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Utilisation du spectre de Fourier des courbes de rCflectivitC X pour 1'Ctude 
d'empilements de couches minces 

F. Bridou et B. Pardo 

Znstitut dfOptique, L.A. 14 du CNRS, Centre Universitaire, BP. 147, 91403 Orsay cedex, France 

R&u& La r&lectivie en X mants est couram~~~ent utilistk pour la c a r a e t i o n  d'empilements de couches 
minces. Les pmm&tres il d6tenniner sont @ahem, mgosids, et indices. On peut y a d d e r  en ajustant la unube 
exp&hentale de dflectivie avec me oourbe theorique cal& partir de ces pram&es (m%bde d'essai-emur). 
Une autre m&de consiste il utiliser la transformation de Fourier pour &dier dkztement les caracdristiques de 
l'empilaent 
La combe exp6rhentale n'etant pas ptkiodiqne, les donnh  doivent etre pr&dablement trait& avant d'appliquer la 
trausfarmation de Fourier. 
A pattir d'exemples &Is, on montre comment l'analyse de M e r  donne des indications sur le m m l e  de 
l'em~ilement Les &ultats nermettent essentiellement d'dvaluez les distances entre toutes les interfaces. La dci i ion 
des kulmts d@ent de la b&k pasante angulaire de &teaion. La largeur des pics dans le spectre permet' 
&dement d'6valuer la runosid des interfaces relatives au oic. 
& m6thode est limit& &les propMks liees au caract&e-dkret de la transform& de Fourier. 
Les n?sultats sont a f f m b  par la m&hode d'essai- pr&&iemment W t e ,  mais il partir de param&tres &ja 
connus wximativement, ce qui permet de gagaer un temps considhble pour l'ajustement des courbes. 

Abstract: Grazing incidence X-ray reflectomehy is usually used for the analysis of thin layer stacks. The 
parameters to be found are thicknesses, rougheses, and indices. They can be reached by the fitting of the 
experimental reflectivity a w e  whith a theoretical one calculated from these parameters (trial and error method). 
Another method consists to use the Fourier transform in order to sbudy the typical f e a m s  of the stack. 
Because the reflectivity curve has no periodicity, the data have to be processed before using the Fourier 
transfamation. 
Starting h m  real examples, it will be shown how the Fourier analysis gives informations on the model of the stack. 
The results allows mainly to evaluate the distances between all the interfaces. The accuracy of the results depends 
on the angular detection scanning range.'The width of the peaks in the spectnrm depends on the roughness of the 
related interfaces . 
A l i ta t ion of this method is due to the dism&ation of the Fourier transform. 
The results are refmed by the trial and e m  method as explained above, but with starting mughtly known values of 
the parameters, that allows to save much time in the c w e s  fitting process. 

1. INTRODUCTION 

La techniaue d'analvse en reflectomktrie de ravons X rasants est trh u t i W  Dour la 
caract6risition d'em ilements de couches m&es (typiquement, de 10 B 2OOd d'kpaisseur pour 
un faisceau de 1.54 1 de lonweur d'onde). L'intensit6 rWCchie s~eulaairement en fonction de 
l'angle d'incidence dkpend dgs Cpaisseurs; des indices de rCfracti6n complexes des empilements, 
et des rugositEs de toutes les interfaces. De nombreux auteurs (voir [I-51 par exemple), ont 
utilisC cette mkthode et caracu5rid des empilements en ajustant la courbe de rCflectivitE 
exp6rimentale avec une courbe thkorique calculek B partir de paramtms donnCs et que l'on fait 
varier selon diffkrentes proddures jusqu'8 l'obtention d' un accord satisfaisant entre les deux 
courbes (mCthode d'essai et enreur). 
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On a montr6 [6] qu'il etait possible de realiser cet ajustement de manibre automatique B partir 
d'un calculateur. Cela suppose nkanmmoins que l'on comaisse B priori, de manibre 
approximative le modkle de l'empilement, c'est B dire le nombre et la nature des differentes 
couches qui le constituent, ainsi qu'un ordre de grandeur de leur kpaisseur, ceci dependant de la 
complexit6 de la multicouche. 
Les oscillations pdsent6es par la coube de dflectivit6 permettent de penser qu'une analyse de 
Fourier rendrait possible l'kvaluation du modkle de l'empilement, en paxticulier par l'obtention 
rapide des valeurs des kpaisseurs. Mais il se trouve que ces oscillations ne sont pas p6riodiques, 
et il est n6&saire de p r d e r  un traitement pdliminaire des dom&s exp6rimentales pour 
dsoudre ce problbme. 
Sakurai et Iida [7] ont soustrait de la courbe exgrimentale une courbe moyenne obtenue B partir 
du logarithme de l'intensit6. Mais cette m6thode est empirique quand au choix des cri6res pour 
le calcul de la moyenne, et souvent des ordres parasites subsistent dans le spectre. 

