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1. Bevezetés

Az elmult évtizedek sordn a mikroelektronika és nanotechnoldgia fejlédése a
feliiletérzékeny fizikai vizsgalati mdédszerek szerepének novekedését indukalta. A szilardtest
feliletek és  vékonyrétegek  kutatdsdban  hasznilatos moddszerek  korében az
elektronspektroszkopia altal nyujtott lehetdségek, mint pl. a rontgen-fotoelektronok
spektroszkopidja (XPS), rontgenkeltésii Auger elektronok spektroszkopidja (XAES) vagy a
visszaszort elektronok energiaveszteségi spektroszkopidja (REELS) kulcsfontossagu szerepet
toltenek be. Az elektron-szilardtest kdlcsonhatdsokat iranyitd fizikai folyamatok természete
miatt a kdzepes energidju elektronok a minta néhanyszor tiz nanométeres rétegén athaladva
energiajuk jelentds részét nagy valdszinliséggel elveszitik, biztositva ezaltal az elektronokra
alapozott roncsolasmentes vizsgalati modszerek feliiletérzékenységét. Ebbdl azonban az is
kovetkezik, hogy az elektron-szilardtest kolcsonhatasok sordn bekovetkezd, kiilonbozo
természetli fizikai folyamatok pontos ismerete nélkiilozhetetlen a kisérleti adatok helyes
értelmezése szempontjabol. A feliileti és hatarrétegekben végbemend elektrontranszport
folyamatok megfeleld szintli ismerete kiilondsen fontos a kvantitativ feliiletkémiai analizis,
illetve a kisszemelt atom koriili lokalis elektronszerkezet meghatdrozasara irdnyuld gyakorlati
alkalmazasok altal timasztott pontossagbeli igények kielégitése érdekében.

Napjainkban mar ismert jelenség, hogy a szilard minta hatérfeliiletének kozelében az
elektrontranszport soran bekdvetkezd energiaveszteségek jellege a szilardtest-vakuum hatar
jelenléte miatt eltér a mélyen a mintan beliil végbemend energiaveszteségi folyamatokétol.
Abbol kovetkezden, hogy a kozepes ¢és alacsony energigju (0.1-2 keV) elektronok
transzportjanak jelentds része a szilardtest-vdkuum hatarfeliilet kozelében zajlik, az
elektrontranszport soran bekovetkezd feliileti gerjesztések kellden pontos ismerete
nélkiilozhetetlen a kisérleti adatok helyes és megalapozott értelmezése szempontjabol. Ennek
koszonhetden az elmult évtizedben az elektronok transzportja sordn a szilard minta
hatarfeliiletének kozelében zajlo energiaveszteségi folyamatok tanulmédnyozésa és leirdsa a
kutatasok kozéppontjaba keriilt. Ugyanakkor a tombi és feliileti gerjesztések eltérd jellege
alapvetd kérdéseket vet fel: vajon miben kiilonbozik az elektrontranszport soran a feliilet
kozelében végbemend energiaveszteségi folyamat a tombi gerjesztésektdl? Kezelhetdk-e a
tombi ¢s feliileti gerjesztések fiiggetlen folyamatokként? Egyaltalan helyes-e a tombi ¢€s a
feliileti energiaveszteségi folyamatok szétvalasztasa és megkiilonbdztetése? Mitdl és hogyan
fligg a feliileti gerjesztések bekovetkezésének valosziniisége? Az értekezés elsd részében
ezekre a kérdésekre keresem a valaszt az elektronok szilardtestbeli transzportja sordn a feliilet
kozelében végbemend energiaveszteségi folyamatokat vizsgdlva. Mivel a szilard minta
feliiletérdl visszaszorddod kozepes €s alacsony energiaju elektronok transzportja kdzvetleniil a
feliilet kozelében zajlik, ezért az elektron-visszaszordsos kisérletek, valamint a visszaszoras
folyamatainak és a REELS spektrumoknak a modellezése kivaléan alkalmas az
elektrontranszport soran bekovetkezd feliileti gerjesztések tanulmanyozasara. Ehhez
attekintem ¢és Osszehasonlitom azon elméleti modelleket, amelyek alkalmasak az elektronok
feliiletkozeli energiaveszteségi folyamatainak leirdsara, majd a kiilonb6zo elméleti
kozelitéseknek megfelel6 Monte Carlo szimulacidoim eredményeit ismertetem, illetve
Osszehasonlitom az elméleti eredményeket a kisérleti adatokkal.

Az elektrontranszport sordn a szildrd mintdban bekdvetkezd energiaveszteségi
folyamatok leirasara alkalmas elméleti modellek két nagy csoportba sorolhatéoak. A modellek
egy része a transzport soran bekdvetkezd energiaveszteségi folyamatot, mint Markov-lancot
kezeli, ahol az elektron ,,multjanak” semmiféle hatidsa nincs az aktualis energiaveszteségre,
azaz az energiaveszteségi folyamatot tiszta sztochasztikus folyamatnak tételezik fel. Mas
modellek azonban figyelembe veszik, hogy az elektron palydjanak korabbi szakaszan az



elektron 4ltal a mintdban eldidézett valtozdsok és a minta tulajdonsdgai megszabjak az
aktualis energiaveszteség jellegét, azaz az energiaveszteségi folyamatot, mint
determinisztikus folyamatot kezelik. Ezek utan felvetddik a kérdés, hogy vajon az elméleti
modellek két nagy csoportja kozotti alapvetd kozelitésbeli kiilonbség milyen kiilonbségeket
eredményez a szamolasok kimenetében? Az értekezés elsd felében az elektrontranszport soran
bekovetkezd energiaveszteségek sztochasztikus €és  determinisztikus  kozelitésének
Osszehasonlitasaval erre a kérdésre is valaszt adok.

Az elektronok szilardtestbeli transzportja soran bekovetkezd energiaveszteséggel jaro
kolcsonhatdsok markéns jellege miatt a foto- ¢és  Auger-elektronok  kisérleti
energiaspektrumaiban a kiilonb6z0 energiaveszteségi folyamatok eredménye Osszetett és
jelentds intenzitdst veszteségi hattér formdjaban jelentkezik. Ezért ezen veszteségi hattér,
illetve a kiilonb6z6 energiaveszteségi folyamatok kellden pontos ismerete nélkiilozhetetlen az
XPS és XAES kisérleti adatok értelmezése €s a benniik rejlé informéciok kvantitativ elemzése
szempontjabol. Az értekezés masodik részében megmutatom, hogy a visszaszort elektron
energiaveszteségi spektrumok vizsgalata soran nyert ismeretek és eszk6zok hogyan
alkalmazhatok a fotoelektron spektrumok nagypontossagu analizisére, valamint a
fotoelektronok szilardtestbeli transzportjat modellezem Monte Carlo szimulaci6 segitségével.
A disszertacid ezen részén alkalmazaott nagypontossagi XPS modellek mellett bemutatok
egy altalam kidolgozott egyszerli statisztikai modellt, amely az elektrontranszport folyamatok
vizsgalata soran nyert ismeretekre alapozva bizonyos feltételek teljesiilése mellett a joval
nagyobb szamolasigényli modellekkel kozel azonos eredményeket szolgéltat, aminek a
gyakorlati alkalmazasok szempontjabdl van nagy jelentOsége.

Az elektrontranszport folyamatok sordn bekdvetkezd, energiaveszteséggel jard
folyamatok mellett az elektronok szilardtest atomokon torténd rugalmas szorddasa is
jelentdsen befolyasolja a transzport-folyamatot, ezért hatasanak vizsgalata az értekezésben
kiemelt figyelmet kap.



2. Elektronok visszaszorodasa szilard testek feliiletérol

2. 1. Elektron-szilardtest kolcsonhatasok leirasa

2. 1. 1. Bevezetés

Elektronok szilardtestbeli transzportjanak tanulméanyozéasara kivaloan alkalmas a
szilard testekrdl visszaszorddott elektronok spektrumanak mérése és elemzése. A mérés soran
viszonylag jol meghatarozott energiaju (az energiabizonytalansadg <leV) elektronokat 1oviink
a mintaba, amelyek a mintan beliil az aktualis palyajukat befutva kedvezd esetben olyan
iranyban 1épnek ki a mintdbdl, hogy a detektorba esve az energia eloszldsuk mérhetd. A
mintan beliili transzport soran az elektronok rugalmas (energiaveszteség nélkiili) és
rugalmatlan (energiaveszteséggel jard) kolcsonhatasokban vesznek részt. A rugalmas szorés
az elektron, mint toltott részecske szordddsa a mintdt alkotdé atomok magjanak arnyékolt
Coulomb-potencidljan. Az elektronok rugalmatlan szorddasa szilard testek esetén magéaban
foglalja mindazon energiaveszteséggel jard kolcsonhatasokat, amelyek szabad atom és
elektron kolcsonhatasa soran lehetségesek (kiilonbozd ionizacids és gerjesztési folyamatok),
de ezeken tul szilard testeknél megjelennek olyan tovabbi energiaveszteséggel jaro
folyamatok is, mint a racsrezgések gerjesztése (fononok) vagy a szilard test szabad, illetve
kozel szabad elektronjainak kollektiv gerjesztése (plazmonok).

A transzport soran kizdrélag rugalmas szorodast szenvedett elektronok (jo
kozelitéssel) energiaveszteség nélkiil jutnak a detektorba amennyiben a mintabol valo kilépés
irdnya egybeesik a detektor aktudlis iranyaval. Ezen elektronok alkotjdk a visszaszort
elektronok energiaveszteségi spektrumaban az tugynevezett rugalmas cstcsot. Mivel ezen
elektronok kizarolag rugalmas szorddast szenvedtek a transzport soran, ezért a rugalmas cstcs
intenzitdsanak mérése kiillonb6zd szorasi geometriak esetén az elektronoknak az adott mintat
alkotd atomokon torténd rugalmas szorasi folyamatairdl (melyek jellemzdi a szdg szerinti
differencialis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet, relativ differencialis visszaszorodasi
egylitthato, stb.) adhatnak informéciot. Azon elektronok viszont, amelyek a spektrum
energiaveszteségi rész€hez adnak jarulékot a legkiilonb6zobb  energiaveszteségi
folyamatokban vehettek részt a transzport soran, ezért a spektrum ezen részének vizsgélataval
az elektron ¢€s szilardtest energiaveszteséggel jarod kolcsonhatasairdl nyerhetiink informéciot.

A szilardtestbeli elektron transzport-folyamatok modellezésének pontossaga attol
fligg, hogy azon rugalmas €s rugalmatlan szorasi folyamatokat, amelyekben az elektron részt
vehet, milyen pontossaggal tudjuk leirni és figyelembe venni. Ezért a fejezet soran attekintem
az elektron transzport-folyamatok vizsgélatdhoz altalam hasznalt rugalmas és kiilonosen a
rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetek szamolasara alkalmas kozelitéseket, illetve a
kiilonbozd kozelitésekre épiild szimulacids modelleket. Az egyes elméleti modelleket (kivéve
a differencialis rugalmas szorési hatdskeresztre vonatkoz6 eredményeket 2.1.2. fejezet) sajat
szamolasaim eredményeivel illusztrdlom. A fejezet soran hasznalt REELS spektrumokat az
ATOMKI sajat fejlesztésti ESA 31 elektron spektrométerével mérték. A hozza kapcsolodo
LEG-62 elektronagyu segitségével 0.1-5 keV primer energiaju elektronok allithatéak eld,
amelyek a mintara kapcsolt gyorsito fesziiltség segitségével 10keV energidig gyorsithatok. A
mérendd minta harom irdnyban mozgathatd, donthetd, valamint az analizalds iranya altal
kijelolt tengely koriil forgathato.



2. 1. 2. Elektronok és szilardtestek atomjainak rugalmas kolcsonhatasa

Toltott részecskék szabad, illetve szilard mintat alkotdé atomokon, molekulakon torténd
rugalmas szorodasanak mind elméleti, mind kisérleti vizsgalata igen komplex feladat, mely
messze tulmutat a dolgozat keretein. Ezért ebben a fejezetben az elektronok szilardtestek
atomjain torténd rugalmas szordsanak differencialis hataskeresztmetszetének (DCS) elméleti
szamolasaira alkalmas kozelitések kozil kizardlag a dolgozatban ko6zo6lt eredmények
szarmaztatdsa soran hasznalt DCS adatbazis [1] kiszamitasara alkalmazott kdzelitést tekintem
at. A kulonbozé kozelitések kellden részletes elméleti Osszefoglaldsa [2], illetve a
differencialis hataskeresztmetszetek szdmolédsara alkalmas szamitogépes program kodja [3]
megtalalhat6 az irodalomban.

