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Determination of thickness of polycrystalline thin films by X-ray reflection, X-ray
diffraction and X-ray fluorescence

URÈOVÁNÍ TLOUš•KY POLYKRYSTALICKÉ TENKÉ VRSTVY METODAMI RTG.
REFLEXE, DIFRAKCE A FLUORESCENCE

S. Daniš1, Z. Matìj1, L. Matìjová2, M. Krupka3 
1Katedra fyziky kondenzovaných látek, Matematicko fyzikální fakulta UK, Ke Karlovu 5, Praha

2Vysoká škola báòská – Technická univerzita Ostrava, tø. 17.listopadu, Ostrava - Poruba
3PCS s.r.o., Na Dvorcích 18, Praha 

V laboratorní praxi se bìžnì setkáváme s problémem
urèení tlouš•ky tenké vrstvy. Metoda první volby je zde
rtg. reflektivita (XRR), která v pøípadì jedné vrstvy vede
ke snadnému urèení její tlouš•ky T (napø. [1]):
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kde aim je úhel dopadu odpovídající m-tému maximu

tlouš•kových oscilací, m je in dex oscilace, l je vlnová
délka použitého záøení a T hledaná tlouš•ka vrstvy.

Je-li však povrch vrstvy drsný, je aplikace výše
uvedeného postupu prakticky nemožná nebo• vlivem
nárùstu difuzního rozptylu strmì klesá intenzita spekulárnì 

odraženého záøení. Jsme schopni nanejvýše odhadnout

hodnotu kritického úhlu ac, viz obr. 2.
Další metodou, která nám mùže pomoci urèit tlouš•ku

tenké vrstvy je rtg.difrakce. Je nutné mít materiál tenké
vrstvy krystalický, což je oproti metodì rentgenové reflexe
jisté omezení. Podobnì jako v pøípadì rtg.reflektivity i zde
musíme použít malé úhly dopadu nebo odrazu abychom
ozáøili co nejvìtší objem vrstvy. 

V literatuøe se metody používající teèný dopad
rtg.záøení (graz ing in ci dence, GI) popisují napøíklad v [2] a 
[3], i když nejsou primárnì urèeny ke zjištìní tlouš•ky
vrstvy. Intenzity difraktovaného záøení jsou poèítány
pomocí teorie DBWA. V pøípadì použití synchro tro -
nového záøení je možné napøíklad urèit velikosti nano -
èástic v tenké vrstvì, popøípadì zjistit drsnosti rozhranní
[2]. Metoda GI má urèitou nevýhodu – vlivem teèného
dopadu je primární svazek “rozmazán” na velké ploše a
mùže se stát, že pro urèité úhly dopadu je ozáøená plocha
vìtší, než plocha zkoumaného vzorku. 

Tuto nevýhodu odstraòuje metoda využívající teèný
odchod difraktovaného záøení (graz ing exit, GE), popsaná
autory v [4]. Tato metoda umožòuje urèit tlouš•ku tenké
vrstvy a také in dex lomu, z nìhož lze odhadnout hustotu
(”porozitu”) materiálu vrstvy. Vliv tlouš•ky tenké vrstvy a
její hustoty (porozity) je ukázán na obrázku 3, kde lze
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Obrázek 2. Pokles intenzity reflektovaného rtg.záøení vlivem

drsnosti vrstvy (sL) a substrátu a (sS). U polykrystalických vrstev 
mùže støední drsnost nabývat hodnot i desítek nm, což vede až k
potlaèení tlouš•kových oscilací. 

Obrázek 1. Záznam rtg.reflektivity pro tenkou vrstvu chromu na
skle (nahoøe), urèení tlouš•ky vrstvy pomocí (1), dole.



pozorovat znatelný posun intenzity difrakèní linie v
závislosti na úhlu výstupu vlivem zmìny hustoty.

Tøetí metodou, kterou lze použít ke zjištìní tlouš•ky
tenké vrstvy (nebo její hustoty) je metoda rtg. flu o res cence
(XRF). Pro urèení tlouš•ky lze použít zeslabení intenzity
vybuzené spektrální linie prvku substrátu nebo naopak
nárùst intenzity spektrálních linií prvkù tenké vrstvy.
Pokud není známa tlouš•ka tenké vrstvy, je možné urèit z
intenzit spektrálních èar její plošnou hustotu (napøíklad v
mg/cm2) a poté, ze znalosti skuteèné hustoty (napøíklad z
rtg.reflektivity), zjistit tlouš•ku.

