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Abstrakt:

Ptedklddand prace se zabyva studiem struktury, mikrostruktury a redlné
struktury multiferroickych epitaxnich vrstev LuFeOs pomoci rentgenové reflektivity a
rentgenové difrakce. V teoretické ¢asti prace je popsan rozptyl rentgenového zareni na
krystalickych vrstvach. Je prezentovan standardni popis rentgenové reflektivity na
sérii tenkych vrstev s hrubym rozhranim. Déle je prezentovan model rozptylu
rentgenového zatreni na mozaickych vrstvéch.

Pro experimentalni ¢ast prace byly pomoci pulsni laserové depozice pfipraveny
tt1 vzorky LuFeOs vrstev na substratech ze safiru (Al,O3, s a bez platinové mezivrstvy)
a yttriem stabilizovaného zirkon oxidu. Z namétenych kiivek rentgenové reflektivity
byly standardnim zplUsobem urceny parametry jako tlouStka vrstvy, hrubost
jednotlivych rozhrani, hrubost povrchu a hustota materidlu. Z naméfenych map
reciprokého prostoru pak byly ureny miiZové parametry jednotlivych vrstev a
parametry mozaického modelu jako jsou stfedni velikost mozaickych blokti, rozdéleni
velikosti mozaickych blokd, vzajemnd misorientace mozaickych blokd a
mikrodeformace. Morfologie povrchu vzorkti byla navic zkoumana pomoci

mikroskopie atomovych sil a skenovaci elektronové mikroskopie.
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Abstract:

In the frame of this thesis, structure, microstructure, and real structure of
multiferroic epitaxial layers of LuFeO3 were studied by means of X-ray reflectivity
and X-ray diffraction. In theoretical part the theory of X-ray scattering on crystalline
layers is described. Standard description of X-ray reflectivity on series of rough layers
is presented. Moreover, a model of X-ray scattering on mosaic layer is described.

For experimental part of the work three samples were prepared by pulsed laser
deposition method. First sample on sapphire substrate (Al>O3), second on platinum
layer deposited on sapphire substrate and third on yttrium stabilized zirconia substrate.
From the X-ray reflectivity curves the parameters such as layer thickness, interface
roughness, surface roughness and material density, were determined. By analysing
measured reciprocal space maps, lattice parameters and mosaic model parameters,
such as mean mosaic block size, mosaic block size distribution, mosaic block
misorientation and residual microstrain, were determined for each sample. Surface
morphology of the layers was also studied by atom force microscopy and scanning

electron microscopy.
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Uvod

Hexagonalni LuFeO; je materidl ze skupiny hexagonalnich feritt (h-RFeOs,
R =Y, Dy, Lu). Hexagonalni ferity jsou multiferoické¢ komplexni oxidy. Za nizkych
teplot v té&chto materidlech existuje spontanni elektricka i magneticka polarizace, coz
z téchto materidlti déla vzacny piipad feroelektrika, které je zaroven feromagnetikem.
Déle byl u téchto materialti teoreticky piedpovézen magnetoelektricky efekt za
pokojové teploty. To znamenda, ze elektrické¢ vlastnosti materidlu se méni pfi
aplikovani magnetického pole a magnetické vlastnosti se méni pii aplikovani
elektrického pole. Tyto vlastnosti z h-LuFe O3 dé€laji material s velkym potencidlem
pro budouci vyuziti v oblasti multiferoickych aplikaci, jako je naptiklad energeticky
vyhodné ukladani a zpracovani informaci [1] [2].

V této praci je zkouman epitaxni rust tenkych vrstev h-LuFeO5. Vrstvy jsou
deponovany metodou pulzni laserové depozice. Konkrétné se tato prace zabyva
strukturou, mikrostrukturou a realnou strukturou téchto vrstev, pfi pouziti riznych
substratii a zméné podminek pii depozici. Pomoci rentgenové reflektivity (XRR) a
rentgenové difrakce (XRD) byla urc¢ena tloustka a hustota jednotlivych vrstev, sttedni
kvadraticka hrubost povrchu i1 rozhrani vrstev, mfiZové parametry vrstev i substratii a
stupeni plastické relaxace jednotlivych vrstev.

Déle je zde prezentovan model rozptylu rentgenového zafeni na mozaickych
epitaxnich vrstvach. Tento model ptfedpokladd, Ze se vrstva sklada z mnoha
monokrystalickych blokd, které jsou vzajemné ndhodné natoCeny o malé uhly. Tato
mozaicita vrstvy vznikd diky misfit dislokacim ve vrstvé. Pomoci tohoto modelu byly
zmap reciprokého prostoru ureny stiedni velikosti, rozdéleni velikosti, stfedni
kvadratickd misorientace téchto bloktl a velikost mikrodeformce.

Morfologie povrchu vzorkli byla pro srovnani navic zkoumana pomoci

mikroskopie atomovych sil (AFM) a skenovaci elektronové mikroskopie (SEM).



Epitaxni vrstvy

Epitaxni vrstva je monokrystalicka vrstva deponovana na monokrystalickém
substratu. Orientace vrstvy vici substratu je definovéana orientaci krystalografickych
rovin v substratu a vrstvé. Hovofime-li o orientaci vrstvy nebo substratu (hkl),
rozumime tim, ze rovina (hkl) je rovnobézna s povrchem. Krystalovd miiz vrstvy
piimo navazuje na miiz substratu. To znamena, zZe pro epitaxni rust musi byt symetrie
povrchu substratu stejna (nebo podobnd) jako symetrie vrstvy v daném sméru. Jednou
moznosti, jak tohoto docilit, je volit substrat se stejnou krystalovou mftizi jakou
oc¢ekavame u vrstvy. Dal§i moznosti je volit povrch substratu ve sméru, ve kterém bude
splnéna podminka o podobnosti symetrie. Tato moznost napiiklad umoznuje
deponovat material s hexagonalni symetrii na kubickém substratu s orientaci (111).

Vzhledem k tomu, Ze ndmi zkoumany material je hexagonalni LuFeO; a
chceme jeho rist s orientaci (001), budeme se v nasledujicich odstavcich zabyvat
pouze piipadem hexagondlnich materidld s orientaci (001). Mftizovy parametr

substratu ag a idealni miizovy parametr vrstvy a,,., (tedy miizovy parametr vrstvy bez

napéti) se obvykle lisi. Tento rozdil je charakterizovan parametrem mismatch f [3].
o — Qg

Ay
f=— (1)

as

Mriizové parametry vrstvy na substratu a,, a ¢, mtizou ale byt odlisné od a,,., a

Mrwv r

Cyoo- Tyto miizové parametry jsou znazornény v obrazku 1. Tento rozdil je zptisoben

tim, ze atomy deponované vrstvy dosedaji na substrat s odliSnymi miizovymi

parametry ag a c;. Proto se definuji jest€ parametry misfit 6,8, a stupeit plastické

relaxace R.
ay, — ag Cy — Cs
S = —2 6, =
I a 1 . (2)
a, —a
R — v S (3)
Ay — Qg

Kde |l znaci, Ze se jedna o parametr rovnobézny s povrchem a L parametr
kolmy na povrch. Stupen plastické relaxace nabyva hodnot 0 az 1, pfi¢emz R = 0
znamena, 7€ a,, = as a hovofime o vrstvé pseudomorfni, a R = 1 znamena, Ze a,, =
a,0 a hovofime o vrstve relaxované. V ostatnich piipadech se jedna o vrstvu ¢astecné

relaxovanou. Plasticka relaxace je zpisobena dislokacemi [4].
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Obrézek 1: Grafické znazorneni rozhrani relaxované (vlevo) a pseudomorfni (vpravo)
epitaxni vrstvy a substratu. Cerveny obdélnik znazornuje zakladni bunku substratu a

modry obdélnik znazornuje zdakladni buriku vrstvy.

Ve vyse zminéném piipadé, kdy substrat a vrstva krystalizuji v riiznych
krystalovych soustavach, nemusi Zadny mifizovy parametr byt rovnobézny s
rozhranim. Misfit, mismatch a stupeni plastické relaxace pak pocitdme z projekce
miizového parametru do roviny rozhrani nebo z jiné periodicky se opakujici
vzdalenosti v rozhrani. V piipad¢ kubické krystalové mtize orientované ve sméru 111

je projekce miizového parametru do roviny rozhrani:

V2
Ay projekce = A—= (4)
v,projekce \/§

Avsak, jak bude diskutovano v dalSich kapitolach, pro rizné vzajemné

natoceni substratu a vrstvy je vhodné pro vypocet misfitu uvazovat jiné vzdalenosti.

Metody pripravy epitaxnich vrstev

Existuje mnoho metod vyroby epitaxnich vrstev. Nejpouzivanéj$imi metodami
jsou Epitaxe z molekularnich svazkii (MBE) a Pulsni laserova depozice (PLD) [5].
Zde se blize zamé&fime na PLD, protoze vzorky pfipravené pro experimentalni ¢ast této

prace byly pfipraveny pravé touto metodou.



Pulsni laserova depozice

PLD je metoda fyzikalni depozice z plynné faze [6]. Material, ktery ma byt
deponovan na substrat, je do depozi¢ni komory umistén v pevné fazi. Muze se jednat
o monokrystal, polykrystal nebo prasek, jedinou podminkou je spravna stechiometrie.
Tento zdroj materidlu je ozafovan laserovymi pulsy, které zplisobuji ablaci
(odpafovani) hmoty terCe, kterd tvoii oblaky plazma. Toto plazma je vymrsténo
smérem na substrat, kde se deponuje epitaxni vrstva. Hustota energie pulst je volena
tak, aby plazma bylo tvofeno pfedevsim atomarnimi a molekularnimi ¢astmi. Obvykle
je pouzita ultrafialova vlnova délka a nanosekundovy puls.

Na rychlost depozice m4a mimo jiné vliv hustota energie laserovych pulst,
vzdalenost mezi materidlem a substratem a délka laserového pulsu. Na realnou
strukturu vrstvy ma pak navic jesté vliv naptiklad volba substratu a teplota substratu
pii depozici. Metoda nasla uplatnéni pfedevsim pii depozici vice komponentovych

tenkych vrstev, jako jsou napiiklad komplexni oxidy [7] [8].



Rozptyl rentgenového zareni

Rozptyl rtg. zafeni ma dominantni ulohu ve vyzkumu pevnych krystalickych
latek. Dava integralni informace o fazovém slozeni, struktufe a realné struktufe
studovaného materidlu.

V nasledujicich tvahach budeme povazovat -elektromagnetickou vinu
dopadajici na vzorek za monochromatickou a rovinnou [9]. Takovou vilnu lze popsat
nasledujici rovnici:

E,(r) = E;e'X™ (5)
Kde E je vektor intenzity elektrického pole, r je polohovy vektor a K je vinovy vektor
ve vakuu. Faktor e'“? je zde vynechan, protoze viechny dile uvazované viny jsou
popsény stejnou frekvenéni zavislosti. Fyzikalni veli¢ina méfend detektorem je
intenzita zafeni nikoliv intenzita elektrického pole. Intenzita rozptyleného zafeni je
umeérna intenzit¢ el. pole. Plati:

I(r) = |[E@)I? (6)

Rozptyl zafeni je popsan nehomogenni Helmholtzovou rovnici.

