HIDROGENTARTALMU AMORF SZILICIUM/GERMANIUM
MULTIRETEG STRUKTURALIS STABILITASA — I. RESZ

Az anyagtudomany egyik, az utdbbi idében intenzi-
ven kutatott tertilete a néhidny nanométer vastag vé-
konyrétegek fizikai tulajdonsagainak vizsgalata. Bar-
milyen gyakorlati alkalmazasuk szempontjabdl alap-
vet§ a j6 mindségl vékonyrétegek eldallitisa, de a
tobb hasonl6 réteget (multiréteget) tartalmazo eszko-
z0k hosszu tavon kifogdstalan mikodése az dsszetett
szerkezet id6beli stabilitasat is megkoveteli. A meg-
bizhatosigot alapvetGen az anyagban végbemend
diffazios folyamatok korlatozzak. Jelen irasunkban
szeretnénk bemutatni, hogy ezen egyszeru kijelentés
mogott egy egész sor, nagy értékld miszeren és be-
rendezésen végzett vizsgalat altal feltart, az eredeti
struktarat megbont6 elemi folyamat rejtézik.

Az amorf anyagok kozil az amorf szilicium-germa-
nium (a-SiGe) 6tvozet a napelemek szamara torténd
felhasznalasa kiemelked&en fontos; a Ge-tartalom
novelésével a cellak abszorpcios profilja a hosszabb
hullimhosszak felé tolhaté és a hagyomanyos a-Si
napelemeknél nagyobb hatasfok érhetS el. Az a-SiGe
vékonyrétegek készitésének egyik altalinosan elter-
jedt technologidja a SiGe targetbdl torténd katddpor-
lasztas.! A masik lehetGség, hogy 5 nm-nél véko-
nyabb a-Si és a-Ge rétegekbdl allo multiréteget
(a-Si/Ge) allitanak elS, majd azt hékezeléssel ,0ssze-
elegyitik”.

Ismeretes, hogy az amorf rétegek szamos hibahe-
lyet, valamint szabad kotéseket is tartalmaznak, ame-
lyek jelenléte ronthatja azok optikai és elektromos
tulajdonsagait. Ha a réteglevalasztis soran hidrogént
épitink az amorf rétegbe, csokkenthetjik a szabad
kotések szamat és igy a levalasztott anyag fizikai pa-
raméterei elényosen megviltoznak. Az irodalomban
féleg a hidrogénezett a-Si (a-Si:H) réteg vizsgalataval
kapcsolatosan talalunk eredményeket, mivel ez a
napelemcellak f6 komponense [1]. Ugyanakkor keve-
set tudunk arrol, hogy az a-Si/Ge multirétegben a
diffazios folyamatokat hogyan befolydsolja a hidro-
gén beépiilése, hogyan valtozik egy ilyen rétegszer-
kezet termikus stabilitasa, €lettartama. Osszefoglalo
jellegd irasunk célja bemutatni a hidrogént tartalmazo
a-Si/Ge rendszerek termikus stabilitasat és szerkezeti
valtozasait befolyasold paraméterekkel kapcsolatos
kutatasi tevékenységlinket, amelynek eredménye
kulcsfontossagu az eszkozok élettartamanak elSreve-
titése szempontjabol.

! katodporlasztas: a ritkitott térben 1étrehozott dnfenntarto kistilés

(katodkistilés) soran létrejové pozitiv ionok a katodba (target)
csapodva porlasztjak annak feliletét; a leporlodott atomok a bevo-
nand6 feliletre épllnek, a target Osszetételével azonos kémiai
osszetételben.
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Jelen vizsgilataink el6zményének tekinthetS az a
munka, amelyet a Debreceni Egyetem Szilardtest Fizi-
kai Tanszékén a hidrogénmentes a-Si/Ge multiréte-
gekkel kapcsolatosan végeztek. A kitlzott vizsgalati
cél elsGsorban alacsonyszogi rontgendiffrakcios tech-
nika alkalmazasaval a magnetronos porlasztassal el6-
allitott sik és éles hataratmenetekkel rendelkezé
Si/Ge multirétegekben hékezelések hatasara torténd
diffazids keveredés tanulmanyozidsa volt. A kisérleti
eredmények igazoltik a korabban kidolgozott nano-
méteres skalan lejatszo6do diffazios folyamatok leira-
sara szolgalo diszkrét (atomisztikus) modell helyessé-
gét [2, 3]. A diffazios egyttthatd koncentracio-fliggé-
sének figyelembevételével igazolhatd volt a modell-
szamolasok azon eredménye, amely szerint a kevere-
dés soran — a folyamat kezdeti szakaszaban — a hatar-
feliletek elmosodasa helyett, azok éles eltolodasa
figyelhetd meg. Az eltolodas oka, hogy a Si-atomok
diffazidja nagysiagrendekkel gyorsabb a Ge-matrix-
ban, mint a Ge-atomoké a Si-ban. Ennek kovetkezmé-
nye, hogy a Ge-atomok a Si-matrixban csak lassan
képesek haladni, mig a hatarfelilet kozelében levs Si-
atomok gyorsan eloszlanak a Ge-ban. Kovetkezés-
képpen, a Si atomi tisztasiga megmarad, csupan vé-
konyodik, mig a Ge egyre inkdbb feltoltddik Si-ato-
mokkal és SiGe szilard oldatot alkotva megvastagszik.
Az aszimmetrikus diffaziot feltételezd modell helyes-
ségét kollégaink Auger mélységi profilanalizis segitsé-
gével kisérletileg is igazoltak [4].

