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Structure of Epitaxially Grown Gold Films. 11. Texture Properties

The texture of 400 A thick gold films was investigated by plotting the intensities obtained with
the help of a texture analyser in a pole figure diagramm. The films had been evaporated under
UHV conditions on (111)-, (110)- and (100) -oriented silicon substrates.

The gold films always show a preferred (111)-orientation. This preferred orientation, however,
may manifest itself in a (111) fibre texture or a single crystal structure due to different orientation
and heating pretreatment of the substrate. Quantitative statements are given on crystal misorienta-
tion and azimuthal alignment. The sixfold symmetry of the pole figures can be traced back to the

influence of twin stacking faults.

1. Einleitung

In einer vorangehenden Arbeit! wurde gezeigt,
daf3 Goldfilme, die auf unterschiedlich vorbehandelte
und orientierte Siliciumtrager aufgedampft worden
waren, immer eine bevorzugte (111)-Orientierung
aufweisen. Das Ausmall der Vorzugsorientierung
lieB sich durch Auswertung der Reflexintensitaten,
die mit Hilfe der iiblichen Bragg-Brentano-Fokussie-
rung ? erhalten wurden, quantitativ beschreiben. Ein
Nachteil dieses Auswertverfahrens ist jedoch darin
zu sehen, daf} aus den Intensititen der einzelnen Re-
flexe nur Angaben iiber die Zahl der Kristalle ab-
geleitet werden konnen, die mit einer bestimmten
Netzebene parallel zur Filmunterlage ausgerichtet
sind. Dagegen sind Angaben iiber Kristallitverkip-
pungen, wie sie in Mosaikstrukturen 3 haufig beob-
achtet werden, oder iiber das Ausmal} der azimuta-
len Ausrichtung nicht zu erhalten.

Das hat zum Beispiel zur Folge, dal} man allein
auf Grund von ublichen Intensitdtsmessungen nicht
entscheiden kann, ob der Film tatsiachlich eine ein-
kristalline Struktur oder nur eine Fasertextur* auf-
weist. Andererseits ist es fiir Untersuchungen der elek-
trischen Eigenschaften ® solcher Filme oder fiir das
Studiumvon Adsorptionsstrukturen mitHilfe derBeu-
gung langsamer Elektronen® besonders wichtig, die
Bedingungen fiir die Herstellung von einkristalldhn-
lichen Filmen genau zu kennen. Aus diesem Grunde
haben wir die gleichen, bereits in der vorangehenden
Arbeit ! besprochenen Filme zusitzlich in die Halte-
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rung eines Texturanalysators eingesetzt und die Ab-
héngigkeit der gebeugten Strahlungsintensitit vom
Neigungswinkel f und Azimut ¢ (vgl. Abb. 1) ge-

messen.

Zahlrohr

Abb. 1. Strahlengang im Texturanalysator (schematisch).

Diese Melimethode hat gegeniiber der in fritheren
Arbeiten verwendeten Elektronenbeugung in Durch-
strahlung 7 den groflen Vorteil, daf die Filme nicht
vom Triger abgelost zu werden brauchen. Dennoch
hat sie bisher beim Studium der Struktur epitak-
tisch aufgedampfter diinner Schichten keine Anwen-
dung gefunden; lediglich iiber Strukturuntersuchun-
gen an polykristallinen Filmen finden sich einige
wenige Anwendungsbeispiele 8 9. Es ist deshalb Ziel
der vorliegenden Arbeit, die Aussagekraft der mit
Hilfe der Texturanalyse erhaltenen Polfiguren deut-
lich zu machen. Besonderes Augenmerk wird dabei
auf den Vergleich mit der iiblichen Analyse der Re-
flexintensititen ! gelegt.

2. Experimentelles

Die Untersuchungen wurden an der Atmosphére mit
einem Philips-Texturanalysator (Typ PW 1078) in
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Verbindung mit einem Grofwinkel-Goniometer (Typ
PW 1050) durchgefiihrt. Die gebeugte Cu-Ka-
Mischstrahlung wurde, wie bereits in einer fritheren
Arbeit ausfiihrlich beschrieben ?, mit einem Propor-
tionalzdhlrohr mit nachfolgendem Impulshohenana-
lysator registriert. Der Strahlengang im Textur-
analysator kann der Abb. 1 entnommen werden. Die
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Abb. 2. (111)-Polfigur und Texturprofil fiir den Film Nr. 2.
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Abb. 3. (111)-Polfigur und Texturprofil fiir den Film Nr. 3.