Ahogyan azt mar a bevezetésben is emlitettem, elektronok atomokon térténd rugalmas
szorddasa ugy tekinthetd, mint az elektron, azaz toltott részecske szoérodasa az atom magjanak
az elektronjai altal learnyékolt elektrosztatikus potencialjan. Az atomon beliili elektronok
stiriséget gombszimmetrikusnak tételezziik fel az elméleti szamolasok sordn, mely
tulajdonsdg igy az atomi potencidlban is megjelenik. A bejovd elektron, melyet
kolcsonhatasmentes esetben egy sikhullam reprezental, koélcsonhat a mag arnyékolt
elektrosztatikus potencialjaval, szorodik és igy a szorodott elektront mar goémbhulldammal
irhatjuk le. A szérocentrumtol nagy tavolsagban (7 — ) az elektront igy a bejové sikhullam
¢és a kimend gdmbhullam szuperpozicidjaként el6allo y(7 ) hullamfiiggvénnyel adhatjuk meg,
amelynek aszimptotikus alakja [4]

v(7) > expifr) + S2ED £ o) (1)

ahol 7 az elektron helyvektora, p = hK az elektron impulzusa. A szérasi amplitadé ( £(8)),
amely a fent emlitett centralis potencial-kozelités miatt nem fiigg az azimutalis szogtol,
egyértelmiien meghatarozza a differencialis szorasi hataskeresztmetszetet. Nemrelativisztikus
esetben, az (1) egyenletben szerepld w(7 ) torzult hullamok az idéfliggetlen Schrodinger
egyenlet megoldésaiként allnak eld, mig relativisztikus kozelitésben az idéfliggetlen Dirac
egyenlet megoldasai, az atomi potencidl adott kozelitése mellett. A DCS-k szamoldsahoz
elterjedten hasznalt modszer a parcialis hulliamok modszere, amelyben az (1) egyenletben
felirt w(7) hullamfiiggvényt gombhulldmok szuperpozicidjaként allitjak eld, ezek a
gombhullamok az impulzusnyomaték operator sajatfiiggvényei, amelyek a radialis
hullamegyenlet numerikus megoldasaval nyerheték. igy a szérasi amplitadd, azaz a DCS
meghatdrozasahoz csak az igynevezett faziseltolodasok () értékeire van sziikség.

Nemrelativisztikus kozelitésben a differencidlis hataskeresztmetszet az alabbi mdédon
adhat6 meg a szorasi amplitido segitségével

do,
dQ)

@ =\ )

ahol

1(0) =ﬁi(zm1)(exp(2i5,)—1)P,(cos(0)> 3)
A o



és P cos(0) az l-edik Legendre polinom. Relativisztikus esetben [5], ez némiképp modosulva
kiegésziil egy az elektron spinjét is figyelembe vevo taggal

do,
dQ

@) =[O +lg@) (4)

ahol f(@) az ugynevezett direkt, mig g(0) az ugynevezett ,,spin-flip” szoérasi amplitado. A
szorasi amplitddok a o, és &, (spin-up és spin-down), azaz az l-edik parcialis hulliamhoz
tartozo faziseltolodasokbdl szamolhatoak az alabbi mdédon

£(0) = ﬁi{(z +1)expli2s; 1))+ lexpli2s; ~1))}P cos®) 5)
LA =0
g(0)= ﬁ i {— exp(i25,+ )+ expli20, )}Pf cos(0) (6)
LA o

ahol P cos(fd) és P'cos(d) a Legendre illetve az elsd rendi kapcsolédd Legendre

polinomokat jelenti. Nemrelativisztikus esetben, azaz lassu elektronok esetén a (5) egyenlettel
felirt £(€) direkt szordsi amplitudo atmegy az id6tdl-fiiggetlen Schrodinger egyenlettel nyert

szorasi amplitidoba (3), valamint g(&) eltiinik és igy a (2) egyenletben felirt alakhoz jutunk.

A rugalmas szérdsi hatdskeresztmetszet-szamolds pontossaga nagymértékben fiigg a
Dirac illetve a Schrodinger egyenletben hasznélt atomi potencidl kozelitésétdl. Az
irodalomban megtalalhatd, elektronra vonatkozé rugalmas DCS szdmolasok az alkalmazott
atomi potencidl szerint két nagy csoportba sorolhatok: (i) az atom statisztikus modelljének
felhasznalasaval nyert Thomas-Fermi (TF) vagy Thomas-Fermi-Dirac (TFD) atomi potencialt
alkalmazok; (ii) illetve a relativisztikus vagy nemrelativisztikus Hartree-Fock dnkonzisztens
modszerrel nyert, azaz pl. nemrelativisztikus Hartree-Fock-Slater (HFS) vagy relativisztikus
Dirac-Hartree-Fock-Slater (DHFS) potencialt hasznalok. Az egyes kozelitések részletesebb
targyalasa, illetve az egyes atomi potencial-kozelitésekre épiilé rugalmas DCS szamolasokat
alkalmaz6 publikéciok referenciai megtalalhatdak Jablonski €és munkatarsai [2] cikkében.

A szadmoladsaim soran altalam hasznalt adatbazis [1] alapja a (4) egyenlettel definialt
Mott-féle hataskeresztmetszetre €piild, relativisztikus kozelités, amely a szorasi amplitidok
(5),(6) meghatirozasahoz sziikséges faziseltoloddsokat a Dirac egyenlet numerikus
megoldasaval nyeri [6] az atomi potencialra a Dirac-Hartree-Fock kozelitést alkalmazva,
szabad atomokat feltételezve. Az értekezésben elektronok szildrdtestbeli transzportjanak
modellezésével foglalkozom, ahol az elektronok rugalmas szérdsa nem szabad atomokon
torténik, de Jablonski megmutatta [7], hogy 200 eV-nal nagyobb elektron energidk esetén az
atomi potencidlban alkalmazott szilardtest-korrekcido a kisszogli szorasok valoszinliségét
némiképp befolyasolja ugyan, de nincs jelentds hatdsa az elektronok transzportjara, azaz
kozepes €s nagy elektronenergidk esetén biztonsaggal alkalmazhatéak a szimulacidokban a
szabad atomra szdmolt rugalmas szorasi hataskeresztmetszetek szilardtest esetén is.

Az 1. abran néhany, az értekezésben is vizsgalt anyagra vonatkozé differencialis
rugalmas szorasi hataskeresztmetszet (DCS) lathato az elektronenergia fiiggvényében [1]. Az
abrakrol leolvashato, hogy DCS fiiggvényekben tapasztalhatd szerkezet nagymértékben fiigg
elektronok hasonlé elektronszerkezetli atomokon vald rugalmas szérodasanak szdg szerinti
differencialis szorasi hataskeresztmetszete hasonld képet mutat (Fe, Cu); (ii) Osszetettebb



elektronszerkezetii atomokon (pl. Au) torténd rugalmas elektronszérashoz tartozo
hataskeresztmetszet komplexebb képet mutat, mint egyszeriibb elektronszerkezetii atomokon
(pl. Si) torténd szords; (iii) a rugalmas szordsi hataskeresztmetszetben tapasztalhatd szerkezet
a szorodo elektron energiajanak ndévekedésével egyre inkabb kisimul, eltlinik.
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1. abra: Elektronok Si, Cu, Fe és Au atomokon torténd rugalmas szorodasara vonatkozd szOg szerinti
differencialis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet kiilonb6z6 energiaji szorodo elektronokra [1]

A differencialis rugalmas szordsi hatiskeresztmetszet mellett a modellezés szempontjabol
legalabb olyan fontos a teljes rugalmas szorasi hataskeresztmetszet

d Td )
o, =I 940 =.[ O-‘“’27[s1n( 0)do (7)

dQ Y dQ
valamint az elektron altal két rugalmas iitkozés kozott atlagosan megtett it, azaz a rugalmas
kozepes szabad tthossz, A

A= [N“’ae} (8. 2.




ahol N az atomstlirliség, Ny az Avogadro-szam, p az adott minta siirlisége és 4 az atomsuly.
Rugalmas széras esetén igen fontos mennyiség az elektron eredeti irdnyara vonatkozo
impulzusvaltozas, melyet a transzport kdzepes szabad uthossz, A, segitségével jellemezhetiink

r

_ do
A7 =N[({1=cos8)—=dQ b.
J(1=cose)— = (8.b.)

amihez az (1-cos 6) faktor miatt a nagyszdgi, azaz nagy impulzustranszferti rugalmas
szorasok jarulnak hozza jelentdsebben, ezért 4, a két nagyszogl rugalmas szoras kozott
befutott kozepes szabad uthossz.

2. 1. 3. Elektronok rugalmatlan kolesonhatasa szilardtesttel

Az el6zd fejezetben targyalt rugalmas kolcsOnhatdsok esetén a szérdcentrumba
beérkezd €s a szort elektron energiaja megegyezik (eltekintve a gyakorlatilag elhanyagolhaté
meglokési energiaveszteségtol, (recoil)), azaz az elektron energiajat nem, viszont az elektron
mozgasanak iranyat megvaltoztathatja a szilardtestet alkoté atomokkal valé rugalmas
kolcsonhatds. Ezzel szemben rugalmatlan kolcsonhatds esetén (mely kolesonhatasnak
kiilonb6z6é modjai lehetségesek mind a szilardtestet alkotd atomokkal mind a szilardtest
szabad, illetve kozel szabad elektronjaival) nemcsak az elektron mozgéasanak iranya, hanem
annak energiaja is megvaltozik. Az elektronra vonatkozo differencidlis rugalmatlan szorasi
hataskeresztmetszetek szdmoldsanal latni fogjuk, hogy szilard minta esetén az elektron és a
minta kozotti rugalmatlan  kdlcsonhatasok koziil kiemelkedden a legvaldsziniibb
energiaveszteségi folyamat a szilardtest szabad illetve kozel szabad elektronjainak kollektiv
gerjesztése. Ezen gerjesztések soran az elektron elektroméagneses tere révén toltésstirliség-
oszcillaciokat hoz létre a szilardtestben, mely oszcillaciok gerjesztéséhez sziikséges energia az
adott minta anyagara jellemz0, jol meghatarozott értékii. Egy ilyen oszcillator-gerjesztést tigy
is tekinthetiink, mintha az elektron energidjanak egy (jol meghatarozott) részét arra forditotta
volna, hogy egy részecskét kelt, mivel azonban ezek nem valodi részecskék, ezért az ilyen
oszcillaciokat, mint kvazirészecskéket is szokas emliteni. Az irodalomban ezen
elektronsiiriség-oszcillaciok kvantumat nevezik plazmonnak. Maga a toltésstrliség-
oszcillacid gerjesztéséhez sziikséges energia, illetve a gerjesztés sordn az elektron altal
elvesztett energia eloszldsa jelentds mértékben fiigg az adott minta adott helyén az
elektronszerkezet jellemz6itdl, hiszen nem mindegy, hogy milyen az a szabad, illetve kozel-
szabad elektron rendszer, amellyel az elektron kolcsénhat. Eppen ezért, az emlitett
energiaveszteségi eloszlas erdsen fligg az anyagi mindségtdl és egy adott minta esetén, a
gerjesztés helyének feliilettdl mért tavolsagatdl is, hiszen a feliilet kozelében a minta
végességébdl eredendéen mas az elektronszerkezet, mint az a mintan mélyen beliil. A feliilet
kozeli toltéssiiriség oszcillaciokat, hangstilyozva, hogy az ilyen oszcillaciok gerjesztéséhez
sziikséges energia az elektronszerkezeti kiilonbségek miatt més, mint az a minta mélyén,
feliileti plazmonoknak is szokas nevezni, mig a minta mélyén keltett oszcillaciokat tombi
plazmonoknak nevezik az irodalomban. Természetesen a minta feliiletének kozelében az
elektronszerkezet nem hirtelen, hanem folyamatosan véltozik, ezért valdjaban az ilyen éles
megkiilonboztetés nem helyénvald. Tovabba latni fogjuk azt is a rugalmatlan folyamatok
részletes targyaldsa soran, hogy az elektronnak nem kell a mintaban haladnia ahhoz, hogy a
mintaban, illetve annak a feliileti rétegeiben 1évd szabad vagy kozel szabad elektronok
érezzék az elektron hatasat, igy az elektron elektromagneses tere révén akkor is képes zavart



kelteni a minta feliileti rétegében 1évo toltéssiirliségben és igy energiat atadni, ha még a
mintédn kiviil halad.

Meg kell még emliteni, hogy természetesen mindazoknak a rugalmatlan csatornaknak,
amelyek elektron és szabad atom (pl. gdzminta) kolcsonhatasa soran lehetségesek, megvan a
megfelelje szilardtest esetén is, de ami igen fontos lesz pl. a rugalmatlan szdrasban
bekovetkezd iranyvaltozds figyelembevételénél a szimuldciok soran, ezen folyamatok
valdszinlisége szilard minta esetén messze elmarad a kollektiv gerjesztések valoszinlisége
mellett.

A kovetkezd fejezetben attekintem az elektron és szilardtest rugalmatlan
kolcsOnhatasanak leirasara altalam hasznalt modelleket, kiilonos tekintettel a feliiletkozeli
véltozasok figyelembevételére, hiszen a cél a visszaszort elektronok energiaveszteségi
(Reflection Electron Energy Loss Spectroscopy, REELS) spektrumainak modellezése, ahol
(mivel az elektron kétszer metszi a vakuum-minta hatarfeliiletet, valamint az altalam vizsgalt
elektronenergidkon a mintan beliili elektron transzport jelentds része is a feliileti rétegekben
zajlik) kiilondsen jelentds szerepe van a feliiletkozeli energiaveszteségeknek. A fejezet soran
bemutatott eredmények sajat numerikus szdmoldsaim eredményei, melyekkel az elméleti
modellek alkalmazhatosagat, illetve alkalmazasat kivanom szemléltetni.

2. 1. 3. 1. Dielektromos modell

Szilard mintdban mozg6 elektronok energiavesztesége az elektron és az atomhoz
kotott, vagy a szilardtestben 1évd szabad, illetve kozel szabad elektronok kozotti rugalmatlan
kolesonhatasnak tulajdonithato. Kiilonbdz6 modellek allnak rendelkezésiinkre, amelyek ezen
sokszinii kolcsonhatasok kisebb-nagyobb részét, kiillonbozd energiatartomanyokban a maguk
pontossagi korlatjaikkal képesek leirni, figyelembe venni.

