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Abstract
This thesis treats the re�ective and structural properties of multilayer structures. Soft X-ray
multilayer mirrors intended as near-normal incidence re�ective optics and polarizers in the
water window (�=2.4-4.4 nm) are the main focus. Such mirrors require multilayer period-
icities between 1.2-2.2 nm, a large number �600 of multilayer periods (N), and atomically
�at interfaces. Bi-metallic multilayers were deposited by dual-target magnetron sputtering on
Si(001) substrates at ambient temperatures. Material combinations were chosen to maximize
the theoretical re�ectance based upon simulations. Hard and soft X-ray re�ectivities, hard X-
ray di�raction, high resolution transmission electron microscopy, and electron di�raction were
used for structural characterization of the mirrors, whereas elastic recoil detection analysis and
Rutherford back scattering spectroscopy were used for compositional analysis.

Geometrical roughness and intermixing/interdi�usion at the interfaces were investi-
gated in connection with the impact of ion-surface interactions during growth of Cr/Ti, Cr/Sc,
and Ni/V multilayers. This was achieved by comparing multilayers grown with or without high-
�ux low energy (E����30 eV) ion assistance. The use of modulated ion assistance resulted in
a substantial improvement of interface �atness and abruptness in each of the materials system.
State-of-the art re�ectivities of 2.1 %(Cr/Ti), 20.7%(Cr/Sc), and 2.7%(Ni/V) were achieved.
It is found that Cr/Sc multilayers exhibit the highest quality and as many as 600 periods can
be grown, but accumulation of local atomic distortions (jaggedness) limits the re�ectivity at
very large N. Moreover, it is shown that amorphous Cr/Sc multilayers exhibit smooth inter-
faces compared to nano-crystalline layers and that multilayers with period less than �2 nm
are ‘self healing’, i.e., they re-gain smooth amorphous layers after morphological disturbances.
Amorphization of Sc and Cr layers takes place below certain thicknesses. Ab-initio calculations
indicate that the stabilization of the amorphous layer structure is due to a lowering of the total
energy of the system by eliminating high energy incoherent interfaces between crystalline Sc
and Cr.

Light element incorporation in Cr/Sc multilayers was investigated through residual gas
pressure variation. It is shown that multilayers retain their structural and optical properties
within the high vacuum range of 2×10�7-to-2×10�6 Torr. The incorporation of 34 at.% nitrogen
at a higher residual gas pressure ( �2×10�5 Torr) resulted in highly textured understoichiomet-
ric CrN�/ScN� multilayers. As a result of nitrogen incorporation, interface widths as small as
0.29 nm, and near-normal incidence re�ectivity enhancement (at �=3.11 nm) by 100 % (com-
pared to pure Cr/Sc multilayers) was achieved. Light element incorporation was also found
to be advantageous for the thermal stability of the multilayers. In-situ hard X-ray re�ectivity
measurements performed during isothermal annealing in the temperature range 25-900 �C has
shown that understoichiometric CrN�/ScN� are stable up to 350 �C. As an alternative route
to metallic multilayers, single crystal CrN/ScN superlattices, grown by reactive sputtering in
N atmosphere onto MgO(001), were also investigated. The superlattice synthesis at 735 �C,
resulted in highly abrupt interfaces with minimal interface widths of 0.2 nm. As-deposited su-
perlattices with only 61 periods showed an absolute soft X-ray re�ectance of 6.95% at �=3.11
nm as well as very high thermal stability up to 850 �C.
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Populärvetenskaplig Sammanfattning

Denna avhandling behandlar syntes, analys, och materialvetenskap rörande så kallade multi-
lagerspeglar för mjuk röntgenstrålning. Speglarna är lämpade som optiska komponenter för
instrument såsom röntgenmikroskop i våglängdsområdet 2,4 nm till 4,4 nm, även kallat vatten-
fönstret.

Tack vare de senaste decenniernas stora teknologiska och vetenskapliga framsteg i att
framställa mycket intensiva källor för mjuk röntgenstrålning, såsom tex synkrotronljuskällor,
frielektronlasrar, och plasmagenererade källor, är det nu tänkbart att utnyttja denna strålning
till nya tillämpningar som tidigare inte varit möjliga. Några exempel är; röntgenmikroskopi av
biologiska preparat med upplösning ca 1/100 av det som är möjligt med synligt ljus, fotolitogra�
av strukturer endast några tiotals nm stora, samt för studier av dynamiska förlopp inom kemi
och biologi med en tidsskala på femtosekundsnivå eller kortare. Även inom astronomin �nns
det ett stort intresse av att avbilda avlägsna naturliga röntgenkällor. För dessa ändamål krävs
högupplösande optiska instrument med så få förluster som möjligt. Tyvärr uppvisar de �esta
material ett brytningsindex för mjukröntgen som är mycket nära 1 samt en kraftig stor absorp-
tion. Detta gör att det inte är möjligt att utforma de optiska elementen, dvs linser och speglar,
på konventionellt sätt i sådana instrument. För att uppnå hög re�ektans för mjuk röntgen-
strålning vid nära normalt infall utnyttjas därför möjligheten att skapa konstruktiv interferens
mellan röntgenvågor som re�ekterats i ett stort antal mellanytor inne i en lagrad struktur av
nanometertunna skikt, en så kallad interferensspegel, här kallad multilagerspegel.

