponenst is kellett volna szerepeltetni a nikkel ¢s aluminium ionokkal

implantalt sziliciumkarbidon végzett mérések értelmezéséhez konstrualt optikai modellben.

-2.15. A SiC nanokristalyok novesztésével foglalkozo fejezet 4.3.2.4. abrdjan a 20 oras
hokezelést kovetéen mert ellipszometriai spektrumok kiértékelésére konstrualt modellek
kéziil a legjobb illesztést adé modellben a SiC komponens rétegvastagsdaga 152,4 A. Ez az
ertek megegyezik a 4.3.1.1. abran a 3 ords hokezelésre megadott TEM felvételen lathato
SiC krisztallitok rétegvastagsagaval. Mi az oka a két érték egybeesésének?

Ez az észrevétel atfogalmazhato ugy, hogy az ellipszometriai kiértékelés 1ényegesen kisebb

vastagsagértékeket eredményez a SiC krisztallitokat €s kristalyos sziliciumot tartalmaz6 rétegre
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egy adott minta esetében mint a keresztmetszeti transzmisszids elektronmikroszkopiai felvétel.
Az eltérésnek tobb oka lehet. A keresztmetszeti transzmisszios elektronmikroszkopiai vizsgalat
lokalis, az ellipszometriai mérés viszont néhany négyzetmiliméternyi feliiletrdl gytijt informaciot.
Kiilonbozd lehet a réteghatarok kontrasztja az elektronsugaras megfigyelés és az optikai mérés
esetén. Kérdés, hogy a SiC krisztallitokat tartalmazo réteget ténylegesen sikok hataroljak-e a
mintaban és a SiC krisztallitok alatt és/vagy felett kialakult-e olyan mechanikai fesziiltség, amely
a dielektromos tulajdonsagokat gy modositja, modulalja, hogy az az optikai modellben a réteg
vastagsaganak csokkenéseként jelentkezik. Az elektronmikroszkopiai vizsgalatokbol tudjuk hogy
3C-SiC (azaz kobos szerkezetli) krisztallitok ndttek, a spektroellipszometriai kiértékelésben a 6H-
SiC dielektromos fiiggvényét (ezt talaltam az irodalomban) alkalmaztam mert a 3C-SiC-re nem

talaltam dielektromos fiiggvényt elegendden széles hullamhossztartomanyban.

Osszefoglaltam az alul lathato tablazatban a SiC krisztallitokat tartalmazé mintakon végzett
keresztmetszeti transzmisszids elektronmikroszkdpiai (XTEM), XPS, ionvisszaszorasi €s
spektroellipszometriai mérések eredményeit, feltiintetve az irodalmi forrasokat is.

1190 °C-on a hokezelési id6 3 ora 20 ora 102 6ra

SiC krisztallitok rétegvastagsaga 15-20 nm [1] 40-50 nm [2] | Roughening of the
XTEM merésbol SiC/Si interface [1]
A SiC krisztallitokat tartalmazé réteg 9 nm [4] 15 nm [3] 26 nm [3]
vastagsaga spektroellipszometriai

mérésbol

A SiC krisztallitokat tartalmazo réteg 27 nm [3]
vastagsaga ionvisszaszorasi

mérésbol

A SiC krisztallitok altal fedett tertilet 7% [1] 83 % [1]

XTEM mérésbol

SiC térfogatszazalék 11 % [4] 38 % [3] 85 % [3]
spektroellipszometriai

mérésbol

SiC arany XPS mérésbol 39 % [3]

SiC arany ionvisszaszorasi mérésbol 89 % [3]

A novekvo hokezelési id0 fiiggvényében a spektroellipszometriai mérésbdl meghatarozott

rétegvastagsag (a SiC krisztallitokat tartalmazo réteg vastagsaga) monoton modon né (9 nm, 15
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nm, 26 nm). A spektroellipszometriai mérésbdl meghatarozott SiC térfogatszazalék értékek
kielégitdé egyezésben vannak a masik harom moddszer altal szolgaltatott mennyiségekkel (a SiC
krisztallitok altal fedett tertilet XTEM mérésbol, SiC arany XPS mérésbol, SiC arany
ionvisszaszorasi mérésbol). A 102 ora hosszat hékezelt minta esetében a SiC krisztallitokban sok

rétegzOdési hibat észleltek [1].