A hidrogén tartalmd a-Si/Ge:H multirétegek

Az amorf rétegeket a hitott mintatartora helyezett poli-
rozott szilicium szubsztratra Si- és Ge-targetbdl novesz-
tettlik Ggy, hogy porlasztishoz nagytisztasaga argonbol
és hidrogénbdl allo keveréket hasznaltunk, amelynek
egylittes nyomdsa 2 Pa volt. Az argon gazt precizios
tlszelepen, a hidrogénadalékot pedig 0,4-6,0 ml/perc
sebességgel,? digitalis dramlasmérével szabalyozott
szelepen keresztil juttattuk a vikuumtérbe.

A Si-targeten a 240 W, a Ge-on pedig a 180 W radio-
frekvencias (RF) teljesitmény 1500 V-os katodfesziiltsé-
get hozott 1étre. Mivel a berendezés csupan egy RF for-
rassal rendelkezik, minden egyes réteg novesztése utan
— az RF generitor teljesitményének visszavétele utin —a
misik targetre kell atkapcsolni. Igy egyszerre csak egy

' A plazma gazosszetételének jellemzésére ml/perc-ben adjuk

meg a hidrogén bearamlasi sebességét. Tdjékoztatasul, az adott
bedramlas hatdsiara a hidrogén parcidlis nyomdsa a teljes nyomas
0,38-6,12 szazaléka.
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1. dbra. A hékezeletlen a-Si/Ge:H multirétegek tipikus AFM (RMS
= 0,193 nm) és TEM felvételei. A nyil a minta tetejére mutat, a sotét
tartomany a Si-, a vilaigos a Ge-réteg.

target porlad, ezért a két anyag keveredése kizart. A
levalasztott réteg novekedési sebessége a szilicium ese-
tében 6, a germdniumndl pedig 13,5 nm/perc volt. Az
a-Si/Ge:H rendszer valtakozva 3 nm egyedi rétegvas-
tagsagl 50 Ge- és 50 Si-réteget tartalmazott.

Az elkésziilt mintik hdékezelése az MTA Atomki
Anyagtudomanyi Laboratériumaban talalhaté hékeze-
16 kemencében tortént, 150-450 °C-os hémérsékleti
tartomanyban kilonbozé ideig. Az atkristilyosodas
megel6zése érdekében a kisérleteket alacsony hémér-
sékleten (maximum 450 °C) kellett elvégezni, tudoma-
sul véve, hogy ilyen kortilmények kozott a diffazios
folyamatok lefolyasa nagyon lasst. A kis diffazios
egyiitthatok (=107 m?/s) mérésére multirétegek ese-
tében a mar korabban is alkalmazott és az egyik legal-
kalmasabb modszert, az alacsonyszogu rontgendiffrak-
cios vizsgalatot alkalmaztuk (Small Angle X-Ray Dift-
raction, SAXRD). A hékezelések altal létrejova struktu-
ralis valtozasok nyomon kovetésére atomers (AFM) és
transzmisszios (TEM) mikroszkop-vizsgalatokat végez-
tink a Cesare Frigeri altal vezetett parmai IMEM labo-

2. dbra. A hékezeletlen a-Si/Ge multiréteg SAXRD spektruma.
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ratériumban. A TEM energiadiszperziv mikroanalizisre
(EDX) is alkalmas, HAADF (High Angle Annular Dark
Field) detektoraval pedig az atomok tOdmegszam sze-
rinti szétvalasztasa végezhets el (a detektor jele a to-
megszam négyzetével ardnyos).