(A +K)E() = VI)E(r) (7)
Kde V = graddiv—K?y(r) je rozptylovy potencial a x(r) je elektricka
susceptibilita. Pfepsanim této rovnice do integralniho tvaru ziskdme:
E(r) =E,(r) + [d*r'Gy(r —7V(@)E() (8)
Kde E, je feseni ve vakuu (tedy V(1) = 0) a G, Greenova funkce volné &astice. Druhy
¢len rovnice (8) lze fesit iterativnim zpisobem. Prvni iterace se nazyva kinematicka
aproximace a bude podrobné rozebrana nize.

V dokonalém krystalu je elektrickd susceptibilita periodicka, a tim padem je

periodicky 1 rozptylovy potencial, miizeme tedy feSeni rovnice (7) stejné jako

susceptibilitu v dokonalém krystalu o¢ekavat ve tvaru Blochovy funkce:
E(r) — Z Egeikg-r (9)
g

Kde g je vektor reciproké mfize, ky = ko +g a ky je vinovy vektor z prvni
Brillouinovy zony. VInové pole uvniti krystalu je tedy reprezentovano superpozici
rovinnych vin s amplitudami E ;.

Tento pfedpoklad ndm umozni ptevést diferencidlni rovnici na nekonecnou

soustavu algebraickych rovnic, které nazyvame amplitudové.



K*E(g) —kyx (Eg X k) = —EXpEg—p (10)
P

Pro dalsi vypocéty budeme dopadajici zafeni povazovat za S polarizované.
S polarizovanym zafenim je mysleno linedrné polarizované zatfeni, jehoZz polarizace je
kolma k rovin€ rozptylu, a P polarizovanym zafenim je mysleno linearné polarizované
zafeni, jehoz polarizace je rovnobézna s rovinou rozptylu. Uvazime-li podminky pro
elektrické a magnetické pole na rozhrani prostiedi (slozky E a H tecné k rozhrani jsou

spojité), ziskame nasledujici vztahy:

i.a ib
Z Els,ethnT = Z Els,etfn” yres
n n

Z EZkZ t, ekt = Z EPkD t,eknT vreS (11)
n n

Kde S je mnoZina vSech bodl rozhrani, t je jednotkovy vektor leZici v rozptylové
roviné a zaroven v roviné rozhrani a s je jednotkovy vektor kolmy na rozptylovou
rovinu a lezici v roving rozhrani. V obrazku 2 jsou znadzornény zminéné vektory pro
koplanarni geometrii. Tyto podminky plati pfesné pouze pro S polarizaci zateni, pro P

polarizaci se jedna jen o pfiblizné vztahy.

—

PN
W

Obrazek 2: Definice vektoru zminénych v textu v koplandarni geometrii pro S polarizaci

~1

=

mlﬁé—jl
mi
VY- — )

(vlevo) a pro P polarizaci (vpravo). V levem obrazku vektory E a s miri smerem z
nakresny a ostatni vektory lezi v roviné ndkresny, ktera je shodna s rozptylovou
rovinou. V pravéem obrazku vektor H miri smérem do ndkresny, vektor s smérem
z nakresny a ostatni vektory lezi v roviné nakresny, ktera je opét shodna s rozptylovou

rovinou. Povrch vzorku je kolmy na nakresnu.
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Reflektivita rentgenového zareni

Pokud nyni budeme uvazovat pouze jeden ¢len rovnice (5), tedy ze vIinéni
v krystalu 1ze popsat jednou rovinnou vlnou E(r) = E e 0™, dostaneme po dosazeni
do rovnice (10) jednu amplitudovou rovnici:
(k2 —k2)E, =0 (12)
Kde k je velikost vinového vektoru v materialu a plati tedy k = nK, kde n? =
1 + yx je index lomu materidlu. Index lomu pro rentgenové zareni se bézné vyjadiuje:
A2 A

n=1-(5—-1ip), 6= Erelpelr B = E,u (13)

Kde A je vinova délka zafeni, 7,; = 2,8-107'5m je klasicky elektronovy
polomér, p,; je elektronova hustota a i je absorpcni délka. Pro z-ovou slozku vlnového
vektoru odrazené a proslé viny pak plati:

kZ =n’K? — K
(14)
kz = iK a; — 20

Kde a; je uhel dopadu. Z rovnice (14) mimo jiné plyne, ze k,, = kr,.

Obrazek 3: Disperzni plocha v jednovinné aproximaci pro uhel dopadu vétsi (vlevo) a
mensi (vpravo) nez kriticky uhel. K; je vinovy vektor dopadajici viny, K, je vinovy
vektor odrazené viny, kr je vinovy vektor prosié viny a k., je vinovy vektor odrazené

viny v materidalu (tedy viny odrazené od spodniho okraje materialu).

Rovnice (12) ma netrividlni feSeni pouze pro k = k,. Tato podminka ndm
definuje kulovy disperzni povrch (Ewaldovu kouli). Pro rentgenové zareni plati
Re(y) <0 atedy n < 1[10]. To znamena, ze polomér Ewaldovy koule pro vinu

v materialu je mensi nez pro vinu ve vakuu. A pii uvazeni podminek na rozhrani (11)



je zobrazku 3 ziejmé, e musi existovat kriticky thel a, = V2§ takovy, Ze pro
vSechny uhly a; < a, dochazi k totdlnimu odrazu.

Ptredpokladejme nyni, Ze rozhrani je povrch polonekonecného krystalu, ktery
je ozafen rovinnou vinou E;e i, Dosazenim do rovnic (11) ziskAme podminky na
rozhrani:

E; + Eg = E7; Kiy(E; — Eg) = kr,E7 (15)

Z téchto podminek mizeme odvodit Fresnelovy koeficienty [11].

r=E_R=Lk°Z’t=i=i (16)
Ei Kiz + ka Ei Kiz + kOZ
Protoze rovnice (11) plati pfesné pouze pro S polarizaci, plati totéz i pro
rovnice (16). Avsak pro malé tihly dopadu a; (n€kolik stupiitll) jsou tyto vztahy dobie
pouzitelné pro libovolnou polarizaci. Pro vétsi uhly dopadu je rentgenova reflektivita

zanedbatelnd, vystacime si tedy s rovnicemi (16).

Rentgenova reflektivita na sérii tenkych vrstev

1 T, n
E2
4 T N
I
i+1
z, T
M nh

Obrazek 4: Schématické znazornéni struktury N vrstev na substratu. T; je tloustka j-
té vrstvy, n; je index lomu n-té vrstvy a z; je z-ova souradnice rozhrani j-té vrstvy a

vrstvy (j-1).

Uvazujme nyni pfipad N tenkych vrstev na polonekone¢ném substratu.

Oznacme T; tloustku j-té€ vrstvy, n; index lomu j-té€ vrstvy (indexovano od povrchu,
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viz obrazek 4). Uvazujme nejprve, Ze vSechny rozhrani i povrch jsou dokonale hladké.
Vyslednd intenzita odrazeného zéfeni je dana interferenci viny odraZzené na povrchu
s vlnami odrazenymi na rozhrani vrstev. Prosla vlna v j-té vrstvé tésn€ nad rozhranim
je dana:
EL(r) = E]}eiK"'re""k%sz (17)
A odrazena vlna tésn¢€ nad rozhranim:
EL(r) = E}, e iKIT g ikR,T) (18)
Dosadime-li nyni takto vyjadiené E; a Ex do podminek (11) pro j-t€ rozhrani,
dostaneme nasledujici soustavu rovnic:
Ele ":Ti + Ele~*#aTi = EJ*' 4 EJ*!
. , (19)
Efkp,e ") + Egkp,e™wts = kp 2 BN + kg B
Protoze opét vychazime zrovnice (11), kterd plati pro S polarizaci
dopadajiciho zéafeni, jsou i tyto rovnice pfesné pouze pro S polarizaci, ale podle
argumentace uvedené vyse je lze pouzit i pro P polarizaci.

Definujme nyni nasledujici vektory a matice, které ndm umozni zapsat rovnice

o(3, )
J k%‘z _k%z

=~ e_ik’;'zTJ' 0
;= < ) (20)

i
0 e—lszTj

EJ
Er

A rovnice (19) lze tedy ptepsat:

(19) v maticovém tvaru:

GPEj = CrerEjur = Ej = 07 (7 (o Ejua (21)

Takovymito rovnicemi lze popsat intenzitu elektrického pole na kazdém

rozhrani, miZzeme tedy postupnym dosazenim najit vztah mezi dopadajici vinou E a
vinou v substratu E,,;:

Ey = ®7"Co 'GP ¢ Gy Dy Oy Coun Pl E sun (22)

Kde @, vyjadiuje fizovy posun mezi povrchem vzorku a detektorem a @y,

vyjadiuje fazovy posun mezi rozhranim ¢islo N+1 a fiktivnim rozhranim uvniti

substratu. Tyto fdzové posuny jsou zavislé na tloustkéach fiktivnich vrstev Ty a Ty, 1.



M¢fena intenzita odrazeného zareni na téchto tloust’kach fiktivnich vrstev zavisla neni,
ale @, a ®,,;, jsou dillezité pii popisu reflektivity na vrstvach s drsnym povrchem.
Soucin @_1G+1 1ze vyjadiit pomoci Fresnelovych koeficientt (16):

~ A A 1 1 T' '+1
R =C1C,, = ( M ) (23)
] ) j+1 tj,j+1 n,j+1 1

Je-li substrat polonekone¢ny (v praxi staci dostatecné tlusty, aby vina prosla do

substratu byla absorbovdna a neodrazela se od spodniho rozhrani), neni v ném

v s e . oV . Esub
odrazend vlna, neboli jeji amplitudu mizeme povazovat za nulovou E,,;, = ( TO .

Z rovnice (22) mizeme v tuto chvili spo¢itat E. Vysledna odrazivost je pak dana R =

2
ER

0
Er

Rentgenova reflektivita na vrstvach s drsnym rozhranim

, F-f?r\

Uj[r|} /

(Tp

Obrazek 5: Schématické zndazornéni hrubych rozhrani j-té vrstvy. U;(r)) je vychylka

rozhrani viici stiedni poloze v bodé 1. (T;) je stredni tloustka vrstvy.

Doposud jsme uvazovali dokonale hladké rozhrani mezi vrstvami, nyni
budeme zkoumat, jak se situace zméni, bude-li rozhrani mezi vrstvami drsné (obrazek
5). Budeme ptedpokladat statisticky homogenni rozhrani, nezavislost tvari
jednotlivych rozhrani a existenci ostrého rozhrani mezi vrstvami (tedy, ze nedochézi

k diftizi na rozhrani). Drsnost rozhrani popiseme funkci U; (x,y) = U;(ry), pro kterou

plati (U;) = 0. Déle zavedeme hustotu pravdépodobnosti vychyleni rozhrani ze stfedni
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polohy w;(U), stfedni kvadratickou drsnost Rgq;, korela¢ni funkci Cj(ry —1)) a

charakteristickou funkci rozhrani Xy 1(@)-

1
w;(U) = gfs dry §(Uj(ry) — U)

Rq} = (UF (1))
C(ry — 7)) = U rpU;(r))

(24)

Xu;(Q) = (e7Y) = foodij(U)e—iQ”

Kde S je plocha rozhrani. Dale budeme ptedpokladat, Ze korelacni délka
hrubosti rozhrani je vyrazné¢ mensi nez ozafeny povrch vzorku. To znamend, Ze jsou
splnény podminky ergodické hypotézy a mizeme nahradit sttedovani pies ozafenou
oblast sttedovanim ptes soubor ndhodnych tvart U(r).