Az atomi gerjesztések €és ionizacid leirasara alkalmas elméletek egyike a Bethe altal
1930-ban kidolgozott Born-féle kozelitésre épiild modell [8], amely alkalmazéasaval a
nagyenergiaju elektronokra szamolt fékezdképesség (-dW/ds, ahol W az elektron étlagos
energiavesztesége s pedig az elektron altal megtett t, a tovabbiakban stopping power) jo
egyezésben van a kisérletb6l nyert adatokkal [9]. Az elektronok atomi elektronokkal valo
kolesonhatasanak leirasara alkalmas klasszikus elméletet dolgozott ki Gryzinski [10]. Az
ezzel az elmélettel szarmaztatott stopping power értéke, a tobbi klasszikus modellhez
hasonldéan (Bethe-elmélet [8], Bohr-elmélet [11]) jelentdsen eltér a kisérleti adatoktdl az
alacsony energiaju tartomanyban [9]. Casnati és munkatarsai [12] a Bethe elmélettel szamolt
rugalmatlan szorésai hataskeresztmetszetet annak a kisérleti adatokhoz vald illesztésével
finomitottak, ezzel egy félempirikus mddositott Bethe-formulat kapva eredményiil. Powell
[13], Seah ¢és Gilmore [14] Osszehasonlitva az elektron altali atomi ionizacidt leird
legelterjedtebb  hataskeresztmetszeteket egymassal ¢és  kisérleti adatokkal arra a
kovetkeztetésre jutottak, hogy ezen folyamatok leirdsara a legtobb héj esetében a Casnati €s
munkatarsai altal megadott hatdskeresztmetszet a legalkalmasabb.

A fent emlitett modellek az elektron ¢és szilardtest kozott lezajlo, energiaveszteséggel
jaré kolcsonhatasok koziil, azonban csak az elektron és a szilard testet alkotd atomokhoz
kotott  elektronok kozotti  rugalmatlan  kolcsonhatdsok leirdsara alkalmasak. Ezen
folyamatokon tal a szilardtestben jelen 1évé kozel szabad illetve szabad elektronoknak is
atadhat energiat a mintdban mozgo elektron. A teljes vizsgalandd elektron energiaveszteségi
tartomany, azaz 0.1~10 keV-os (amely magaban foglalja a fentebb emlitett
plazmongerjesztéseket, savok kozotti atmeneteket valamint a belsd héj ionizacidkat)
energiaveszteségek leirdsara a dielektromos fiiggvény elmelet [15] ad lehetdséget.



Az elektron altal a minta atomjainak, elektronjainak atadott impulzus (g) és energia
(w) figgvényeként eldalld dielektromos fliggvényre &g, @) épiild elmélet a minta kiilsd
elektron hatasara adott valaszat toltésslirliség-fluktuaciok segitségével irja le, amely
toltéssliriiség-ingadozasok  keltéséhez sziikséges energia ¢és impulzus a vizsgalt
elektronenergia és impulzusveszteségeként all eld. A komplex dielektromos fiiggvény optikai
hataresetben (¢=0, azaz &0, ®), az optikai dielektromos fliggvény) torténd szamolasahoz
sziikséges torésmutatd n(w) €és abszorpcios egyiitthatd k(w) értékek (Osszefoglald néven
optikai adatok), mint a foton energia (hulldmhossz) fliggvényei a 0.1~10 keV tartomanyban
az anyagok széles korére ismert és megtalalhato az irodalomban [16]. A komplex
dielektromos fiiggvény optikai hataresetben az aldbbi formaban adhatéo meg

£(q =0,0) = &(0) = & (@) +is,(0) )

ahol & a dielektromos fiiggvény valds €s & a képzetes része, melyek a fent emlitett
torésmutatoval (n(w)) €s abszorpcios tényezdvel (k(w)) a kovetkezd kapcsolatban vannak:

& (w) =n*(w)+k*(w) (10)
&, (w) =2n(w)k(w) (11)

Az energiaveszteségi fliggvény (Energy Loss Function, ELF) elemi matematikaval megadhato

a fentiek alapjan:
ml— b logmd L lo % (12)
(g =0,m) &(w) g +&,

Az energiaveszteségi fliggvény alacsony frekvencids tartoménya a valencia-elektronokkal,
mig a magasabb frekvencigju tartomanya a belsdbb héjon 1évd elektronokkal vald
kolcsonhatassal hozhatd kapcsolatba, azaz a 100 eV-nal kisebb energiaveszteségekben a
valencia-elektronokkal lejatszodo rugalmatlan kolesonhatas a domindns. Ezek alapjan az is
nyilvanval6, hogy az optikai energiaveszteségi fiiggvény (ELF) alakjanak szerkezetére
jelentds hatdssal van a savszerkezet Osszetettsége.

fgy tehat a kisérletileg mért n(w) és k(w) adatokbol a komplex dielektromos fiiggvény
a ¢=0 impulzusatadas esetére szdmolhatd. Az elektron és minta rugalmatlan kdlcsonhatasanal
azonban az impulzusatadds nem nulla. Az elektron és a minta rugalmatlan kdlcsonhatdsa
soran bekovetkez0 impulzusatadas figyelembevételére, azaz az optikai adatokbol
szarmaztatott ELF kiterjesztésére elektronok esetére tobbféle eljarast dolgoztak ki.

Ritchie és Howie [17] olyan eljarast dolgozott ki az optikai energiaveszteségi
fliggvény kiterjesztésére a g #0 esetre, amely az optikai ELF-t Drude tipusi modell

dielektromos fliggvények sokasdgaval illeszti, majd az igy kapott modell ELF-be viszi be az
impulzusatadas hatdsat. A Drude-féle modell dielektromos fiiggvény alakja [9]

2

gD(w’wp):l_m:81+i82 (13)
a)Z
g(o,0,)=1- e _:7/2 (14)
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ahol @, a plazmoncsucs pozicidja ¥ pedig a plazmoncstcs félérték szélessége. Az optikai
modell ELF igy egyetlen plazmaoszcillacids kozelitésben

-1 s oyw’
D(w,w,,7)=Im =—2 = d 16
(@, @,,7) {gD(w’a)p)} elts (@ —(012,)2-1-602)/2 (16)

Az optikai ELF alakjara a savszerkezet jelentds hatassal van, igy egyszeriibb és komplexebb
ELF szerkezetet mutatd anyagok egyarant el6fordulnak. Egyetlen oszcillatoros kozelités csak
egyszeriibb ELF-t mutaté anyagok (Si, Ge, Al) esetén ad jo modellt, 6sszetettebb ELF alakot
mutatd anyagok (Cu, Ag, Fe, Au stb.) esetén tobb Drude-féle dielektromos fiiggvény linearis
kombinaciojaként allithaté elé a megfeleléen pontos modell ELF. Ekkor

Im{ - }ziAiDi(a)’a)pi’yi) (17)

&(w) i

A modell dielektromos fliggvény megadasa, azaz a (17)-es képletben szereplé 3N paraméter
(4;, o és y az i-edik plazmoncsucshoz tartozé sulyfaktor, plazmonfrekvencia és szélesség)
meghatarozasa, a modell dielektromos fliggvénynek a kisérleti n(w) és k(w) adatokbol
szarmaztatott optikai (¢=0) energiaveszteségi fliggvényhez valo illesztésével érhetd el. Az
optikai energiaveszteségi fiiggvény kiterjesztése a g=0 esetre a modell szerint [17] az aladbbi
modon torténik:

_1 N
Im{a(q,a))} =2.4.D,(0.0,(9).7,(9) (18)

a)p,-(q)Za)p,-+hq2/2m &s 7i(q)=aiq’+b:q’ ahol az utdbbi az i-edik plazmoncsucs szélességének az
atadott impulzustdl valo tapasztalati fiiggését hivatott figyelembe venni.

A Lindhard dielektromos fliggvényt [18] haszndlva az impulzusatadds hatdsa mar a
modell dielektromos fiiggvényben megjelenik, ugyanis

2

w
£, (q.0,0,) =1+ £ (19)
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vagy a szokasos diszperziot haszndlva atomi egységekben, azaz az a)qza)p+q2/2
helyettesitéssel élve
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@

e (g, 0,0 )=1+ P 20
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Lathatd, hogy a (20) formulaval megadott Lindhard-féle dielektromos fliggvény g=0 esetben
atmegy a (13) egyenlettel felirt Drude-féle dielektromos fiiggvénybe, azaz a Lindhard féle
dielektromos fiiggvény nem mas, mint a Drude-féle dielektromos fiiggvénynek egy olyan
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kiterjesztése, amely magéaban foglalja az impulzusatadas hatasat [17]. Ezért szokas gyakran
Drude-Lindhard-féle dielektromos modellnek illetve kiterjesztett Drude modellnek nevezni. A
Lindhard-féle dielekromos fliggvény valds és képzetes része [9, 17]

2 2 2 2
a)p(a) -, +a)p)

21)

gl(qaa)aa) )=1_ 2 2 282 2 2
i (0 -0, + )" +0°y,;

2
DY Dp

& (g 00,) = (22)

2 2 25N2 2,2
(0" -0, +0,)" +o7y,

valamint a modell ELF

2
_ Yy
Im{ ! } __& il 23)

T2, 2" 2 272 22
£.(q,0,0,) g te;, (0" -w) +oy,

A modell ELF-ben szereplé paraméterek meghatarozasa a korabban emlitett modon torténik,
azaz a kisérleti optikai adatokbol szamolt optikai ELF-hez illesztjik a (23) formulaval
megadott Lindhard-féle modell ELF-ek linearis kombinaciojat a g=0 feltétel mellett.

A fent emlitett modszereken til meg kell még emliteni a Penn [19] altal kidolgozott
eljarast, amely az el6zOekben emlitett paraméterezéssel szemben az optikai ELF nem nulla

crer

Im{ -1 }:&Im{ -1 } (24)
e(q,0)) o (@)

ahol @y az w,(q, wy)=w egyenlet pozitiv megoldasa, ami a kordbban hasznalt diszperzidval,
azaz az wq=w0+hq2/2-vel az alabbi alakhoz vezet

Im{ -1 }:w—hqz/zlm{ —12 } 25)
e(q,w) @ e(w—hqg~/2)

Az elektron esetére tehat a (25) formulaval az optikai ELF-bOl egyszerli numerikus
szamolassal adodik az atadott energiatol és impulzustol fiiggd ELF. Meg kell jegyezni, hogy
habar Penn szerint, az eljaras pontatlansaga kisebb, mint 3% [19], a késObbiekben hasznalt
komplexebb szamolasokhoz mégis a kordbban emlitett paraméterezett modell ELF a
megfeleldbb.

A 2.13. fejezetben mar emlitettem, hogy az elektron szilardtestbeli
energiaveszteségehez, kiillonosen fémek esetén, a legnagyobb jarulékot az elektron altal keltett
toltésslirliség  oszcillaciok adjadk és mivel ezen toltéssiirliség-ingadozasok keltése
nagymértékben fiigg az elektronszerkezettdl, ezért a feliilet kozelében ezek a toltéssiirliség-
oszcillaciok mas képet mutatnak, mint mélyen a mintan beliil. Pines and Bohm [20,21]
mutatott ra elsdként arra, hogy fémek esetén a valencia-elektronok kozétti Coulomb
kolesonhatds hossza hatotavi jellege miatt azok kollektiv gerjesztése, mint plazmaoszcillacid
gerjesztés lehetséges, ¢€s ezek a gerjesztések hasonld képet mutatnak, mint azok az
elektronsiirliség-oszcillaciok, amelyeket elektromos kisiiléseknél gdzok esetén Tonks és
Langmuir kisérletileg megfigyeltek [22]. Ritchie [23] a minta végességének, azaz a vakuum-
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minta hatarfeliilet jelenlétének hatasat vizsgélta a fém feliileten 4thalado elektron altal keltett
kollektiv gerjesztésekre ¢és elsOként allapitotta meg, hogy a feliilet kozelében keltett
toltésstlirliség-oszcillaciok az elektronok elnergiaveszteségi spektrumdban egy, a tombi
gerjesztéseknél kisebb energiaveszteséggel jard karakterisztikus csticsot eredményeznek.
Powell ¢és Swan [24,25] két évvel késdbb mar egy sor kisérletileg mért elektron
energiaveszteségi spektrummal erdsitette meg Ritchie joslatat, a feliileti toltésstriiség-
oszcillaciok jelenlétérdl, amelyeket késdbb Stern €s Ferrell feliileti plazmonoknak nevezetek
el [26]. A dolgozat kovetkezd fejezeteiben attekintem az altalam hasznalt elméleti modelleket,
amelyek lehetdséget adnak arra, hogy az elektronok szilardtest feliiletén torténd athaladéasa
soran keltett feliileti plazmongerjesztések miatti energiaveszteségét is figyelembe vegylik.

