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Впервые получены интерференционные спектры рентгеновского отражения от тонких пленок путем

разложения спектра полихроматического пучка с помощью алмазной призмы. Измерения пленочных на-

ноструктур и калибровочных спектров поглощения проводились на синхротроне ESRF. Предложенная

спектрометрическая схема позволяет получать интерференционную картину в широком диапазоне изме-

нений модуля вектора рассеяния q без углового сканирования. Это обеспечивает возможность изучения

ультрабыстрых процессов в слоистых наноструктурах при интенсивном внешнем воздействии импуль-

сами лазерного излучения или заряженных частиц с временны́м разрешением порядка длительности

рентгеновского импульса.
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Рентгеновская рефлектометрия – один из наи-

более информативных методов измерения парамет-

ров тонких пленок, многослойных наноструктур и

границ раздела. Важным преимуществом метода яв-

ляется возможность использования табулированных

данных атомных факторов рассеяния химических

элементов для решения обратной задачи по опре-

делению структуры объекта. Это позволяет обраба-

тывать результаты без дополнительных калибровоч-

ных измерений параметров материала в различных

участках спектра.

Стандартный вариант измерений, который ис-

пользуется в лабораториях и на синхротронных ка-

налах, предусматривает формирование монохрома-

тического жестко коллимированного пучка и син-

хронное угловое сканирование образца и детектора

или источника и детектора [1–3]. При этом обычно

регистрируется более 103 угловых отсчетов, а вре-

мя измерений tm может составлять более 1 ч. Для

исследования кинетики процессов роста тонкопле-

ночных структур был предложен энергодисперсион-

ный вариант метода [4, 5], при котором в статиче-

ском положении образца и элементов измерительной

схемы на исследуемый образец направляется жестко

коллимированный полихроматический пучок и от-

раженный спектр регистрируется энергодисперсион-
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ным рентгеновским спектрометром. Использование

данного варианта позволяет сократить время сбора

данных до tm ∼ 100 с. Указанное значение време-

ни сбора связано с принципиальными ограничения-

ми темпа счета рентгеновских фотонов путем изме-

рения заряда электронно-дырочных пар в полупро-

водниковом спектрометре и, очевидно, не позволя-

ют исследовать быстропротекающие процессы в тон-

ких пленках с временны́м разрешением много мень-

ше 1 с. В работах [6, 7] было предложено облучать

образец сходящимся пучком, полученным с помощью

изогнутых кристаллов, с энергетической дисперсией

в широком угловом интервале. При этом были по-

лучены результаты в широком диапазоне значений

модуля вектора рассеяния фотонов q при tm ∼ 1 с и

показана возможность измерений в миллисекундном

временно́м диапазоне. Однако такая схема неэффек-

тивно использует спектр синхротронного источника,

а для расширения диапазона изменения величин q

применяется механическое качание образца, что не

позволяет достичь значений tm < 1 нс. Кроме того,

при азимутальной угловой анизотропии коэффици-

ента отражения измерения могут быть некоррект-

ными.

Очевидно, что для изучения быстропротекаю-

щих процессов в слоистых наноструктурах, напри-

мер, при облучении образца мощными импульсами

лазерного излучения, пучками заряженных частиц
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или при пропускании токового импульса, необходим

новый подход, обеспечивающий резкое сокращение

времени сбора данных.

В настоящей работе впервые показано, что ука-

занная проблема рентгеновской рефлектометрии мо-

жет быть решена с помощью дисперсионной приз-

менной оптики.

Измерения проводились на синхротроне ESRF.

Собранная энергодисперсионная схема в общем ви-

де показана на рис. 1. Рентгеновское излучение гене-

Рис. 1. (Цветной онлайн) Энергодисперсионная схема

рентгеновской рефлектометрии с алмазной призмой:

1 – ондулятор; 2 – зеркала полного внешнего отраже-

ния; 3, 3′ – коллимирующие щели; 4 – фильтр мяг-

кой части спектра; 5 – образец; 6, 8 – гониометриче-

ские головки; 7 – алмазная призма; 9 – координатно-

чувствительный детектор. В верхней части рисунка да-

ны обозначения углов скольжения и преломления.