A kisérletek soran eléallitott, hékezeletlen, 100
rétegbdl allo a-Si/Ge:H szerkezetek tipikus atomerd
mikroszképos (AFM) és TEM felvételeit az 1. dabran
mutatjuk be. Az AFM felvételen a feliileti érdességet
jellemzé négyzetes kozépérték, az RMS = 0,193 nm a
felvételt kiértékelS szoftver tantsiaga szerint. Azokon
a mintakon, amelyek nem tartalmaztak hidrogént, a
kilonbozs, tetszleges idejd hSkezelések utdn (maxi-
mum 350 °C) gyakorlatilag az 1. dbrdval azonos TEM
felvételek késziltek. Megallapithato, hogy az éles, si-
ma hataratmenetekkel rendelkez6 szerkezetet egyen-
letesen vastag rétegek alkotjak. A minta feltlete sima,
a rétegszerkezet nem hullimos, amit az alacsonyszo-
gl rontgendiffrakcid is aldtamaszt. Amorf rétegek
esetén igen ritkan kapunk 6tddrendd Bragg-csicsig
mérhetS spektrumot (2. dbra), ami a rétegrendszer
kival6 minGségére utal.

A spektrum Bragg-cstcsainak intenzitisa kozvetve
figg a hatarfeliletek élességétsl, és ez alkalmassa
teszi a multirétegekben végbemend diffazios folyama-
tok vizsgalatira. Ha a multirétegen beluli éles hatarfe-
lileteket a diffazids folyamat elmossa, akkor a kez-
detben meglévé nagy elektronsiriség-kilonbség
csokken; ami a cstcsok intenzitiscsokkenését ered-
ményezi. Tehat a spektrum cstcsainak intenzitasat a
hékezelés ideje alatt nyomon kovetve, kovetkeztetni
lehet a multirétegben végbemend diffaziés folyama-
tokra. Az elsGrendid Bragg-reflexi6 intenzitasa (1) és a
kolesonos diffazios egytitthatd (D) kapcesolatat — fel-
téve, hogy a D fliggetlen a koncentriciotol — a kovet-
kezG Osszefliggés irja le [3]:
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ahol A a multiréteg modulacios hossza (egy Si- és egy
Ge-réteg egylittes vastagsaga), [, a mintdn mért inten-
zitds a hékezelés eldtt.

Elséként a hidrogén nélkiil porlasztott multirétegek
elsérendd Bragg-cstcsa intenzitisvaltozasat vizsgal-
tuk meg. A vizsgalat 350 °C-on, kozvetlentl (in situ)
a 10 6ras hékezelés kozben tortént. Ezen id§ alatt az
els6rendd cstcs intenzitasvaltozasanak logaritmusat
abrazolva lényegében nem tapasztalunk valtozast,
azaz a h6kezelés ideje alatt a rétegek kozott diffazios
keveredés nem tortént. Az egymast kovetd, alacsony-
szogu rontgendiffrakcios spektrumokban (itt nem be-
mutatott) is csak annyi valtozast latni, hogy a hékeze-
lés végén az otodik cstcs eltlinik, amit a szerkezet
hékezelés alatti relaxaciojanak tulajdonithatunk.

Ezzel szemben, a hidrogénnel porlasztott mintak
hasonl6 hémérsékleten tortént hékezelése sordn, az
In(Z/1) — id6 gorbéken lényeges valtozis figyelhets
meg. A 3. dbrdn jol lathatd, hogy az elsé két hGkeze-
lés alatt az els6érendd Bragg-csucs intenzitasa jelents-
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3. dbra. 350 °C-on hékezelt a-Si/Ge:H multirétegekben az elséren-
dd rontgendiffrakcios cstces idbeni viltozasa. H, = 6 ml/perc.

sen csokken. Mivel ezen a hémérsékleten a nem hid-
rogénezett mintakban diffaziés keveredést nem ta-
pasztaltunk, az intenzitiscsokkenés a hidrogén jelen-
létével hozhato kapcsolatba. Feltételezéslink szerint a
hékezelés elsé ordja soran megindul a mintiba be-
épult hidrogén egy részének ,kiszokése”, ami a hatar-
feliiletek kis mértékd elmosodasat és igy a diffrakcios
csucs intenzitasvaltozasat eredményezi.