2.1.3. 2. A Tung-modell

Az elektron szilard minta feliiletén valdé athaladdsa soran elszenvedett
energiaveszteségeket is leir6 modellt dolgoztak ki Tung és munkatarsai [27]. Az elméleti
szamolas az el6z0 fejezetben bemutatott kiterjesztett Drude-féle dielektromos fiiggvény valds
¢s képzetes részének ismeretére épiil. Ehhez, a modell dielektromos fliggvény valds és
képzetes részét, mint kiterjesztett Drude-féle komponensek linedris kombinacidjaként allitjak
eld [28, 29].

gl(q,a)):gb_z Ai(a)z—(a)i+q2/2)2)

i(2_( 2 )2)2_ 2.2 (26)
@ —\w.+q° /2 @y

4y,0

&,(q.0) =7 27

i (coz —(a)l. +q° /2)2)2 —a)zyi2

amelyekben szerepl0 paraméterek (4, @ és y az i-edik komponenshez tartozo sulyfaktor,
plazmafrekvencia és szélesség) a (27)-es képlettel megadott képzetes rész optikai
hataresetbeli, azaz g=0 feltételnek megfeleld alakjanak a kisérleti n(w) és k(w) adatokbol
szamolt optikai dielektromos fliggvény képzetes részéhez vald illesztéssel nyerhetd. Ezen
paraméterek bizonyos anyagokra, illetve néhdny fontosabb vegyiiletre megtaldlhatéoak az
irodalomban: (Cu, Fe, Au, Pd [27]); (Si1, Ag [30]); (Ni [31]); (Ge[32])); (S10,, MgO [29));
(GaN, GaP, GaAs, GaSb, InAs, InSb [33]). Az elektron altal a rugalmatlan kdlcsonhatasban
atadott impulzustol és energiatol fiiggd komplex modell dielektromos fliggvény (26, 27)-al
megadott alakjanak, azaz a modell dielektromos fiiggvény valds és képzetes részének
ismeretében, annak a valoszinlisége, hogy az E energiaju elektron, mikdzben a mintan beliil
mélyen, a feliilettd] tdvol mozog, @ energiaveszteséget szenved [18, 27] (atomi egységeket
hasznalva):

+qd _
1, (E — E — ) = ELE j flm{g(qylw)} (28)

ahol ¢ az elektron altal a rugalmatlan iitk6zés soran atadott impulzus, amely az energia és
impulzusmegmaradas miatt g, =/2E +/2(E — @) hatarok kozotti értéket vehet fel. Igy tehat
a (28)-as formuldval megadott, az E energidji, a feliilettdl tdvol a mintan beliill mozgd
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elektron differencialis energiaveszteségi valdszinlisége numerikusan szamolhato. A (28)-as
formulaval megadott mennyiség a differencialis inverz rugalmatlan atlagos szabad tthossz
(differential inverse inelastic mean free path, DIIMFP, jelolése up(E—E-w) vagy Wiy(E, ),
amelybdl a két rugalmatlan iitk6zés kozott az elektron altal megtett szabad ut (inelastic mean
free path, IMFP, jelolése Aiu; vagy u(E)) az alabbi modon szamolhato:

Ao = {ju (E—>E- w)dw} (29)

A 2. ébran az Aaltalam elvégzett, a Tung ¢és munkatarsai [27] altal kifejlesztett,
kiterjesztett Drude-féle dielektromos modellre épiilé DIIMFP szamolasaim eredményei
lathatoak kiillonb6zd energiaju elektronokra Si, Cu, Au és Ni mintdk esetén, a (26, 27)
kifejezésekkel megadott modell dielektromos fiiggvényben szerepld paramétereket az
irodalombdl véve (Si-ra [30], Cu-re és Au-ra [27], Ni-re [31]). A 3. abran a (29) képlettel, a
DIIMFP-b6l szamolt IMFP értékek lathatoak az elektron energidjanak fiiggvényében.

TSI AR E FRERIR SRR SRR AR SN A INEREREE N IRERINEN T
i b
- -
L) 1)
B =™
&= =
= =
] s
0 20 4 i A Lo 0 20 40 [&l1] 2] Lo
= o= 3
- - +
L) 1) y
o o L
& =]
= = .
a a F
0 20 41 ] N 1630 0 20 400 G Bil 130
Elvesztett energia (V) Elvesztett energia (V)

2. abra: A (26, 27) képletekkel megadott kiterjesztett Drude modell segitéségével a (28) formulaval szamolt
DIIMFP kiilonbdz6 energiaju elektronokra Si, Cu, Au, és Ni minta esetén. A (26, 27) kifejezésekkel megadott
modell dielektromos fiiggvényben szereplé paramétereket az irodalombol vettem ( Si [30],Cu és Au [27], Ni

[31]).
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3. abra: A (29) formulaval szamolt IMFP értékek az elektron energidjanak a fiiggvényében Si, Cu, Au és Ni
minta esetén. A (26, 27) kifejezésekkel megadott modell dielektromos fiiggvényben szerepld paramétereket Ge
minta esetén magam hataroztam meg [32], mig Si [30], Cu és Au [27], valamint Ni [31] mintak esetén az
irodalombdl vettem.

Az elektron feliileti energiaveszteségeire ebben a modellben (Tung-modell [27]) azzal a
feltételezéssel éltek, hogy a feliileti gerjesztés kozvetleniil a feliileten torténik és a réteg ahol
feliileti toltésstirliség oszcillacid gerjesztése a mozgd elektron altal lehetséges, nem terjed ki
sem a mintaba, sem a vdkuumba. A kovetkezd fejezetben majd latjuk, hogy ez a kozelités
természetesen nem pontos, mivel a mintan beliil, a minta feliilet¢hez kozeli rétegekben is
lehetséges feliileti plazmonok gerjesztése €s a mintan kiviil, a vakuumban mozgo elektron is
képes feliileti toltésstirliség oszcillaciokat gerjeszteni. A Tung-modellel megadott
energiaveszteség szerinti differencidlis feliileti gerjesztési valdszinliség (differential surface
excitation probability, DSEP, jelolése us(E—E-w,) vagy Ws(E, w,c)) tehat tartalmazza
mindazon hatasokat, melyek a fenti kozelités pontatlansagabol erednek. A DSEP-re a modell
altal megadott formula [27]:

Us(E—>E-w,a)=P . (E—>E-0,0)+P, (E—> E-0,a) (30)
P+(E—>E—a),a):;+flm{ (e(q.0) - 1) }q -
57 mEcos(a) s, | &(g,0)(e(q.@)+])] q
q:=1q’ —[qu/zT : cos(a)i(qu/zJ sin(a) (32)
’ V2E 2E

ahol o a feliileti merdleges és az elektron mozgasanak irdnyvektora kozotti szog, vagy
feliiletmetszési szog, ¢ az elektron altal a rugalmatlan kolcsonhatasban atadott impulzus a
(28)-as formuldnal mar emlitetteknek megfelelden, ¢, a feliilet sikja mentén atadott impulzus.
Az elektron altal, adott feliileti metszési szog esetén feliileti gerjesztések révén elvesztett
energia szerinti DSEP-et integralva a lehetséges energiaveszteségek szerint, a feliileti
gerjesztési valoszinliséget (surface excitation probability, SEP, jelolése us(E, o) ) kapjuk:
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15 (E, ) =IuS(E—>E—w,a)dw (33)

A 4. 4dbran a (30, 31, 32) formulékkal altalam szamolt DSEP értékek lathatoak Si, Cu,
Fe, és Ni minta esetén kiilonbozd energidju elektronokra, adott (a=0°) feliiletmetszési szog
mellett. Megfigyelhetd, hogy Si esetén a DSEP érdekes szerkezetet mutat, mivel a tombi
energiaveszteséghez tartozo tartomanyban negativ értékeket vesz fel. A kdvetkez6 fejezetben
térek ki részletesen erre a problémara és a jelenség magyarazatara. Az 5.a. dbran a DSEP
energiafiiggése lathatdé a 200-5000 eV-os energia-tartomanyban ugyancsak rogzitett
feliiletmetszési szog mellett (a=0°), mig az 5.b. abra a DSEP feliiletmetszési szogtol valo
fliggését mutatja a 0°-85°-o0s tartomanyban, rogzitett elektronenergia mellett (E=500 eV). Az
abrakrol lathatd, hogy a feliileti gerjesztés valoszinlisége nagymértékben fligg az elektron
energidjatol és a feliiletmetszési szogtdl. Kis elektronenergidkon €s nagy feliileti metszési
szogeknél jelentdés, mig nagyobb elektronenergidk és a feliilleti normadlishoz kozeli
feliiletmetszések esetén kisebb a feliileti gerjesztés valoszinilisége, de mindig jelen van. Ezt
mutatja a (33) képlettel szamolt SEP érték is, ami a 6.a abrdn az energia és a 6.b. dbran a
feliiletmetszési szog fliggvényében lathato.

gy e by v e bwa g s bygualias s baypalipas s1 s lo s wrlsspalsrsalwaswlswr ol wurloing
(.05 ] ey : (LI035 ] .
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(L0120 s o lasv i laspalwssalwarnlypyplipasliiag (L0125 -_
] —100eY [ =100V r
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0015 — ) - f '|I | Ni r
L RHIR r L
- [ - | \ Ihﬁzlmm -
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(L0035 = L
1 r 0.005 E
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4. abra: A (30, 31, 32) formulékkal szamolt DSEP értékek lathatéak Si, Cu, Fe, és Ni minta esetén kiillonb6zo
energiaju elektronokra adott (a=0°) feliiletmetszési szog mellett. A (26, 27) kifejezésekkel megadott modell
dielektromos fiiggvényben szerepld paramétereket az irodalombol vettem ( Si[30],Cu és Fe[27], Ni[31]).
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5. a. abra: A (30, 31, 32) formulékkal szamolt DSEP az energia fiiggvényében rogzitett feliiletmetszési szog
esetén (a=0°) Cu és Fe mintara.
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5. b. abra: A (30, 31, 32) formulakkal szamolt DSEP a feliiletmetszési szog () fliggvényében rogzitett
elektronenergia esetén E=500 eV Cu ¢és Fe mintara.

L]
L1000

EieV)
6. a. abra: A (33) képlettel szamolt SEP érték az elektron energiajanak a fiiggvényében rogzitett felilletmetszési

szog esetén (a=0°). A (26, 27) kifejezésekkel megadott modell dielektromos fliggvényben szerepld
paramétercket a mar emlitett forrasokbol vettem ( Si és Au[30],Cu és Fe[27], Ni[31], Ge[32]).
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6. b. abra: A (33) képlettel szamolt SEP érték a feliiletmetszési szog fliggvényében rogzitett elektronenergia
esetén (E=500 eV). A (26, 27) kifejezésekkel megadott modell dielektromos fiiggvényben szerepld
paramétercket a mar emlitett forrasokbol vettem ( Si és Au[30],Cu és Fe[27], Ni[31], Ge[32]).

Ezen a ponton célszerli még megadni a mar korabban emlitett és a késébbiekben egyes
szimuldciok soran hasznalt fékezési képességet, vagy mas néven stopping powert, amely az
elektron fajlagos energiavesztesége, mely mélyen a mintan beliil az alabbi alakba irhato,
felhasznalva a DIIMFP-ra a (28) egyenlettel megadott kifejezést:

A A
- j ou,(E = E - o)do = j ﬂEj qlm{g(q,a))} (34)

A (34) kifejezésben szerepld up(E,@w) csak a mélyen a mintdn belill mozgd elektron
energiaveszteségeit irja le helyesen, igy ha a feliilet kozelében is helyes eredményt szeretnénk
kapni, akkor a (34) formuldban olyan DIIMFP hasznalata sziikséges, amely ezen
gerjesztéseket is pontosan figyelembe tudja venni.

2. 1. 3. 3. Pozicio-fiiggd DIIMFP és a Li-modell

Az el6z0 fejezetben attekintett Tung modell [27] ugy kezelte a feliileti gerjesztéseket,
hogy azok kdzvetleniil a minta-vdkuum hataron torténnek, igy a feliiletet metszd elektron altal
keltett feliileti toltéssiiriség-oszcillaciok gerjesztési tartomanya sem a mintaba, sem a
vakuumba nem terjed ki. A modell feltételezése szerint, minden a mintan beliili rugalmatlan
elektronszorodas tombi gerjesztésnek felel meg, még akkor is, ha a gerjesztés helye nagyon
kozel van a feliilethez. Ezzel szemben a rugalmatlan kdlcsonhatasok bevezetésében mar sz6
volt arrol, hogy az elektron altal a szilard mintaban keltett toltéssiirliség-oszcillaciokat
természetesen nagymértékben befolyasolja a minta elektronszerkezete, amely a minta
feliilet¢hez kozeledve a minta végessége miatt valtozik. Ez a valtozds nem ¢les, hanem
fokozatosan megy 4t az elektronszerkezet a tombibdl a feliiletnek megfeleldbe, igy a tombi és
feliileti gerjesztések Tung-féle [27] felosztasa nem eredményez kielégitden pontos kozelitést a
felillet kozeli rugalmatlan események leirasdra. Chen és Kwei [34,35] ugyancsak a
dielektromos elméletre épiild kozelitésben vizsgalta a DIIMFP mélységtol valo fiiggését €s
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fél-klasszikus formulat szarmaztattak az elektronra vonatkoz6é mélységfiiggé DIIMFP
értékére azon specidlis esetre, amikor az elektron a feliilet normalisaval megegyezd irdnyban
(a=0°) metszi a minta-vakuum hatarfeliiletet. Azt tapasztaltak, hogy feliileti gerjesztés mind a
mintan beliil, mind a vdkuumban mozgo elektron altal lehetséges. Tovabba, a mintan beliil a
feliilethez kozeledve a tombi gerjesztés valdszinlisége csokken, mig a feliileti gerjesztés
valoszinlisége novekszik oly modon, hogy a rugalmatlan esemény valoszinlisége a mintan
beliil jo kozelitéssel allandd marad, mivel a tombi gerjesztés valdszinliségének csokkenését a
feliileti gerjesztés valoszinliségének novekedése kompenzalja a feliilethez kozeledve.
Szamolasaik sordn azt tapasztaltdk, hogy a vakuumban mozgdé elektron is képes elektromos
tere révén kolcsonhatni a mintaval és feliileti elektronstirliség-oszcillaciokat kelteni. Tovabba,
a vakuumban mozg6 elektron csak feliileti gerjesztéseket idézhet eld, amelyek valdsziniisége
gyorsan csOkken a feliilettdl valé tavolsaggal. A nullatdl eltérd feliiletmetszési szogek esetére,
ami feliileti gerjesztés valoszinliségét illeti, Kwei és Chen [35, 36] azt javasolta, hogy a
feliileten a feliileti normalissal megegyezd iranyban ki (vagy be) 1épd elektronra szamolt
értékek (cosa)”’  értékkel szorzandok, ez azonban nem garantalta az energia ¢és
impulzusmegmaradas tokéletes teljesiilését, illetve a mintan mélyen beliil érvényes DIIMFP
nem egyezett meg tokéletesen a végtelen kiterjedésii mintara szamolttal. Li és munkatarsai
(Kwei ¢és Tung) [37] tokéletesitették a Chen, Kwei és Tung 4ltal korabban kidolgozott
modellt. A Li-modellben mar garantdltan teljesiil az energia €és impulzusmegmaradas,
valamint a modell magéban foglalja a DIIMFP mélységtdl valo fiiggése mellett az elektron
sebességvektoranak a feliileti normalissal bezart szogtdl valo fiiggését is. Ily mdédon a Li és
munkatarsai altal szarmaztatott modell [37] alkalmas arra, hogy az elektron és szilard test
rugalmatlan kdélcsonhatasait ugy irjuk le, hogy a DIIMFP szdmoldsa soran figyelembe
vessziik az elektron feliilettdl valod tavolsagat (az aktualis sebességvektorral varhato feliileti
metszésponttol valo tavolsagat (r), gy hogy z=rcos() a mélység a mintdban), valamint
képes a vakuumbeli gerjesztések korrekt leirdsara is.