Sivia et a1 [8] [9] ont applique la transformation de Fourier B l'etude de courbes de 
dflectivitd enregistdtx sur un dflectomBtre B neutrons sow incidence rasante fixe, et balayage 
en longueur d'onde (technique du temps de vol). Au pdalable, ils ont multiplie l'intensit6 par 
un facteur en Q~ (oii Q est le moment de diffusion). Ceci apporte une &lle amklioration , et 
rend la courbe quasiment p6riodique. Mais, dans le but d'obtenir une transform& de Fourier 
&lle, il semble qu'ils aient ktt! amen6 B effectuer la transform& de Fourier d'une courbe 
symktris&, ou, ce qui revient au meme B utiliser la 'IF en cosinus. 11s trouvent des oscillations 
parasites dans le spectre, dues au fait que la zone oii la reflectivit6 est quasiment constante, au 
voisinage de la reflexion totale, est incluse dans les dom&s trait&. 

Pedersen [lo] a utilisk la tranformation de Fourier de dom&s exp6rimentales pour calculer 
la fonction de correlation du profil de la <Kriv& de la densit6 de la longueur de diffusion. Une 
d6convolution est ensuite effectuk, en supposant que le profil de densit6 peut s'exprimer par une 
somme de cubic splines [I 11. Cette methode a permis de determiner avec succh les profils de 
fluorocarbones amphiphiles dans des solutions acqueuses ou s a l h .  Cependant, du fait que I'on 
fait appel a des calculs cinematiques, les calculs ne sont pas rigoureux. 

Le but de cette etude est de montrer qu'il est possible B partir de la transform& de Fourier 
d'une courbe de dflectivit6 en X rasants, d'obtenir rapidement de nombreuses informations sur le 
modke de l'empilement 6tudi6, en particulier sur les epaisseurs. La largeur d'un pic est li& aux 
rugositds des interfaces relatives B ce pic, et sa hauteur depend du contraste d'indices. Ces 
informations pdliminaires peuvent etre u t i l k h  comme base de depart pour la m6thode d' essai 
et erreur, qui elle, utilise un modi!!le de calcul de dflectivit6 bast sur une thtorie dynamique 
exempte d'approximations. 

2. PRINCIPE DE LA REFLECTOMETRIE EN RAYONS X RASANTS. 

Le principe de la mkthode a 6td dkrit prBcedemment 121 [12], il est sch6matis6 figure 1: 
L'6chantillon plan est positionnk Sur un support fixe, la source et le dktecteur sont f i 6  sur des 
bras tournant autour d'un meme axe. La source est constituQ par un tube classique, B 
anticathode de cuivre et foyer lin6aire (0.1*10 mm). La raie Ka du cuivre B 1.54 A est 
dlectionn6e par un monochromateur constituk par un cristal LiF et une fente rkglable plac& 
derrikre celui-ci. La fente permet 6galement d'ajuster l'ouverture du faisceau, et definit la zone 
&lair& sur l'khantillon. La detection des photons dflkhis est effectuk B l'aide d'un compteur 
proportionnel (XefCH4). Une tourelle munie d'6cran.s att6nuateurs calibds permet d'obtenir la 
meilleure dynamique de comptage possible sans risque de saturation du detecteur. Les rotations 
des bras du reflectom6tre sont assurk  par l'interm&aire de moteurs pas B pas , avec une 
pdcision angulaire mkanique de 1 sec d'arc. L'ensemble instrumental est pilot6 par un micro- 
ordinateur, sauf pour ce qui concerne l'alignement de l'khantillon. Ce dernier est maintenu sur la 
platine par d6pression, ou par son propre poids lorsqu'il es plad horizontalement (dans le cas oii 
les bras de l'appareil se deplacent dans le plan vertical). L'alignement de l'khantillon est rkalis6 
avec l'aide d'un couteau escamotable, ou h e  lunette de vide pr6-regl6e. 
La courbe de relectivit6 est obtenue en faisant varier l'angle d'incidence et B enregistrer l'intensit6 
du faisceau r6flkhi spkulairement. 
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EchantiUon 