Na obrázku 4 jsou uvedeny spektrální záznamy pro
substrát (Na-Ca sklo) a ètyøi vzorky tenké vrstvy TiO2

rùzné tlouš•ky. Nejmenší tlouš•ka odpovídá vzorku
oznaèenému 1v, nejvìtší v4. Je patrný pokles intenzity

spektrální linie CaKa (substrát) vlivem absorpce v tenké

vrstvì a nárùst intenzity spektrální linie TiKa (vrstva).
Pro stanovení tlouš•ky je potøeba zjistit skuteènou

hustotu, napøíklad metodou rtg.reflektivity (z hodnoty
kritického úhlu) nebo difrakce (z posunu polohy difrakèní
linie vlivem refrakce). 
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Obrázek 3. Simulovaná integrální intenzita difrakèní linie 101
anatasu pro rùzné tlouš•ky v GE geometrii. Pro tlouš•ku 48nm
jsou spoètené dvì køivky, druhá s polovièní hodnotou indexu
lomu, resp. hustotou.

Obrázek 4. Zmìna intenzit spektrálních linií CaKa (sklenìný

substrát) a TiKa (vrstva) v závislosti na tlouš•ce tenké vrstvy (1v
je nejtenèí, 4v nejtlustší).

Obrázek 5. Porovnání tlouš•ek tenkých vrstev metodou XRR a
XRF. Z XRR byla urèena hustota vrstvy (z indexu lomu) a z XRF
pak urèena tlouš•ka. Vlivem rùzné porozity (hustoty) tøech
rùzných typù vrstev je pro každou sérii tlouš•ková závislost

intenzity spektrální linie TiKa rùzná.
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The pre cise mea sure ment of lat tice pa ram e ters plays an im -
por tant role in de ter mi na tion a tem per a ture of phase tran si -
tions or co ef fi cients of ther mal ex pan sions. Usu ally it is
per formed on a pow der or a bulk sam ple. Al though the
mea sure ment of sin gle crys tal shows some com pli ca tions,
it has also many ad van tages. Firstly, the dif frac tion max i -
mum of sin gle crys tal is nar rower. Sec ondly, it can be usu -
ally mea sured to the higher dif frac tion an gles be cause the
Bragg peak over lap is not pres ent there.  Hence, the de ter -
mi na tion of d-spac ing is more pre cise and con se quently
more pre cise lat tice pa ram e ters can be ob tained. 

The fol low ing ex per i men tal setup was used: X´Pert
PRO diffractometer with Co tube, par al lel beam mir ror in
pri mary beam and par al lel plate collimator (0,09°) in dif -
fracted beam. The ATC-3 cra dle equipped with the Peltier
el e ment was used for align ment of the sam ple and tem per a -
ture con trol ling.

The mea sure ments of lat tice pa ram e ters on per fect Si
sin gle crys tal, nice SmScO3 and TbScO3 crys tals, non-ideal 
Ni-Mn-Ga crys tals and SrTiO3 thin layer on DyScO3 sub -
strate will be pre sented. 

Data pro ces sing

The dif frac tion max i mum 333 of Si sin gle crys tal was care -

fully mea sured by two-axis scan with fine step in 2q and w,

see Fig 1. Ev ery 2q-w scan was fit ted sep a rately. The max i -
mal in ten sity and its po si tion of ob served peak are pre -
sented in Fig. 2. It can be seen that around the max i mum the 

po si tion of peak de pends lin early on off set (or w). In or der
to re duce the mea sure ment time, the ex act po si tion of dif -
frac tion max i mum was ob tained by sim ple ex trap o la tion
from two-axis scan with a coarser step in ù. In our case, we
used par a bolic ex trapolation from three points around the
scan with a max i mal in ten sity.

The data pro cess ing was tested on the Si crys tal. The 41
dif frac tions were mea sured, for ev ery one 21 dif fer ent

2q-w scans with a fixed off set. The lat tice pa ram e ter was
then re fined using all 41 dif frac tions with an av er age er ror

of  0,004° 2q; the larg est dif fer ence was 0,015° 2q.
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Fig ure 1. Dif frac tion 333 of Si sin gle crys tal. Top view (top),

side view (bot tom) with par tic u lar 2q-w scan for fix off set.
Fig ure 2. The prop er ties of dif frac tion max i mum: max i mal in -

ten sity (top) of par tic u lar 2q-w scan (bot tom) its po si tion. 
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ADVANCES IN X-RAY CRYSTALLOGRAPHY
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Agilent Tech nol o gies (XRD) – for merly Ox ford Dif frac -
tion, has made some of the most no ta ble ad vances in X-ray
crys tal log ra phy over re cent years.  These in clude the adap -
tion of graded fo cus sing / monochromating X-ray mir rors
to ‘con ven tional’ fine fo cus X-ray sources - to achieve the
high bril liance En hance Ul tra (Cu) X-ray source.  

Fur ther ad vances in X-ray source de sign are marked by
the Mova (Mo) and Nova (Cu) microfocus X-ray sources:
whilst op er at ing at low pow ers (typ i cally 40 – 50 W), these
sources achieve X-ray brightnesses con sid er ably higher
than is pos si ble us ing 2 – 3 kW fine fo cus X-ray tubes, and
com pa ra ble with ro tat ing an ode – type sources.  