Vrstva je pak popsana tvarovou funkci:

Qi(r) =H(zj — Uj(r) — z) — H(zj4, — Ui, (r) — 2) (25)

Kde H je Heavisideova funkce a z; je stfedni z-ova soufadnice rozhrani. Plati
tedy £2;(r) = 1 uvniti vrstvy a ;(r) = 0 mimo vrstvu. Kdybychom pfipustili difuzi
mezi vrstvami, nabyvala by tvarova funkce hodnot od 0 do 1. Skutec¢na tloust’ka vrstvy
vbode r je tedy T;(r)) = (T;) + U;j(r) — Uj1(r)). Dielektricka susceptibilita N

tenkych vrstev je tedy:

X = 1 o) (26)

J
Kde )(é je susceptibilita j-té vrstvy.
Rovnici (7) je pro drsné vrstvy tedy nutné stiedovat ptes vSechny mozné tvary
u(r).
(A +K2E@) = (VIE®@)) = Ve (r(E@)) (27)
Kde V, £r (1) je efektivni potencial. Prvni mozny zptisob feSeni této rovnice je

nahradit efektivni potencidl sttednim potencialem.

N+1

Vers (@) = (V@) = =K> ) 1] (0,()) (28)
j=1

Odstupniované rozhrani je zde reprezentovano hladce se ménici tvarovou

funkci.
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Dalsi moznosti feseni rovnice (7) je sttedovat odrazené amplitudy pies soubor
nahodné posunutych hladkych rozhrani [12]. Tento postup nam umoziuje fesit tuto

rovnici dynamicky tak, jak je popsano vyse.

(E(T)> = f dN+1(U1) AL UN+1)E(TI Ulﬂ ey UN+1) (29)

Xw(Uq, .., Uyyq1)
V ramci presnosti méfeni davaji oba pfistupy stejné vysledky [13]. Zde dale
popisSeme druhy piistup, ktery nasledn€¢ vyuzijeme pii vyhodnocovani méteni.
Tloustka vrstvy je nyni dana vyrazem T; = (T;) + U; — U;,1. Matici fdzového posunu

—~7

definovanou v (20) tedy muzeme piepsat jako soucin tfi matic 55]-_1 = f/] }deH, kde

(/ﬁ.id _ (e_ik’{"z“wf) 0 )

J 0 e_ik'{"z<TJ')
_ ik}, U;
;= |° o (30)
0 e_lszUj
U1 = (e“"‘4z”f+l 0 )
! 0 e~ ikr,Ujsa

A rovnice (22) tedy ptejde do tvaru:
Ey = & U R U, B U, R, U, 5" .. Uy Ry 1 Uyt N Esun (31)
=M Equp
Kde jsme zadefinovali matici M. Nyni provedeme stfedovani rovnice (31).
(Eo) = (M)Esyp (32)

Kde E,,;, je dano az na Skalovaci konstantu a neni tedy stfedovano. Matici R]f =

(U;R;U;) miizeme vyjadiit pomoci efektivnich Fresnelovych koeficientd.

o L(1 T
GECAVER

b j+1
XUj(k%z - kﬁl) (33)

!
tjj+1

Xu, (kb + k2t ™)
Xu; (k) — kg )

Tij+1 = 1 j+1

Za predpokladu (%) = %, ktery plati pro hrubost rozhrani malou vici
11 11

tloust'ce vrstvy, miizeme obdobné jako pro hladké vrstvy vypocitat odrazivost:
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2

(M31)
(My1)

Ptedpoklddame-li Gaussovské rozdéleni hustoty pravdépodobnosti vychyleni

R =

(34)

rozhrani ze stfedni polohy w; (U), miizeme explicitné spocitat charakteristickou funkci

Xu; a efektivni Fresnelovy koeficienty:

' —Rq?(kj +iJt1y2
G j+1 =t j4r€ 2 12T
(35)

1 o 2Rq2-kj kj+1
Tjj+1 = Tjjer€ T TETE

Kinematicka teorie rozptylu rtg. zareni

Kinematicka teorie rozptylu rentgenového zatfeni (n¢kdy také nazyvéana kinematicka
aproximace) je zalozena na dvou aproximacich. Zaprvé se neuvazuje vicenasobny
rozptyl, jinymi slovy kazdy foton podstoupi maximaln€ jednu rozptylovou udalost. A
zadruhé proSly svazek neni ovlivnén rozptylem a plati tedy Ipro54 = Ip. Piimym
dasledkem téchto aproximaci je poruseni zakona zachovani energie a zanedbani lomu
zateni na rozhrani. Lom i absorpce mohou byt do teorie implementovany dodate¢nymi
korekcemi. Kinematickd aproximace je platna, pokud celkova draha v materialu
urazena fotonem je vyrazn€é men$i nez extinkéni délka 7 (obvykle nékolik

mikrometrt).

Rozptyl rentgenového zareni na volném elektronu

RozliSujeme rozptyl elasticky (Thomsontv) a neelasticky (Comptontiv). Pti
elastickém rozptylu je energie primarniho zafeni (dopadajiciho fotonu) stejna jako
energie rozptyleného zafeni (rozptyleného fotonu). Pokud bude dopadajici vina

—i((Dt—KO

rovinna Ey(r,t) = Eye 7 bude elasticky rozptylena vlna sféricka:

E(R,t) = —E, sin @ e~ {(@t=Ko) giKIR-7| (36)

_Tet
IR — |
Kder,; = 2,8+ 107 15m je klasicky elektronovy polomér, R je polohovy vektor
elektornu a ¢ je thel mezi Ey a R — r. Oznacime C = sing linearni polarizacni faktor
aplati C = 1 pro S polarizaci a C = cos 260 pro P polarizaci.
Neelasticky rozptylené fotony maji delsi vinovou délku nez dopadajici a jsou

nekoherentni.
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Rozptyl rentgenového zareni na atomu

V atomu je elektron vazany. Rozptyl na jednom vazaném elektronu je pak

popsan nasledujici diferencialni rovnici:
.. . ek,
¥4 I'x + wix = —e'@t (37)
m

Kde m je hmotnost elektronu a x je poloha elektronu. Jejimz feSenim je:
ek,

x(t) = e-lwt 38
© m(wé — w? — iwl’) (38)
A amplituda rozptylené viny je:
2
E(t) — w EOC Tel —i(a)t—Ko-r)e—iKlR—rl (39)

e
m(ws — w? — iwl) |R — 7|
Vysledna rozptylena vlna na atomu je pak déna superpozici vin rozptylenych

na jednotlivych elektronech.

r . ,
B = —EoCry [ @ P goikormisiner (40)
v

Kde integrujeme pifes objem atomu. Nyni pouZijeme Fraunhoferovu
aproximaci. Ta fikd, Ze pokud je rozptylové centrum vyrazné mensi nez 1. Fresnelova
zOna, pak muzeme predpokladat K|R —r| = KR — K, -1, kde K, = K g je vinovy
vektor rozptylené viny. Rovnici (40) prepiSeme do tvaru:

iKR
E(R) = —EoCre—— d3rp(r)e=eT (41)
14

Kde jsme zavedli rozptylovy vektor Q = K — K,. Integral v rovnici (41) je
Fourierova transformace elektronové hustoty atomu a nazyvame jej atomovy
rozptylovy faktor f(Q). Atomovy rozptylovy faktor udava amplitudu viny rozptylené
na atomu. Z jeho definice je ziejmé, ze pro Q = 0 je roven poctu elektronii
daného atomu. Na obrazku 6 je vidét thlova zavislost atomového rozptylového faktoru

Platiny a Uhliku.
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Obrazek 6: Atomovy rozptylovy faktor a jeho zavislost na rozptylovém vektoru pro

platinu a uhlik [14].

Rozptyl rentgenového zareni na dokonalém Krystalu

Idedlni krystal se sklada z elementarnich bunck, mizeme tedy celkovou
elektronovou hustotu v krystalu napsat jako soucet elektronovych hustot jednotlivych
elementarnich bunék.

pe= D per=R)= ) OR)pc(r— ) (42)

Ren ReE3

Kde p; je celkova elektronova hustota v dokonalém krystalu, p, je elektronova
hustota od atoml nachézejicich se v elementarni buiice, R je polohovy vektor
elementarni buriky a 2(R) je tvarova funkce krystalu, pro kterou plati 2(R) = 1 pro
R uvniti krystalu a 2(R) = 0 pro R mimo krystal. Zaroven zde pfedpokladame, Ze
krystal se sklada jen z celych elementarnich buné€k, coz nemusi byt pravda. AvSak
rozdil oproti piesnému piistupu je pozorovatelny pouze u velmi malych krystald,
kterymi se zde zabyvat nebudeme. Nyni dosadime takto vyjadfenou hustotu do rovnice

(41).
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F® =4 [ drp e ) a@meor =
E3

REE3
(43)

=% f d*rpc(r)e™eT 2 2 Q - g)
E3

gEE3*
elKR . . . .
Kde A = EyCr,; — V. je objem elementarni buiikky a g je vektor reciproké

miize. Reciproka miiz je Fourierovou transformaci miize piimé (krystalové) a kazdy

jeji bod odpovida soustave rovin piimé mitize [15]. Vyraz

F(Q) = f d>rp.(r)e~0" (44)
B3
se nazyva strukturni faktor. V blizkosti bodu reciproké miize miizeme uvazovat Q =
g a muzeme tedy  strukturni  faktor  vyjadiit jako < F(g) =
Y1 fj(g) e #9171t 92721+ 9375)) Pro ngkteré krystalové miize mize byt strukturni
faktor v urcitych bodech reciproké miize nulovy, to znamenda, Ze je intenzita
rozptyleného zafeni v daném bodé nulova. Takova reflexe se nazyva zakdzana.
Fourierova transformace tvarové funkce krystalu
@ =) 27@Q-g) (45)
gEE3*
se nazyva geometricky faktor a ur€uje tvar bodt reciproké miize. Pro nekonecné velky
vzorek plati G(Q) = §(Q — g). Pro nekonecny planparalelni vzorek (tedy desticku

nebo vrstvu na substratu) bude geometricky faktor:

0
G(Q) = Z 4'7T26(2)(Q" —g”) fdze_iqzz =
-T

EE3*
! (46)

. T
e‘“lzf T
Z 47T26(2)(Q" — g”) T sinc (qz E)
gEE3*

Kde T je tloustka vrstvy, 6 @) (x) znaci dvourozmérnou Diracovu delta funkci
a q, = Q, — g, znaci z-ovou souradnice odchylky od polohy uzlu reciproké mftize.
Clen §®(Q, — g,) uréuje takzvané ,.truncation rods* (déle jen TR), tedy ty&e kolmé
k povrchu vrstvy prochazejici body reciproké miize, a clen Gyryse(qz) =

T
2 e‘“lzg
4

sinc (qz g) urcuje rozlozeni intenzity podél TR, vykreslenou v obrazku 7
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Celkovou distribuci intenzity rozptylené¢ho zareni v reciprokém prostoru miizeme tedy
vyjadrit jako:

2

4(mry, C
1@ = 1k* LTSN s g, — gy Fbunkaw)ZG(Qz 9| )

91

Kde I; je intenzita primarniho svazku a Fp,ur4(Q) je strukturni faktor
elementarni buniky. V naméfené reciproké mapé je Sitka TR dana pouze rozliSovaci

funkci konkrétniho experimentéalniho uspotradani.

