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Structure of Epitaxialty Grown Gold Films. I. Analysis of X-Ray Diffraction Patterns 

Gold f i lms of 400 Ä thickness were evaporated under UHV-cond i t i ons on (111)- , (110) - and 
(100)-or iented s i l i con substrates and were subsequent ly invest igated by x-ray d i f f rac t ion . M a i n l y 
the in f luence of o r ien ta t ion and cleanl iness of the substrate on f i l m s t ruc ture was studied. 

I n fo rma t ions on the o r ien ta t ion and size of the crys ta l l i tes as we l l as on la t t i ce d is tor t ions were 
obta ined by ana lys ing in tens i ty , angu lar d isp lacement and w i d t h of the d i f f rac t ion peaks. I t is 
f ound tha t the go ld films show a p re fe r red (111) -o r ien ta t ion i n a l l cases; on ly the degree of or ienta-
t i on changes w i t h the pre t rea tment of the substrate. T h e size of the (111)-or iented crysta l l i tes cor-
responds to the film thickness, and a not iceable densi ty of i n t r i ns i c stacking fau l ts can be detected. 

1. Einleitung 

Frühere Untersuchungen 1 - 4 hatten ergeben, daß 
auf Glasunterlagen aufgedampfte Metallfilme im all-
gemeinen eine polykristalline Struktur aufweisen. 
Andererseits benötigt man für das Studium der 
Chemisorptionsbindung von Gasen an Metallober-
flächen Filme, die eine möglichst wohldefinierte 
kristallographische Orientierung der Oberfläche be-
sitzen 5> 6. Deshalb lag es nahe, die Herstellung sol-
dier einkristalliner Filme durch Aufdampfen auf 
geeignete Einkristallträger zu versuchen. Das Träger-
material wurde nach folgenden Gesichtspunkten aus-
gewählt. Es sollte 

a) keine metallischen Eigenschaften besitzen, damit 
elektrische Messungen an den Filmen durchge-
führt werden können 7 ' 8 , 

b) eine gewisse minimale Leitfähigkeit besitzen, da-
mit eine Reinigung des Trägers durch direkte 
Stromheizung erfolgen kann, 

c) eine gute Temperaturbeständigkeit, also einen 
hohen Schmelzpunkt und einen niedrigen Dampf-
druck besitzen, 

d) in verschiedenen Orientierungen in größeren 
Stückzahlen zu einem annehmbaren Preis käuf-
lich zu erwerben sein. 

Umfangreiche Vorversuche zeigten, daß diese Be-
dingungen besonders gut durch einkristalline Sili-
ciumträger erfüllt werden. Auf diese Träger, die in 
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der Oberfläche je nach Wahl relativ ungestörte 
(111 ) - , ( 110 ) - oder (100)-Netzebenen aufwiesen, 
wurde bei Raumtemperatur Gold aufgedampft. Ziel 
der vorliegenden Arbeit war es, mit Hilfe der Rönt-
genbeugung durch Analyse der Reflexprofile Aus-
sagen über Gitterfehler, Kristallitgrößen und Kri-
stallitorientierung in den Filmen zu erhalten. In 
einer nachfolgenden Arbeit 9 wird dann an den 
gleichen Filmen das Texturverhalten analysiert und 
diskutiert. 

2. Experimentelles 

Die Goldfilme wurden bei Raumtemperatur in 
einer kugelförmigen Glaszelle nach Abb. 1 aufge-
dampft. Die Wendel W bestand aus Wolframdraht 
( 0 = 0 , 3 mm), der mit kleinen Reitern aus spektral-
reinem Golddraht (Materials Research Corp., USA) 

A b b . 1. Au fdampfze l l e (schematisch). Bezeichnungen siehe 
Tex t . 
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bestückt war. Die gesamte Goldmenge war dabei so 
bemessen, daß bei vollständigem Abdampfen die 
mittlere Schichtdicke der Filme etwa 400 Ä betrug. 
Der Restgasdruck während des Aufdampfens lag bei 
2 - 1 0 ~ 1 0 T o r r , die Aufdampfgeschwindigkeit bei 
l O Ä / m i n . 