Det �nns �era stora utmaningar för att lyckas tillverka multilagerspeglar. Först och
främst måste man hitta materialkombinationer som ger upphov till re�ektion i mellanytorna
mellan materialen men som inte samtidigt absorberar all röntgenstrålning. Dessutom måste
materialen gå att belägga på varandra i �era hundra tunna lager, vart och ett endast ca 1
nanometer tjockt, med en ytojämnhet om endast några tiondels nanometer. Den absoluta
tjockleks precision i varje lager som krävs för att uppnå perfekt konstruktiv interferens ligger
på femtometernivå. Detta kräver stora kunskaper inom såväl materialvetenskap som beläggning
av extremt tunna �lmer och är huvudämnet för denna avhandling.

I det här arbetet har fyra olika typer av multilagerbeläggningar undersökts: krom/titan
(Cr/Ti), krom/skandium (Cr/Sc), nickel/vanadin (Ni/V) samt kromnitrid/skandiumnitrid (CrN
/ ScN). Materialvalen har baserats på teoretiska beräkningar som visat att dessa materialsystem
genererar mycket god re�ektans i vattenfönstret. Varje kombination av metaller är optimal för
en speci�k våglängd och de individuella lagertjocklekarna måste optimeras teoretiskt för varje
enskilt fall. Beläggningarna av speglarna gjordes under lågt tryck, ca 10�6 atmosfärer av argon
och kväve, med så kallad magnetronsputtring där �ödet av metallatomer noggrant kunde kon-
trolleras med hjälp av datorkontrollerade slutare. Under arbetets gång utvecklades en ny teknik,
som med hjälp av ett stort �öde av lågenergetiska joner till den växande �lmen, resulterar i
en tydlig förbättring av metallskiktens jämnhet. Genom att för�na metoden, så att jon�ödet
regleras under beläggningen av varje skikt, har även mellanytorna kunnat göras mer abrupta.
I förlängningen ledde dessa forskningsresultat till att multilagerbeläggningar med överlägsen
re�ektans kunde framställas. Till exempel uppmättes rekordre�ektansen 20% för röntgenstrål-
ning av våglängden 3,11 nm för ett Cr/Sc multilager som tillverkats med sex hundra 0,605 nm
tjocka Cr-lager varvade med lika många 0,985 nm tjocka Sc-lager. För Cr/Ti och Ni/V upp-
nåddes re�ektanserna 2,4% för 2,74 nm våglängd respektive 2,7% för 2,42 nm våglängd, vilken
ännu är det högsta rapporterade värdet för så kortvågig röntgenstrålning.

För Cr/Sc multilager har vi visat att lagren som beläggs har en oordnad, så kallad
amorf, struktur av metallatomerna som har sitt ursprung i att multilagrets totala energi kan
sänkas om mellanytor mellan kristallint Cr och kristallint Sc kan undvikas.

Studier av e�ekterna av kväveupptag hos Cr/Sc multilagerspeglar under sputtrings-
processen har lett till ökad förståelse av materialsystemet. Till exempel har vi visat att kvävet



framförallt binder till de inre regionerna av Sc och inte så mycket till Cr-lagren eller i mellany-
torna. Med kväve i strukturen har vi gjort speglar som tål höga temperaturer, vilket är av
stor betydelse för tillämpningar baserade på högintensiva ljuskällor. Så kallade supergitter, dvs
multilager tillverkade i form av en enda kristall med lagringen av material inom själva kristallen,
visade sig vara mycket stabila upp till 850 ◦C med bibehållen röntgenreflektans. Supergitter har
dock den svagheten att de är svåra att belägga på substrat för optiska komponenter eftersom de
kräver ett kristallint substrat och hög beläggningstemperatur. Ytterligare ett viktigt resultat
är därför att polykristallina Cr/Sc multilagerspeglar med 34 atom-% kväve i strukturen, som
tillverkats vid rumstemperatur på vanliga kiselsubstrat, visade sig stabila upp till 250 ◦C och
gav en förbättrad mjukröngenreflektans jämfört med rena Cr/Sc multilagerspeglar.
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14 CHAPTER 1. INTRODUCTION

multilayers have not been fully understood especially when multilayers are grown under highly
non-equilibrium conditions with kinetic limitations. Another challenging area for the multilayer
community is the methods of detailed multilayer characterization of buried interfaces. All these
matters are, to some extent, addressed in this thesis and solutions to a number of so far unsolved
research issues which are essential for mirror reflectivity and thermal stability are discussed

This thesis is compiled into eight chapters. The next chapter deals with the general
description of X-ray reflection from a multilayer and also the most commonly used terminologies
in the field are introduced. Material selection and mirror design rules followed in this work are
also described. Chapter 3 is a detailed outlook of metal multilayer growth related issues. Several
characterization methods have been used during this work. Chapter 4 deals with the techniques
and kind of information revealed from each of the analyzing technique. In Chapter 5 multilayer
roughness evolution during growth is discussed with some examples of the present work. The
work during the last two years was related to the study the effects of impurity incorporation
into the multilayers and is shortly discussed in Chapter 6. Chapter 7 presents a summary of
the papers constituting this thesis, and Chapter 8 is devoted to some related, yet unpublished,
results and an outlook for future experiments.
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