A modell levezetésének részletei megtalalhatéak az irodalomban [37] ezért itt csak a
legfontosabb formuldkat mutatom be. Két kicsit kiilonbozd kifejezés talalhatd a pozicio-fiiggd
DIIMFP-re (u) attol fiiggéen, hogy az elektron melyik iranybol metszi a minta-vakuum
hatarfeliiletet. Ez az eltérés az elektron altal indukalt feliileti toltések és az elektron kozotti
kolcsonhatés kiilonbozé eredményeire vezethetd vissza, hiszen amikor a vakuumbol a minta
fel¢ tart az elektron, az indukalt pozitiv feliileti t6ltés vonzd hatasa miatt az elektron gyorsul a
minta felé, mig ellenkezé esetben ez a hatis lassitja az elektront. Igy az E energiaju, v
sebességli elektronra vonatkozd pozicid-fiiggd DIIMFP-re, a feliiletmetszési szog o és az
adott sebességvektornak megfeleld feliileti metszésponttdl vald tavolsag fliggvényében az
alabbi kifejezéseket lehet felirni (atomi egységekben), ha az elektron a mintabol a vakuumba
halad (;F ), illetve ha a vakuumbol a mintaba mozog (,uV'S) [37]:

9, _ q, /2 2r
157 (o, E, m,7) :izjdqllm - @(—r)—zco—i(“)jdq [ a6[ag
24 q g(qaw) T 0 0
q- q_

sin” @ cos cosa)exp(HrQcosar) [ — 9, 72 2z

’ (a.rcose)ep0cosa) | 1 oy 405@ 4 T g fag
0" +0v,  £(0, )

sin’ @cos cosa)exp(—{r|Qcosa i - 4 72

s veotarsosmepciigeosn) [ o1 Ty seose(,
0" +0v]  £(0,) +1 )

q_ 0 0
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ahol <0 esetben az elektron a mintan beliil, mig »>0 esetben a vdkuumban halad,  az
elvesztett energia, g az elektron altal atadott impulzus, @ = @ — gvsin @ cos@sin  , Q=gsin6,

q-=qcosb, v, = veosa, E=v/2 és () a Heaviside 1épcsé fiiggvény. Az energia és
impulzusmegmaradas miatt g, =-+/2E £./2(E -®) . Azok a komponensek, amelyekben az

Im[-1/(e+1)] szerepel a feliileti, mig azok, amelyekben az Im/-1/g] szerepel a tombi
gerjesztéssel kapcsolatosak, gy hogy most & valdjaban az energia és atadott impulzus fliggd
dielektromos fiiggvény, azaz gq, w)-ként kezelendd. A (35, 36) képletekben az elsd tag a
tiszta tombi tag, azaz a mélyen a mintan beliil érvényes DIIMFP, a masodik tag a tiszta tombi
gerjesztés valoszinliségének a feliilet, mint hatar jelenléte miatti csokkenését adja, a harmadik
tag a feliileti gerjesztések valoszinliségének novekedését hivatott leirni a feliilethez kozeledve,
mig a negyedik tag a vakuumbeli gerjesztések figyelembevételére szolgal. A Iépcséd
fliggvénybdl is latszik, hogy az elsd harom tag csak a mintan beliil (<0 a mintan beliil), mig
a negyedik tag csak a mintdn kiviil a vdkuumban (>0 a vdkuumban) ad nem nulla jarulékot a
pozicio-fiiggd DIIMFP értékéhez. A pozicio-fliggd IMFP, vagy itt célszerlibben annak az
inverze, azaz az inverz IMFP adott E energidju elektron és adott « feliileti merdlegessel bezart
szO0g esetén az eldzd fejezetben megbeszélt modon (lasd (29) formula) a pozicid-fiiggd
DIIMFP lehetséges energiaveszteségek szerinti integralasaval nyerhetd, amely példaul a
kilépd elektronokra

E
p (@B = [ (@.E.o.rdo (37)
0

A 7. abran a (35) formulaval Au-ra szamolt pozicio-fiiggd DIIMFP lathaté E=500 eV
energidju elektronokra a=60° feliiletmetszés esetén kiilonbdzd mélységekben. Az dbrakon jol
latszik, hogy mélyen a mintdn beliil, ahol a feliilet jelenléte mar nem érezhetd a (35, 36)
formula atmegy a (28) képlettel megadott végtelen kiterjedésli mintara érvényes DIIMFP-ba,
azaz ha a gerjesztés mélyebben torténik, mint 18 4 (z<-18 A) a pozicio-fiiggd DIIMFP
megfelel a tiszta tombi gerjesztésekhez tartozo pozicio-fliggetlen DIIMFP-nek (lasd 7. dbra
z=-18 A esetén). Ha kozeledik az elektron a minta feliiletéhez, akkor a tombi jarulék a
pozicio-fiiggd DIIMFP-ban csokken és ezzel egyidejlileg novekszik a feliileti jarulék (lasd 7.
dbra z=-1 A esetén), majd a minta hatardhoz érve a tombi jarulék nulldba megy igy a
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vakuumban csak feliileti gerjesztés lehetséges (1asd 7. abra z=1 A esetén). A 7. dbran az=1 4
és z=3 A-hoz tartozd6 DIIMFP, amely mar tiszta feliileti gerjesztés, mutatja, hogy a feliileti
gerjesztés valoszinlisége ¢és a DIIMFP alakja is valtozik a minta feliiletétdl tdvolodva.
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7. abra: A (35) képlettel Au mintabol a=60° feliiletmetszési szog alatt kilépd E=500eV energidju elektronokra
szamolt DIIMFP mélyen a mintan beliil (z=-18A), a mintdn beliil a feliilet kozelében (z=-1A), a vakuumban a
feliilethez kozel (z=1A) és a vakuumban a feliilettdl tdvolabb (z=3A). A modell dielektromos fliggvényben
szerepld paramétereket az irodalombol [30] vettem.

A 8. ¢és 9. abrak a (35) képlettel mintabol kilépd elektronra szamolt DIIMFP értékeket
mutatjak a gerjesztés helyének a minta feliiletétdl vald tavolsaganak fliggvényében Au és Si
minta esetén. A dielektromos modellfiiggvény paramétereit az irodalombodl vettem (Au[27],
Si[30]). Jol lathatdé az abrdkon, ahogyan a minta feliilet¢hez kozeledve a tombi gerjesztési
mod szépen atsimul a feliileti gerjesztési modba, majd ez utobbi a feliilettdl tavolodva
lecseng. JOl mutatja ezt a pozicio-fiiggd DIIMFP-bol a (37) integralas elvégzésével E=1000
eV energidju, a feliiletet =60 -ban metsz6 Cu mintabdl kilépd elektronokra szamolt pozicio-
fiiggd inverz IMFP (10. abra) is. Az abrarol az is latszik, hogy habar a tombi gerjesztés
valoszinlisége csOkken a minta feliiletéhez kozeledve a tombi €s feliileti gerjesztés egyiittes
valoszinlisége, azaz a rugalmatlan esemény valoszinlisége a mintan beliil jo kozelitéssel
allado, mivel a tombi gerjesztési valdszintiség csokkenését a feliileti gerjesztés novekvo
valosziniisége kompenzalja. Igy, ami a késSbbiekben targyalandé szimulaciok szempontjabél
igen fontos, konstans IMFP (amely a tombi IMFP értékének felel meg) hasznéalata a mintan
beliil igen jo kozelités eltekintve a legfelsd 1-1.5 A-6s feliileti rétegtdl, ahol némiképp
megnovekszik az IMFP értéke. A 11. abra az inverz IMFP értékét mutatja ugyancsak E=1000
eV energidju Cu mintabodl kilépd elektronokra a=0° 60°, 80° -hoz tartozé feliiletmetszési
szogek esetén az elektron adott sebességvektorahoz tartozd vérhatéd feliileti metszésponttol
vald tavolsag fiiggvényében, mig a 12. abra a pozicio-fiiggd inverz IMFP értékét mutatja
rogzitett feliiletmetszési szog (a=0°) esetén kiilonbozd energidju (E=500 eV, 700 eV, 1000
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eV, 2000 eV, 3000 eV), Cu mintabol kilépd elektronokra. A 13. abran Ag, Au, Cu, Fe és Si
minta feliiletén a=60° feliiletmetszési szoggel kilépd E=500 eV energidju elektronokra a (35,
37) formuldkkal szadmolt pozicid-fiiggd inverz IMFP értékeket lathatdoak. A modell

dielektromos fliggvény paramétereit az irodalombol vettem ((Au, Cu, Fe [27]) és (Si, Ag
[301)).
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8. abra: A (35) képlettel, Au mintabol a=60° feliiletmetszési szog alatt kilépd E=500 eV energiaju elektronokra

szamolt DIIMFP a mélység (z) fliggvényében. A modell dielektromos fliggvényben szerepld paramétereket az
irodalombél [30] vettem.
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9. abra: A (35) képlettel Si mintabol a=60° feliiletmetszési szog alatt kilépd E=500 eV energiaju elektronokra

szamolt DIIMFP a mélység (z) fiiggvényében. A modell dielektromos fliggvényben szerepld paramétereket az
irodalombdl [30] vettem.
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10. abra: A (35,37) formuldkkal Cu mintabol a=60° feliiletmetszési szoggel kilépd E=1000 eV energidju
elektronokra szamolt pozicid-fiiggd inverz IMFP érték, valamint annak feliileti és todmbi komponense.
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11. abra: A (35,37) formulakkal Cu mintabol a=0°,60°,80° feliiletmetszési szoggel kilépé E=1000 eV energiaju
elektronokra szamolt pozicid-fiiggd inverz IMFP értékek.
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12. abra: A (35,37) formulakkal Cu mintabol a=60° feliiletmetszési szoggel kilépd elektronokra szamolt
pozicio-fiiggd inverz IMFP értékek kiilonb6zd energiaju elektronok esetén.
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13. abra: A (35,37) formulakkal Ag, Au, Cu, Fe és Si mintabol a=60° feliiletmetszési szoggel kilépé E=500eV
energiaju elektronokra szdmolt pozicid-fiiggd inverz IMFP értékek.

