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F(h) ,  F(k) ,  F ( - h -  k), in which the triple product 
has significant magnitude. Other similar relationships 
may exist for more than three Fs forming a dosed 
set but it is less probable that these multiple products 
are sufficiently large. However, when such relation- 
ships exist it is to be expected that some function 
other than ~/3 3 dv could be superior. 
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Abstract 

The penetration depth T of an X-ray beam (A - 1 A) 
incident on a surface with an angle tz decreases 
rapidly when a goes below ac, the critical angle of 
total reflexion. It is shown experimentally that at the 
same time the Bragg peaks have a stick-like shape 
perpendicular to the sample surface. The variation of 
the depth T as a function of a has been determined 
by measuring the length of the stick. The variation 
of the Bragg intensity and the position of the peak 
as well as the depth are calculated precisely using the 
simple Fresnel formulae. 

Introduction 

L'indice de r6fraction d'un solide pour les longueurs 
d'onde X est 16g~rement inf6rieur ~ 1. Aussi, lorsqu'un 
faisceau X arrive sur une surface avec un angle 
d'incidence suffisamment faible (de l'ordre de 
quelques 1/10e degr6), il est r6fl6chi totalement. On 
a 6tablissement dans le solide d'un syst6me d'ondes 
6vanescentes, et le faisceau transmis est absorb6 forte- 
ment puisque sa p6n&ration n'est que de 20 ~ 50 A 
selon le compos6 et la longueur d'onde X (Parratt, 
1954). Si le solide est un compos6 monocristallin, 
l 'onde transmise sera diffract6e pour certaines posi- 
tions du cristal. Les r6flexions de Bragg seront done 
sensibles aux constantes du cristal dans la touche 
irradi6e, c'est-A-dire pros de la surface. Marra, 
Eisenberger & Cho (1979) ont &udi6 l'interface entre 
deux cristaux 6pitaxi6s par l'observation de certaines 
de ces r6flexions. Par l'6tude des r6flexions de Bragg 
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en incidence rasante de monocristaux de silicium et 
alumine, nous avons d&ermin6 la p6n6tration et la 
direction du faisceau transmis que nous avons corn- 
par6 aux valeurs calcul6es par les formules de Fresnel. 

Intensit6 et formes des raies de Bragg 

gappelons bri~vement le calcul de l 'onde transmise. 
L'indice de r&raction pour les rayons X (h = 1 A) se 
met sous la forme n = 1+ n'+ in" avec n' et n"<O, 
n ' = 1 0  -6 et 0< In" ]<10  -6 selon l'absorption du 
mat6dau. 

Soit une onde plane incidente sur une surface selon 
une direction faisant un angle a avec la surface. 
L'onde transmise se propage dans le solide selon une 
direction situ6e ~ 1'angle tzs de la surface. Les angles 
a e t  tzs sont reli6s par la loi de Descartes: sin (~ r /2 -  
a ) =  n sin ( ¢ r / 2 -  tz~). 

Dans le cas off n"= 0 et lorsque l'angle d'incidence 
tz < ot c = ( - - 2 n ' )  1/2, le faisceau est r6fl6chi totalement. 
Les amplitudes des ondes r6fl6chies et transmises sont 
donn6es par les formules de Fresnel. Si nous nous 
limitons au cas d'une incidence tr6s rasante (a  < 
1/100 rad) la polarisation de l 'onde incidente n'inter- 
vient pas et le vecteur champ 61ectdque de l 'onde 
transmise est, en un point de coordonn6es x et z (x 
sur une direction parall61e ~ la surface et z sur la 
direction perpendiculaire) (voir par exemple Bruhat, 
1954, ch. XVII). 