A m Boden der Zelle befanden sich drei etwas 
gegeneinander versetzte Ansatzstutzen AS, die je-
weils mit zwei weitgehend beglasten Wolframdurch-
führungen versehen waren (Abbildung 1 ) . An die 
Durchführungen waren Molybdänhalterungen ange-
punktet, die ein Glühen der Siliciumträger mittels 
Stromheizung möglich machten. Zusätzlich waren 
Glashalterungen GH für zwei weitere Träger ange-
bracht. Mit dieser Anordnung war es möglich, je-
weils einen bei höheren Glühtemperaturen vorbe-
handelten (111) - , ( H O ) - und (100)-orientierten 
Siliciumeinkristall sowie einen ungeglühten Si-
(111)-Kristall und einen Glasträger unter weit-
gehender Konstanthaltung aller übrigen Herstel-
lungsparameter zu bedampfen. 

Die verwendeten Siliciumeinkristalle (Fa. Wacker, 
Burghausen) besaßen die Abmessung ( 2 0 x 1 0 x 1 ) 
mm3 und waren schwach mit Bor dotiert ( o > 
500 Dem). An den Schnittflächen wiesen sie noch 
erhebliche Rauhigkeiten auf, deshalb wurden sie zu-
nächst nach dem üblichen Verfahren 10 chemisch po-
liert. Nach dem Einsetzen in die Vakuumapparatur 
wurden die Kristalle dann bei Stromstärken von 5 
bzw. 10 A geglüht. Dies entsprach etwa 900 K bzw. 
1200 K, wie durch Messung der Trägertemperatur 
mit Hilfe eines Pyrometers ermittelt wurde. 

Nach Beendigung der Glühbehandlung (Dauer 
etwa 20 Minuten) und Abkühlung auf Raumtempe-
ratur wurden die Träger bedampft und anschließend 
aus der Vakuumapparatur herausgenommen. Die 
röntgenographische Untersuchung erfolgte bei At-
mosphärendruck in einem Zählrohrgoniometer (Phi-
lips P W 1050) , das mit automatischem Schrittschalt-
werk und Druckereinheit ausgerüstet war. Hierdurch 
konnte die Reflexintensität in Schritten von 0 .01° 
über längere Zeit hinweg punktweise ausgezählt wer-
den, woraus eine sehr hohe Meßgenauigkeit resul-
tierte. Zusätzlich wurde die Untergrundstrahlung, 
von der die Ka-Strahlung der verwendeten Kupfer-
Feinfokussierungsröhre begleitet war, durch Anwen-
dung eines doppelt-fokussierenden Monochromators 
stark geschwächt. 

3. Ergebnisse 

Da die Goldfilme verhältnismäßig dünn waren 
(400 A ) , erfuhren die an den einkristallinen Si-
Trägern gebeugten Röntgen-Strahlen durch den Film 
keine nennenswerte Schwächung. Das hatte zur 

Folge, daß neben den zu untersuchenden, von den 
Goldfilmen herrührenden Reflexen stets auch etwa 
um den Faktor 105 intensitätsstärkere Silicium-
reflexe vorhanden waren. Es ist klar, daß unter 
diesen Umständen ein Vermessen der Filmreflexe 
nur möglich ist, wenn Film- und Träger-Reflexe weit 
genug entfernt voneinander liegen. Glücklicherweise 
ist diese Bedingung im System Au/Si sehr gut er-
füllt. Abbildung 2 zeigt, daß mit einer Überlagerung 
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A b b . 2. W i n k e l l a g e der verschiedenen S i l i c ium- u n d Gold-
ref lexe. 

von Au-Reflexen (kubisch-flächenzentriertes Gitter, 
a = 4 ,0784 Ä ) 1 1 und Si-Reflexen (Diamantgitter, 
a = 5,4308 Ä ) 11 an keiner Stelle gerechnet werden 
muß. 