A magasabb hémérsékletd (450 °C) hdkezelések
utan a mintak eredeti sima feliilete lathat6an feldurvult,
igy a tovabbi kisérletek el6tt alaposabb mikroszkopos
vizsgalatokra volt sziikség. Azok a mintdk, amelyek a
magasabb, 3 és 6 ml/perc hidrogéntartalom mellett
késziltek ezen a hémérsékleten felszakadoztak, feltle-
tiikon buborékok alakultak ki (4.a abra). Ez a degra-

4. abra. 6 ml/perc (a) és 1,5 ml/perc (b) hidrogént tartalmaz6 minta
SEM képe 8 6ris 450 °C-os hdkezelés utan.
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dacié gyakorlatilag mar a 250-450 °C-os hdkezelés
elsd 5 perce utin bekovetkezett. A tovabbi hékezelés
soran ehhez képest jelentGsebb valtozas nem figyelhe-
t6 meg. Az alacsonyabb 0,8-1,5 ml/perc hidrogént tar-
talmazo mintdknal a SEM felvételek alapjain megallapi-
tottuk, hogy a buborékképzddés csak a legmagasabb, a
450 °C-os hékezelés hatdsara kovetkezik be. 400 °C-on
a minta felllete, a kismértékd buborékképz&déstsl
eltekintve, sokdig sima marad (egyes mintdknil 5-6
oOras hékezelés utan is), a réteg felszakadozasa egyalta-
lan nem volt megfigyelhets (4.5 dbra).

A magas H-tartalom, vagy a magas hékezelési hé-
mérséklet hatdsara a multiréteg hidrogéntartalma fel-
szabadul; a feltlet felholyagosodik, buborékok alakul-
nak ki. Ezek a buborékok a tovabbi, intenziv noveke-
déstik soran ,felrobbannak”, helyiikon piciny kraterek
keletkeznek. Meglepd, hogy a felilet degradiacioja el-
lenére, a hSkezelés kozben elvégezett in-situ SAXRD
meérések (5. dbra), valamint a h6kezelés utan készitett
TEM felvételek azt mutatjak, hogy a minta ,épen ma-
radt része” megorzi réteges szerkezetét! Mivel a minta
feliletének sérilése a rontgendiffrakcios mérések so-
ran jelentds bizonytalansdgot eredményez, a diffazios
kinetikara vonatkozoéan szamszerl kovetkeztetéseket
levonni nem tudunk; viszont az In(Z/I) gorbék lefu-
tasa kvalitativ modon 6sszehasonlithato.

5. dbra. a) 400 °C és b) 450 °C-on hdékezelt a-Si/Ge:H multiréte-
gekben az elsérendi rontgendiffrakcids csics idébeni viltozasa.
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A 5. abran bemutatott rontgendiffrakcios eredmé-
nyeket vizsgilva azt mondhatjuk, hogy a hidrogén
tdvozdsa a mintabol a feltleti degradacion tal, befo-
lyassal van a diffazios keveredésre is. A 400 °C-os
hékezeléseknél mért In(Z/ ) gorbék meredekebb esé-
se a multiréteg gyorsabb degradalodasara utal (vesd
0ssze 3. dbraval), mig az alacsonyabb hidrogéntartal-
mu mintaknal (H, = 0,8; 1,5 ml/perc) ez a degradacio
lassabbnak adodik, st azt is mondhatjuk, hogy a hid-
rogénmentes (H, = 0) mintindl is lassabb. Ugyanak-
kor a 450 °C-on végzett hSkezelés esetén mért diff-
rakcios gorbék lefutisi jellege arra is utal, hogy a ré-
tegszerkezet degradalodasa valamennyi hidrogéntar-
talma mintanal felgyorsul.

A hidrogén beépiilése jelentGsen csokkenti a belsé
fesziltséghdl adodo szabad kotések (dangling bond)
szamat. Feltételezhetjik tehat, hogy a hidrogén, amig a
mintaban van, passzival6é hatdsa miatt lassitja a diffa-
ziot, de tavozasaval (450 °C) a tobb szabad kotés és
szerkezeti hiba miatt a hidrogénezett mintak termikus
stabilitisa gyengébb lesz a hidrogénmentes mintdké-
hoz képest. Az alacsony hidrogéntartalm@ mintak 400
°C-on végzett hSkezelése soran felvett In(Z/f) gorbé-
ket tekintve megallapithatjuk, hogy a hidrogén jelenlé-
te, a Si/Ge multirétegekben a felszakadt kotések sza-

OTVEN EVES AZ ELSO MAGYAR LEZER

Maiman [1] 1960 augusztusiban adta hiriil a Nature
folyoiratban az elsS, 694 nm-es vorods fényimpulzuso-
kat sugdrzo rubin lézer' sikeres megvalositasat, ja-
van, Bennett és Herriott [2] 1961. februarban a Physi-
cal Review Lettersben kozolte a folytonos izemd, 1,15
um infravoros hullimhosszon sugarzé hélium-neon
gazlézer elkészitését.