E(x, z ) =  A(a) exp i{tot 

- (2~ /A)n[x  cos as + z sin tzs]}. 
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A(a)  est l 'amplitude de la vibration transmise. En 
appliquant la loi de Descartes et en consid6rant que 
les angles a et as sont petits 

sin a~ --~ n- l (n  2 - -  COS 2 a )1 /2  ~. ( a  2 + 2n '+  2in") 1/2 

avec l 'approximation n 2 = 1 + 2n '+  2in". 
Soient R(a)  et J(a)  les parties r6elle et imaginaire 

de (a2+2n'+2in") ~/2 on a: 

E(x, z)= A(a)  exp[ -z /2z (a)]  exp [iwt 

- 2izr(x/A) cos a - 2 i~(z /h )R(a)]  

avec 

A(a) = 2 a { [ R ( a )  + a ]  2 + J2(a)}-'/2 

et r (a )=A/4zrJ (a)  la profondeur de p6n6tration 
(intensit6 du faisceau affaibli de e). 

Pour les incidences tr~s rasantes, l 'onde transmise 
est donc une onde 6vanescente qui s'att6nue en 
e x p - z / 2 r ( a )  avec la profondeur z. Sa direction de 
propagation est ~ un angle as = R(a)  de la surface. 
Lorsque a -~ quelques ac, l 'onde transmise se propage 
selon la direction incidente [a2+2n'>>2n " donc 
R(a)  = a~ ~- a + n' /a ~- a]. Lorsque a < a~, l 'onde 
transmise se propage presque parall~lement fi la 
surface. 

Les composantes n' et n" de n sont reli6es au 
nombre N Z  d'61ectrons par unit6 de volume, ~ f '  et 
f " ,  corrections de dispersion r6elle et imaginaire et 
/z, coefficient d'absorption lin6aire, par les relations 
(James, 1967): 

n'= - (  e2/ mc2)a 2N(Z  +f ' ) /27r  

n"= - (  eZ/ mcZ)( h 2/2~r) Nf"= ( h / 4~r)lx 

avec 

eZ/mc 2 = 2,82 x 10 -13 cm. 

Si le solide monocristallin est en position de r6flexion 
de Bragg, l 'amplitude F(hkl) de cette r6flexion 
[int6gration sur le trajet d'une onde ~ as de la surface 
et d'amplitude variant en A ( a ) e x p - z / 2 z ( a ) ]  est 
donn6e pour une surface d'6chantillon diffractant S 
constante et en n6gligeant les diffractions multiples 
par: 

F(hkl) = ~o {~s p(x, y, z) exp [-2iTr(hx + ky)] dx dy} 

x A(a)  exp [ - z /2 z (a ) ]  exp [-2iTrlz] dz. 

L'absorption du faisceau apr~s r6flexion est n6g- 
ligeable puisque l'angle d'6mergence est tr~s sup&- 
ieur ~ a. 

La fonction F(h) qui est la transform6e de Fourier 
du produit des fonctions A ( a ) e x p - z / 2 z ( a )  et de 
la densit6 61ectronique du cristal massif de m~me 
densit6 (transform6e d6j?~ en x et y) est donc 6gale 
au produit de convolution de l'amplitude d'une raie 

de Bragg en incidence normale par la fonction 

A(a)  ~o exp [ - z /2 z (a ) ]  exp (-2iTrzl) dz. 

L'intensit6 et la forme d'une raie de Bragg en 
incidence tr~s rasante sont donc l'intensit6 et la forme 
d'une raie de Bragg en incidence normale multipli6es 
en convolution par le carr6 du module de l'int6grale 
ci-avant, soit: 

P(I) = A2( a )/{[ 2 z(a  ) ]-2 ÷ (2 7r/)2}. 

l repr6sente une longueur r6ciproque sur un vecteur 
perpendiculaire ~ la plaquette. On a n6glig6 
l'influence des pics voisins. 