10° —
SN
.'/ \\
| \
107 \
/'\\.\ III‘ /\\
|
~N \ \ ! N
— -2 L / \ | I| \
=10 A ‘ || WA
- [\ [ || I | \
© \ b || |l | \ \
p— | | | |
I| | | | | | | | |
— 10—3‘ ‘lll | | II‘ ',‘
T . I Y N
i ! | ‘| | '
J0 1 B
‘J ]
J
10° :
5 -4 3 2 1 0 1 2 3 4 5
a(A™)

Obrazek 7: Rozlozeni intenzity rozptyleného zareni podél TR, pro tloustku vrstvy
T =5 A, normovano.

Rentgenovy rozptyl na vrstvé a substratu

M¢jme nyni epitaxni vrstvu na substratu. Budou-li substrat i vrstva oba kubické
nebo oba hexagonalni s orientaci (001) a se stejnym pomérem a/c, uvidime v mapé
reciprokého prostoru reflexe hkl reflexi jak od substratu, tak od vrstvy (obrazek 8).
Rozdil v soufadnicich @, je imérny &) a je-li tento rozdil nenulovy, znaci to plastickou
relaxaci vrstvy. Maximum od plné relaxované vrstvy (R = 1) bude na piimce dané
pocatkem reciprokého prostoru a maximem od substratu. Maximum od pseudomorfni
vrstvy (R = 0) bude mit stejnou soufadnici Q, jako maximum od substratu. Usecka
spojujici tyto dva body se nazyva relaxacéni linie. Vertikdlni misfit §, se v reciproké

map¢ promitne do separace maxim od substratu a vrstvy ve sméru Q.
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Obrazek 8: Pripad kubické vrstvy na kubickém substratu nebo hexagondlni vrstvy na
hexagonalnim substratu se stejnym pomérem a/c. Schéma reciproké mapy hkl maxima
od substratu a od relaxované (R=1), respektive pseudomorfni (R=0) vrstvy.
Znazornéni relaxacni linie, na které by se nachdzelo maximum od castecné relaxované

VFStVy.

V obecném piipadé se reciproké miize vrstvy a substratu mohou lisit nejen
velikosti, ale 1 tvarem. Maximum od relaxované vrstvy pak nemusi lezet na spojnici

pocatku reciprokého prostoru a maxima od substratu.

Rozptyl na vrstvé s defekty

Uvazujme nyni krystal (vrstvu) obsahujici defekty krystalové mtize. Budeme
predpokladat, ze polohy defektii nejsou korelovany. Tyto defekty zplsobi posun
atomu z idealnich poloh krystalové mfiZe. Polohovy vektor j-tého atomu miiZeme
zapsat ve tvaru 1 = T jgeqr + U(T), t), Kde T 1404 j€ 1dedlni poloha atomu a u(r, t)
je deformacni pole v bod€ r; a Case t (vychylka od idedlni polohy) [16] [17]. Studiem
vlivu Casoveé zavislosti u; (1, t) na profil difrak¢ni linie 1ze odvodit dynamicky Debye-
Wallertiv faktor [18]. Zde se zamétime na statické defekty. Pii experimentu je ozatfen
velky objem vzorku, mizeme tedy opét vyuzit ergodickou hypotézu a budeme tedy
sttedovat pies statisticky soubor poloh defekti misto velkého objemu. Intenzita

rozptyleného zéteni v okoli bodu reciproké miize bude tedy:
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D[ o]y = i) = 1P + (@ - wHE - W) @

Kde jsme nejprve zavedli V a poté rozvedli stfedni hodnotu. Prvni ¢len za
druhym rovnitkem rovnice (48) odpovida koherentnimu rozptylu a druhy ¢len rozptylu
difuznimu.

Zaméime se nyni na koherentni rozptyl. Integral V v blizkosti bodu reciproké

miize g miZeme rozepsat do tvaru:
1 . .
v~ f d3rF(g,r)e (@~ 9T igu® (49)
C
0

Deformacni pole mizeme vyjadfit jako superpozici deformacnich poli od
jednotlivych defekt.

u(r;) = z CkVik (50)

kED
Kde vji je deformacni pole v bod¢€ r; od defektu v bod¢ 1y a ¢; vyjadiuje,
jestli je v bod¢ r), defekt. Plati ¢, = 0, kdyz v 1 neni defekt, a ¢, = 1, pokud v bod¢
T defekt je. Plati pak:
(u(r;)) = (c) z Vik (51)

ken

Zaptedpokladu, Zze F (g, 1) je stejné pro deformovanou matrici jako pro matrici
nedeformovanou (tento piedpoklad je splnén naptiklad pro dislokace), miZeme po

nékolika matematickych Gpravach (viz [9]) stiedni hodnotu (V') vyjadfit:

V)~ ) F(g)e @) e 52)
JEQ
Kde M je staticky Debye-Wallertiv faktor.
M= cZ[l —cos(g " Vio)] (53)
k%0

Podle asymptotického chovani deformacniho pole rozliSujeme defekty slabé,

pro které plati u(r)~ri , a tedy staticky Debye-Wallertiv faktor nabyva konecnych

2
hodnot, a defekty silné, pro které plati u(r)~ % , a tedy staticky Debye-Wallertiv faktor

je nekonecny, v takovém piipad¢ pozorujeme pouze difuzni rozptyl. Typické slabé
defekty jsou bodové defekty jako vakance nebo intersticialni atomy. Nejbéznéjsim

zastupcem silnych defekti jsou dislokace.

19



Protoze pravé dislokace se daji ocekavat ve vrstvach deponovanych na
substratu, budeme se nyni blize vénovat prave dislokacim v tenkych vrstvach. V tomto
piipadé klasifikace defektd na silné a slabé selhava, protoze ve svazku rozptyleném na
tenké vrstvé s dislokacemi se nachazi jak difuzni, tak 1 koherentni komponenta

intenzity. Vyslednou intenzitu vyjadiime takto:
Iy = z z e~ i(Q=0)(rn=Tm) (=ig"Cevne=Tevmo)y (54)
n m

Kde jsme integral z rovnice (49) nahradili sumou (indexy m a n indexuji uzly
primé miize). Clen (e ~'9"@eVnt=ZeVme)) nahradime vyrazem e~ Tmn a za predpokladu,
ze mnozstvi dislokaci ve vzorku je malé v porovnani s poctem uzlii miize, miizeme po

nékolika matematickych Gpravach ziskat pro T,,,, = T(r, ") integralni tvar [17]:

T(Tn, rm) — f dr”(l _ e—ig-(v(r,rn)—v(rl,ru))) (55)
Obdobny pfistup lze aplikovat 1 v ptipadé, kdy jsou polohy defektl korelovany
[19].
Mozaicky model

V disledku misfit dislokaci se epitaxni vrstva obvykle sklada z bloku, které
jsou vici sobé mirn€ pootoceny. Zaved'me stfedni polomér téchto blokli R a stiedni
kvadratickou misorientaci A. Pokusme se nyni najit vztah pro rozptylenou intenzitu
za pouziti téchto fenomenologickych parametri. Vyslednou intenzitu v okoli bodu
reciproké mfiZze opét mizeme vyjadfit pomoci rovnice (49). Pokud budou r a 7'
vriznych  mozaickych  blocich,  bude  platit (e~ ig@m-uln)y -
(elguMy(e~igu)) =~ 0, protoze jednotlivé odchylky wu(r) budou vzijemné
nezavislé a diky vySe uvedenym uvahdm o statickém Debye-Wallerovu faktoru

silnych defektii bude tato stfedni hodnota rovna nule.
(1@) = IFI? [ oS €re' @) p(jr — pre-to@m-uem) - (sg)

Kde P(r — ') je pravdépodobnost, Ze dva body vzdalené |r — r'| budou ve
stejném bloku. Vychylku od idealni polohy miZeme vyjadfit pomoci tthlu natoceni
vuci idedlnimu krystalu ¢.

u(r)=@x(@r—-ry) (57)
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Budeme-li ptedpokladat normalni rozdéleni ¢ se stfedni kvadratickou
odchylkou A, mizeme Upravou rovnice (56) ziskat vyraz pro intenzitu rozptyleného

zatreni okolo bodu reciproké mfize.
. ' AZ
Q) = |F|? f a3r' f d3rel(Q—g)-(r—r ) P(lr— r’l)e_?[(r_r')xg]z (58)

Spocitat pravdépodobnost P(|r — r'|) obecné je pomérné slozité. Pro kulové
bloky s polomérem R bude tato pravdépodobnost:
3lpl 1 |pl

1——1— 4 (=
P(p) = 2k T16 R
0 pro |p| > 2R

)® prolpl <2R (59)

Podle tohoto modelu pro kulové bloky, jejichZ polomér je vyrazné mensi nez
tloustka vrstvy, je tvar bodu reciproké mfiize blizky elipse, jejiz jedna osa je kolma na

vektor reciproké miiZze a druhd je s nim rovnobézna (schematicky znidzornéno na
. . . R T 1, (gh)?

obrazku 9). Osa kolma na vektor reciproké mfize je imérna vyrazu Tt kde

g je velikost vektoru reciproké miize, a osa rovnobéznd s vektorem reciproké miize je

w1 . wr v - v . ; - p SR .
umérna . V obecném ptipadé je urceni velikosti R, stfedni kvadratické misorientace

A a dalSich parametrti z naméfenych intenzit komplikovanégjs$i a je podrobnéji popsano

pfi vyhodnocovani méfeni.
QZ \ QZ

« \ ® ©

Qx Qx

Obrazek 9: Schematicky zndazornéna mapa reciprokeho prostoru podle mozaikového
modelu pro velké bloky a velkou misorientaci (vlevo). Na velikost osy elipsy kolmé ke
Q ma dominantni vliv misorientace a velikost této osy je tedy primo umérna velikosti
0. A pro malé bloky a malou misorientaci (vpravo). Na velikost osy elipsy kolmé ke Q

ma dominantni vliv velikost blokit a velikost této osy neni zavisla na velikosti Q.
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Dale ma vliv na tvar reflexe nahodnd mikrodeformace ve vzorku. Nédhodna
deformace znamena, ze slozky tenzoru deformace maji ndhodnou komponentu, jejiz
stiedni hodnota je nula a jeji stfedni kvadraticka odchylka je 7;;. UvaZujme nyni pouze
tlakové napéti a zanedbejme napéti smykové. To znamena, ze tenzor mikrodeformace
T obsahuje pouze diagonalni prvky. Vzhledem ke geometrii problematiky epitaxnich
vrstev a rentgenovych meéteni na nich provadénych mizeme navic uvazovat jen prvek
kolmy k povrchu 7,, a prvek rovnobézny s povrchem 7, [20].

Vratime-li se nyni k rovnici (54), mizeme odvodit rovnici (58) véetné vlivu
nahodného napéti. Za u(r) nyni dosazujeme:

ur) =@x(r—ry + - (r—ro) (60)

A pomoci obdobnych tvah jako difive odvodime rovnici (58) véetné ndhodné

napcti.

(1(Q)) = |FI? [ &3¢ [ d3rei@-9(r—1)
1 ' 2 N 12 A2 (61)
. P(Ir — e 2[mxla Vol +rsnle=2)aul) o~ lGr-rxg1?

Mikrodeformace zpusobuje rozsifeni profil difrakénich maxim, které je

zavislé na velikosti ptislusného vektoru reciproké mtize.

Mapy reciprokého prostoru

Nameéfené distribuci intenzity rozptyleného zéafeni vroviné v reciprokém
prostoru fikdme mapa reciprokého prostoru [21] [22]. Obvykle se méfi oblast v okoli
nekterého bodu reciproké miize, ve které jsou pak vidét efekty diskutované

v ptedchozich kapitolach.