Moteur Moteur 

I 
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I 

La courbe en pointill6 de la figure 2 montre un exemple d'enregistrement obtenu dans le cas 
d'un substrat de silice prkpoli. On a reprhentd le logarithme dkirnal de l'intensitr5 mesur6e en 
fonction de l'angle de rasance en secondes. 

3. AJUSTEMENT DE LA COURBE EXPERIMENTALE 

3.1 Calcul de la r6flectivit6 thhrique 
Il existe de nombreuses mkthodes permettant de calculer la rkflectivitd thkorique d'une 
multicouche. Elles sont toutes 6quivalentes 1131. On utilise ici le formalisme matriciel. 
On consid&re les vecteurs dont les composantes (R) et O sont les amplitudes complexes des 
ondes planes transmises et reflkhies d'un dioptre B l'auae dans la multicouche. On a: 

La matrice M est le produit de deux matrices: 
a-Matrice F correspondant B la &avers& du dioptre. 
b-Matrice de propagation P dans la couche. 

a-La matrice F fait appel aux composantes des vecteurs d'onde dans les deux milieux skparks par 
le dioptre. Par exemple, dans le cas d'une onde plane polaris& rectilignement S, la matrice 
correspondant B la wavers& du dioptre sl&rit: 



JOURNAL DE PHYSIQUE IV 

k est la composante normale du vecteur d'onde, indi& par le numero du milieu. 
Lorsque l'interface est rugueux, les termes extradiagonaux de la matrice doivent Stre multiplib 
par le facteur Debye Waller (DW): 

oh o est l'kart quadratique moyen de la rugosie. 
Dans le cas d'un polarisation P, une composante k doit Stre divis6e par le c a d  de l'indice 
complexe correspondant. Dans le cas des rayons X, les indices sont t& proches de 1, et la 
correction n'est pas absolument nkessaire lorsque les angles d'incidence sont tr&s eloignb de 
l'angle de Brewster. 

b- Les matrices de propagation sont diagonales et se paentent sous une forme t r h  simple: 

0 exp(-i. k,. d) 
oii d est l'paisseur de la couche. 

O I 
En tenant compte du fait que le vecteur d'onde initial dans le substrat a une composante en 
&flexion nulle, le cdfficient de reflexion en intensit6 s'krit: 

L'intensie reflkhie est obtenue en multipliant I par le nombre de particules incidentes. 

3.2 Optimisation 
La courbe expkrimentale peut Stre ajustke par un programme de calcul automatique lorsque le 
modble de depart de l'empilement est connu [6]. Une methode par essai et emur permet de 
modifier pas B pas les valem des pararnbtres de manigre B rendre minimum la valeur absolue 
dela somme des &arts enre la coube exp6rimentale et la courbe calculek. Nous avons u W  la 
methode de Box [I41 pour l'optimisation. Son principe est bas6 sur la generation de N vecteurs 
albatoires dont les composantes sont des valeurs alhtoires des parambtres. A chaque &ape du 
calcul, on &mine la plus mauvaise solution, et on remplace le vecteur correspondand par un 
autre, au moyen d'un algorithme d'interpolation. De cette fa~on, le nuage de point initial se 
concentre lentement en se deplaqant vers la solution. 
Un exemple d'ajustement de courbe est donne figure 2, avec les paramttres trouvbs 
correspondants 

3.3 Profil d'indice 
On exprime que la rugosit6 d'une interface peut Stre assimilt5e B une couche de passage oh 
l'indice varie suivant la fonction erreur entre les valeurs des indices des deux couches 
limitrophes [15]: 

X 

n, (x) = -- e-"S2. d~ (1) 



oh x est la cote de profondeur ii l'int6rieur de la couche de passage. La variance s est Bgale ii 

G o ,  oh o est la valeur quadratique moyenne de la rugosit6. La figure 3 donne le profil 
d'indice correspondant aux pararnktres du substrat de silice prkBdent. 