L'hypoth~se consistant b. n6gliger le faisceau 
diffract6 et les diffractions multiples a 6galement 6t6 
utilis6e par Vineyard (1982), qui a obtenu un r6sultat 
essentiellement 6quivalent. Cette hypoth~se est 
invalide lorsque les plans diffractants sont perpen- 
diculaires /l la surface (Afanas'ev & Melkonyan, 
1983), ce qui n'est pas le cas ici. On peut ajouter que 
dans son Appendice B, Vineyard donne un traitement 
rigoureux, mais seulement dans le cas off les plans 
r6ticulaires sont parall~les ~ la surface. 

Lorsque la profondeur de p6n6tration diminue 
(a < a t ) ,  la fonction P(1) s'61argit {largeur ~ mi- 
hauteur 10 = [27rz(a)] -1} et les noeuds de Bragg se 
transforment en b~tonnets, perpendiculaires h la sur- 
face du cristal. La r6partition de l'intensit6 sur le 
b~tonnet est lorentzienne et l'intensit6 totale est pro- 
portionnelle ~ l'int6grale de P(1) soit A2(a)~'(a). 

En appliquant les relations pr6c6dentes, nous avons 
calcul6 pour Si et A1203 la variation I (a)  de l'intensit6 
des r6flexions de Bragg, la profondeur de p6n6tration 
z(a)  ainsi que l'angle as(a ) entre la surface et le 
faisceau transmis, pour a variant de part et d'autre 
de ac. 

Ces r6sultats sont ensuite compar6s ~ l'intensit6 et 
la largeur exp6dmentale de quelques r6flexions de 

Bragg. La variation de la position spatiale de la 
r6flexion de Bragg est d6termin6e par la construction 
d'Ewald mais en consid6rant l'onde transmise comme 
onde incidente. 

M~thode exp~rimentale 

L'6chantillon, une grande plaquette monocristalline, 
est fix~ sur la t~te goniom&rique d'un dittractom&re 
quatre cercles (en r6alit6 un goniombtre h poudre 
to-20 (20 =/3) h axe vertical, transform6 par adjonc- 
tion d'un secteur de berceau X et de la rotation ~o). 
L'axe de rotation et le cristal sont r6gl6s, en observant 
le faisceau r6fl6chi totalement pour que l'angle a 
entre le faisceau incident et la surface reste constant 
lors d'une rotation ~o (Fig. 1). Au cours de cette 
rotation b, angle a constant, des noeuds du r6seau 
r6ciproque traversent la sphere d'Ewald. Cela est 
possible pour tous les noeuds situ6s dans un tore 
d'axe parall~le ~t l'axe de rotation ¢ et qui a pour 



M. BRUNEL ET F. DE BERGEVIN 301 

section un grand cercle de la sphere d'Ewald. Ces 
noeuds correspondent, en grn&al, ~t des diffractions 
par des plans r&iculaires obliques par rapport ~ la 
surface de l'rchantillon. Un mouvement d'616vation 
v du d&ecteur au-dessus du plan 6quatorial permet 
de recueillir le faisceau diffract6 quel que soit la 
position de l'intersection du noeud et de la sphere. 
Trois des mouvements sont automatisrs (to,/3 et go 
OU /,'). 

La divergence horizontale est drfinie par le foyer 
du tube et par deux l~vres LI et L= mrtalliques, 
srparres de Al et interposres sur le faisceau diffract& 
Avec Al---1 ~t 3 mm, la divergence est de l'ordre de 
2 fi 5/100 ° pour une distance tube-rchantillon de 
50 cm. La divergence verticale moins critique est 
limitre ~t environ 10/100 ° par le foyer du tube et une 
fente pros de l'rchantillon. 

Les &udes ont 6t6 faites, sans monochromateur, 
soit ~ la radiation A Cu K a  soit lors des d&ermina- 
tions de profil de rrflexion, avec A W Lal  (puissance 
2 kW). 