Mapovani reciprokého prostoru

V meéficim pfistroji (rentgenovém difraktometru) je vzorek umistén na drzéku,
ktery se miize pohybovat ve smérech x, y, z. Tyto pohyby slouzi k najustovani vzorku
tak, aby primarni paprsek ze zdroje dopadal na vzorek. Drzdk mulZe navic rotovat
okolo n&kolika os. Tyto rotace slouzi k ,,pohybu® v reciprokém prostoru. Uhel rotace
okolo normaly k povrchu vzorku se nazyva ¢. Naklon vzorku okolo osy rovnobézné
s povrchem a kolmé na primérni svazek se nazyvd w. Naklon vzorku okolo osy

rovnobézné s povrchem a lezici v roviné dopadu se nazyva y. Detektor se navic mize
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pohybovat po kruznici okolo vzorku. Uhel mezi smérem primarniho svazku a smérem
od vzorku k detektoru se nazyva 26 (plati |20| = |a;| + |af|, kde «; je uhel dopadu a

@ je thel odchodu). Tyto Gihly jsou znazorn€ny na obrazku 10.

Obrazek 10: Zndzorneni whlu rotaci vzorku pri méreni mapy reciprokého prostoru. I

znaci primarni svazek, Iy znaci difraktovany svazek.

Me¢éteni nejcastéji probihaji jednim ze dvou zplisobll. Prvni zplisob vyzaduje
pouziti 2D detektoru. VySe popsanym zplisobem se nastavi méfici pfistroj tak, aby
byla méfena pozadovana Cast reciprokého prostoru a méfi se cely zaznam najednou.
Druhou moznosti je provadét takzvané skeny reciprokého prostoru. To je nejcastéji
provadéno bodovym nebo 1D detektorem. V tomto pfipadé se méni jeden nebo vice
z thlid a vysledkem je zavislost intenzity na tomto thlu. Sméry v reciprokém prostoru

odpovidajici nejcastéjSim skentim, jsou znadzornény na obrazku 11.
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28-sken
w sken
w sken Ts
symetricky ’
w-28 sken asymetricky
w-26 sken
K.
| Kf
Povrch vzorku Qx

Obrazek 11: Zndazorneni smeri nejcastejsich skenit v reciprokém prostoru. K; je vinovy

vektor dopadajiciho zdfeni, Ky je vinovy vektor zareni dopadajiciho na detektor.

24



Experimentalni ¢ast

v V7 4 A

Pouzité mérici pristroje

Rigaku Smartlab

Jako zdroj rentgenového zafeni je v tomto difraktometru pouzita médéna
rotacni anoda o piikonu 9kW . Ptistroj umi méfit jak v konven¢ni Bragg-Brentanové
geometrii, tak v geometrii paralelniho svazku. Monochromatizace primarniho svazku
zafeni je provadéna pomoci Johanssonova monochromatoru, ktery zajistuje, ze ve
svazku dopadajicim na vzorek je pouze zéieni o vinové délce CuKa 1. Difraktometr je

vybaven detektory 1D detector D/TEX U250 a 2D detector Hypix 3000.

Rentgenova lampa

Detektor
Drzak vzorku

Optika v & e § : % .Optika v
primarnim, : _ difraktovaném
vazku _J |- _ ~esVazku

Obrazek 12: Difraktometr Rigaku Smartlab.

PHILIPS X'Pert PRO MRD Difraktometr

Tento difraktometr je vybaven horizontdlnim 6 — 26 goniometrem. Zdrojem
rentgenového zafeni je mé&déna rentgenova lampa s piikonem 1.8 kW.
K monochromatizaci zafeni se pouzivda hybridni monochromator Ge (220).
Do difraktovaného svazku byly vlozeny Sollerovy Stérbiny. Pfistroj je opatien

detektorem Pixcel 3D detector.
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Optika ¥
difraktovaném
svazku

#ak vzorku

Obrazek 13: Difraktometr PHILIPS X'Pert PRO MRD.

Volba substratu

Volba substratu ma zasadni vliv na konecné vlastnosti epitaxni vrstvy. Nejprve
je potieba se rozhodnout, jaké magnetické, elektrické a mechanické vlastnosti by mél
substrat mit. Tyto vlastnosti se urci podle toho, k ¢emu ma findlni vzorek slouzit a
jakymi experimentalnimi metodami ho budeme zkoumat. V této praci se zamétime
pfedev§im na studium redlné struktury, mikrostruktury a kinematiky rlstu vrstvy
pomoci rentgenové difrakce a rentgenové reflektivity. Tyto metody nekladou zadné
pozadavky na magnetické a elektrické vlastnosti substratu (ani vrstvy).

Jak uz bylo zminéno vySe, dal§im pozadavkem je shodnd nebo podobna
symetrie na rozhrani substrat vrstva. Nami zkoumany materidl LuFeO5 krystalizuje
v hexagondlni krystalografické soustavé (prostorova grupa P6scm, Cislo 185). Za
predpokladu, Ze chceme, aby orientace vrstvy vici substratu byla (001), potfebujeme,
aby substrat byl hexagonalni s orientaci (001) nebo kubicky s orientaci (111).

Dalsim kritériem pro vyber substratu je rozdil mifizovych parametrii
rovnobéznych s rozhranim. Tento rozdil charakterizujeme parametrem mismatch
definovanym rovnici (1). Cim men$i mismatch bude, tim méné misfit dislokaci a mensi
nap¢ti ve vrstvé se da ocekavat. Relaxované miiZzové parametry LuFeO; ziskané
pomoci vypoctu provedeného pomoci funkciondlu hustoty jsou podle [23] a =
6.00574, c = 11.6767A.

26



Dale vzhledem ke zvolené metodé¢ rlstu epitaxnich vrstev hraje roli teplotni
roztaznost substratu. Protoze rust vrstvy je provadén pii teploté substratu 900°C, je
vhodné, aby substrat mél podobnou teplotni roztaznost jako vrstva. Diky tomu pii
chladnuti vzorku nedojde ke vzniku dalsiho napéti a novych dislokaci ve vrstve.
Koeficient teplotni roztaznosti LuFeO; v okoli pokojové teploty je a = (8.0 £
0.1) x 1076 °C™1 [24].

Po uvazeni vSech téchto faktorii byly zvoleny tii rizné substraty pro depozici
epitaxni vrstvy [25] [1]. Prvni substrat je Al,05 (safir), jedna se o trigonalni material
(prostorova grupa R3c, &islo 167) s mifzovymi parametry a = 4.756 A, ¢ = 12.992 A
a koeficientem teplotni roztaznosti @ = 7.5 X 107 °C™1. Tomu odpovid4 mismatch
f = 26.2 % pti pokojové teploté a fo90 = 25.9 % pfti depoziéni teploté 900°C.

Druhy vzorek byl deponovan opét na substrat z Al, 05, ale tentokrate byla na
substrat jest¢ deponovana mezivrstva platiny. Platina je kubicky material (prostorova
grupa Fm3m, ¢&islo 225) a ogekavalo se tedy, Ze vrstva poroste v orientaci 111 (coz
se pozdgji také potvrdilo). Miizovy parametr platiny je a = 3.944 A, coZ odpovida
projekci mfiZoveho parametru do roviny rozhrani @y prpjekce = 3.2202 A
spoc¢itanému podle rovnice (4). Tato projekce je skoro poloviéni vii¢i miiZovému
parametru LuFe 05, budeme tedy pocitat mismatch vici jeho dvojnasobku, protoze Ize
ocekavat tomu odpovidajici uspofadani krystalovych mitizi. Koeficient teplotni
roztaznosti platiny je @ = 9 x 107° °C™1. Tomu odpovidd mismatch vii¢i LuFeO,
f=72% pti pokojové teplot€¢ a fooo = 7.3 % pii depoziéni teplot¢ 900°C a
mismatch vici Al,05 f = 35.4 % pii pokojové teploté a fo90 = 35.6 % pii depozicni
teploté 900°C. Vzhledem k tomu, Ze v tomto pfipadé vzdjemné natoCeni substratu a
vrstvy neni dopfedu ziejmé, muze 1 stakto velkym mismatchem dochdzet
k epitaxnimu rastu. Tato moznost je diskutovana v kapitole mapy reciprokého
prostoru.

Tteti vzorek byl deponovan na yttriem stabilizovany zirkon oxid (dale YSZ),
jedna se o oxid zirkonicity, ktery je pii pokojové teploté stabilizovany ptidanim oxidu
yttritého. Jedna se o kubicky material (prostorova grupa Fm3m, &islo 225), jehoz
miizovy parametr zavisi na mnozstvi pfidaného oxidu yttrit¢ho, na§ substrdt ma
mifizovy parametr a = 5.151 A, coz odpovida projekci miizového parametru do

roviny rozhrani spocitané podle rovnice (4) @y projekce = 4.206 A. Koeficient teplotni
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roztaznosti YSZ je @ = 1.0 X 107> °C~1. Mismatch vii¢i LuFeO; je tedy f = 42.8 %
pfi pokojové teploté a fogo = 41.5 % pfii depozicni teploté 900°C.
Parametry pulsni laserové depozice pro jednotlivé vzorky jsou uvedeny

v tabulce 1.

Tabulka 1: Charakteristické parametry pouzité pri depozici jednotlivych vzorkii.

Vzorek 1 Vzorek 2 Vzorek 3

Substrat Al,04 Al,04 YSZ
Mezivrstva / tloustka Ne Pt (200 nm) Ne
Depozicni teplota (°C) 900 900 850
Parcialni tlak O, (mTorr) 200 200 200
Frekvence laserovych pulsi (Hz) 2 2 1

Energie laserovych pulsa (m]) 100 100 25

Rentgenova reflektivita

Ve vSech naméfenych kfivkach reflektivit vidime v oblasti malych uhlu
nejdiive narlst intenzity, ktery je disledkem geometrie méteni rentgenové reflektivity.
Pro malé uhly je totiZ stopa primarniho svazku rentgenového zateni vétsi neZ plocha
meéfeného vzorku a €ast intenzity primarniho svazku tedy nedopadé na vzorek a neni
zachycena na detektoru. S rostoucim uhlem se tento efekt ztraci. Nasledn€ pozorujeme
prudky pokles intenzity, ten se objevuje za kritickym uhlem, kdy ptestdva dochazet
k totdlnimu odrazu a zafeni za¢ina pronikat do vzorku. Kriticky thel je dan hustotou
materidlu. Rychlost poklesu intenzity je dana hrubosti povrchu a komplexnim indexem
lomu.

Zaméfime-li se nyni na vzorky 1 a 3, vidime dale v ktivce reflektivity
tloustkové oscilace. Ty vznikaji diky interferenci zafeni n€kolikanasobné odrazeného
od rozhrani vrstvy. Jejich §itka (vzdalenost minim/maxim) je nepfimo imérna tloust’ce
vrstvy a jejich velikost je ddna hrubosti rozhrani vrstvy a substratu a pomérem hustot
vrstvy a substratu.

V kiivce reflektivity vzorku 2 vidime dva kritické uhly, prvni pfislusejici

vrstvé LuFeO; a druhy pfisluSejici platinové vrstvé. V oblasti za kritickym thlem
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LuFeO5 vidime tloustkové oscilace vrstvy LuFeO;. Tloustkové oscilace platiny
v této kiivce vidét nejsou, protoze tyto oscilace jsou pfili§ uzké v porovnani s
rozliSenim pouzitého difraktometru.