Messung erfolgt, indem man das Goniometer fest
auf den (111)-Reflex bzw. (200)-Reflex einjustiert
und dann die gebeugte Intensitdt in Abhingigkeit
von Neigungswinkel f und Azimut ¢ mit Hilfe eines
Schreibers aufzeichnet. Trigt man nach dem iiblichen
Verfahren!® die Intensititen in das Netz einer
stereographischen Projektion ein und verbindet
Punkte gleicher Intensitdt zur Hohenlinien, so er-
hélt man charakteristische Polfiguren, wie sie in den
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Abb. 2 — 4 und 8 dargestellt sind. Um der Tatsache
Rechnung zu tragen, daf} fiir verschiedene Neigungs-
winkel S jeweils eine unterschiedliche effektive
Schichtdicke d/sinf bei der Rontgen-Beugung wirk-
sam ist, wurden als Intensitdten stets die Werte
Isinf/d in die Polfiguren eingetragen. Zusitzlich
sind in die Abbildungen noch jeweils Schnittkurven
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(111) -Polfigur und Texturprofil fiir den Film Nr. 6.

Abb. 4.

eingetragen, die fir ein konstant gehaltenes Azimut
@ die Abhéngigkeit der Intensitdt vom Neigungs-
winkel veranschaulichen. Aus diesen sog. Textur-
profilen konnen dann leicht Peakhéhe und Halb-
wertsbreite der Peaks abgelesen werden, durch die
sich der Orientierungsgrad der Filme charakterisie-
ren laft.

3. Ergebnisse

Alle untersuchten Filme sind in Tab. 1 zusammen-
gestellt. Spalte 1 enthélt die Film-Nummer (vgl.
Tab. 1 der vorangehenden Arbeit!), Spalte 2 das
Unterlagenmaterial und Spalte 3 die Ausheiztempe-
ratur des Siliciumtrédgers vor dem Bedampfen. In
Spalte 4 ist die Nummer der Abbildung eingetragen,
die die gemessene (111)-Polfigur am besten be-
schreibt, in Spalte 5 die maximale Intensitat (die
stets fiir # =0 beobachtet wird). Die Spalten 6 —8
enthalten die charakteristischen Kenngroflen der
Texturprofile, d.h. das Verhiltnis der Peakhohen
von Haupt- und Nebenreflex H/h sowie die Halb-
wertsbreiten ;> von Haupt- und Nebenreflex. Zu-
vor war an zahlreichen Beispielen erwiesen worden,
daf} sich die sechs verschiedenen Nebenmaxima be-
ziiglich Hohe. Breite und Winkellage im Rahmen der
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Tab. 1. Charakteristische Kenngré8en der (111)-Polfiguren.

Nr. Tréagermaterial Gliihtemperatur  Polfigur Hohe des Haupt- Halbwertsbreite
[K] Typ wie in Abb. maximums H
[w.E.] H/h ﬂ‘/z (H) ﬂ‘/z (h)
1 Glas 550 3 60 20 8 10
2 Si (111) 550 2 75 20 7 11
3 Si (111) 900 3 80 21 11 11
4 Si (110) 900 3 85 42 8 8
5 Si (100) 900 3 67 45 i 7
6 Si (111) 1200 4 3750 138 2 2
7 Si (110) 1200 2 60 20 9 .
8 Si (100) 1200 2 35 34 5 =

Mefgenauigkeit vollig entsprechen, daf} also zwi-
schen den einzelnen Nebenmaxima nicht unterschie-
den zu werden braucht.

3.1. EinfluB der Gliihtemperatur GT

Bei der tiblichen Auswertung der Reflexintensi-
taten! hatte sich ergeben, daB das AusmaB der
(111)-Vorzugsorientierung geringfiigic zunimmt,
wenn man die Ausheiztemperatur des Siliciums vor
dem Bedampfen erhoht. Um diese Aussage zu iiber-
prifen bzw. zu ergiinzen, sollen nun die Polfiguren
der Filme Nr. 2, 3 und 6 (vgl. Tab. 1) miteinander
verglichen werden. Man erkennt aus Abb. 2 — 4, daf}
sich die einzelnen Polfiguren stirker unterscheiden.