La reconstitution de la forme exacte d'une tache 
dans l'espace rrciproque nrcessite un grand nombre 
de mesures (variables go,/3 et v) d'autant plus longues 
que l'intensit6 intrgrre des rrflexions de Bragg 
diminue d'un facteur de l'ordre de 200 lorsque 
l'incidence varie de a > ac ~ a = ac/2. Nous nous 
sommes content6s de mesurer l'intensit6 int6gr6e sur 
l'une ou l'autre des variables/3 ou v ou les deux en 
modifiant l'ouverture et le d6placement du compteur. 
Les trois proc6dures sont d6crites ci-apr~s. 

(1) Compteur largement ouvert, immobile et rota- 
tion en go du cristal: l'ouverture du compteur est 
suffisamment large pour que tout le faisceau diffract6 
soit recueilli lorsque le bStonnet coupe la sphere 
d'Ewald. La courbe de variation de l'intensit6 intrgrre 
en go en fonction de l'angle d'incidence a est com- 
parre h la fonction calculre A2(ot)'r(a). La mise en 
concordance des deux courbes fixe l'origine a = 0 
exprrimentale. 

La forme en go, I,~ (go) d'une rrflexion de Bragg est 
donnre par le produit de convolution: 

I~ (go)= P,~(go) * H(go) * M,~(go). (1) 

P~(go) provient de la fonction P(1) calculre au para- 
graphe prrcrdent transformre par l'intersection de 
cette tache avec la sphere d'Ewald. Par calcul sur 
ordinateur et pour les diffrrentes plaquettes &udires, 
nous avons determin6 les positions en go,/3 et v des 
rrflexions de Bragg ainsi que leur 61argissement pour 
un bfitonnet 6talon correspondant ~ z =  100/~. Le 
calcul est purement grom&rique et l 'on doit pour 
calculer la position de la rrflexion rajouter la drvi- 
ation du faisceau au passage de la surface. 

M~(go) drpend de la dispersion angulaire et de la 
dimension des blocs mosa'iques. Nous supposerons 
que cet effet ne peut 6tre important que vers la surface 
du cristal (effet de polissage. . . ) ,  c'est-gt-dire pour a 
petit et que M~(go) est une fonction 8 d~s que a > 
quelques a~. 

H(go) est la largeur instrumentale dfie principale- 
ment ~ la divergence verticale du faisceau. C'est la 
forme de I,,(go) pour ot ~-c~. 

RX diffracte 

RX incident ~ 
(a) 

/ 
de tec teu r / , ,~ \  

.... ,~ 1 _ _ I 

tube R X / ~L~ rotetion~- .......... 
L J  

I 

(b) 

Fig. 1. (a) Schema de diffraction. (b) Montage exprrimental.  La 
rotation oJ modifie I 'incidence a. La rotation ~o amrne les noeuds 
sur la sphere d 'Ewald et/3 et v drplacent  le drtecteur. 

(2) Ouverture du compteur verticale et fine. La 
rrflexion est drcrite en balayage/3 et go. A partir des 
intensitrs 1(/3, go), nous avons reconstitu6 la forme 
de la tache projetre sur un plan rrciproque passant 
par le centre O de la sphere d'Ewald, l'intersection 
P de la tache de Bragg et de la sphere et par la 
perpendiculaire ~t OP passant par O dans le plan 
~quatorial. 

(3) Ouverture du compteur horizontale et fine. La 
rrflexion est drcrite ~ v variable et go = goo centre de 
la rrflexion. La largeur de la rrflexion drcrite ainsi 
est sensible principalement ~ la mosa'ique, cependant 
la divergence verticale du faiseau introduit une corrr- 
lation entre l 'allongement en b~tonnet et cette largeur. 
Nous l'avons pris en compte. 

R~sultats 

Silicium 

L'~chantillon est un disque monocristallin d'axe 
[100] poli mrcaniquement puis chimiquement. Sur la 
Fig. 2, nous avons report6 les variations de l'intensit6 
I ( a )  obtenue par l'intrgration, en go de I~ (go) mesurre 
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dans la proc6dure (1) pour les r6flexions 220 et 213 
ainsi que la courbe calcul6e A2(a)r(a). La variation 
importante d'intensit6 autour de t~c est bien observ6e 
puisque 

I ( a  = 0 , 3 0 ) / / ( a  =0 ,07= at/3) --- 200. 