Die gemessenen Goldreflexe stellen eine Über-
lagerung der von der otj- und oto-Komponente der 
Cu-Ka-Strahlung herrührenden Reflexintensitäten 
dar. Aus diesem Grund wurden beide Anteile zu-
nächst nach einem graphischen Verfahren 4 ' 1 2 ge-
trennt. Die auf diese Weise ermittelten a1-Reflexe 
wiesen stets eine symmetrische Form auf. Abbil-
dung 3 zeigt ein typisches Beispiel. Zusätzlich ist in 
die Abbildung gestrichelt eine theoretische Kurve 
eingetragen, die gemäß einer Cauchy-Verteilung 

y= (1 + k2x2)~x (1) 
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A b b . 3. Typisches Beisp ie l der a j -Komponen te eines (111)-
Reflexes. Gestr ichelte K u r v e berechnet nach Gl . (1) (Cauchy-

Ver te i l ung ) . 
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Tab . 1. In tens i tä ten der untersuchten Beugungsref lexe. 
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N r . T rägermate r ia l G lüh tempera tur [ K ] 1 (111) / (200) / (220) 1 (311) 1 (222) 

1 Glas 550 100 1,7 0,1 0,6 7,3 
2 S i (111) 550 100 6,0 1,2 3,4 11,2 
3 S i (111) 900 100 0,5 0,2 0,4 5,5 
4 S i (110) 900 100 1,0 0,5 1,0 4,5 
5 S i (100) 900 100 0,4 — 0,3 5,1 
6 S i (111) 1 200 100 — — — 75 
7 S i (110) 1 200 100 1,6 1,3 1,4 3,1 
8 S i (100) 1 200 100 0,9 — 0,1 7,1 

beredinet wurde. Man erkennt, daß die Meßpunkte 
durch diese Verteilung recht gut beschrieben werden. 
Deshalb wurde auf eine Fourieranalyse der Reflex-
profile verzichtet und lediglich Reflexintensität, Win-
kellage des Reflexmaximums und Halb wertsbreite 
des Reflexprofils ausgewertet. Hieraus ließen sich 
dann Angaben über Orientierung, Fehlordnungs-
grad und Größe der einzelnen Kristallite gewinnen. 

3.1. Ermittlung der Kristallitorientierung 

Bei der verwendeten Bragg-Brentano-Fokussie-
rung 14 rühren die gemessenen Beugungsintensitäten 
stets nur von solchen Kristalliten her, deren Netz-
ebenen für den untersuchten Reflex parallel zur 
Filmunterlage ausgerichtet sind. Die Reflexintensi-
täten stellen also unmittelbar ein relatives Maß für 
die Vorzugsorientierung der einzelnen Kristallite 
dar. Setzt man die Intensität des (111)-Reflexes 
willkürlich gleich 100, so erhält man durch Plani-
metrieren die in Tab. 1 eingetragenen Zahlenwerte. 
Alle Ergebnisse wurden mindestens einmal an Fil-
men, die unter vergleichbaren Bedingungen herge-
stellt waren, reproduziert. Deshalb stellen die ein-
getragenen Zahlenwerte repräsentative Mittelwerte 
dar. In Spalte 2 der Tabelle ist das verwendete 
Trägermaterial, in Spalte 3 die Temperatur der vor 
dem Bedampfen durchgeführten Glühbehandlung 
eingetragen. Aus den Spalten 4 — 8 ersieht man, daß 
die Filme immer eine stark ausgeprägte (111) -Vor-
zugsorientierung aufweisen, d. h. die Intensitäten 
der (200 ) - , ( 2 2 0 ) - und (311)-Reflexe sind außer-
ordentlich klein. Die stärkste Ausrichtung nach (111) 
erfolgt auf dem hoch ausgeheizten Si-(111)-Träger 
(Film Nr. 6 ) , die schwächste auf dem nur nach dem 
üblichen Verfahren im UHV ausgeheizten S i - (111 ) -
Träger (Film Nr. 2 ) . Eine stärkere Ausrichtung der 
Filme nach (110) oder (100) wird in keinem Fall 
beobachtet. Dies steht in Übereinstimmung mit frü-
heren Ergebnissen, die ebenfalls mit Hilfe der 

Röntgenbeugung1 5 sowie mit Hilfe der Beugung 
langsamer Elektronen 16 erhalten worden waren. 