Namétena reflektivita byla nafitovana podle teorie popsané vyse. Pro fitovani
byl pouzit skript napsany v programovacim jazyku Matlab. Na obrazcich 14 jsou
cerven¢ vykresleny naméfené kiivky reflektivity a modie kiivky nasimulované

z nafitovanych hodnot. Nafitované hodnoty jsou uvedeny v tabulce 2.

Tabulka 2: Parametry vzorkii ziskané z fitii rtg. reflektivity.

Vzorek 1 Vzorek 2 Vzorek 3
Tloustka LuFe0; (A) 339+ 1 370 +3 370+ 1
Tloustka Pt (A) - 2000 _
Psubstrat (g/cm3) 4121 0.08 4.03 £0.2 5.39+0.18
PLureo, (g/cm?) 7.79 + 0.09 8.35 4 0.10 7.68 +0.17
ppe (g/cm3) - 20.43+ 0.8 _
Rqsupstrse (A) 49102 48+ 0.6 3.0+0.2
Rqp, (A) - 1.5+0.3 —
168103 23+3 10.6 + 0.1

RqLuFe03 (A)

Porovname-li hustoty vrstev LuFe 05 jednotlivych vzorktl, vidime, Ze u vzorkl
bez platinové mezivrstvy je hustota mensi nez hustota ve vzorku s platinovou
mezivrstvou, to indikuje, Ze v téchto vzorcich miize byt vétsi mnozstvi miizovych
defektl (pfipadné ,,dér*) nez u vzorku 2, ktery obsahuje platinovou mezivrstvu. Vrstva
platiny ma mensi hrubost povrchu nez samotny substrat a umoziuje tak lepsi epitaxni
rust nasledné vrstvy LuFeO;. Navic, jak uz bylo zminéno vySe, mismatch mezi
LuFe05 a platinou je mensi neZ mezi LuFe 05 a obéma substraty. Vzorek 3, ktery byl
deponovan pomaleji (s mensi frekvenci pulsit 0 mensi energii) nez zbylé dva vzorky,

ma nejmensi hrubost povrchu.
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Obrazek 14

: Nameérené (Cervené) a nafitované (modrie) krivky reflektivit vzorku 1

(nahore), vzorku 2 (uprostied) a vzorku 3 (dole). a; je uhel dopadu, intenzita je

vynasena v jednotkach signaly za vterinu. V pravém hornim roku kazdého grafu je

znazorneén vyvoj hustoty vzorku v zavislosti na hloubce (0 znamend povrch vzorku).
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Symetrické 0/260 skeny

Na obrazku 15 jsou vykresleny symetrické 8 — 26 skeny vSech vzorkl. Méfeni
bylo provedeno pomoci difraktometru Rigaku SmartLab.

V difraktogramu vzorku 1 vidime dvé uzka intenzivni maxima od substratu
Al,03. Jedna se o reflexe 0 0 6 a 0 012. Sir$i méné intenzivni maxima jsou od vrstvy
LuFe05. Z téchto maxim jsou nejintenzivnéjsi reflexe 0 0 4 a 0 0 8, ktera byla v dalsi
kapitole zvolena k bliz§imu studiu.

U vzorku 2 vidime kromé maxim, kterd jsou pfitomna i u vzorku 1, navic jesté
maxima od platiny, konkrétné reflexe 1 11a 2 2 2.

V difraktogramu vzorku 3 vidime opét uzké intenzivni piky od substratu,
kterym je tentokrat YSZ. Jedna se o maxima 111, 222 a 3 3 3. Tato maxima se
prekryvaji s reflexemi vrstvy LuFeO; 004, 008 a 00 12. To znaci dobrou shodu
mezirovinné vzdalenosti rovin rovnobéznych s rozhranim mezi YSZ a LuFeOs.

V tomto difraktogramu jsou navic 1épe patrnd maxima LuFeO3; 006 a 0 0 10.
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Obrazek 15: Symetrickeé 6/26 skeny. Jednotliva maxima jsou oznacena v obrazcich.
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Mapy reciprokého prostoru

Dale byly zméfeny mapy reciprokého prostoru nékterych reflexi. U vSech
vzorkl byly zvoleny reflexe 004,008,108 a 3 0 8 pro LuFe0s3, u substratu Al,05
byly zvoleny reflexe 006,00 12a 1010 a substratu YSZ 111,222 a313. Pro
platinovou mezivrstvu byly vybrany reflexe 111,222,131a04 2.V obrazku 16
jsou vSechny zmétené mapy vzorku 2 vykresleny v jenom obrazku, vidime tak jejich
vzajemnou polohu v reciprokém prostoru. Reflexe 131 platiny je ovSem méfena v o
30° jiném azimutu ¢ nez vSechny ostatni reflexe, coZ neni na obrazku nijak

Znazorneéno.

6 AI203 0012

v
F’t 222 1010

51 Pt 131 Pt 042
LuFeOs
008
4 LuFeO3 108
< LuFeOz 308
o 3 AlO3 006
Pt 111

2r LuFeO3 004

1+ | LuFe0: 002

0 1 2 3 £

Obrazek 16: Mapy reciprokého prostoru vzorku 2 a jejich vzajemna poloha v

reciprokém prostoru. Intenzita jednotlivych map je normovana.

Na obrazku 17 je srovnani maxima 0 0 6 od substratu a maxima 00 4 od
LuFeO5 vzorku 1. Naméfeny tvar maxima je dan konvoluci fyzikalni tvarové funkce
a instrumentalni funkce. Fyzikalni tvarovou funkci maxima substratu l1ze povazovat za
bodovou. To znamena, Ze pozorovany tvar tohoto maxima je dan pouze instrumentalni

funkci. Je tedy zfejmé, ze instrumentélni funkce je mnohondsobn¢ uzsi nez fyzikalni
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tvarova funkce maxim LuFeO; a nemusime tedy pfi vyhodnocovani instrumentélni
funkci uvazovat.

Z poloh maxim v reciprokém prostoru lze Cohen-Wagnerovou metodou

p 2 . . . , , . .-
pomoci vztahu dpy; = o kde djpj; je mezirovinna vzdalenost rovin hkl, urcit
hkl

miizové parametry. Pro hexagonalni struktury postupujeme tak, ze z poloh Q, ur¢ime
miizovy parametr ¢ a z poloh Q, ur¢ime miizové parametry rovnobézné s rozhranim

(v ptipad¢ hexagonalni struktury a = b). Pro kubické materialy s rozhranim ve sméru

[111]platidy1q = ZQ—R = aV 3 a obdobné vztahy lze odvodit i pro ostatni hkl.

Cohen-Wagnerova metoda spociva ve vykresleni mfizovych parametri
ziskanych z jednotlivych maxim v zavislosti na cos(8)cot(8) (kde 8 je polovina
difrakéniho uhlu) a extrapolovani ziskané linearni zavislosti k nule. Polohy reflexi
byly fitovany pomoci skriptu napsaném v programu Matlab. Vysledné¢ mfizové
parametry jsou uvedeny v tabulce 3. Stupen plastické relaxace je pocitan z mfiZovych
parametrdi a, piiCemZ uvaZzujeme . = 6.0057A pro LuFeO;[23] a Gy =

3.944 A = 2 ayprojerce = 6.4404 A pro platinu [26].

Tabulka 3: Namérené mrizové parametry vrstev a substratu a, ¢ a nejistoty jejich

urceni. Stupen plastické relaxace R.

c (A) o, (A) a (A) 04 (A) R
Vzorek 1 11.891 0.002 6.025 0.002 1
LuFeO03
Vzorek 2 11.945 0.002 6.078 0.001 1
LuFeO03
Vzorek 3 11.885 0.001 5.998 0.006 0.99
LuFeO03
Vzorek 2 3.923 0.006 3.923 0.006 0.97
Pt1
Vzorek 2 3.920 0.009 3.920 0.009 0.98
Pt2

Al203 12.993 0.004 4.7575 0.0002

YSZ 5.152 0.001 5.152 0.001
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Obrézek 17: Srovnani maxima substratu (safiru) 006 (vlievo) a maxima LuFeQOs 004
(vpravo) (na osdach na obrazku vievo je jind Skdla nez na obrazku vpravo). Obé maxima

jsou od vzorku 1.

V mapéch platiny vzorku 2 (obrazek 18) vidime dvé maxima, ktera se ¢astecné
prekryvaji. Jedno maximum je protdhlé ve sméru Q, a uzké ve sméru Q,. Toto
maximum odpovidé tenké vrstvé (v porovnani s tlouStkou urcenou z reflektivity),
kterd obsahuje malo defekti. Tuto vrstvu oznacime platina 1. Druhé maximum
odpovida kopciim platiny rostoucim ze zminéné tenké vrstvy. Tyto kopce oznacime
platina 2. Urcili jsme miiZové parametry obou forem platiny ve vzorku. Struktura

platiny ve vzorku 2 je bliZze diskutovana v kapitole ,,Mozaicita®.
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Obrazek 18: Mapy reflexi 131 a 042 od platiny. V mapdch od platiny jsou patrné dva
prekryvajici se piky, jeden protahla ve sméru Q, a uzky ve sméru Q, a druhy uzsi ve

smeéru Q a Sirsi ve sméru Q.

Ze znalosti azimutu (thlu ¢), ve kterém byly jednotlivé mapy méfeny, miizeme
urcit vzajemné natoCeni krystalovych miizi vrstev a substratu. V obrazku 19 vidime
vzajemnou polohu jednotlivych krystalovych miizi pfi pohledu podél normaly
k povrchu. Polohy atomti v obrazku 19 neodpovidaji redlné struktuie na rozhrani.
Slouzi pouze k schématickému znazornéni vzéjemného natoceni vrstev a substratu a
ke znazornéni parametru misfit.

U vzorku 1 vidime pomérn¢ velky misfit (§; = 26 %) mezi substratem Al,0;
a vrstvou LuFeO;. Zaroven vidime, ze krystalové miiZze na sebe navazuji bez
jakéhokoliv vzajemného natoceni.

U vzorku 2 vidime, Ze platinova mezivrstva je, jak uz bylo zminéno vyse,
orientovana tak, ze smér [111] je rovnobézny s normalou k povrchu. Navic viaci
obéma hexagondlnim materidlim je natocena tak, ze primét normaly k roving (042)
v platiné do roviny rozhrani je rovnobéZny s primétem normaly k roviné (100)
v ostatnich materidlech.

Ve vzorku 3 byla reflexe 108 od LuFe0O3; naméfena v o 30° jiném azimutu ¢
nez reflexe 313 od YSZ. To znamend, ze normala k roviné (100) vrstvy je o 30°
oto¢ena viuci primétu normaly roviny (313) substratu do roviny rozhrani. V obrazku
19 vidime, ze ve vzorku 3 si diky tomuto natoceni substratu a vrstvy polohy atomi

odpovidaji velmi dobfie a vyse spocitany velky mismatch neni v této orientaci problém.

36



Hlinik (Al)
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® Zelezo (Fe)
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Vzorek 2, rozhrani
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Obrazek 19: Schématické znazornéni vzdajemného natoceni vrstev a substrdatu a
znazornéni parametru misfit. Modre atomy hliniku, zelené atomy lutecia, hnédeé atomy
Zeleza, sede atomy platiny a fialove atomy yttria. Atomy kysliku nejsou v obrazcich

zaneseny. V obrdzcich jsou navic vyznaceny zakladni buiiky materialii.
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Mozaicita

Nameétené mapy reciprokého prostoru jsme nafitovali pomoci mozaického
modelu popsaného v teoretické ¢asti. Tloustka vrstvy byla pii vypoctech uvazovana
takova, jaka byla ziskéna z reflektivity.