I1 semble que la couche de SiO2 qui recouvre cer- 
tainement la surface (6chantillon dans l'air), 
n'absorbe pas notablement le faisceau X. Nous avons 
trac6 la variation I(a) qui devrait &re observ6e dans 
le cas d'une couche de SiO2 de 50 A d'6paisseur et 
d'une densit6 6gale h ceUe de SiO2 massif. On peut 
penser que la couche d'oxyde r6elle est d'6paisseur 
inf6rieure h 50/~ mais surtout d'une densit6 beaucoup 
plus faible: c'est-h-dire avec un angle a~ plus petit et 
que son absorption n'interviendrait que lorsque a est 
tr~s faible. Les effets dus h la rugosit6 de surface, 
importants en r6flexion rasante (Nevot & Croce, 
1979) ne semblent pas intervenir notablement en 
diffraction. Le d6saccord entre courbes calcul6es et 
exp~rimentales pour a > a~ appara~t pour tous les 
6chantillons &udi6s. 

Les courbes d'6qui-intensit6 de la projection de la 
tache r6ciproque sur le plan P, mesur6e suivant la 
proc6dure (2), montrent un allongement important 
aux incidences a faibles (Fig. 3). Le b~tonnet est 
allong6 selon la direction X perpendiculaire ~ la 
surface du cristal. La largeur perpendiculairement 
l'axe R (projection du vecteur r6ciproque joignant le 
noeud ~ l'origine du r~seau) ne varie pas avec c~, 
c'est-~-dire que la mosaique n'augmente pas notable- 
ment dans les couches prbs de la surface du cristal. 

La profondeur de p6n&ration peut ~tre obtenue 
partir des r6sultats de la proc6dure (1). Puisque la 
mosai'que n'augmente pas prbs de la surface, M,,(~) 
est remplac6e dans la formule (1) par une fonction 
~, quelque soit a. 

log I 

3 ~ . . . .  

Fig. 2. Variations de l'intensit6 int6gr6e de la r6flexion 220 et de 
la fluorescence Si Ket (mesur6e par Brunel, 1986) d 'un 6chantil- 
Ion de silicium. Les courbes en trait plein repr6sentent la 
variation calcul6e de I ( a )  (la divergence du faisceau incident 
n'a pas 6t6 introduite). La courbe en pointill6 est la variation 
d'intensit6 I(a) d'une raie de Bragg, calcul6e avec 50 .~, de SiO2 
en surface. 

Dans cette hypoth~se, nous avons calcul6 les cour- 
bes I,~(~) pour quelques profondeurs de p6n&ration 
par le produit de convolution de la fonction H(~)  = 
I~,,o(~) et de fonctions lorentziennes. La comparai- 
son de ces courbes avec la courbe I~ (~) exp6rimentale 
donne la profondeur r(c~) report6e dans la Fig. 4. On 

R X R X 

- -1 

a =0.12 ° 
o~ = 0 , 2 3  ° 

ac -~ 0,22 ° 

Fig. 3. Courbes d'~qui-intensit~ (int~gr~e verticalement et pro- 
jet6e) autour de la r6flexion 220 de Si. La forme de la r6flexion 
pour a = 0,23 (ac = 0,22) est li6e ~ la forme du faisceau. Pour 
a = 0,12 ° ( r  = 38/~), la r6flexion s'allonge en bStonnet selon la 
direction X qui est la projection de la perpendiculaire fi la surface 
du cristal. 