Forrasok

[1] B. Pécz, Zs. Makkai, A. Pongracz, I. Barsony, P. Dedk, K.V. Josepovits, Formation of epitaxial SiC
nanocrystals, Surface Science 601 (2007) 2671.

[2] O.H. Krafcsik, K.V. Josepovits, L. Toth, B. Pécz, P. Deak, Growth of epitaxial B-SiC at the SiO,/Si
interface as a result of annealing in CO, Journal of the Electrochemical Society, 149 (2002) G297.

[3] T. Lohner, A. Pongracz, N.Q. Khanh, O.H. Krafcsik, K. Josepovits, P. Dedk: Comparative
investigation of the Si/SiO2 interface layer containing SiC crystallites using spectroscopic
ellipsometry, ion beam analysis and XPS. physica status solidi (c) 5 (2008) 1337-1340.

[4] Lohner T. mérése az M-2000DI Woollam-ellipszométerrel, 4 beesési szognél és Bruggeman-
EMA kiértékelés 2013.04.06-an (a mintatarton a kovetkezok olvashatok: C2CO180 1190 °C
180min).

-2.16. Mi igazolja, hogy valoban SiC krisztallitok nottek?

Az 1190 °C-on 3 6ra hosszat hokezelt mintat keresztmetszeti transzmisszios elektronmikroszkopi-
aval vizsgaltak, ennek soran elektrondiffrakcios felvételeket is készitettek. Ezek azt mutatjak,
hogy 3C-SiC (azaz kobos szerkezetll) krisztallitok néttek, amelyek epitaxidlisan orientalédnak a
szilicium matrixhoz képest (Krafcsik OH, Josepovits KV, Toth L, Pecz B, Deak P: Growth of
Epitaxial B-SiC at The S102/Si Interface as a Result of Annealing in CO. JOURNAL OF THE
ELECTROCHEMICAL SOCIETY 149:(4) pp. G297-G299. (2002)).
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-2.17. Mi lehet az oka hogy a 102 oras hokezelést kovetoen mért ellipszometriai
spektrumok jol lathatoan gyenge illesztése (4.3.2.5. abra) meglepden hasonlo eredményt

ad az ionsugaras meérésbol kapott értékekhez.

A mért és a paraméterillesztés utdn generalt spektrumok illeszkedésének mindségére én a
kozepes szot hasznalndm. Ezeket a méréseket egy forgd polarizatoros SOPRA-ellipszométerrel
végeztik, a forgo polarizatoros felépités a A = 0 fok kdzelében csak mérsékelt mérési
pontossagot tesz lehetdvé. A mért spektrumokban mind a tg'¥, mind a cosA esetén két jellegzetes
részletet latunk, egyrészt a kortilbeliil 280 nm ¢és 380 nm hulldamhosszértékek kozotti szokatlan
alakq, csucsszerii részletet (ez a cosdelta spektrumban kiilondsen meredek felfuto és lefutod,
négyszogimpulzusra emlékeztetd részlet), masrészt a koriilbeliil 650 nm-nél megfigyelhetd,
Gauss-gorbére hasonlitd csticsot. Az illesztett spektrumok nagyjabol reprodukaljak mind a két
jellegzetes részletet, a kortilbeliil 280 nm ¢s 380 nm hulldmhosszértékek kozotti szokatlan alaku
részletet gyengébben, a koriilbeliil 650 nm-nél megfigyelhetd, Gauss-gorbére hasonlitod csticsot
pedig kielégité mértékben. Az ionsugaras mérésbdl és az ellipszometriai kiértékelésbdl szarmazo
rétegvastagsag- és Osszetételértékek hasonlosagara az is magyarazat lehet, hogy a harom
komponens (egykristalyos szilicium, az egykristalyos sziliciumkarbid és a sziliciumdioxid)

dielektromos fiiggvényei lényegesen eltérnek egymastol.

-2.18. A niobiumpentoxid rétegek novesztése és annak spektral ellipszometriai, és

ionsugaras analitikai vizsgalata az egyik legsikeresebb része a dolgozatnak.

Ko6szonom az elismerést!