3.2. Ermittlung der Gitterverzerrungen 
innerhalb der Kristallite 

Da die Reflexprofile eine symmetrische Form auf-
wiesen (vgl. Abb . 3 ) , ließ sich die Gitterkonstante a 
unmittelbar aus der Winkellage 0 des Reflexmaxi-
mums nach der für kubische Kristalle gültigen Be-
ziehung 4 

a = l ]/h2 + k2 + Z2/2 sin 0 (2) 

berechnen ( / = Wellenlänge der Cu-Kotj-Strahlung, 
h,k,l = Millersche Indices). Um Justierfehler zu eli-
minieren, wurde zunächst ein als Eichsubstanz die-
nender (111)-orientierter Goldeinkristall vermessen. 
Abbildung 4 a zeigt die nach Gl. (2) berechneten 
Gitterkonstanten in einer Auftragung gegen cos2 0 / 
sin 0. Diese Auftragung empfiehlt sich, wenn als 
Justierfehler im wesentlichen eine exzentrische Pro-
benanordnung in Frage kommt 1 4 . Bei der Extra-
polation auf cos 0 = 0 ergibt sich eine Gitterkon-
stante, die mit dem Literaturwert11 

a = 4 ,0784 Ä (3) 

sehr gut übereinstimmt. 

In früheren Untersuchungen 4 ' 1 5 ' 1 7 konnte bereits 
nachgewiesen werden, daß Gitterverzerrungen in 
polykristallinen, auf Glasträgern aufgedampften Fil-
men im wesentlichen auf thermisch induzierte Span-
nungen 18 und Verformungsstapelfehler 19 zurückzu-
führen sind. Die thermisch induzierten Spannungen 
entstehen, wenn sich der Film während des Auf-
dampfprozesses lokal erhitzt und nach Beendigung 
des Aufdampfens wieder auf Raumtemperatur ab-
kühlt. Infolge der unterschiedlichen thermischen 
Ausdehnungskoeffizienten von Film und Unterlage 
kann der Film in diesem Fall in der Filmebene ge-
dehnt werden, was je nach Kristallitorientierung eine 
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unterschiedlich starke Gitterkontraktion in der Rich-
tung senkrecht zur Filmebene zur Folge hat1 7 ' 20. Die 
verschiedenen Gitterverzerrungen äußern sich in 
charakteristischen Abhängigkeiten der Gitterkon-
stante vom Glanzwinkel O, wie sie für das Beispiel 
aufgedampfter Goldfilme in Abb. 4 b und 4 c ein-
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A b b . 4. Abhäng igke i t der G i t te rkons tan ten a von der F u n k -
t i on cos2 © / s i n © . a) Gemessen für den als Eichsubstanz 
d ienenden Goldeinkristall, b) berechnet f ü r den Fa l l , daß 
Ver fo rmungss tape l feh le r 1 9 w i r k s a m s ind, c) berechnet f ü r 
den Fa l l , daß thermisch induz ier te Spannungen 18 w i r k s a m 
sind. Der offene Kre is kennzeichnet den L i t e ra tu rwe r t nach 

Gle ichung (3 ) . 

getragen sind. Während infolge der Verformungs-
stapelfehler je nach Kristallitorientierung sowohl 
eine Erhöhung als auch eine Abnahme der Gitter-
konstanten beobachtet werden sollte, ist im Fall der 
thermisch induzierten Spannungen immer eine Ab-
nahme zu erwarten. 

Der Vergleich mit den experimentellen Werten 
soll an Hand der Abb. 5 erfolgen. Zunächst enthält 
die Abbildung wieder die charakteristische Gerade 
des Einkristalls nach Abb. 4 a (gestrichelte Gerade). 
Man erkennt, daß die für die Filme ermittelten Git-
terkonstanten mehr oder weniger gut auf diesen 
Geraden liegen. Bei genauerer Betrachtung bemerkt 
man allerdings, daß in Abb. 5 a und 5 b die ( 2 0 0 ) -
Meßpunkte etwas oberhalb, die (220)-Punkte etwas 
unterhalb der Geraden liegen. Der Vergleich mit 
Abb. 4 b macht deutlich, daß diese Abweichungen 
auf den Einfluß von Verformungsstapelfehlern zu-
rückgeführt werden müssen. Wenn auch die Gitter-
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A b b . 5. Abhäng igke i t der Gi t terkonstanten a von der F u n k -
t i on cos2 © / s i n 0 fü r aufgedampf te Goldf i lme. [ + ] Glas-
t räger, [ • ] S i (111 ) -T räger , [ X ] S i ( 1 1 0 ) - u n d S i ( 1 0 0 ) - T r ä -
ger. D ie gestr ichelte Gerade kennzeichnet die E ichkurve nach 

A b b i l d u n g 4a. 