200 A 

,IOOA 

0,10" 

Si 
; 
' t  I 

I 
I 
I 

A1203 

/ / /  ~ c A I 2 0 3  

2-" / 

- - ~ , , I  " " 
• _~o  ~ ' ~  

0,20 ° 
, ~ 

Fig. 4. Profondeur de p6n&ration ~'(a) d6termin6e fi partir de 
l 'allongement en b~tonnet. La profondeur 7 presque constante 
aux angles tr~s rasants (a  < ac) varie tr~s rapidement autour de 
~ .  Les courbes en trait plein ont 6t6 calcul6es par les relations 
de Fresnel. 
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retrouve aux incidences a tr~s rasantes, les profon- 
deurs calcul6es ~ partir des formules de Fresnel. Le 
d6saccord autour de a~ peut s 'expliquer par une 
impr6cision dans la valeur de a, qui peut &re dfie 
la divergence du faisceau incident; il suffit d 'une 
erreur de 0,01 ° puisque a varie tr~s rapidement autour 
de a~. 

Nous avons v6rifi6 par la proc6dure (3), que la 
divergence du faisceau et l'etiet de profondeur 
expliquaient l'61argissement de la courbe. Io,(u),p est 
observ6 pour a faible sans qu'il soit n6cessaire 
d' introduire d'effet de mosai'que. 

Lorsque a varie, la r6flexion de Bragg ne se d6place 
pratiquement plus pour a < a~ (d6placement en q~) 
puisque le trajet du faisceau dans le solide est alors 
parall~le ~ la surface. On retrouve cet effet exp6rimen- 
talement m~me si l 'accord entre positions exp6rimen- 
tale et calcul6e en introduisant la d6viation n'est qu 'au 
1/10e degr6 pros (Fig. 5). 

Alumine  

Les m~mes mesures sur un cristal d 'alumine A1203 
(ac = 0,27 ~ h Cu K a )  montrent les m~mes accords 
entre exp6rience et calculs. Les profondeurs de 

0 

0.2* 

,/ 

0,,o A S /  

£~. // 
0.8 ° ~ / /  

0,2 ° 0,3 ° 0.4 ° 
! G ! r 

Fig. 5. Variation A¢ =f(a) du centre ~p de la raie de Bragg (313) 
de Si. La courbe th6odque (---) est calcul6e en consid6rant la 
direction de l'onde dans le solide comme onde incidente. 

p6n6tration en incidence rasante (a  =0,15) ne sont 
dans ce cas que de 30 A (Fig. 4). 

D i s c u s s i o n  

Nous avons montr~ que, dans le cas d 'un faisceau X 
en incidence rasante, les raies de Bragg &aient tr~s 
61argies et que la profondeur de p6n&ration du fais- 
ceau X pouvait  &re d&ermin6e ~ partir de cet 61ar- 
gissement. La profondeur ainsi que l'intensit6 
int6gr6e de ces r6flexions se calculent facilement par 
les formules de Fresnel. Le d6saccord observ6 pour 
les variations d'intensit6 aux incidences sup6deures 

ac est sans doute due ~ des effets dynamiques 
puisqu'il  n 'appara?t  pas dans le cas off l 'on mesure 
la fluorescence de l '6chantillon comme le montre la 
courbe reproduite Fig. 2 [r6emission K a  du silicium 
mesur6 par  Brunel (1986)]. Becker, Golovchenko & 
Patel (1983) obtiennent des r6sultats semblables pour 
la fluorescence du germanium. La m&hode de 
l 'incidence rasante peut non seulement ~tre utilis6e 
pour la caract6dsation de couches minces (Bustarret, 
Deneuville, Grosleau, Brunel & Brunel, 1984) et 
m~me de monocouches si le faisceau incident est 
assez intense (Eisenberger & Marra, 1981) mais aussi, 
en modifiant l 'angle d' incidence,  pour l '&ude des 
variations des propd&6s du solide en fonction de la 
distance ~ la surface: structure cristalline et interface, 
changement de param&re, variation chimique par  
fluorescence. 
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