A mi szamunkra 1963. december 6-a lett jelentSs
datum, e napon kezdett mikodni hazankban az elsé
hazai 1ézer: az utobbihoz hasonlé infravoros fényd,
folytonos tizemd He-Ne gazlézer.

Az els6 lépést kétségtelentil Marx Gydrgy tette
meg, amikor 1961 nyaran felkért arra, hogy siirgsen
forditsam le magyarra A. L. Schawlow cikkét az opti-
kai maserekrdl, amely a Scientific American 1961.
janiusi szamaban jelent meg. Ezt a cikket a Fizikai
Szemle 1961. szeptemberi szimdban mar le is kozolte

! Kezdetben az optikai maser elnevezést haszniltdk utalva arra,

hogy a mikrohullamok tartomanyaban sugirzo, az 1954-ben felfe-
dezett maser elve alapjan, de az optikai tartomidnyban mikodd
eszkozr6l van sz6. (A MASER betlszot a Microwave Amplification
by Stimulated Emission of Radiation kifejezés szavainak elsé betdi-
bdl alkottik.) Késébb a nemzetkozi irodalomban altalanossa valt a
LASER betisz0, ahol a elsG betd a ,light”-ra utal. Hazinkban kez-
detben a laser, lazer, lézer szavakat egyarant hasznaltak, de késébb
a lézer elevezés vilt altalinossda — bar vannak, akik ma is ragaszkod-
nak a laser irasmodhoz.

CSILLAG LASZLO: OTVEN EVES AZ ELSO MAGYAR LEZER

manak csokkentése révén, lassitja a két anyag diffazios
keveredését. Az 1,5 ml/perc adalékolasnal nagyobb
H-koncentracioé egyben mindségi valtozast is jelent: az
oldott, racskozi (intersticidlis) hidrogénfelesleg diffa-
zioja sordn bontja a gyenge Si-Si kotéseket, igy a multi-
réteg degradacioja felgyorsul. Magasabb hGmérsékleten
a szabad gyokok és a felszakadt kotések szaimanak no-
vekedésével megnyilnak a diffaziés utak, ezzel a két
anyag keveredése jelentGsen megnd.

A rontgendiffrakcios vizsgalatok néhany, az eredeti
Si/Ge struktarat megvaltoztato fizikai folyamat részle-
tére vilagitottak ra. Adosak maradtunk egy sokakat iz-
gato kérdés megvilaszoldsaval, ami azzal fligg 6ssze,
hogy a porlasztasi folyamat soran a hidrogén bedram-
lasi sebessége ésszerd hatarok kozott tetszélegesen
valaszthat6. A mintak elsé latasra azonosnak tlinnek,
de mennyi hidrogént sikertlt ténylegesen a multiré-
tegbe beépiteni?
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Csillag Laszld
KFKI

[3]. A nagyszerlen megirt cikk szinte minden fontosat
leirt a lézerek mikodésérdl és alkalmazasi lehetGsé-
geirdl (szerzGje késGbb Nobel-dijat kapott lézer-
spektroszkopiai munkassagaért), ma is érdemes elol-
vasni.

Tovabbi el6relépést jelentett, hogy a Kézponti Fizi-
kai Kutato Intézet (KFKD két kutatdcsoportja — egyik
az optikai spektroszkopia, masik a fizikai optika teru-
letén dolgozott — élénken érdeklddni kezdett a téma
irant. Az el6bbi csoport kordbban Mdtrai Tibor veze-
tése alatt komoly tapasztalatokat szerzett az atom- és
molekulaspektrumok kisérleti és elméleti vizsgalata-
ban, az utdbbi Janossy Lajosnak a fény természetével
kapcsolatos kutatdsaihoz kapcsolodo kisérleti munka-
kat végezte Naray Zsolt vezetése alatt, jelentSs optikai
méréstechnikai és elméleti felkésziltséggel és eszkodz-
parkkal. A lézerek muikodésének elvi alapjairdl, a lé-
zertipusokrol és ezek alkalmazisi lehetGségeirsl Ba-
kos Jozsef kollégammal el6adast tartottunk az E6tvos
Lorand Fizikai Tarsulatban 1963. majus 13-dn és 20-
an; mindkét eladas még abban az évben megjelent a
Fizikai Szemlében [4, 5].

Az el6tanulmanyok alapjan vilagossa valt, hogy mind-
két lézertipus elkészitésére megvannak a tudomanyos
feltételek. A rubin lézernél a mechanikai alkatrészeket
és a tdpegységet a KFKI-ban el tudjak késziteni, de
megfelel§ rubinkristalyt és hozza valo tikroket, vala-
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