A SEP (surface excitation probability, feliileti gerjesztési valdszinliség), amely definicidja
szerint megfelel az elektron vakuumbeli palyaszakaszdhoz tartozd feliileti gerjesztési
valoszinliségnek (erre a késébbiekben még visszatérek), az inverz IMFP vakuumbeli részének
uthossz szerinti integralja. Ez a mintdbol kilépd elektronra a (35) formula negyedik
komponensével (ez a vakuumbeli gerjesztéseket leird tag), valamint a (37) képlet
felhasznalasaval az aldbbi alakban adhaté meg:

15 (E,a) = T 157 (a, E,r)dr = Tdrf 15 (@ oo r)ydo = 258 Tdrj.da)qqu
0 0 0 0 0

3
q_
/2

" . 3 - (38)
J- 40 J- d¢{ gsin” @ exp( |I’|Q cosa) Im{ -1 }[2 cos(ﬂ) _ exp(—|r|Q COS a)}}
o v

) @ +0°v; £(0,0) +1

A vakuumbol a mintdba tartd elektronra hasonld formula szarmaztathatdo a (36) formula
negyedik, vakuumban érvényes részének segitségével:

3

1S (E,a) = T 1S (a, E,r)dr = Tdrf 1S (@, Eoor)do = 2502 Tdrf da)T dq
0 0 0 T % %

q-

T2 sin” @cos(g.rcosa)ex (—|r|Qcosa) 1 &)
J‘ d@jd{é{q q. p Im[ - }}

0 @ +Q0} £(0,m) +1

A (38, 39) képletekben szerepld mennyiségek definicidja azonos a (35, 36) kifejezéseknél
megadottal. A (38, 39) formuldban az integralas valojaban a minta feliiletétdl a detektorig
terjedo szakaszra értendd, de mivel a feliileti gerjesztés valdszintisége gyorsan csokken, és a
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14. 4bra: A (38) formuléval szamolt SEP érték Cu mintabol kilépd elektronokra a kilépési szog (o)
fiiggvényében kiilonbozo elektron energidkon. A modell dielektromos fliggvény paramétereit az irodalombol
vettem [27].
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15. abra: A (38) formulaval szamolt SEP értek Ag, Au,Cu, Fe és Si mintabol kilépd E=500 eV energiju
elektronokra a kilépési szog (o) fliggvényében. A modell dielektromos fliggvény paramétereit az irodalombol
vettem (Au, Cu, Fe [27]) és (Si, Ag [30]).
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16. abra: A (38, 39) formulaval szamolt SEP érték Si mintaba be és onnan kilép6 elektronokra a kilépési szog

(o) fiiggvényében E=500 eV és E=2000 eV elektronenergiak esetén. A modell dielektromos fliggvény
paramétereit az irodalombdl vettem [30].
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mintaté]l megkozelitdleg 18-20 A tavolsdgban mar elhanyagolhatoan kicsi, ezért az integralas
felsd tartomanya kiterjeszthetd a végtelenbe. A (38) formulékat alkalmazva Cu mintara
szamolt feliileti gerjesztési valoszinliség (SEP) lathaté a 14. abran E=500 eV, 700 eV, 1000
eV, 2000 eV és 3000 eV energiaju mintabdl kilépo elektronokra. Jol megtigyelhetd, ahogyan
a feliileti gerjesztés valoszinlisége novekszik az elektron energidjanak csokkentésével és a
feliiletmetszési szog novelésével, ami azzal magyarazhato, hogy nagyobb feliilletmetszési szog
¢s kisebb elektronenergia esetén az elektron hosszabb ideig tartdzkodik a feliilet kdzelében,
ezaltal nagyobb a feliileti gerjesztés valoszinlisége. A 15. dbran rogzitett elektronenergia
mellett (E=500 eV) néhany anyagra (Au, Ag, Cu, Fe, Si) a felliletmetszési szog fiiggvényében
szamolt SEP érték lathatd, mig a 16. dbra a Si mintaba befelé és onnan kifelé¢ haladé
elektronokra a (38, 39) képlettel szamolt SEP érték kozotti kiillonbséget mutatja E=500 eV és
E=2000 eV elektronenergia mellett. A mintaba, illetve onnan a vdkuumba tart6 elektronra
érvényes feliileti gerjesztési valoszinliség értékében tapasztalhatd kiilonbség magyarazata
megegyezik a (35, 36) képleteknél mar targyaltakkal (az indukalt feliileti toltés és az elektron
kozotti kdlesonhatés kiilonbozd eredménye a két esetben az elektron mozgasara).

Itt kell megjegyezni, hogy a (38, 39) formuldkat hasznalva Kwei és munkatarsai a
leggyakrabban hasznalt elemekre (4u, Cu, Ag, Fe, Si, Ni, Pd) és néhany fontosabb vegyiiletre
(MgO, SiO,, InSb, Inds, GaAds, GaSh, GaN, GaP) az elektronenergia ¢€s a feliiletmetszési szog
fliggvényében kiszamoltdk a SEP értékeket és azokat a (40) formulaval illesztve megadték az
egyes anyagokra, be- €s kilépd elektronokra vonatkoz6 a, b, ¢ paraméterek értekeit [38, 33].

-b

aF
U(E,a) =——
COS &

(40)

Salma és munkatarsai [39] hasonldan jartak el Au, Ag, Cu, Ni, Fe és Ti minta esetén, azonban
az altaluk a pozicio-fiiggd hataskeresztmetszetek szamoldsara alkalmazott modell a Ding éltal
kidolgozott, sajatenergia formalizmusra épiild eljaras [40, 41] és a (40) formulatol némiképp
kiilonb6z6 fiiggvényt hasznaltak a szamolt SEP értékek parametrizadldsdhoz, amelyeket a
mintaba bejovo, illetve a mintabdl kilépd elektronokra a (41) kifejezés mutat [39].

a()E™"®
H(E, )= (C)T (41)

ahol a(a)=a;-a,cosa ¢és b(a)=b;-bcosax . A kifejezésekben szerepld a;, a, €és b;, b>
paraméterek értékei a mintdba be- és onnan kilépd elektronokra megtaldlhatéak a fent
hivatkozott publikaciokban. A (40, 41) formuldkban az az igazan lényeges, hogy a kordbban a
SEP feliiletmetszési szogtdl valo fiiggésére szamos szerzé [42,43,35,36] altal javasolt (cosa)™
kozelitéstdl némiképp eltérd viselkedést tapasztaltak. Mivel a fent emlitett formuldk és
paraméterek sokasagaval taldlkozhatunk az irodalomban, mindenképpen sziikséges a mar
meglévd kisérleti SEP értékeken tal [43,44,45,46,47,48,49,50,51,52,53] tovabbi, a
korabbiaknal joval megbizhatobb kisérleti eredmények szarmaztatdsa annak eldontéséhez,
hogy melyik formula szolgaltatja az alkalmazdsok szamara a legmegbizhatobb kozelitését a
SEP értékeknek.

A SEP kisérleti és elméleti meghatarozasa soran kiilonféle definiciok alakultak ki a
feliileti gerjesztési valoszinliségre. Tanuma ¢€s munkatarsai [54] Ni minta feliiletérdl
rugalmasan visszaszoérodott elektronok intenzitasat abszolut EPES (elastic peak electron
spectroscopy [55,56]) modszerrel vizsgaltdk. A kisérleti €s elméletileg szamolt rugalmas
csucs intenzitdsok Osszehasonlitdsa lehetdséget ad arra, hogy mindenki altal elfogadott
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definiciot adjunk a SEP-re, amit Tanuma és munkatarsai meg is tettek. Ahogy az a 10-13.
abrakon is latszik, a mintan beliil az IMFP j6 kozelitéssel konstansnak tekinthetd, ezért ha
elméleti szamolasokat (Monte Carlo szimuldciét) akarunk végezni a rugalmasan
visszaszorodott elektronok intenzitdsdnak meghatarozasara, akkor a mintan beliil konstans
IMFP értéket hasznalhatunk, amely IMFP érték megegyezik annak a mélyen a mintan beliil
érvényes, tombi értékével. Az igy kapott rugalmas csucs intenzitds azonban nem fog
megegyezni a kisérletben tapasztalttal, mivel az is jol lathaté a 10-13. abrakon, hogy a mintan
kiviil, a vakuumban mozgd elektron még szenvedhet energiaveszteséget, amelynek
kovetkeztében ezen elektronok kiszorodnak a rugalmas cstcsbol, csokkentve annak
intenzitdsat. Tanuma ¢és munkatarsai [54] Ggy definialtdk a teljes feliileti gerjesztései
valdsziniiséget (SEP), hogy annak a valdszinlisége, hogy az elektron egyszeri feliileten valo
athaladdsa sordn nem szenved feliileti veszteséget, aranyos exp(-SEP)-el, majd a feliileti
korrekcios faktorbol, amely definicidjuk szerint az elméletileg szdmolt (a szimulacidt csak a
mintan beliil, annak hataraig végezve) €s a kisérletileg mért abszolat rugalmas intenzitas
kiilonbsége, meghatarozhaté a SEP értéke. Meg kell jegyezni, hogy az igy definialt feliileti
gerjesztési valoszinliség csak a mintan kiviili feliileti gerjesztéseket foglalja magaba. Ez
érthetébb, ha belegondolunk abba, hogy ha a szimuldcidt csak a minta hataraig végezziik az
IMFP konstans tombi értékét hasznalva, akkor az elméletileg szamolt rugalmas intenzitdsban
a mintan beliili feliileti gerjesztési jarulék mar korrekcidba van véve, igy az eredményt
Osszehasonlitva a kisérleti rugalmas intenzitassal a kettd kozotti kiilonbség csak a vakuumbeli
gerjesztésekbdl eredhet. EbboOl az is kovetkezik, hogy a fentebb a (38, 39) formuldkkal
definiélt, az elektron bejovo és kimend vakuumbeli palyaszakaszahoz tartozo teljes feliileti
gerjesztési valoszinliség 6sszhangban van a Tanuma-féle definicioval. Azt is latni kell, hogy a
SEP bevezetésének pontosan az ad értelmet, hogy a rugalmatlan események konstans
valdszinlisége a mintan belill nagymértékben egyszeriisiti az elméleti szamolasokat. A
vakuumbeli rugalmatlan események a fenti modon definialt SEP értékkel egyszerlien
korrekcioba vehetéek a rugalmas csucs intenzitds meghatdrozdsdnal, amely a legtobb
alkalmazasban kulcsfeladat. Ugyanakkor meg kell jegyezni, hogy a fenti modon
meghatarozott SEP paraméter értékébe minden a szimulacid és a mérés soran elkdvetett hiba
vagy pontatlansdg belezstufolodik, igy ezen értékek, mint a feliileti gerjesztés tokéletes
jellemz6i kritikusan kezelenddek.

Az elektron szilard testek feliileti rétegeiben torténd energiaveszteségeinek leirasara
vannak az eddig targyaltaktol eltérd lehetdségek is. Ezek koziil mindenképpen meg kell
emliteni a Ding altal teljessé tett elektron sajatenergia formalizmust, amely Flores ¢és Garcia-
Moliner [57] kvantummechanikai alapokon és a dielektromos valaszfliggvényen nyugvo
kozelitésének a kiterjesztése ugy, hogy a kiterjesztett modell [40, 41] mar minden informaciot
hordoz a DIIMFP elektron pozicidjatol és a sebességvektoranak a feliileti merdlegessel bezart
szOgtél valo fiiggésérol. Ugyancsak figyelembe veszi a feliilet jelenlétét a Yubero és
Tougaard altal els6ként csak a feliilet normalisaval megegyezd [58], majd késébb tetszdleges
geometriara kidolgozott modell [59], amely azonban csak az egyszeresen rugalmatlanul
szorodott elektronok jarulékdnak modellezésére alkalmas és a rugalmas elektronszorast
meglehetdsen leegyszerisitve kezeli. Ezen utobbi két modell azonban joval komplexebb, mint
az itt bemutatott Li-modell és jelentds programozas technikai kihivast jelent. Szamos, a mar
kordbban definialt (lasd (34) képlet) stopping-power-re ¢€piild modell talalhat6 az
irodalomban, amelyek szintén figyelembe veszik a feliilet hatdsat [60,61,62], de mivel
definici6 szerint, a stopping-power csak az elektron altal atlagosan elvesztett energiarol nyujt
informdciot, ezért a stopping-power-re €piild szimulacidos modellek nem szolgaltatnak olyan
részletes eredményeket, mint az eddig emlitettek. Sokszor azonban ezek a modellek
alkalmasak olyan specialis effektusok vizsgalatara, amelyre a dolgozat késdbbi fejezeteiben
majd latunk példat. A fent emlitett modellek koziil a dolgozatban a Yubero [59] és a Vicanek
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[62] modelleket fogom hasznélni, melyekre az adott alkalmazasoknal majd részletesebben
kitérek.

2. 1. 3. 4. A Tung- és a Li-modell dsszehasonlitasa

A Tung modell leirdsanal (2.1.3.2. fejezet) lattuk, hogy az ugy kezeli a feliileti
gerjesztéseket, mintha azok kozvetleniil a feliileti hataron torténnének, és a feliileti gerjesztési
réteg nem terjedne ki sem a mintaba, sem a vakuumba. Ezzel tulajdonképpen az egész feliileti
gerjesztés a minta feliiletére koncentralodik ugy, hogy minden a mintdn beliili gerjesztést
tombi gerjesztésnek feleltet meg a modell és mindazon hatdsok Osszessége, amelyek a fenti
kozelités pontatlansagabol erednek, megjelenik a (30, 31, 32) formuldkkal szdmolt DSEP-ben.
A Li modell ezzel szemben képes figyelembe venni a tombi ¢és feliileti gerjesztés
valdszintiségének a feliilettél mért tavolsagtol valo fiiggését, lehetdséget nyujtva ezaltal arra,
hogy az elektronra vonatkozdan pozicio-fliggd rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetet
szarmaztathassunk. Felvetddhet a kérdés, hogy vajon a két kozelités mekkora kiilonbségeket
eredmeényez, illetve a Tung modellel Si mintdra szamolt DSEP-ben (4. 4bra) lathaté érdekes
negativ rész (amely a Li modellel kapott eredmények esetében, a 9. abran mar nem lathato)
eredetére szolgaltat-e valamiféle magyarazatot a joval pontosabb és nagyobb szdmolasigénytli
Li modell. Ha belegondolunk abba, hogy a DSEP definici6ja szerint, az elektron vdkuumbeli
palyaszakasza mentén az altala elvesztett energia szerinti differencidlis feliileti gerjesztési
valdszintiség, akkor a 4. dbran a Tung modellel Si mintdra szamolt DSEP esetén annak a
valoszinlisége, hogy az elektron a vakuumban (kifelé vagy befel¢) 15-20 eV kozotti
energiaveszteséget szenved (azaz a DSEP integralja 15 eV-tol 20 eV-os energiaveszteségig)
fogjuk, hogy egyszeriien abbol kdvetkezik, hogy a Tung modellben alkalmazott kozelités,
miszerint a mintan beliil csak tombi gerjesztés lehetséges, nem felel meg a valosagnak,
ahogyan ezt a Li modell is mutatja. Eppen ezért, a Tung modellel szarmaztatott DSEP nem
felel meg a tiszta feliileti gerjesztések jarulékanak, mivel, ahogyan azt mar emlitettem,
minden olyan hatast magéaban foglal, ami az iménti kozelités pontatlansdgabdl ered.