рировалось ондулятором 1. Жесткая часть спектра

фильтровалась зеркалами 2. Сечение пучка форми-

ровалось последовательно ограничивающими охла-

ждаемыми щелями 3 и коллимирующими щелями 3′.

Поток в мягкой части спектра ослаблялся с помо-

щью Al-фильтра 4. Исследуемый образец 5 и приз-

ма 7 устанавливались соответственно на независи-

мых гониометрических головках (Huber) 6 и 8. Рас-

стояния между осями гониометрических головок со-

ставляло 20 мм. Спектры отраженного и прошедше-

го через образец пучков регистрировались двухко-

ординатным детектором MAXIPIX. Размеры входно-

го окна детектора и отдельного пикселя были равны

соответственно 71.3× 14.1мм и 55 × 55мкм. Рассто-

яние между призмой и приемным окном детектора

было равно 4.25 м. Угловое разрешение было рав-

но 12.9 мкрад. Для подавления перегрузки детектора

частью прямого пучка, проходящей над призмой, пе-

ред детектором устанавливалась свинцовая полоска,

экранирующая фрагмент приемного окна детектора.

Для размытия спектра гармоник ондулятора в ряде

экспериментов применялось также изменение зазора

между его магнитными полюсами в диапазоне от 11

до 23 мм.

Разложение в спектр осуществлялось с помощью

призмы, изготовленной из природного монокристал-

ла алмаза. Собственно призмой являлась часть пла-

стины алмаза, которая содержала две плоские опти-

чески полированные грани, расположенные под уг-

лом 90◦. Размер преломляющей грани был равен

5.5 × 2.9мм. Рентгеновский пучок вводился через

входную грань в направлении, близком к нормали, а

типичный угол скольжения относительно преломля-

ющей грани составлял 0.05–0.07◦. В указанной гео-

метрии измерения рефракция рентгеновского излу-

чения происходит только на грани, расположенной

под малым углом скольжения. При этом ее отклоне-

ние от плоскости должно составлять менее 0.1 мкм

[8]. Это обеспечивает возможность однозначной об-

работки результатов дисперсионных измерений. Об-

разцами являлись оптически полированные пласти-

ны Si c шероховатостью поверхности σ ≈ 0.3 нм и

бислойные пленочные структуры C–Ni, которые на-

пылялись на оптически полированную подложку Si

площадью 2 см2 методом электронно-лучевого испа-

рения. Параметры структуры определялись на рент-

геновском рефлектометре CompleFlex C-6. Для ка-

либровки экспериментальных спектров по спектрам

поглощения использовались фольги из Au и Pb тол-

щиной 10 и 20 мкм.

Определим спектральную зависимость угла пре-

ломления для геометрии скользящего падения на

рис. 1. Переходя от углов падения ϕ к углам сколь-

жения θ = π/2 − ϕ, выражение закона синусов для

комплексного показателя преломления можно пред-

ставить в виде

1− δ1 − iβ1

1− δ2 − iβ2
=

√

1− sin2 θ2
√

1− sin2 θ1
, (1)

где δ1, δ2 и β1, β2 – соответственно действительная и

мнимая части показателя преломления n, зависящие

от энергии фотонов E, а θ1, θ2 – углы скольжения па-

дающего и преломленного излучения соответственно

в первой и второй средах.

Будем рассматривать соответствующее схеме на

рис. 1 преломление излучения на границе раздела

алмаз–вакуум. В используемом нами диапазоне энер-

гий E ≥ 7 кэВ алмаз является слабопоглощающей

средой, для которой справедливо условие β1/δ1 ≪ 1;

это позволяет в интересующей нас области малых уг-

лов скольжения θ1 ≪ π/2 пренебречь мнимой ча-

стью n. Воспользовавшись разложением в ряд (1)

при θ = 0 и отбросив произведения малых членов,
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получаем следующее выражение для угла скольже-

ния θ2 преломленного излучения во второй среде:

θ2 =
√

θ21 + 2δ1(E). (2)

В рассматриваемой геометрии измерений двухкоор-

динатным детектором определяется угол отклоне-

ния излучения от оси первичного полихроматическо-

го пучка, равный

θd(E) =
√

θ21 + 2δ1(E)− θ1. (3)