-2.19. A nanokristalyos gyémantrétegeken mért ellipszometriai spektrumok kiértékelésére
harom kiilonbozo optikai modellt épitett fel a szerzo. Az illesztés josagat megado MSE

értékek (4.5.3.3. és 4.5.2.4. tablazatok) azt mutatjak, hogy nem sikeriilt a legjobb optikai
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modellt megtalalni. Ennek valosziniileg az az oka, hogy vagy nem veszi figyelembe a
szerzo az sp2 kotésii szénatomok jelenlétét (lasd 4.5.3.1. abran a modell-1-et), vagy pedig
a nem megfelelo szerkezetii sp2 elrendezodést hasznalja az tivegszerii szén dsszetevo
figyelembe vételével. Az iivegszerii szén ugyanis az sp2 szénatomok grafitos
elrendezodesét tartalmazza, mig a nanokristalyos gyéemantban inkabb konjugalt
kettoskotésii szénlancok (poliacetilén) talalhatok. Az tivegszerii szén komponens beépitése
magyarazza azt is, hogy miért kapott a szerzo a modell-3 alapjan végrehajtott

kiértékelésbol kicsi tilosssav értekeket (4.5.2.4. tablazat).

Az illesztés josagat megaddo MSE értékek mellett minden illesztésnél érdemes vizuélisan is
Osszehasonlitani a mért adatokat és az illesztett spektrumot. Az értekezésben csak az 1% metant,
49% hidrogént és 50% argont tartalmazo6 gazkeverékben levalasztott mintan mért ellipszometriai
spektrumokat és a modell-3 alapjan szamitott spektrumokat mutatom be a 4.5.3.5. 4dbran, ezeket
idemasolom a valaszba is. Jollehet 14,27 adodott MSE értékkeént, viszont a vizualis
Osszehasonlitasbal latszik, hogy a teljes spektrumtartomanyban j6 mindségii az illeszkedés. (Az
illeszkedés mindségének jellemzésére a korabbi idészakban (a SOPRA ellipszométer és
kiértékeloprogram hasznalatanak idején) a 6 mennyiséget (unbiased estimator), mig a Woollam
cég altal kifejlesztett M-2000DI ellipszométer hasznalatanak idején az MSE mennyiséget
hasznaltuk.)
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4.5.3.5. abra, MSE = 14,27.

Ebben a vizsgélatban is az optikai modellek konstrualasat az egyszertitol, a viszonylag kevés
illesztendd paramétert tartalmazo modelltdl kezdve a finomabb részleteket is figyelembe venni

képes bonyolultabb, a tobb illesztendd paramétert tartalmaz6 modell fel¢ haladva végeztem. Az
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emlitett 4.5.3.1. abran lathat6 ,,modell-1” elnevezésii optikai modell a Cauchy-féle diszperzids
relacion alapul, ebbe az optikai modellbe az sp2 kotésii szénatomok jelenlétét explicite nem is
probaltam beépiteni.

Koods Margit opponens az sp2 kotésli szénatomok elrendezddésével kapcsolatosan irja, hogy ,.a
nanokristalyos gyémantban inkabb konjugalt kettoskotésii szénlancok (poliacetilén) taldalhatok.”
Erre az a valaszom, hogy beépithetd a szobanforgod optikai modellbe poliacetilén az tivegszerii
szén helyett, vagy az livegszerli szén komponens mellé, ha taldlunk referencia dielektromos vagy
torésmutato fliggvényt a poliacetilénre. A spektroellipszometriai kiértékeld programok akkor sem
tartalmaztadk, ma sem tartalmazzak a poliacetilén dielektromos fliggvényét a referenciaadatok
kozott. A biralat elolvasasa utdn kezdtem el a poliacetilén optikai adatait keresni a nemzetkozi
irodalomban. Drury és Bloor ellipszometriai méréssel meghatarozta az izotrop poliacetilén
torésmutatojat és extinkcios egyiitthatojat a 350 nm és 780 nm hulldmhosszértékek kozotti
tartomanyban (M.R. Drury, D. Bloor: The optical constants of isotropic Durham polyacetylene,
Synthetic Metals, 32 (1989) 33.). Ezekbdl az adatokbol elkészitettem az ellipszometriai
kiértékeld programmal kompatibilis poliacetilén referencia torésmutatod adatalloméanyt és to6bb
optikai modellbe épitettem be, vagy az livegszerii szén helyett vagy a gyémant és az livegszerii
szén mell¢ harmadik komponensnek.