Pti fitovani byly uvazovany mozaické bloky tvaru dvouosého elipsoidu s gama
rozdélenim velikosti. Hlavni osa elipsoidu je kolmé na povrch vrstvy. Pii fitu hledame
tedy velikost osy elipsoidu rovnobéznou s povrchem R;, velikost osy elipsoidu kolmé
na povrch R, a fad gama distribuce. Uhly misorientace jsou uvazovany tak, jak jsou
popsany v teorii, tedy s normalnim rozdélenim. Pfi fitu hledame pouze hodnotu stiedni
kvadratické misorientace A. Pted fitovanim byly intenzity vSech maxim normovany.

Vsechny mapy jednoho vzorku byly fitovany najednou. Vysledné parametry
jsou uvedeny v tabulce 4. V obrazcich 21 a 22 je vykresleno srovnani namétené
intenzity maxima s intenzitou nasimulovanou pomoci nafitovanych hodnot pro vzorek
1, v obrazcich 24 a 25 pro vzorek 2, v obrazcich 26 a 27 pro platinu ve vzorku 2 a
v obrazcich 29 a 30 pro vzorek 3. Pro lepsi nazornost je pro kazdé maximum uvedena
jak konturovd mapa reciprokého prostoru, tak dva fezy intenzity vedené stfedem
maxima. Prvni fez je veden rovnobé&zné s vektorem reciproké miize a budeme ho
nazyvat radidlni fez. Zaroven zavedeme Q,.,4 jako vektor v reciprokém prostoru podél
tohoto fezu tak, ze Q,qq = 0 odpovida sttedu maxima. Druhy fez je veden kolmo
k vektoru reciproke miize a budeme ho nazyvat angularni fez. A zavedeme Qg4 jako
vektor v reciprokém prostoru podél tohoto fezu tak, ze Qgng = 0 odpovida stiedu
maxima. Tyto fezy jsou znazornény v obrazku 20. Vzhledem k rizné intenzit¢ maxim
pfed normovanim se kvalita jednotlivych naméfenych intenzit vyrazné 1i8i, coZ je

mimo jiné vidét i na pomé&rech intenzita/Sum a intenzita/pozadi.
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Obrazek 20: Schematické zndazornéni definice rFezu intenzit v mapé reciprokého

prostoru.
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Obrazek 21: Vzorek 1, LuFeO3, reflexe 004. a) namérend mapa reciprokého prostoru

b) konturova mapa srovnani simulované (Cervené) a namerené (modre) intenzity c)

angularni rez intenzitou d) radialni 7ez intenzitou.
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Obrézek 22: Vzorek 1, LuFeO3, a) reflexe 008, b) reflexe 108 a c) reflexe 308. Vievo

angularni vez intenzitou, uprostied radialni ez intenzitou a vpravo mapa reciprokého

prostoru.

V naméfenych mapach vzorku 1 vidime rozsifeni maxim ve sméru Q,, které
nelze popsat pomoci pouzitého mozaikového modelu. Domnivame se, Ze tento efekt
je zpusoben pritomnosti vétsiho mnozstvi krystalickych ¢astic na povrchu vzorku,
které maji jiny miizovy parametr c. Pfitomnost téchto ¢astic potvrzuji 1 snimky
potizené pomoci skenovaci elektronové mikroskopie (obrazek 34).

Zavislost celkové Sitky piku v oblasti tohoto rozsiteni (FWHM Siroké
komponenty maxima) na velikosti vektoru reciproké mtize odpovidajici reflexe je
linearni (obrazek 23), coz je v dobré shodé s prezentovanou hypotézou. Tato Sitka byla

urcena z ezl intenzitou rovnobéznych s vektorem Q.
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Obrazek 23: Rozsireni maxim vzorku 1 ve smeru Q..
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Obrazek 24: Vzorek 2, LuFeOs, reflexe 004. a) namérena mapa reciprokého prostoru
b) konturova mapa srovnani simulované (Cervené) a namérené (modie) intenzity c)

angularni rez intenzitou d) radialni rez intenzitou

41



o
~—

Intenzita (a.u.)
Intenzita (a.u.)

) o
~
[®)]
o
a
>

u
-
(]

[=]

Intenzita (a.u.
Intenzita (a.u.)

4.15

A-1
Q, (A7)
= e 4.35
= =
s s g A3
g _,fg <L 4.25
~ N N
5 5 o
— -—
£ £

Obrazek 25: Vzorek 2, LuFeO3, a) reflexe 008, b) reflexe 108 a c) reflexe 308. Vievo
angularni rez intenzitou, uprostied radialni Fez intenzitou a vpravo mapa reciprokého

prostoru.

Vmapach111a2 22 od platiny ve vzorku 2 vidime kromé& maxim od platiny
jeste TR od substratu. Nicméné ani po odecteni TR neodpovidé tvar maxima jednoduse
mozaikovému modelu. Jak uz bylo zminéno v tivodu kapitoly ,,Mapy reciprokého
prostoru®, platinova vrstva se skladéa ze dvou rtiznych ¢asti.

Platina 1 odpovidd tenké wvrstvé (v porovnani s tloustkou uréenou
z reflektivity), kterd obsahuje malo defektli. Z obrazku 19 je zfejmé, Ze vzajemna
poloha atomit mezi Al,03 a Platinou umoziuje takovyto velmi dobry epitaxni rist.
V ramci mozaikového modelu ji popiSeme pomoci blokil s velkou laterarni velikosti
R; a malou misorientaci A.

Platina 2 jsou pravdépodobné ,,kopce®, které rostou z této tenké vrstvy. Ty
popiSeme pomoci mensich blokii s vétsi misorientaci. A vysledna simulovand intenzita

bude tedy souc¢tem intenzit takto popsanych dvou maxim.
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Obrazek 26: Vzorek 2, platina, reflexe 111. a) namérena mapa reciprokého prostoru
b) konturova mapa srovnani simulované (Cervené) a nameérené (modre) intenzity c)

angularni rez intenzitou d) radidlni rez intenzitou
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Obrazek 27: Vzorek 2, platina, a) reflexe 222, b) reflexe 131 a c) reflexe 042. Vievo
angularni vez intenzitou, uprostied radialni ez intenzitou a vpravo mapa reciprokého

prostoru.
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Obrazek 28: Vzorek 3, reflexe LuFeOs 004 a YSZ 111. Maximum LuFeQOs 004 je Siroké
a meéné intenzivni. Maximum YSZ 111 je uzké, intenzivni a patii k nemu TR a pruh

detektoru.

V symetrickych mapach vzorku 3 se ptrekryvaji maxima vrstvy a substratu.
K maximu substratu navic patii TR (jehoZ vznik je diskutovan v teoretické ¢asti) a
detektorovy pruh, ktery vznika diky pfehlceni n€kterych pixell detektoru v disledku
velké intenzity substratového maxima (viz obrazek 28). Pii fitovani bylo maximum
substratu véetné¢ TR a detektorového pruhu vymaskovano, aby neovlivnilo fitovaci
proceduru. Rezy intenzitou v reciprokém prostoru byly vedeny tak, aby neobsahovaly
substratové maximum, TR a pruhu detektoru se pfi fezu kolmém na vektor reciproké

miiZe vyhnout neda.
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Obrazek 29: Vzorek 3, LuFeOs, reflexe 004. a) namérena mapa reciprokého prostoru
b) konturova mapa srovnani simulované (Cervené) a namérené (modre) intenzity c)

anguldrni rez intenzitou d) radidlni ez intenzitou.
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Obrazek 30: Vzorek 3, LuFeOs, a) reflexe 008, b) reflexe 108 a c) reflexe 308. Vievo
angularni vez intenzitou, uprostied radialni Fez intenzitou a vpravo mapa reciprokého

prostoru.
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Tabulka 4: Nafitované parametry mozaikového modelu jednotlivych vrstev. R; je
velikost osy elipsoidu rovnobézna s povrchem, R, je velikost osy elipsoidu kolma k
povrchu, A je stredni kvadraticka misorientace blokii, T, a T, je lateralni, respektive

vertikalni slozka mikrodeformace.

R.(AH R,(A) A() T T,
vzorek 1 207.5 + 200 + 1.70 + 0.020 + 0.0040 +
LuFeO3 0.8 0.2 0.08 0.005 0.0005
vzorek 2 125.3 + 115.8+ 0.10+ 0.0048 + 0.00386 +
LuFeO; 6.6 0.09 0.02 0.0004 0.00006
vzorek 2 200 + 200 + 0.25 + 0 0
platina 2 15 15 0.03
vzorek 2 2000 100 0.15 0 0
platina 1
vzorek 3 183.6 + 182.6 + 0.31 + 0.00367 + 0.0011 +
LuFeO; 6.6 1.8 0.02 0.00001 0.0004

U hodnot R;, R, a A vzorku 2, platiny 1 nejsou uvedeny chyby, tyto hodnoty
totiz nebyly ziskdny pomoci fitu, ale pouze odhadnuty. Pokusime-li se tyto hodnoty
pfidat mezi fitované parametry, bude fit obsahovat pfiliS mnoho korelovanych
proménnych, coZ znemoziuje uspésné provedeni fitu. Tloustka této vrstvy je T =
500 A.

Nejveétsi misorientaci mozaickych bloki ma vrstva vzorku 1. To je zpiisobeno
zaprveé velkym misfitem mezi touto vrstvou a substratem. A zadruhé hrubosti substratu
Al, 05, ktera je vétsi nez hrubost YSZ a platinové vrstvy.

Vrstva LuFeO5 ve vzorku 2 lezi na platinové mezivrstveé, vzhledem k v ramci
chyby shodné misorientaci mozaickych blokl vrstvy platiny 2 a vrstvy LuFeO3 lze
predpokladat, ze bloky vrstvy LuFeO; lezi na platinovych blocich s minimalni
zménou orientace, coZ je zpusobeno malym mismatchem mezi LuFeO; a platinou
(f =7.2%). AvSak mensi rozméry bloku vrstvy LuFeO; znaci, Ze na jednom
platinovém bloku muZe lezet n¢kolik blokt LuFeOs. Zde je tieba si uvédomit, ze
hodnoty R; a R,, jsou stfedni hodnotou gama rozdéleni, takZe vSechny bloky nemaji
stejnou velikost. Rozdéleni velikosti blokll v jednotlivych vrstvach je vykresleno
v obrazku 31.

Misorientace i rozméry mozaickych blokt vrstvy LuFeO5 vzorku 3 a platiny 2

vzorku 2 jsou podobné. To se mtiZze na prvni pohled jevit jako nahoda, nicméné platina
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2 lezi na vrstvé platina 1, které maji téméf shodné miizové parametry i orientaci.
Vrstva LuFeO5 ve vzorku 3 ma sice velky mismatch vici substratu YSZ, nicméné
diky jejimu natoceni sedi na substratu velmi dobte. Podobnost parametrii mozaického
modelu tedy nemusi byt ¢isté nahodna.