Zunichst soll Abb. 3 betrachtet werden. Diese Pol-
figur charakterisiert das typische Verhalten poly-
kristalliner Filme mit einer (111)-Fasertextur, wie
es bereits frither am Beispiel auf Glas aufgedampi-
ter Metallfilme 8 ® diskutiert wurde. Neben dem
starken Hauptreflex bei f =0 findet man einen ring-
formigen Nebenreflex, dessen Maximum bei f=
70,5° liegt. Offensichtlich kann dieser Ringreflex
dadurch erklart werden, daf} nach einer entsprechen-
den Neigung des Films andere (111)-Netzebenen
zur Rontgenbeugung beitragen. In der Tat zeigt eine
einfache Rechnung, dal im kubisch-flichenzentrier-
ten Metallgitter verschiedene, um 70,5° gegenein-
ander geneigte (111)-Ebenen vorliegen, es ergibt
sich also ausgezeichnete Ubereinstimmung zwischen
Rechnung und Experiment. Da der Nebenreflex kei-
nerlei Abhéngigkeit vom Azimut ¢ erkennen laf3t,
besitzen die (111)-orientierten Kristallite keine azi-
mutale Vorzugsrichtung, sondern sind in der Film-
ebene beliebig gegeneinander verdreht. Gleichzeitig
lafit die Polfigur die fiir solche Filme typische Mo-

saikstruktur erkennen, d.h. die (111)-Netzebenen
weisen gegeniiber der Filmebene eine gewisse Streu-
ung auf. Als Maf fiir diese Streuung kann die Halb-
wertsbreite des Haupt- und Nebenreflexes dienen,
die im Fall des Films Nr. 3 ;5 =11 betragen (vgl.
Tabelle 1). Dal diese Streuung tatséchlich von der
Mosaikstruktur des Films herrithrt und nicht auf
eine durch die begrenzte Auflésung der Apparatur
bedingte instrumentelle Verbreiterung zuriickzufiih-
ren ist, wurde durch gleichzeitiges Vermessen der
Polfigur der (111)-Siliciumeinkristall-Unterlage
sichergestellt. Fiir den Siliciumtriger ergab sich eine
Halbwertsbreite des Hauptmaximums von 0,3°.
Der Film Nr. 3 war auf einen bei mittlerer Tem-
peratur (900 K) vorgereinigten Si(111)-Tréger auf-
gedampft worden. Dieser Triger enthielt in der
Oberfliche noch merkliche Sauerstoff- und Kohlen-
stoffanteile !. Sorgt man durch Glihen im UHV bei
1200 K dafiir, dall der Sauerstoff vollstindig von
der Siliciumoberfliche desorbiert ist, so fiihrt die
Texturanalyse an den aufgedampften Goldfilmen zu
einer Polfigur, wie sie in Abb. 4 dargestellt ist.
Zwar liegen die Nebenreflexe noch immer bei =
70,5°, doch sind die einzelnen Beugungspunkte jetzt
nicht mehr ringférmig verschmiert, sondern sie wei-
sen eine gut ausgeprigte sechszidhlige Symmetrie
auf. Der der Abb. 4 zugrunde liegende Film Nr. 6
weist von allen untersuchten Filmen den hochsten
Orientierungsgrad auf. Dennoch sind zwei Abwei-
chungen gegeniiber der idealen einkristallinen Struk-
tur nicht zu tbersehen. Einmal liegt die Halbwerts-
breite des Hauptreflexes (3,5 =2°, vgl. Tab. 1) im-
mer noch deutlich iiber dem Wert der instrumentel-
len Verbreiterung (f;» < 0,3°), was auf eine auch
hier noch vorhandene Neigung einzelner Kristall-
bereiche gegeneinander hinweist, zum anderen er-
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halt man gegeniiber dem fiir ungestorte Metalle zu
erwartenden dreizihligen Beugungsbild drei zusatz-
liche Nebenreflexe, die auf den EinfluB von Zwil-
lingsstapelfehlern zuriickgefiihrt werden miissen.

Wird der Siliciumtréger vor dem Bedampfen nur
bei 550 K ausgeheizt (Film Nr.2), so erhalt man
die in Abb. 2 dargestellte Polfigur. Man erkennt,
daB auch in diesem Fall eine gewisse azimutale Aus-
richtung beobachtet wird. Sie ist aber nicht stark
ausgepragt und iberlagert sich mit der fiir poly-
kristalline Filme typischen (111)-Fasertextur.