A poliacetilén komponenst is tartalmazoé egyik robusztus optikai modell (modell-4) vazlata:

3-alréteg: 50% alullévo anyag + 50% levegd
2-alréteg: gyémant + livegszerli szén + poliacetilén
1-alréteg: gyémant + livegszerli szén + poliacetilén
Szubsztrat: egykristalyos szilicium

A szabad paraméterek Osszeszamolasanal tekintetbe veendd a 1-alréteg és 2-alréteg esetén a

crer

paraméter valamint az egyes alrétegek vastagsaga, azaz 6sszesen hét szabad paraméter.
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A fenti modellel a 350 nm ¢és 780 nm kozotti hulldimhossztartomanyban végrehajtott kiértékelés

eredményeit az alabbi tablazat tartalmazza:

- Mintaszam 1-alréteg 2-alréteg 3-alréteg | MSE
(a szubsztrat folotti réteg) | rétegvastagsag és Osszetétel | (feliileti
- argon koncentracio | rétegvastagsag és Osszetétel érdesség)
a gazkeverékben (nm)
- mért H
atomszazalék
Necd110z 39,3+0,7nm 278,8+0,6nm 16,21+£0,05 15,29
10% Ar Gyémant 71,4% Gyémant 99,2%
iivegszert szén 27+1% iivegszert szén 0,7+0,1%
1,8 poliacetilén 1,5+0,6% | poliacetilén 0,11+0,02%
Ned120 37,44+0,6nm 241,1+0,6nm 12,35+0,05 12,21
30% Gyémant 77,2% Gyémant 99,57%
iivegszerli szén 22,8+0,8% |livegszerl szén 0,43+0,09%
1,5 poliacetilén 0,0+0,5% | poliacetilén 0,0+0,02%
Ned130 40,5+0,7nm 200,0+0,7nm 12,50+0,05 |11,01
50% Gyémant 88,0% Gyémant 99,97%
iivegszerll szén 12,0+0,5% | livegszerl szén 0,03+0,08%
1,0 poliacetilén 0,0+0,3% | poliacetilén 0,00+0,02%
Necd140 32,6+0,5nm 128,3+0,5nm 13,39+0,04 12,34
70% Gyémant 69,5% Gyémant 99,9%
ivegszerti szén 30,5+£0,9% |iivegszerti szén 0,1+0,1%
2,0 poliacetilén 0,0+£0,5% | poliacetilén 0,0+0,5%
Ned150 8,3+0,4nm 127,5+0,3nm 16,12+0,07 | 14,68
90% Gyémant 36% Gyémant 98,1%
iivegszerll szén 34+5% tivegszerli szén 1,940,1%
4,0 poliacetilén 30+1% poliacetilén 0,0+0,07%
Ned160 16,8+0,6nm 136,9+£0,4nm 12,19+£0,08 21,22
95% Gyémant 28,4% Gyémant 97,8%
uvegszerli szén 42+3% ivegszertl szén 1,840,1%
5,0 poliacetilén 29,6+0,8% |poliacetilén 0,46+0,06%

A 10 % argont tartalmazo gazkeverékben levalasztott minta (ncd110z) spektrumainak illesztése

azt adja, hogy a szubsztrattal szomszédos alréteg koriilbeliil 1,5% poliacetilént tartalmaz a

gyémant komponens ¢és az livegszerii szén komponens mellett.
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Latjuk, hogy a 90 és 95% argont tartalmazo6 gazkeverékben levalasztott mintak (ncd150 és

ncd160) spektrumainak illesztése azt adja, hogy a szubsztrattal szomszédos alréteg kortilbeliil

30% poliacetilént tartalmaz a gyémant komponens ¢és az livegszerii szén komponens mellett. A

hat minta koziil erre a két mintara adodott a legmagasabb hidrogénkoncentracio (4 illetve 5

atomszazalék) az ERDA mérésekbdl. A rontgendiffrakciés mérésekbdl 13 nm, illetve 11 nm

adddott az atlagos krisztallitméretre a 90% ¢€s 95% argont tartalmazd gazkeverékben levalasztott

nanokristalyos gyémantmintak esetében.