Verzerrungen im vorliegenden Fall an der unteren 
Grenze der Meßgenauigkeit liegen, so gelingt doch 
eine ungefähre Abschätzung der Stapelfehlerdichte a 
gemäß der Beziehung 19 

(Aa/a)hki = aGh/d (4) 

in der (Aa/a)/lki die relative Abweichung der Gitter-
konstanten gegenüber dem ungestörten Metall und 
G/lki eine für verschiedene Kristallitorientierungen 
von Wagner et al .1 9 berechnete Funktion bedeuten. 
Für das Beispiel des Systems A u / S i ( l l l ) (Vierecke 
in Abb. 5 b) ergibt die quantitative Auswertung 
a = 1 ,4 -10~ 3 . 

Der Einfluß der Trägerorientierung auf die Gitter-
verzerrungen ist sehr gering. Eine Erniedrigung der 
mittleren Gitterkonstanten gegenüber dem Wert des 
kompakten Goldes, wie sie von Vook und Otooni 21 

an polykristallinen, ca. 400 Ä dicken Goldfilmen 
beobachtet wurde, konnte hier nicht nachgewiesen 
werden. Vielmehr scheinen für die hochgeglühten 
Si-Träger (Abb. 5 c) die aus den ( 1 1 1 ) - u n d ( 2 2 2 ) -
Reflexen berechneten Gitterkonstanten besonders 
hoch zu liegen. 

3.3. Ermittlung der Kristallitgröße 

Aussagen über die mittlere Größe der Kristallite 
lassen sich aus der Halbwertsbreite der Ka r Ref lexe 
ableiten 14. Zunächst muß jedoch der Einfluß der in-
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strumentellen Linienverbreiterung, die von der na-
türlichen Linienbreite der Röntgenstrahlung und der 
verwendeten Fokussierungsanordnung herrührt, eli-
miniert werden. Das gelingt mit Hilfe des Verfah-
rens von Alexander22 , wobei im vorliegenden Fall 
als Standard die Halbwertsbreite der Reflexe dient, 
die von dem bereits oben erwähnten, praktisch ideal 
geordneten (111)-orientierten kompakten Goldein-
kristall erhalten wurden. Die auf diese Weise korri-
gierte Linienbreite, auch physikalische Linienbreite 
ß genannt, sollte der Gleichung 14 

Kl 1 . * „ 
D 0 + — tan 0 

gehorchen, da die Reflexe näherungsweise durch 
Cauchy-Profile beschrieben werden können (vgl. Ab-
bildung 3). Der erste Summand auf der rechten Seite 
dieser Gleichung stellt den Beitrag der endlichen 
Ausdehnung der Kristallite, der zweite Summand 
den Beitrag einer einheitlichen Gitterverzerrung 
Aa/a zur Linienverbreiterung dar. 0 bedeutet den 
Braggschen Glanzwinkel, / die Wellenlänge der 
verwendeten Kupferstrahlung, D die mittlere Kri-
stallitgröße und K die Scherrersche Konstante14 

( £ = 0 .89) . Gemäß Gl. (5) sollten die Halbwerts-
breiten in einer Auftragung ß cos 0 gegen sin 0 auf 
einer Geraden liegen, deren Steigung durch die mitt-
lere Gitterverzerrung Aa/a und deren Achsenab-
schnitt durch die mittlere Kristallitgröße D fest-
gelegt wird. Abbildung 6 zeigt diese Auftragung für 
die in Tab. 1 aufgeführten Filme. Betrachtet man 

a) Stapel fehler 

/ 

b) kubische Kristall form 

c) polykristalline Nickelfilme 
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A b b . 7. Abhäng igke i t der physikal ischen L in ienbre i te ß von 
sin & . a) Berechnet fü r den Fa l l , daß Ver formungsstapel -
feh ler 23 vor l iegen, b) berechnet fü r eine kubische K r i s t a l l i t -

f o r m 24, c) gemessen fü r po lyk r i s ta l l i ne N icke l f i lme 4. 