Der Vollstandigkeit halber sei darauf hingewie-
sen, dal man die Polfiguren auch durch Kurven
charakterisieren kann, die bei konstant gehaltenem
Neigungswinkel 8 die Abhingigkeit der gebeugten
Intensitait vom Azimut ¢ darstellen. Abbildung 5
zeigt drei Beispiele solcher Kurven, die aus den Pol-
figuren der Abb. 2 bis 4 entnommen wurden.
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Abb. 5. Abhidngigkeit der Intensitdit vom Azimut ¢ fiir die
Polfiguren der Abb. 2—4; £=70,5°.

3.2. EinfluB der Unterlagenorientierung

Beim Vergleich der Eigenschaften der Filme Nr.
1—2, 3—5 und 6 —8 kann man aus Tab.1 ab-
lesen, inwieweit die Unterlagenorientierung den
Orientierungsgrad der Filme beeinflult. Betrachtet
man zunichst die Filme Nr.1 und 2, die auf den
schwach ausgeheizten Si(111)-Trdger bzw. den
Glastrager aufgedampft wurden, so unterscheiden
sich die entsprechenden Polfiguren nur wenig. Man
entnimmt der Tab. 1, daB Hohe und Halbwerts-
breite des Hauptmaximums praktisch iibereinstim-
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men. Der einzige Unterschied besteht darin, daf} ge-
mall Abb. 2 durch den Si(111)-Trager dem Film
eine gewisse azimutale Vorzugsorientierung aufge-
zwungen wird, die beim Aufdampfen auf amorphe
Glastrager nicht zu erkennen ist (auch nicht im Fall
von schwach ausgeheizten Si(110)- bzw. Si(100)-
Tragern).

Wurden die Siliciumtrager vor dem Bedampfen
bei 900 K gegliiht, so ist ebenfalls nur ein geringer
Einfluf der Tragerorientierung auf den Orientie-
rungsgrad nachzuweisen. Die Polfiguren zeigen in
diesem Fall stets den in Abb. 3 dargestellten charak-
teristischen Ringreflex, so dafl die Texturprofile vol-
lig zur Beschreibung der Verhiltnisse ausreichen.
Diese Texturprofile sind in Abb. 6 zusammengestellt.
Die quantitative Auswertung der Halbwertsbreite
des Hauptmaximums fithrt zu dem etwas iiber-
raschenden Ergebnis, dal die fy/,-Werte, die ja ein
MaB8 fiir Abweichungen von der idealen (111)-Aus-
richtung darstellen, bei den (100)- und (110)-
orientierten Trigern etwas kleiner sind als bei dem
(111)-orientierten.
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Abb. 6. Einflu der Unterlagenorientierung auf das (111)-
Texturprofil (GT = 900 K).

Wird auf die hochgegliihten Siliciumtrager (GT
=1200K) aufgedampft, so erhalt man bei Verwen-
dung des (111)-orientierten Tragers, wie schon im
Abschnitt 3.1 beschrieben, eine (111)-Ausrichtung
des Films, die der idealen Einkristallstruktur am
nichsten kommt. Die Peakhohe des Hauptmaximums
liegt mit 3750 w.E. (vgl. Abb.7 )auflergewohnlich
hoch, entsprechend klein ist die Halbwertsbreite.
Geht man zu (110)- und (100)-orientierten Tra-
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gern iber, so ist die ,einkristalline Struktur der
Goldfilme erheblich stirker gestort. Peakhohe und
Halbwertsbreite entsprechen nun etwa den Werten,
die fiir GT =900 K erhalten wurden, wenn auch eine
teilweise azimutale Ausrichtung der Kristallite noch
eindeutig nachgewiesen werden kann.
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Abb. 7. Einflul der Unterlagenorientierung auf das (111)-
Texturprofil (GT = 1200 K).

3.3. Kontrollmessungen mit dem (200)-Reflex

Die aus den (111)-Polfiguren erhaltenen Ergeb-
nisse konnen iiberpriift werden, wenn man das Grol3-
winkelgoniometer fest auf den (200)-Reflex einstellt
und erneut Neigungswinkel # und Azimut ¢ variiert.
Fiir das Beispiel des Films Nr. 2 erhalt man auf
diese Weise die in Abb. 8 dargestellte Polfigur. Da
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Abb. 8. (200)-Polfigur und Texturprofil fiir den Film Nr. 2.
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die (111)- und (200)-Netzebenen im kubisch-fla-
chenzentrierten Gitter um 54° gegeneinander ge-
neigt sind, werden jetzt bei +54° Nebenreflexe be-
obachtet, gleichzeitig verschwindet der Hauptreflex.
Die Uberlagerung von Ringreflex und sechszihligem
Beugungsbild, die fiir den gleichen Film bereits in
Abb. 2 veranschaulicht werden konnte, 148t sich auch
in Abb. 8 deutlich erkennen, die Halbwertsbreiten
der Nebenreflexe stimmen mit denen aus den (111)-
Polfiguren erhaltenen véllig tiberein.