Experimental Data
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Az 1% metant, 9% hidrogeént és 90% argont tartalmazo gazkeverékben levalasztott mintan

(ncdl150) mért ellipszometriai spektrumok oOsszehasonlitasa
eredményekbol szamitott spektrumokkal.
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-2.20. Az in-situ spektroszkopiai mérések valosidejii kiértékelésének demonstralasara
Jjavasolt modellstrukturat jo otletnek tartom. A kapott eredmények azonban nem

elegendoek egy tézispont megfogalmazasahoz.

A vonatkoz6 tézispontot (a 6. tézispontot) a visszavonom.

3. Uj tudomdnyos eredmények

A szerzé az uj eredményeit 7 tézispontban foglalja dssze. A tézispontokban
megfogalmazott eredményeket uj tudomanyos eredményeknek ismerem el. A tezispontokat
elfogadom, kivéve az 1., a 2.B és a 6. pontokat. Az 1. tézispontnal javasolom az ,,elsoként” rész
elhagyasat, mert nehezen ellenorizheto. A 2. B pontndl a 2.11 megjegyzés figyelembevételét. A 6.
tézisponthoz kapcsolodoan a dolgozatban bemutatott eredményeket nem tartom elegendonek

ahhoz, hogy onallo tézispontot képezzen.

Az 1. tézispont atfogalmazaséara vonatkozo javaslatot elfogadom.

Az 1. tézispont atfogalmazva: Javasoltam, hogy az elektrokémiai anodizalassal készitett porusos
szilicium rétegek és az ionimplantacidval részlegesen rendezetlenné alakitott szilicium rétegek
ellipszometriai spektrumainak kiértékelésekor az egykristalyos szilicium, az amorf vagy az
ionimplantacidval amorfizalt szilicium és a levegd mellett az igynevezett finomszemcsés
polikristalyos szilicium Jellison és munkatéarsai [Jellison, 1993] ltal meghatarozott dielektromos
fliggvényét is figyelembe véve, tobbkomponenst keveréket épitsiink az optikai modellekbe [ 1-
17]. A finomszemcsés polikristalyos szilicium dielektromos fliggvényét is tartalmazo optikai
modellel végrehajtott kiértékelések az esetek tilnyomo tobbségében szignifikansan jobb
illeszkedésre vezettek a mért és illesztett spektrumok kdzott mint a nélkiile végrehajtott
kiértékelések nemcsak a frissen készitett porusos szilicium rétegek, hanem a stabilizalo, oxidalo

hokezelésen atesett rétegek esetében is [5, 14].
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A 2.B pont atfogalmazasara tett javaslatot elfogadom.

A 2.B pont atfogalmazva: A plazmaimmerziés ionimplanticioval (PIII) modositott szilicium
feliiletén 1000 V gyorsitofesziiltség és foszfin-hidrogén gazkeverék esetén 7,5 masodpercig tartd
PIII esetén az ellipszometriai spektrumok értelmezéséhez olyan kétrétegli optikai modellt
dolgoztam ki, amelyben a felso réteg torésmutatdjat a sziliciumdioxid, az alsé réteg
torésmutatojat vagy ionimplantalassal amorfizalt szilicium vagy finomszemcsés polikristalyos
szilicium torésmutatojaval irjuk le. Az oxidvastagsagra vonatkoz6 ellipszometriai és ionsugaras
eredmények ésszerti egyezést mutattak. Ot percig tartd PIII utan az ellipszometriai spektrumok
egy olyan kétrétegii optikai modellel voltak értelmezhetdk, amelyben a felsd réteg amorf
szilicium ¢és levegd keverékét tartalmazo réteg (azaz egy érdesség-réteg), az also réteg
torésmutatojat pedig vagy amorf szilicium vagy finomszemcsés polikristalyos szilicium

torésmutatoja irja le [11]. Az 6t percig tarté PIII kezelésnél jelentds feliileti érdesség alakul ki

[11].

A 6. tézispontot visszavonom.

Még egyszer Koszonom Koos Margitnak, az MTA doktoranak értekezésem alapos

atolvasasat és hasznos észrevételeit.

Budapest, 2013.05.15.

Lohner Tivadar

27