In par al lel with X-ray source break throughs, CCD area
de tec tor tech nol ogy has been con sid er ably im proved: for
in stance with the Eos S2 (Smart Sen si tiv ity) and At las S2
CCD de tec tors.  The Eos is the high est sen si tiv ity CCD de -

tec tor which is com mer cially avail able – with a gain of 400
elec trons per Mo pho ton, rapid read-out and 18-bit dy -
namic range.  The much su pe rior dark cur rent (back -
ground) and read-out noise char ac ter is tics of CCD
de tec tors mean that they con sid er ably out per form the in te -
grat ing CMOS de tec tor tech nol ogy.     

The ben e fits of these de vel op ments in X-ray source and 
de tec tor tech nol o gies and in the CrysAlisPro data-col lec tion 
and data-anal y sis soft ware suite will be il lus trated through
ex am ples from a num ber of ap pli ca tions.

As a fur ther valu able as sis tance to the crys tal log ra pher,
the PX Scan ner has been es tab lished: this is for the eval u a -
tion of the X-ray dif frac tion prop er ties of crys tals di rectly
in situ in crystallisation plates: whilst the (pu ta tive) crys tals 
are still grow ing in their mother li quor.  Some ap pli ca tions
of the PX Scan ner system will be summarised.
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XRD NEWS FROM PANALYTICAL

Stjepan Prugoveèki, Jan Gertenbach

PANalytical B.V., Almelo, The Neth er lands

The “stan dard” pow der dif frac tion is still by far the
most com mon ap pli ca tion of mod ern diffractometer plat -
forms. The de mands for higher in ten si ties, lower back -
ground, eas i ness of use, etc. are in creas ing, push ing the
in stru ment man u fac tur ers for con tin u ous de vel op ment of
new or im proved con fig u ra tions, mod ules and soft ware. In
this talk we shall pres ent and il lus trate ap pli ca bil ity of a
new Bragg-BrentanoHD op ti cal mod ule and new function -
alities im ple mented in the re cent release 4.0 of the
HighScore Plus software. 

Bragg-BrentanoHD is a new in ci dent beam op ti cal mod -
ule, sig nif i cantly re duc ing back ground, im prov ing peak/
back ground ra tio and in creases in ten sity in pow der dif frac -
tion ap pli ca tion. Bragg-BrentanoHD mod ule is also suit able
for SAXS and X-ray re flec tivity.  Ex am ples and com par i -
sons with other op ti cal mod ules will be shown. 

New functionalities of the HighScore Plus pack age will 
be shown and ex plained , in par tic u larly the Par tial
Least-Squares Re gres sion (PLSR) mod ule.
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UPGRADING HOME-LAB X-RAY DIFFRACTOMETERS WITH INCOATEC´S UNIQUE
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Mod ern microfocus X-ray sources de fine the
state-of-the-art for a broad spec trum of ap pli ca tions in
home lab o ra to ries, such as pro tein and small mol e cule
crys tal log ra phy, and small-an gle scat ter ing. These sources
are com bined with multilayer Montel op tics to im age the
source spot onto the sam ple. These op tics pro vide a par al lel 
or fo cused mono chro matic X-ray beam, mag ni fied to a
suit able size. 

Low power sealed microfocus sources, such as

Incoatec’s ImS rep re sent an at trac tive al ter na tive to ro tat ing 
an odes, with a sig nif i cant re duc tion in cost and main te -
nance. Power loads of a few kW/mm2 in an ode spot sizes

be low 50 mm de liver a com pact bril liant beam. For ex am -

ple, the ImS HighBrilliance de liv ers more than 1010 pho -

tons/s/mm2 with spot sizes in the 100mm range. It is
avail able for Cu, Mo, Ag, Cr and Co an odes. Since the

launch in 2006 nearly 500 ImS sys tems are now in op er a -

tion world wide for a large va ri ety of ap pli ca tions in bi ol -
ogy, chem is try, phys ics and ma te rial sci ence. 

Are you tired of get ting spare parts for an an cient ro tat -
ing an ode or is your de tec tor per for mance only lim ited by
your beam de liv ery sys tem that lacks in ten sity? 

We will dem on strate how to bring for mer high end
diffractometers back to a su perb per for mance for cut ting
edge sci ence af ter an up grade with a high per for mance IìS
source. Incoatec en sures full soft ware and safety in te gra -
tion, and an in stal la tion hand in hand with your lo cal ser -
vice re spon si ble, pro vid ing a con stant service sup port from 
your part ners on site. 

In ad di tion to all Bruker or Nonius sys tems, Incoatec
also of fers in te gra tions into a wide range of in stru ments
from Rigaku, Marresearch, or STOE, also with Dectris or
Huber com po nents.

Ó Krystalografická spoleènost

Ma te ri als Struc ture, vol. 21,  no. 2  (2014)       99