Figure 2: Courbe de r61ectivitc5 expHmentale d'lm substrat & silice m l i  et &ultat de l'ajustement 
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Figure 3: Profil d'indice du substrat Si02 calcul6 partir des param&= d'ajustement thbriques. 
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4. UTILISATION DE LA TRANSFORMEE DE FOURIER POUR L'ANALYSE DES 
COURBES 

4.1 Thbrie 
Le principe de la methode a Bt6 dkrit pr6cedemment [16-171. Il repose sur le fait que, en 

dehors de la zone de reflexion totale, et selon un mod&le de calcul cinematique, la r6flectivit6 
est proportiomelle au module c a d  de la transform& de Fourier de la d6riv& du profil de 
densit6 electronique. Soit: 

oil Q est le moment de diffusion, c'est B dire deux fois la composante normale du vecteur 
d'onde dans le vide. 
On a mon& qu 'il6tait n h s a i r e  de tenir compte de l'indice de &fraction, et de d 6 f i  Q' 
par: 

Q' = a..Jn2ZG&j 
h 

0 r e p h n t e  l'angle de rasance, z la profondeur, 1 la longueur d'onde incidente et n est 
l'&art quadratique moyen de l'indice dans la couche, deduit de l'angle critique de r6flexion 
totale. 
La fonction d'autocorrt5lation (ACF) de la derivk du profil de densit6 peut sl&rire: 

1 +" 

, 
P(Z) ez - j Q ~ . R ( Q ) . ~ - ' ~  dQ 

( 4 . ~ 1 ~  , 
oii t est la variable de profondeur. 

Exemple 1 Exemple 2 
PROFIL D'INDICE 
D'UNE BICOUCHE 

DERIVEE 
DU PROFIL 

.-L, 4 
(Forctions de Drac) 

FONCTION 
D'AUTOCORRELATION 
DE LA DERIVEE [; ,3; ,-,12-; , 3!, 3 '  

2.1 2-2 
2-2 3-3 
3-3 3-2 

Figure 4: Profils et fonctions d ' a u t ~ l a t i o n s  des d&veeeS de deux bicouches parfaites 



Dans le cas de couches homogknes, la fonction d'autocorr6lation s'krit : 

~(2) = x z ( n k  - nk)-(nl + - (2) 
k 1 

k et 1 sont les numeros des couches, nk sont les indices, xk est la cote de profondeur de la 
ki&me surface, dh est la fonction de Dirac centde autour de z=0. 

A titre d'exemple, la figure 4 illustre ces differentes fonctions dans le cas d'une bicouche 
id6ale exempte de rugosit6. 

4.2 Discussion 
Pour obtenir le signe de la fonction d'autocodlation (ACF), il est nhssaire que la 
transform& de Fourier soit &lle, ce qui implique que la fonction directe soit symetrique. 11 
est possible de syrnktriser les dom@ de dflectivid, mais alors la zone voisine du plateau 
de r6flexion totale oil la relation (2) n'est pas v6rit"1& introduit des pertubations dans le 
spectre de Fourier. Or, on peut constater dans l'exemple de la figure 4, que le signe de la 
AFC ne donne pas d'information sur l'ordre des couches. Dans un premier temps, on a donc 
pdferk calculer 1e module de la TF de fonctions non sym6triques oil Q>Qc, pour s'affranchir 
de la zone du plateau de &flexion totale. 