Nejveétsi ndhodné napéti je ve vrstvé vzorku 1, zatimco nejmensi ve vrstvé
vzorku 3. To ukazuje na souvislost rychlosti riistu vrstvy s ndhodnym napétim. Vrstvy
vzorki 1 a 2 byly deponovany pomoci laserovych pulsii o energii 100 m/J a frekvenci

2 Hz, zatimco vrstva 3 o energii 25 mJ a frekvenci 1 Hz.

0.01r
vzorek 1, LuFeO3

- ~vzorek 2, LuFeO
8 0.008 3
c vzorek 3, LuFeO
o 3
[®]
O
8_ 0.006 _—
Ee] < N
E A\
& 0.004 | / \
g / N
7 / %
) I 1
T 0.002 ] / \\

0 i ..-:/ 1 L L ET —

0 100 200 300 400 500

R (A)

Obrazek 31: Rozdéleni velikosti mozaickych blokii v laterarnim sméru.
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Morfologie povrchu

Morfologie povrchu vzorkll byla zkouméana pomoci mikroskopie atomovych sil a

skenovaci elektronové mikroskopie.

Mikroskopie atomovych sil (AFM)

Morfologie povrchu vzorkd byla dale zkoumana pomoci mikroskopie
atomovych sil (dale AFM). Méteni bylo provedeno pomoci mikroskopu Bruker
Dimension Edge. K vyhodnoceni byl pouzit program Gwydion [27]. Z obrazku 32
vidime, Ze vSechny vzorky maji na povrchu ,,Castice. Vyska ¢astice na vzorku 1 je
800 A, vyska Gastic na vzorcich 2 a 3 je 400 A, ale vzhledem k malému po&tu

zobrazenych ¢astic nelze z téchto hodnot vyvozovat presvédéivé zavery.

Obrazek 32: Snimky z mikroskopu atomovych sil. Vlevo nahore vzorek 1, vpravo

nahore vzorek 2 a vievo dole vzorek 3.
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Z téchto méteni byla urcena stfedni hrubost povrchu Ra a sttedni kvadraticka

hrubost Rq.

1
Ra = E,f |z(r)|dr
s

(62)

Kde z(r) je z-ova soufadnice povrchu a plati (z(7)),zorex = 0. Hrubost byla
uréovana z oblasti povrchu bez ¢éstic, protoze na snimcich je ptili§ mélo Castic pro
ziskani dostatecné statistiky. Ziskané hodnoty jsou uvedeny v tabulce 5. Hodnoty pro
vzorek 1 a vzorek 3 se dobfe shoduji s hodnotami ziskanymi pomoci rentgenové
reflektivity. Pro vzorek 2 vychdzi hrubost z AFM mensi nez z rentgenové reflektivity.
To mize byt vysvétleno vét§Sim mnozstvim ¢astic na povrchu tohoto vzorku (coz bude
ukézdno pomoci skenovaci elektronové mikroskopie v dalsi kapitole), protoze
hodnoty hrubosti z AFM tyto c¢astice neobsahuji, zatimco hodnoty z rentgenové

reflektivity ano.

Tabulka 5: Hrubost povrchu ziskana pomoci AFM.

Rq (A) Orq (A) Ra(A)  apa (A)

Vzorek 1 28.5 5.1 18.0 3.2
Vzorek 2 16.4 3.1 12.7 2.6
Vzorek 3 14.0 3.0 10.5 2.1

Na obrazku 33 je vyneseno nékolik profild podél usecek na povrchu vzorka
volenych tak, aby neobsahovaly velké cCastice a byly reprezentativnim vzorkem
promé&fené plochy. Na obrazcich 32 a 33 jsou na povrchu vzorkd 1 a 3 patrné piky,
které¢ mohou indikovat pfitomnost krystalickych zrn. Velikost téchto zrn ve vzorku 1
je (1610 + 490) A a ve vzorku 3 (1500 + 320 ) A. Ve vzorku 2 tyto zrna nejsou piilis
patrna, nicméné znamétfenych profili Ize odhadnout, Ze jejich velikost je

nékolikanasobné vétsi nez u ostatnich vzorku.
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Obrazek 33: Vybrané profily povrchu vzorkit mérené pomoci AFM. Nahorve vzorek I,

uprostied vzorek 2 a dole vzorek 3.
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Skenovaci elektronova mikroskopie (SEM)

Obrazek 34: Snimky ze skenovaciho elektronového mikroskopu. Meéreni bylo

provedeno v modu sekunddrnich elektronii.
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Vzhledem k tomu, ze substraty vSech vzorkl jsou nevodivé, dochéazelo pii
méteni k nabijeni vzorkl, coz ovlivnilo vyslednou kvalitu snimkl. Nabijeni vzorkt
bylo ¢astecné zamezeno aplikovanim koloidniho stfibra na okraje vzorku, ¢imz byly
vrstvy ¢astecné vodive spojeny.

Me¢éteni skenovaci elektronovou mikroskopii (ddle SEM) potvrdilo existenci
¢astic na povrchu vrstvy (obrazek 34). Ostré hrany téchto ¢astic naznacuji, Ze tyto
Castice jsou krystalické a pravdépodobné epitaxné navazuji na vrstvu, na které se
nachazeji.

Ze snimk je déle patrné, ze vrstva se sklada ze zrn. Velikost téchto zrn je ve
vzorku 1 (940 + 280) A, ve vzorku 2 (1530 + 590) A a ve vzorku 3 (830 + 190) A.
V porovnani s velikosti zrn ur¢enou z AFM se jedna téméf o polovi¢ni hodnoty, ale
trend zlstava stejny, tedy vzorek 2 ma skoro dvojnasobné velka zrna nez vzorky 1 a
3. Ztetelnost téchto zrn je opét pro jednotlivé vzorky riizna, pficemz nejlépe jsou

patrna ve vzorku 3.
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Zavér

Pomoci pulzni laserové depozice byly piipraveny 3 vzorky tenkych epitaxnich
vrstev hexagonalniho LuFe05. Jeden vzorek byl deponovan na safirovy substrat (001),
druhy na platinovou vrstvu (111) na safirovém substratu (001) a tfeti na substrat z
yttriem stabilizovaného zirkon oxidu (111).

Nejdiive bylo provedeno méfeni rentgenové reflektivity, které bylo
vyhodnoceno zplisobem prezentovanym v teoretické ¢asti. Byly urceny tloustky
jednotlivych vrstev, stfedni kvadraticka hrubost povrchu a rozhrani vrstev a hustota
jednotlivych vrstev a substratii. Tloustka vrstvy LuFeO5; na safirovém substratu byla
T = (339 + 1) cm, na safiru s platinovou mezivrstvou T = (370 + 3) cm ana YSZ
T = (370 + 1) cm. Nejvétsi hrubost povrchu Rq = (23 + 3) A byla naméfena u
vrstvy deponované na safiru s platinovou mezivrstvou. Naopak nejmensi hrubost
povrchu Rq = (10.6 + 0.1) A byla naméfena u vrstvy na YSZ, ktera byla deponovan
pomaleji nez ostatni vzorky. Hustota vrstev na safiru p = (7.79 + 0.09) g/cm3 ana
YSZ p = (7.68 + 0.17) g/cm? je mensi nez hustota vrstvy na safiru s platinovou
mezivrstvou p = (8.35+0.10) g/cm3, coz indikuje vétsi mnozstvi defekti
krystalové mfiZe nebo dutin ve vrstvach.

V teoreticke ¢asti je prezentovan model rozptylu rentgenového zafeni na vrstveé
skladajici se z mozaickych blokl. Z map reciprokého prostoru naméfenych pomoci
rentgenové difrakce byly pomoci tohoto modelu uréeny stiedni velikosti mozaickych
blokt, rozdéleni jejich velikosti, jejich misorientace a mikrodeformace. Ve vrstvé na
safiru byla naméfena nejvétsi misorientace mozaickych blokti A = (1.70 4+ 0.08)°. Ve
vrstve na platinové mezivrstvé byla nameétena misorientace A = (0.28 + 0.02)°, ktera
je podobna jako misorientace mozaickych blokt ve vrstvé platiny A = (0.25 £ 0.03)°
v tomto vzorku. Ve vrstv€ na YSZ byla naméfena podobnd misorientace A= (0.31 £
0.02)° jako v mezivrstv€ platiny a vrstvé na ni deponované. Nejmensi velikost
mozaickych blokd R, = (125.3 + 6.6) A, R, = (115.8 + 0.09) A byla naméfena ve
vrstvé na safiru s platinovou mezivrstvou. Naopak nejvétsi velikost bloki R; =
(207.5+ 0.8) A, R, = (200 4+ 0.2) A byla naméfena ve vrstvé na safiru.
Mikroskopické napéti bylo nejvetsi ve vrstvé na safirovém substratu a nejmensi ve

vrstvé na substratu z YSZ.
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Z polohy jednotlivych reflexi v mapach reciprokého prostoru byly urceny
miizové parametry vrstev, ty jsou pro vrstvu na safiru ¢ = (11.891 + 0.002) 4, a =
(6.025 + 0.002) A, pro vrstvu na safiru s platinovou mezivrstvou ¢ = (11.945 +
0.002) A, a = (6.078 + 0.001) A a pro vrstvuna YSZ ¢ = (11.885 + 0.001) A, a =
(5.998 + 0.006) A. Vrstvy ve viech vzorcich jsou relaxované.

Morfologie povrchu byla déale zkoumana pomoci AFM a SEM. Stiedni
kvadraticka hrubost povrchu ur¢ena pomoci AFM je ve shod¢ s méfenim rentgenové

reflektivity.
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Seznam pouzitych zkratek

hkl: Millerovy indexy

ag, Cs: miizové parametry substratu

a,, C,: miiZové parametry vrstvy

Ayoor Cyoo: MI1ZOVE parametry vrstvy bez napéti
f: mismatch

4: misfit

R: stupen plastické relaxace

Ay projekce: Projekce miizového parametru do roviny rozhrani
MBE: epitaxe z molekularniho svazku

PLD: pulsni laserova depozice

E: vektor intenzity elektrického pole

1: polohovy vektor

K, K: vlnovy vektor ve vakuu a jeho velikost
k, k: vinovy vektor v latce a jeho velikost

I: intenzita zafeni

V: rozptylovy potenciél

x: elektricka susceptibilita

Gy: Greenova funkce volné Castice

g: vektor reciproké miize

n: index lomu

Per: elektronova hustota

A: vinové délka

a;: thel dopadu

ay: thel odchodu

a.: kriticky uhel

1, t: Fresnelovy koeficienty

T;: tloustka j-t€ vrstvy

U;: vychylka j-t€ho rozhrani viici stiedni poloze
w;: hustota pravdépodobnosti vychyleni rozhrani ze stfedni polohy
Rq: sttedni kvadraticka hrubost

Cj(ry — r}): hustota pravdépodobnosti
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v, r- efektivni rozptylovy potencial

N (R): tvarova funkce

p.: elektronova hustota v elementéarni buiice

ps: elektronova hustota v dokonalém krystalu

G(Q): geometricky faktor

q: odchylka polohy v reciprokém prostoru od bodu reciproké miize
TR: truncation rod

u(r): deformacni pole

Vji: deformacni pole v bod€ r; od defektu v bod€

M: staticky Debye-Wallertv faktor

A: stiedni kvadratickd misorientace mozaickych blokl

T: tenzor mikrodeformace

X, @, w: uhly natoceni vzorku

20: rozptylovy thel

Q,.: x-ova soufadnice v reciprokém prostoru

Q,: z-ova soufadnice v reciprokém prostoru

Qraa: vektor v reciprokém prostoru podél radialniho fezu
Qang: vektor v reciprokém prostoru podel angularniho fezu
R;: laterarni velikost mozaickych bloku

R, : vertikalni velikost mozaickych blokt
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