Учтем теперь спектральную зависимость показа-

теля преломления. В рассматриваемой области энер-

гий рентгеновского излучения E > 6 кэВ в соответ-

ствии с электронной теорией дисперсии [9] для ре-

альной части декремента показателя преломления

любой линии рентгеновского спектра δ = g/E2, где

g – размерный коэффициент, определяемый табули-

рованными физическими константами. Следователь-

но, численное значение δ(E) может быть выражено

через табулированную величину δ0 для фиксирован-

ного значения E0, определенную по справочным дан-

ным [10]. Тогда для угла отклонения в аналитиче-

ском виде можно записать

θd(E) =
√

θ21 + 2δ0(E0/E)2 − θ1. (4)

Выражение (4) позволяет однозначно определять

энергетический спектр по данным угловой диспер-

сии.

На рис. 2 показан угловой спектр первичного пуч-

ка после отражения от полированой кремниевой пла-

стины с шероховатостью 0.3 нм и прохождения че-

рез призму. Первичный пучок падал на кремниевую

пластину под углом скольжения Θ = 0.5◦. Первая

фундаментальная гармоника спектра ондулятора H1

с энергией в максимуме 8 кэВ резко ослаблена Al-

фильтром толщиной 200 мкм, а также поглощением

в призме, во входных окнах детектора и вакуумно-

го трубопровода между алмазной призмой и детек-

тором. Третья гармоника подавлена зеркалами пол-

ного внешнего отражения на выходе ондулятора. Уг-

ловое отклонение пика зеркального отражения Rb от

преломляющей грани призмы численно равно удво-

енному углу скольжения первичного пучка относи-

тельно преломляющей грани 2θ1. Прямой пучок пол-

ностью поглощается свинцовым экраном, и его угло-

вая координата не известна. Дополнительные репер-

ные точки на экспериментальной зависимости могут

быть получены при пропускании первичного пучка

через тонкие слои материала известного состава. На

рис. 3 представлена нормированная зависимость по-

Рис. 2. Экспериментальная зависимость интенсивности

излучения от угла отклонения при разложении алмаз-

ной призмой пучка, отраженного от кремниевой пла-

стины с шероховатостью 0.3 нм. Угол падения первич-

ного пучка на кремнивую пластину Θ = 0.5◦, толщина

фильтра Al равна 200 мкм, tm = 1 с

Рис. 3. Энергетический спектр пропускания свинцовой

фольги толщиной 20 мкм

глощения фольги Pb толщиной 20 мкм от номера ка-

нала детектора. Табулированные величины PbLIII ,

PbLII и PbLI согласно [10] равны соответственно

13.04, 15.20 и 15.86 кэВ. Это позволяет получить при-

вязку угла отклонения θd и энергии спектральной по-

лосы.

Для однозначного решения обратной задачи

рентгеновской рефлектометрии необходимо прово-

дить измерения в широком диапазоне изменения

модуля вектора рассеяния q = 4π sinΘ/λ, где в
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нашем случае Θ – фиксированный угол скольжения

полихроматического пучка относительно поверхно-

сти образца, λ = hc/E, h – постоянная Планка, c –

скорость света. Как следует из рис. 2, спектральное

распределение первичного спектра является резко

неоднородным, что при измерении энергетической

зависимости коэффициента отражения R(E) приво-

дит к перегрузке детектора и сильным колебаниям

уровня шума. Для размытия энергетического спек-

тра гармоник в процессе измерений осуществлялось

варьирование зазора между магнитными полюса-

ми ондулятора в диапазоне 11–23 мм. На рис. 4a

Рис. 4. Энергодисперсионные зависимости интенсивно-

сти отражения от бислойной пленочной структуры Ni–

C на подложcке Si: (a) – экспериментальная зависи-

мость интенсивности излучения от номера строки де-

тектора I(N); (b) – расчетное (1) и экспериментальное

(2) отношения интенсивностей отражения I(q)/I0(q)