4.3 La transform& de Fourier discrste et ses limitations 
Rappelons que lorsque I'on remplace la transform& de Fourier continue par une transform& 
de Fourier disc&&, la pMsion des &ultats depend du choix de certains parametres, tels 
que: - La frPquence d'&hantillonnage (th6o&me de Shannon)., 
- La longueur de balayage dans l'espace direct, qui d6termine la r6solution en Mquence dans 
le spectre, 
- Le type de la fenetre u W  pour limiter le signal. Sa forme peut induire des composantes 
parasites qui n'existent pas dans le signal direct. 
D'autre part, des oscillations parasites peuvent aussi etre introduites lorsque la troncature ne 
correspond pas a un multiple de la p6riode du signal (aliasing). 
Dans les exemples ci-dessous, au lieu d'utiliser une fonction filtre qui risquerait de rMuire la 
bande passante du signal, on prend soin de selectiomer des minima dans la courbe du signal, 
pour d6fiir des limites telles que l'effet d'aliasing soit atb5nu6 le plus possible. 

4.4 Ap lication 1 l'analyse d'une couche sim le id6ale 
06 a c&ul6 entre 2800 et 30000 seconds #arc,% reflectivit6 dune couche d'or d'epaisseur 
246.9 &sans rugosit6 (figure 5a). Le spectre correspondant (figure Sb), pdsente un pic unique B 
246.1 a. Ce dsdtat montre la validit6 de la mkthode. 
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Figure 5: R6flectivit6 calcul6e d'une couche mince parfaite d'6paisseur 246,9 et transfonnee de Fourier 
correspondante. 
4.5 Effet de la rugositi! 
Dans le cas d'un interface rugueux, on a vu ci-dessus (I), qu'il pouvait etre assimile 3 une 
couche de transition oil l'indice varie en fonction de la profondeur suivant la fonction erreur. 

A Rugosite calculee 
-2 3 - a ) Couche parfaite .- 

sans rugosite .L 2 - 
C 
0 
Q, 1 -  - 
.I- 

2 0 -  
V 

m-1- 
0 

- 2 -  
I I I I 

-3 
20  40  60  80 

XI 0 Angle de rasance corrige de I'indice (rd: 

Rappelons que la vadance s est ga l e  B 6 a, oil a est la valeur quadratique moyenne de 
la rugosit6. 
La dBriv& de cette fonction est une gaussienne. 

b Spectre 

x=246.09 

I 
I I I i 

0 200 400 600 800 1000 

Z( A) 

1 -n,(;J 
Gs (x) = -e 

S 

Sa transform& de Fourier est une gaussienne de la forme : e -a.(W2 

En tenant compte du profil gaussien de la d6rivQ de l'indice, la fonction d'autocodlation 
devient: 

k 1 
Elle fait intervenir des produits de convolution de gaussiemes. Ces produits sont aussi des 
fonctions de Gauss: 

dont la largeur B mi-hauteur est Bgale 8: 



SANS RUGOSITE AVEC RUGOSITE 

PROFIL D'INDCE 

I I 

Figure 6: Rofils compar6s 

Notons que le pic A l'origine est la superposition de n gaussiennes, dont la variance est 
donnk par: 

En fait, ces valeurs thkoriques doivent Etre comgks car nous avons i6alis6 la TF de la 
courbe de r6flectivit6 tronquk (Q> Qc). La largeur doit Etre multiplik par un facteur 
th6orique de 1.785, qui correspond au fait que Yon a utilis6 la transform& de Fourier 
exponentielle au lieu de la transform& en cosinus. 
La figure 6 schkmatise les profds thhriques compar6s d'une couche parfaite, et d'une 
couche avec rugosit6. 
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5. APPLICATION DANS LE CAS DE COUCHES REELLES 

5.1. Cas d'une couche simple 
On prksente figure 7 a) la courbe exp6rimentale de dflectivit6 d'une couche d'or obtenue par 
kvaporation thermique, b) la courbe obtenue ap& prk-traitement, c) le spectre ap& 
transformation de Fourier, et d) l'ajustement theorique de la courbe exp6rimentale. On peut 
constater que la largeur du pic est compatible avec les valeurs & rugosit6s obtenues. 

Fig 7a: Courbe de refleainvie exp6rimentale 
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Figure 7b: Donnks exp6rimentales @s pr6-tfaitement 
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Figure 7c Module de la transform& de Fourier de la courbe 7b 

- donnhes experimentales 
courbe d'ajustement calculhe 

. . 