4. Diskussion

Aus den gezeigten Polfiguren kann man unmittel-
bar die groflere Aussagekraft der quantitativen Tex-
turanalyse gegeniiber dem iiblicherweise angewand-
ten Verfahren der Auswertung von relativen Reflex-
intensitdten ' 1! ablesen. Man erhilt zusatzliche In-
formationen iiber die Kristallitverkippung und die
azimutale Ausrichtung der einzelnen Kristallite. Bei
den erhaltenen Polfiguren fallt zunichst auf, dal}
entweder der Ringreflex der (111)-Fasertextur oder
ein sechszdhliges Beugungsbild, in keinem Fall aber
die fiir ein kubisch-flichenzentriertes Gitter zu er-
wartende Dreizihligkeit beobachtet wird. Man kann
diesen Befund, der
gungsversuchen 2 in
durch eine Drehung

mit fritheren Elektronenbeu-
guter Ubereinstimmung steht,
einzelner Kristallbereiche um
60° gegeneinander (d.h. Zwillingsfehler in einer
Ebene senkrecht zur Schichtebene) oder durch Zwil-
lingsfehler in einer Ebene parallel zur Schichtdicke
erklaren. Geht man davon aus, daf} der Goldfilm in
Form kugelférmiger Kristallite und nicht schicht-
weise 13 aufwichst, so erscheint die erste Deutungs-
moglichkeit etwas leichter verstandlich.

Bereits frither konnte von Harsdorff1* gezeigt
werden, daf} fir auf NaCl-Einkristalle aufgedampfte
Goldfilme die Kristallitverkippung und die azimu-
tale Verwacklung der einzelnen Kristallite sich stets
im gleichen Sinne &ndern. Zur Charakterisierung
des Orientierungsgrades sollte also die Angabe einer
dieser Groflen ausreichen. Um dieses zu tiberpriifen,
ist in Abb. 9 zunichst die reziproke Halbwertsbreite
1/By» des Hauptreflexes der (111)-Polfiguren der
Abb. 2 — 4 gegen die Glihtemperatur aufgetragen.
Als abhingige Variable wurde die reziproke Halb-
wertsbreite gewihlt, um der Tatsache Rechnung zu
tragen, daf} der Orientierungsgrad mit abnehmender
Kristallitverkippung zunimmt. Man erkennt in der
Auftragung (Kreuze) ein deutlich ausgeprigtes Mi-
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Abb. 9. Einflu} der Glithtemperatur GT der unbedampften
(111)-Siliciumtrager auf den Orientierungsgrad der Gold-
filme.

nimum. Fir die reziproke Halbwertsbreite der Ne-
benreflexe wiirde man eine ganz @hnliche Abhéngig-
keit erhalten, da sich beide Halbwertsbreiten prak-
tisch nicht unterscheiden (vgl. Tabelle 1). Zusétzlich
ist in Abb. 9 die reziproke Halbwertsbreite 1/¢y,
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eingetragen, die das Ausmal} der azimutalen Ver-
wacklung charakterisiert (Punkte, abgelesen aus Ab-
bildung 5). Man erkennt, da} beide Kurven tatséch-
lich mehr oder weniger den gleichen Gang aufweisen.

AbschlieBend sei erwahnt, dafl wir in der be-
schriebenen Weise! auch Filme in der Beugungs-
kammer eines LEED-Auger-Gerites aufgedampft
haben. Ein Beugungsbild mit langsamen Elektronen
war nur von dem Film zu erhalten, der auf den bei
1200 K geglithten (111)-orientierten Siliciumkristall
aufgedampft worden war. Dabei zeigten die einzel-
nen Beugungspunkte eine wesentlich starkere Ver-
breiterung als die, welche auf Grund der Polfigur
von Abb.4 zu erwarten gewesen wire. Eine aus-
fiihrliche Diskussion dieses Verhaltens, das auch an
aufgedampften Nickelfilmen beobachtet wurde, fin-
det sich an anderer Stelle 1.
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