показана экспериментальная зависимость угловой

дисперсии отраженного пучка от бислоя C–Ni на

подложке Si, расположенного под углом сколь-

жения Θ = 0.5◦ к первичному пучку. На рис. 4b

представлены расчетная (1) и экспериментальная

(2) зависимости отношения I/I0 от модуля вектора

рассеяния q, где I0 – интенсивность излучения,

отраженного от оптически полированной пластинки

Si c шероховатостью 0.3 нм, I – интенсивность излу-

чения, отраженного от пленочной структуры С–Ni c

нанесенной на оптически полированную подложку

Si. Параметры структуры определялись при помощи

стандартной рентгеновской рефлектометрии на мо-

нохроматической линии CuKα1
с энергией фотонов

8.048 кэВ (рис. 5). Толщины слоев С и Ni составляли

Рис. 5. Экспериментальная (точки) и расчетная

(сплошная линия) зависимости коэффициента отраже-

ния R(q) от пленочной структуры Ni–C, полученная

стандартным методом на линии СuKα1
(8.054 кэВ)

4 и 37 нм соответственно. Шероховатости подложки

Si и слоев C и Ni составляли 0.7 нм, что полностью

согласуется с результатами, полученными методом

призменной энергодисперсионной рефлектометрии.

Приведенные выше экспериментальные результа-

ты были получены с типичным временем измерений

tm = 1 ÷ 5 c, а в случае механического перемещения

магнитных полюсов ондулятора tm увеличивалось до

100–140 с.

Рассмотрим условия сокращения времени измере-

ний спектров отражения от пленочной нанострукту-

ры. Для практического определения спектра с вре-

менны́м разрешением по единичному рентгеновско-

му импульсу ∆t < 1 нc основную трудность представ-

ляет ограниченный динамический диапазон изме-

рений координатно-чувствительных детекторов, ко-

торый, обычно, не превосходит 214−216. Указанная

проблема может быть преодолена путем оптимиза-
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ции спектра рентгеновского импульса, обеспечива-

ющего увеличение спектральной плотности при па-

дении коэффициента отражения в области высоких

энергий с учетом изменения угловой дисперсии.

Пусть S(E) – нормированное энергетическое рас-

пределение в падающем на образец пучке, R(E) –

энергентическая зависимость коэффициента отраже-

ния, а D(E) – нормированная угловая дисперсия

призмы. Тогда оптимальное спектральное распреде-

ление, при котором диапазон изменения измеряемого

сигнала минимален будет при выполнении условия

S(E)R(E)D(E) ≈ 1. (5)

Оценим теперь число фотонов, необходимых для

надежного определения спектра отражения и срав-

ним с предельными радиационными нагрузками.

Как показано в [11, 12], при условии охлаждения

алмазной призмы, она может применяться для ре-

гистрации спектра гармоник рентгеновского лазе-

ра на свободных электронах в области энергий 8–

80 кэВ с относительным энергетическим разрешени-

ем ∆E/E ∼ 10−3. При этом энергия единичного

импульса длительностью 100 фс с энергией фотонов

фундаментальной гармоники 12 кэВ может дости-

гать 2 мДж, что соответствует числу фотонов в им-

пульсе NL = 1012. Указанная величина может быть

принята как верхний порог. Положим, что для реги-

страции зависимости R(E) необходимо получить M

отсчетов на шкале E со средним числом зарегистри-

рованных фотонов в каждом отсчете, равным при-

близительно NC . Тогда, если в заданном интервале

(E1,E2) интегральный коэффициент отражения ра-

вен Rs, суммарное число фотонов в импульсе первич-

ного излучения должно быть приблизительно рав-

но NP ≈ MNC/Rs. Выберем типичные для практи-

ки величины M ≈ NC = 103 и рассмотрим отра-

жение подложки Si c шероховатостью поверхности

σ = 0.3 нм. При фиксированном угле скольжения

0.3◦ в диапазоне энергий фотонов 8–24 кэВ и 8–32 кэВ

расчетные величины интегральных коэффициентов

отражения равны соответственно 6 · 10−3 и 4 · 10−3.

Для выбранных диапазонов энергии получаем соот-

ветственно NP = 1.6·108 и NP = 2.5·108. Необходимо

также учесть поглощение в призме, отражение от

преломляющей грани и эффективный размер вход-

ной апертуры призмы, что увеличивает требования

к числу фотонов в импульсе на 1–2 порядка. Однако,

очевидно, что требуемое для регистрации зависимо-

сти коэффициента отражения число фотонов много

меньше указанного выше порога NL. Это означает,

что для практической реализации экспериментов с

ультрабыстрым временны́м разрешением необходи-

ма оптимизация первичного источника излучения в

соответствии с сформулированными выше требова-

ниями.
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