2000 4000 6000 8000 10000 
angle de rasance (secondes) 

F i r e  7d: Resultat de l'ajustement des courbes 

absorption 
0.136 
4.01- 

Couche 
0 
1 

Rugosite 
2.5 
0.76 

Epaisseur 
0 

497.4 

lndice 
7.7 

45.97 



C4-378 JOURNAL DE PHYSIQUE IV 

5.2 Cas d'une tricouche 
La courbe en pointillks de la figure 8 a repdsente le profil de rkflectivitk d'un empilement: 
Au/Co/Au/NaCliFloat-glass, obtenu par kvaporation thermique. Le contraste entre l'indice de la 
couche de sel et le substrat est trop faible pour Ctre dktect6, et la couche de cobalt est trop mince 
pour apparaitre dans le spectre de la figure 8 b. Cependant, l'iiormation obtenue est sufflsante 
pour donner un mod2le de dkpart,selon le shkma de la figure 9, avant le calcul de la courbe 
d'ajustement (courbe en trait plein de la figure 8a). 

Figure 8 3 :  Reflectivie d'un Mmntillon Au/CdAu/NaCYFG. bb): TF cornspondante 



Substrat 

5.3.1 Exemple I 
Par pulv6risation ion ique, une multicouche pkriodique MoISi a 6tc5 dab% dans ie laboratoire. 
Du fait que le pic de Bragg & la courbe de r6flectivit6 (figure 10 a, pointill&) est loin de l'angle 
critique (oh la correction en ~4 est approximative), la syrn6trie de la courbe angulairement 
corrigk de l'indice donne de bons dsultats. Le spectre de Fourier (figure 10 b) permet d'6valuer 
Ia p6riode d'une bicouche, si l'on prend soin d'observer les pics les mieux form6s. De mgme, on 
peut 6valuer le rapport des 6paisseurs dans la bicouche Clementaire. Les rksultats ont 6tc5 utilisb 
pour le calcul de la multicouche de modklisation (figure 10 a, trait plein et tableau des 
param8tres correspondants). 
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Figure 10 a): En pointilles dflectivie e x m e n t a l e  de la multicouche, en trait plein courbe thhique d'ajusteanent 
M S e  i3 partir des n5sultats donnb par le spectre b). 



5.3.2 Exernple 2 
Une multicouche AuJCo, pour Ctudier le magnktisme du cobalt,.a kt6 realis& au laboratoire par 
Cvaporation thermique. Les valeurs de fr6quences du quartz au cours du depot donnent les 
Cpaisseurs suivantes: AU(~~~)/CO(~A)/~(AU(~~)/CO(~~)/AU(~~~~). 
La courbe de rkflectivib en X rasants est don& figure 11 a, et le spectre correspondant figure 
11 b. 

Fig 11 a): RBflectivite de la multicouche AdCoIAu. b): R&ultat de la TF 
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Les rCsultats peuvent gtre cornpar& avec ceux du shema de la figurel2, montrant un a s  bon 
accord avec les valeurs e s t imh  au cours de la rdalisation. Le pic suppl6mentaire B 415.6 A dans 
le spectre a kt15 attribuC au fait que sur le meme substrat on a dab6 deux em ilements adjacents 1 pour lesquels les Cpaisseurs de cobalt different. En moyenne elle serait de 4 dans cette zone, 
ce qui augmenterait l'dpaisseur totale de 9 A. On suppose d'autre past que cette partie n'a Bt6 que 
partiellement &lair& par le faisceau incident du goniomhtre. 
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Float GI ass 
Figure 12: M d l e  de l'empilement selm les epaisseurs mes&s in situ par la quartz 

6. CONCLUSION 
La transfonnke de Fourier obtenue ii partir de la mesure de n5flectivitt5 en X rasants est une 
preruikre approche pennettant d'kvaluer les caractt5ristiques d'un empilement, en particulier les 
6paisseurs. Le caract&re discret de la transform&. de Fourier risque d'introduire des adfacts 
dans l'analyse. D'autre part, la mkthode est issue d'un calcul cinkmatique, et les dsultats doivent 
etre affin& ensuite par le calcul de la rBflectivit6 thkorique partir d'un mo&le dynamique de 
calcul. Nkanmoins les exemples montrent que la TF donne rapidement des rhultats voisins des 
valeurs finales, et permet ainsi de gagner un temps consid6rable dans l'analyse des multicouches. 
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