Ahhoz, hogy a Li modellt 6ssze tudjuk hasonlitani a Tung modellel, ugy kell eljarni,
hogy a Tung modellhez hasonl6an minddssze két, egy a tombi és egy a feliileti gerjesztéseket
leird eloszlassal jellemezze az elektron energiaveszteségét, amelyek kozil a Tung-féle
kozelitésnek megfelelden, a tombi gerjesztéseket leird eloszlasnak konstansnak kell lennie a
mintan beliil és meg kell egyeznie a mélyen a mintan beliil érvényes DIIMFP-el. Nézziik
els6ként a tombi gerjesztéseket. Ha a (35, 36) pozicid-fiiggd DIIMFP-re vonatkozo képleteket
vizsgaljuk, akkor lathato, hogy mélyen a mintan beliil csak az elsd tag ad jelentds jarulékot, és
az megegyezik a mélyen a mintan belill érvényes, tiszta tombi jarulékkal, amit a Tung
modellnél a (28) formulaval definidltunk. A keresett két eloszlas koziil tehat a tombi
gerjesztéseket a Tung modellnek megfelelden leird eloszlas egyszerlien adodik. A (35, 36)
formulakban a harmadik tag a mintan beliili feliileti gerjesztések jarulékat, mig a negyedik tag
a vakuumbeli gerjesztések jarulékat adja. Ezek egylitt tehat az elektron teljes (mintan beliili és
azon kiviili) palydjdhoz tartozé feliileti gerjesztések jarulékat adjak, ezért ezek Osszegét
integralva az elektron teljes palyaszakaszara, ahol az integralas a végtelenbe kiterjeszthetd
mivel a feliileti jarulék gyorsan lecseng a minta feliiletétdl tdvolodva, a teljes (mintan beliili és
azon kiviili) feliileti gerjesztéshez tartoz6 eloszlast adjak. Ez még nem felel meg a kitlizott
célnak, hiszen ezen eloszlas tartalmazza a mintan beliili feliileti gerjesztések jarulékat is,
feltételezve ezaltal, hogy a tombi gerjesztés valoszinlisége valtozik a mintdn beliil, ami nincs
O0sszhangban a Tung modellel, miszerint a mintdn beliill csak a konstans eloszldssal
jellemezhetd tombi gerjesztés megengedett. Ezt a problémat, a (35, 36) formuldk mésodik
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tagja oldja fel, amely a mintan beliili tombi gerjesztéseknek a feliilet jelenléte miatti
valtozasat irja le. Ha ezt, azaz a (35, 36) formuldk masodik tagjat, az elektron teljes
palyaszakaszara integraljuk (amit sziikithetlink a mintan beliili palyaszakaszra, mivel a mintan
kiviil ez a jarulék nulla), akkor egy olyan eloszlashoz jutunk, amely eloszlas alakja eltér az
elébbiekben ismertetett, teljes feliileti gerjesztést leird eloszlastol, mivel ebben a tagban a
tombi Im/-1/¢/ szerepel, valamint az intenzitdsa megfelel a teljes mintan beliili
palyaszakaszhoz tartoz6 tombi gerjesztési valdszinliség megvaltozasanak (csokkenésének).
Mivel a mintan beliil a tombi gerjesztés csokkenését szinte tokéletesen kikompenzilja a
feliileti gerjesztési valdszinliség novekedése, ezért az imént emlitett intenzitds egyben a
mintan beliili feliileti gerjesztési valoszinliséggel is egyenld. Levonva tehat a teljes feliileti
gerjesztési valoszinliséghez tartozo eloszlasbol az igy szarmaztatott eloszlast, egy olyan
eloszlashoz jutunk, amelynek az elvesztett energia szerinti integralja pontosan a vakuumbeli
feliileti gerjesztési valdszinliség. De mivel a levonand6 eloszlas alakja a tombi
gerjesztéseknek megfeleld alak, ezért a teljes feliileti gerjesztési valdszintiségi eloszlasbol
tulajdonképpen a tombi gerjesztési eloszlast vonjuk le a mintan beliili feliileti gerjesztéseknek
megfeleld intenzitassal. A két eloszlas maximum helye eltér, ezért éles plazmonszerkezetet
mutatd anyagok (Si, Ge, Al) esetén az eredményiil kapott eloszlds negativba megy a
karakterisztikus tombi energiaveszteségnek megfeleld hely kornyezetében, amit az
irodalomban begrenzung-effektusnak [63] neveznek. Az igy kapott eloszlas a tiszta tombi
jarulékkal mar tokéletesen megfelel a Tung-féle kozelitésben hasznalt DSEP-nek illetve
DIIMFP-nak. A begrenzung-effektus tehat nem mas, mint a mintan beliili gerjesztésekre
hasznalt, konstans valoszinliségii, kizardlagos tombi gerjesztéseket feltételez6 modell
pontatlansdganak eredménye.

Az elmondottak alapjan a Li modellbdl a Tung modellnek megteleld DSEP a (35, 36)
képlet felhasznalasaval az alabbi moédon adhaté meg mintabol kilépd
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(a jelolések megegyeznek a (35, 36) képletek jeloléseivel), mig a tombi gerjesztésekre
vonatkozd6 DIIMFP megegyezik a (28) képlettel definidlttal. Ezért a Li modellbdl
szarmaztatott tiszta tombi DIIMFP és a Tung modellnél definialt tiszta tombi DIIMFP kozott
nincs kiilonbség. A 17. és 18. abran a (42, 43) és (30, 31, 32) képletekkel Si és Cu mintarol
E=300 eV és E=2000 eV esetén, a=0°-ban beérkezO0 és onnan a=20°¢és oa=60° fokos
feliiletmetszési szog mellett visszaszorodd elektronokra szdmolt DSEP 6sszehasonlitasa
lathat6 Ggy, hogy a (42, 43) formulakban az r szerinti -co-t6l +oo-ig tartd integralds annak a
feltételezésnek felel meg, hogy az elektron egyenes palya mentén halad a feliileti rétegben és
befutja a teljes feliileti gerjesztési réteget a mintan kiviil €s azon beliil egyarant. A 17. abran a
Si mintara kapott eredményeket vizsgalva azt mondhatjuk, hogy a két modell Si minta esetén
igen jO egyezésben van mind az eloszlas alakjat, mind az intenzitast tekintve. Ez utobbiban
van némi kiilonbség, ami a Li modellbeli feliileti gerjesztési valdszinliség joval kifinomultabb
leirasanak tudhato be, itt ugyanis az elektron palydja soran a feliileti gerjesztés valoszinlisége
mas a mintdn beliil, mint kiviil és eltérés van a bejovo és kimend pélyaszakaszhoz tartozéd
feliileti gerjesztési valdszinliségben is.

Tovabba emlékezni kell, hogy amig a Tung-modellben a SEP a feliiletmetszési szog
szerint egyszerii (cosa)’ fiiggést mutatott, addig itt ez a fiiggvény kicsit eltérd (lasd a (40)
formulat). A 18. abran Cu mintara az elézével megegyezd elektron kinetikus energidk esetén
¢€s azonos geometriara szdmolt DSEP eredmények lathatoak. Itt mar kiilonbség tapasztalhato a
két modellel kapott eredmény kozott mind az eloszlasok alakjat, mind azok intenzitasat
tekintve. Az intenzitasbeli kiilonbség magyarazata megegyezik az imént a Si mintara
elmondottakkal. Az alakbeli kiilonbség pedig abbdl a ténybdl kovetkezik, hogy ahogyan azt a
Li modellel kapott pozicio-fiiggd DIIMFP eredmények vizsgéalatanal lattuk (lasd 2.1.3.3.
fejezet), nemcsak a DIIMFP intenzit4sa, hanem annak, mint eloszldsnak az alakja is valtozik a
feliilettd] valo tavolsag fiiggvényében és ennek a hatasa a Li modellbdl szarmaztatott DSEP-
ben megjelenik, mig az egyszerli Tung modellbdl hianyzik. Ez az alakbeli valtozas a Si esetén
elhanyagolhatd, mig mas mintdk esetén (Ni, Ag, Au, Fe stb.) a Cu-nél tapasztalt
kiilonbségekhez vezethet a két modell 0sszehasonlitasanal, az intenzitasbeli kiilonbségeken
tal.

A Li modell tehat a feliilet kozeli gerjesztések joval pontosabb leirasat teszi lehetdveé,
mint a joval egyszeriibb Tung modell, noha azt is fontos megjegyezni, hogy az alkalmazasok
szamara sokszor a Tung modell is megfeleld, ami nagymértékben egyszeriisiti a problémat.
Azonban a fenti 6sszehasonlitas €s részletes elemzés elvégzése mindenképpen fontos ahhoz,
hogy a kiilonbozd eljarasokkal kapott eredményeket, illetve azok korlatait értékelni tudjuk,
valamint, hogy vildgosan lassuk, hogy a begrenzung-effektus nem fizikai hatds, hanem
modellbeli pontatlansdg eredménye.
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17. abra: A Li modellbdl szarmaztatott DSEP &sszehasonlitasa a Tung modellel szamolt DSEP-el Si minta
feliiletére a=0°-ban érkez6 és onnan 0=20° és a=60°-ban visszaszorodéo E=300 eV és E=2000 eV kinetikus
energiaju elektronok esetén.

A késobbi fejezetekben taldlkozunk még a begrenzung effektussal, ezért itt emlitem
meg, hogy ha olyan Monte Carlo szimulaciés modellel hatirozzuk meg a tombi
gerjesztésekhez tartozo intenzitdsokat, amely a Tung modellnek megfeleld kozelitésre épiil,
azaz minden rugalmatlan esemény a mintdban tombi gerjesztés ¢és a hozzd tartozd
energiaveszteségi eloszlas a (28) formulaval definialt, konstans eloszlas, akkor tulbecsiiljiik a
spektrumban a tombi veszteségek intenzitasat. Ez azért van, mert a feliilet kdzeli rugalmatlan
események mar nem biztos, hogy tombi gerjesztésekkel kapcsolatosak, hiszen itt a valosdgban
mar jelentds lehet a feliileti gerjesztés valdszinlisége. Ezaltal a szimulacidoban olyan
eseményeket is tombi gerjesztésként azonositunk, amelyek a mért spektrumban mashova
(kisebb energiaveszteségekhez) adnak jarulékot, mivel a tombi és feliileti energiaveszteségi
eloszlas alakja eltérd. Ha ezek utan, a szimulalt, pontatlan tombi intenzitasoknak megfeleléen
tavolitom el a mért spektrumbol a vélt tombi gerjesztési jarulékot, akkor az eredmény
spektrum a karakterisztikus tombi energiaveszteség kornyezetében negativba mehet, ami tehat
a szimuldciés modellben a tombi gerjesztések tulbecslésének, azaz a pontatlan szimulédcios
modellnek koszonhetd. Az igy kapott eredmény a Tung modellbdl szdmolt DSEP-el lehet
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csak Osszhangban, mivel a fenti szimulacids modell éppen megegyezik a Tung-féle
kozelitéssel. Erre példat a dolgozat hatralevé részeiben is latunk, de az irodalomban is
talalhatunk ilyen eredményeket, amelyeket gyakran, mint a begrenzung effektus vagy a tombi

¢s feliileti plazmonok kozotti csatolas kisérleti megfigyeléseinek neveznek [44, 50].
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18. abra: A Li modellbdl szarmaztatott DSEP &sszehasonlitasa a Tung modellel szamolt DSEP-el Cu minta

feliiletére a=0°-ban érkez6 és onnan a=20° és 0=60°-ban visszaszorodé E=300 eV és E=2000 eV kinetikus

energiaju elektronok esetén.
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2.1.4. A2.1.fejezet dsszefoglalasa

A fejezet soran ismertettem az elektron szilardtestbeli atomokon torténd szog szerinti
differencidlis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet szamolasara hasznalt eljarast és megadtam
a munkam sordn altalam hasznalt adatbéazisra vonatkozo6 specifikécidkat. Ismertettem azon
modelleket, amelyek alkalmasak az elektron szilard mintdban torténd energiaveszteséggel jaro
folyamatainak a leirdsara, attekintettem a dielektromos modell altal nyujtotta lehetdségeket és
ismertettem a dolgozat soran a késdbbiekben a rugalmatlan események leirdsara gyakran
hasznalt Tung és Li modell részleteit. Differencidlis inverz rugalmatlan atlagos szabad
uthosszra (DIIMFP), differencidlis feliileti gerjesztési paraméterre (DSEP), rugalmatlan
atlagos szabad uthosszra (IMFP), feliileti gerjesztési valdszintiségre (SEP) vonatkozo, a Tung
modellre épiild numerikus szdmolasaim eredményeit ismertettem. Bemutattam a Li modell
segitségével kiillonbozd anyagokra, kiilonboz6 energidkra, pozicid-fliggd DIIMFP-ra, pozicio-
fiiggd inverz IMFP-re valamint SEP-re kapott szdmolasaim eredményeimet. A fejezet soran
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részleteztem a két kozelités kozotti kiilonbségeket, illetve megmutattam, hogy hogyan
szarmaztathatd a Li modellbdl olyan eredmény a DSEP-re, amely a Tung-féle kozelitéssel
osszehasonlithatd. Osszehasonlitottam a Li modellbdl a Tung-féle kdzelitésnek megfelelden
szarmaztatott DSEP-et Si ¢s Cu minta feliiletérdl kiilonbozé geometriaban, kiilonb6zo
kinetikus energidval visszaszordodo elektronokra. A fejezet sordan egyben attekintettem a
feliilet kozeli gerjesztésekrdl rendelkezésre 4ll6 legfontosabb informéciokat, amelyek
segitséget nyujtanak szamunkra a késObbiekben ismertetendd szimuldciés modellek
megértéséhez, valamint a mért spektrumok analiziséhez.