zunächst nur die vom (111 ) - bzw. (222)-Reflex 
herrührenden ß cos 0-Werte, so liegen diese gut auf 
der gestrichelten, parallel zur Abszisse verlaufenden 
Geraden. Einheitliche Gitterverzerrungen machen 
sich also, wie schon bei der Diskussion der Winkel-
lage der Reflexmaxima festgestellt werden konnte, 
nicht bemerkbar. Die aus der Extrapolation sin 0 — ^ 0 
berechneten Kristallitgrößen betragen 435 Ä (550 K), 
475 Ä (900 K) und 390 Ä (1200 K), sie entsprechen 
also etwa der mittleren Schichtdicke von 400 Ä. Im 
Fall des hochgeglühten Si (111)-Trägers scheint der 
vom (111)-Reflex herrührende ß cos 0-Wert etwas 
zu tief zu liegen. Wegen der Ergebnisse des Ab-
schnitts 3.2. kann dieser Effekt jedoch nicht auf ein-
heitliche Spannungen in dem Film zurückgeführt 
werden. 

Bezieht man die (200) - , ( 220 ) - und (311) -Re-
flexe mit in die Betrachtung ein, so findet man, daß 
die aus diesen Reflexen ermittelten Halbwertsbreiten 
zu hohe ß cos ©-Werte liefern. Das gilt weitgehend 
unabhängig von der Glühbehandlung und Orientie-
rung des Siliciumträgers (Abb. 6) und stimmt un-
gefähr mit dem bereits früher an polykristallinen 
Nickelfilmen erhaltenen Befund 4 (vgl. Abb. 7 c) 
überein. Man könnte zunächst versuchen, dieses Ver-
halten auf den Einfluß der Verformungsstapelfehler 
(vgl. Abschn. 3.2.) oder auf stärkere Abweichungen 
von einer kugelförmigen Kristallitform zurückzu-
führen. Nach Arbeiten von Wagner 2 3 bzw. von 
Stokes und Wilson 2 4 wäre in diesen Fällen die in 



188 W. Fischer und P. Wißmann • I. Analyse der Röntgen-Beugungsreflexe 

Abb. 7 a und 7 b dargestellte Abhängigkeit der 
ß cos 0 -Werte von sin 0 zu erwarten. Der Vergleich 
mit Abb. 6 zeigt jedoch, daß die Meßwerte durch 
keine der beiden Modellvorstellungen zufriedenstel-
lend gedeutet werden können. So spricht z. B. gegen 
einen starken Einfluß der Stapelfehler der relativ 
hohe ß cos 0-Wert, der für den (311)-Reflex ge-
messen wird. Darüber hinaus wären auf Grund der 
nach Gl. (4) berechneten, verhältnismäßig kleinen 
Stapelfehlerdichten nur Änderungen der ß cos 0-
Werte von maximal 13% zu erwarten23, während 
experimentell Änderungen von mehr als 100% (vgl. 
Abb. 6) beobachtet werden. Es bleibt deshalb auch 
im vorliegenden Fall nur die bereits an anderer 
Stelle 4 vorgeschlagene Deutungsmöglichkeit, daß die 
nach ( 2 0 0 ) , (220) und (311) orientierten Kristal-
lite im Mittel wesentlich kleinere Dimensionen be-
sitzen als die nach (111) orientierten. 

4. Diskussion 

Das wichtigste Ergebnis der vorliegenden Arbeit 
ist in der Tatsache zu sehen, daß es nicht gelang, 
durch Variation der Vorbehandlung und der Orien-
tierung der Unterlage von (111) abweichende Orien-
tierungen der Goldfilme herzustellen. Ein ähnliches 
Verhalten zeigen die Goldfilme audi, wenn man auf 
andere Träger aufdampft2 5 , offensichtlich ist also 
das (111)-orientierte Filmwachstum ein stark be-
günstigter Prozeß. Nur das Ausmaß der (111) -Vor-
zugsorientierung kann über die Orientierung der 
Unterlage beeinflußt werden. Dabei nimmt der Ein-
kristallcharakter der Filme zu, wenn man von Glas-
trägern zu hochgeheizten (110) - , ( 1 0 0 ) - u n d ( 1 1 1 ) -
orientierten Siliciumträgern übergeht. 
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