2. 2. Szilardtest feliileti rétegeiben végbemeno elektrontranszport
folyamatok Monte Carlo szimulacioja

2. 2. 1. Bevezetés

Az ¢el6z0 fejezetben (2.1.1.) mar emlitettem, hogy a szilard minta feliileti rétegeibdl
visszaszorodo elektronok energiaspektruma (REELS) elkiilonithetd egy a transzport soran
tisztan rugalmas kolcsonhatasokban részt vett elektronok altal felépitett rugalmas csucsra, €s
egy tobbé-kevésbé strukturdlt, folytosnos spektrumtartoményra (veszteségi spektrum),
amelyhez minden olyan elektron jarulékot ad, amely a rugalmas kdlcsonhatason (hatasokon)
tul energiaveszteséggel jard kolcsonhatasban is részt vett. Mivel a rugalmas csucshoz azon
elektronok adnak jarulékot, amelyek a transzport sordn kizardlag rugalmas kdlcsonhatasban
vettek részt, ezért a rugalmas csucs intenzitdsanak mérése, a mintat alkot6 atomok magjanak
arny€kolt potencidljan torténd rugalmas elektron szorasrol ad informaciot, mig a veszteségi
rész az elektronok és a minta (annak atomjai, szabad vagy kozel szabad elektronjai) kdzott
lejatszodo energiaveszteséggel jard kolcsonhatasokrol hordoz informaciét. Ezen informécidk
megszerzése azonban igen komplex feladat, mivel a mért spektrumban az egyszeres illetve
tobbszords, rugalmas ¢€s rugalmatlan, valamint a kiilonb6z0 természetli rugalmatlan
kdlcsonhatasok eredménye egyszerre, atfedve jelenik meg. Tovabb neheziti a feladatot, hogy
szigoruan véve azon folyamatok, amelyekben az elektron a transzport sordn részt vehet, nem
szeparalhatdak tisztdn rugalmas (csak irdnyvaltozassal jard) és rugalmatlan (csak
energiaveszteséggel jard) kolcsonhatasokra, mivel rugalmatlan kdlcsonhatas soran is valtozik
az elektron mozgéasanak iranya. Itt kell megjegyezni, hogy az el6zd fejezetben targyalt
DIIMFP az elektron energiaveszteségére vonatkoz6 informacidkon tul, tartalmaz minden az
elektron rugalmatlan szoroddsa sordn bekovetkezd, annak irdnyvaltozésara vonatkozd
informaciot is, noha a dolgozatban vizsgalt energiatartomanyban ennek kiaknazasara nem lesz
sziikség, mivel a kozepes €és nagy energiatartomanyokban az elektron altal a rugalmatlan
szorddas soran elszenvedett irdanyvaltas elhanyagolhat6 [9,17]. Azaz, szilard mintdban torténd
kozepes és nagy energiaju elektronok transzportjdra vonatkozéan igen jo kozelitéssel
mondhato, hogy az elektron mozgasi iranyanak a megvaltozasaért kizarolag a rugalmas, mig
az elektron energiaveszteségéért kizardlag a rugalmatlan kdlesonhatdsok a felelosek [64].

Szilardtest feliiletekrol visszaszorodo elektronok transzportjanak elméleti leirdsa
lehetséges a Boltzmann-transzportegyenlet megoldasaval [27,65]. A transzportegyenlet
megoldasat azonban a fentebb emlitetten tul tobb probléma is neheziti, ezért analitikus
megoldads csak szdmos egyszerlisités mellett, specidlis esetekben lehetséges. A
transzportegyenlet analitikus megoldasdval szemben joval pontosabb, és altalanosabb
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technika, a legegyszerlibb Monte Carlo modell esetén is képes leirni az elektron tobbszoros
rugalmas iitkdzései révén kialakuld cikk-cakk trajektoriakat, pontosan modellezve eziltal a
transzport sordn bekovetkezd tObbszOrds rugalmas iitkdzéseknek az elektron mintaban
befutott palydjara gyakorolt hatasat. Ezen talmenden, a Monte Carlo szimulacidé soran az
elektron energiaveszteségi folyamataira alkalmazott modell (pontossagatdl fiiggden), képes
figyelembe venni az elektronok transzportja soran bekdvetkezd energiaveszteségeket is,
esetleg informdcidt szolgaltat a teljes energiaveszteségi spektrumrol, a rugalmas ¢és
rugalmatlan iitkozési statisztikardl, az elektronok 4altal befutott uthossz-eloszlasarol, az
informéacios mélységrél stb.. A Monte Carlo szimuldcid altal nyerhetd eredmények
pontossaga azonban mindig a szimulaciés modellben alkalmazott kozelitések, illetve a
modellhez sziikséges bemend paraméterek pontossagan mulik.

A nagy szadmolési igényli szimulaciés modellek elektrontranszporttal kapcsolatos
alkalmazésai a feliiletfizikdban a szamitogépek kapacitdsdnak fejlédésével a nyolcvanas
években jelentek meg [66,67,68,69,70]. Ekkorra lehetové valt a transzport soran bekdvetkezo
tobbszOrds rugalmas és rugalmatlan {itkdzések explicit modellezése, majd a szimuldcids
modellek fejlodésével megsziilettek az elsé ugynevezett direkt spektrum szimulécids eljarasok
[71,72], amelyek a mért energiaveszteségi spektrumokkal kozvetleniil Osszehasonlithatd
spektrumokat szolgaltatnak. Ezek utdn a Monte Carlo technika alkalmazasa igen gyorsan
népszeriivé valt a feliiletfizikai problémak megolddsanal, mivel a modellekben a minta
hataranak feltételei, valamint tetszéleges mérési elrendezés konnyedén figyelembe vehetd.

A fejezet célja, hogy ismertesse a szilard minta feliiletérdl visszaszorodo elektronok
transzportjanak a modellezését. Ezen transzportfolyamatok sordn a feliilet hatdsdnak
figyelembe vétele kiilondsen fontos, mivel a visszaszort elektronok kétszer metszik a minta-
vakuum hatarfeliiletet, illetve, mivel az elektronok energidja altaldban kicsi (10°~10° eV
nagysagrendll). Ezért azon elektronok transzportja, amelyek jelentdsebb energiaveszteség
nélkiil (elvesztett energia < 100~200 eV) szorddnak vissza a szilard testbdl, a feliilet kozeli
rétegekben zajlik. A fejezet soran, attekintést adok azon szimulacios lehetdségekrol, amelyek
képesek a minta feliiletén, mint hatarfeliileten a megvaltozott koriilmények hatasat az elektron
transzportja soran bekovetkezd folyamatokra az adott kozelités pontossdga mellett figyelembe
venni. Az egyes Monte Carlo szimulacidos modellek esetén kitérek azon lehetdségekre,
amelyek az adott szimulacids modellben rejlenek, €s amelyek a spektrumok modellezéséhez,
analiziséhez, illetve a transzport soran lezajlé egyes részfolyamatok vizsgalatdhoz segitséget
nyUjthatnak.

2. 2. 2. Monte Carlo modell 1.
2.2.2. 1. A kvazi-rugalmas kozelités

A szilardtestek feliiletérdl visszaszorodd elektronok transzportjdnak modellezésére
alkalmas Monte Carlo szimuldciés modellek altalanos bemend paraméterei az elektronra
vonatkoz6 szdg szerinti differencidlis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet (DCS), rugalmas
atlagos szabad uthossz (A.;), elvesztett energia szerinti differencidlis inverz rugalmatlan
atlagos szabad Uthossz (DIIMFP) valamint a rugalmatlan 4tlagos szabad Uthossz (Aier). A
kvazi-rugalmas Monte Carlo szimulacids eljards kihasznélja a bevezetésben mar emlitett
kozelitést, miszerint az elektron transzportja soran lezajld kolcsonhatdsokat két részre osztja:
rugalmas litk6zések (energiaveszteséggel nem jard kolcsonhatasok, kizardlag ezek felelnek az
elektron mozgasanak iranyvaltozasaért); valamint rugalmatlan iitkozések (energiaveszteséggel
jar6 kolesonhatasok, kizarolag ezek felelnek az elektron energiaveszteségéért, nincs hatasuk
az elektron mozgasanak az iranyara). Tovabba, arra a kozelitésre épiil, hogy a vizsgalt
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energiaveszteségi tartomanyban, amely a mérésekben az elektron kezdeti energidjahoz képesti
100 eV (vagy néhany 100 eV) energiaveszteségnél kisebb energiaveszteségi tartomanyt jelent,
a fent emlitett mennyiségek értékei nem valtoznak jelentdsen, igy azoknak a kezdeti energiara
szamolt, rogzitett értékei hasznalhatéak a szimuldcio soran. Mivel a fenti kozelitések csak a
kozepes és nagy elektronenergia tartomanyban (E>400 eV) fogadhatdak el, ezért ezen
szimulacios modell, kizarolag ebben az energiatartomanyban hasznalhatd. A szimuléacids
modell, tehat a nevét onnan kapta, hogy rugalmatlan iitk6zéseknél, noha a valosagban az
elektron energiat veszitett, nem szamoljuk az elektron altal az adott kolcsonhatasban
elvesztett energiat, mivel az elektronok-transzportjat meghataroz6 mennyiségeket energia
fliggetlennek tekintjiik, igy az elektron energidjdnak megvaltozdsanak nincs hatdsa a
transzportra.

A kovetkezOkben ismertetem, a 2.1.3.1 fejezetben bemutatott, Tung-féle kozelitésnek
megfeleld szimulaciés modellt. Ahogyan azt a Tung-modellnél lattuk, ezen kozelités, az
IMFP-t a mintan beliil konstansnak tekinti, és tigy kezeli a feliileti gerjesztéseket, hogy azok
kozvetleniil a feliileten torténnek, azaz a feliileti gerjesztési réteg nem terjed ki a mintan
beliilre. igy minden mintan beliili gerjesztést tombi gerjesztésnek feleltet meg. Ezt a kozelitést
fogjuk hasznalni a szimuldciés modellben is, amelynek részletes leirdsa megtaldlhatdo az
irodalomban [49, 71, 73]. Tovabba a modellben a tombi ¢s a feliileti gerjesztéseket fliiggetlen
folyamatokként kezeljiik [44].

Egy REELS mérés soran a beesO elektronok a kezdeti energia eloszlasuknak (fy(E))
megfeleld energidval érik el a minta feliiletét. A beérkezd elektronok athaladnak a vakuum-
minta hatarfeliileten, majd az aktudlis palydjukat befutva a mintan beliil a kilépd elektronok
ujra athaladnak a minta-vdkuum hatéron. A feliiletmetszés sordan a mintaba be- illetve onnan
kilépd elektron energiat veszithet feliileti gerjesztés altal, mig a mintdban mozgd elektron
energidja csokkenhet tombi gerjesztések révén. A kisérleti veszteségi spektrum, tiszta tombi
¢s tiszta feliileti gerjesztéseket feltételezve az aldbbi alakban irhato [74]:

"

Y(E)=i i i ApsinsTon D OT (T )T (T)@ £ (E+T+T +T7)  (aa

nB=0 nSo=0 nSo=0

ahol np a tombi, ng; a bejovo, ns, a kimend palyaszakaszhoz tartozo feliileti gerjesztések
szama, A4 jeloli az igynevezett parcidlis intenzitdsokat, azaz azon elektronok szamat, amelyek
a mintdban np tOmbi, a bejovd palyaszakaszon ng; feliileti és a kimend palyaszakaszon ng,
szamu feliileti gerjesztésben vettek részt (Partial Intensity Analysis, PIA [49]). /™ a megfeleld
indexti folyamathoz tartozé energiaveszteségi eloszlast jelenti, amely megmondja, hogy ha az
elektron az adott folyamatban az adott indexnek megfelelé szaml gerjesztésben vett részt,
akkor milyen valoszinliséggel veszitett 7 energiat. A °®’ szimbolum az eloszlasok
tombi és a feliileti gerjesztések, a bejovd palyaszakaszhoz és a kimend palyaszakaszhoz
tartozo feliileti gerjesztések, valamint a tobbszords gerjesztések fiiggetlen folyamatok, akkor
az alabbi megallapitasokat tehetjiik [75]:

AnB,nSi,nSo = AnB X AnSi X AnSo (45)

ami azt jelenti, hogy a vegyes gerjesztésekben vald részvétel valoszinlisége megegyezik az
egyes gerjesztésekben valo részvétel valosziniiségeinek szorzataval. Tovabba

O()=r,,T)ewl -1")=w()
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ahol 7,-; =w(T) megmondja, hogy az adott energiaveszteségi folyamatban egyszer részt véve
az elektron, milyen valdszinliséggel veszit T energiat. Ez tombi, illetve feliileti gerjesztések
esetén, definicidjuk szerint a teriiletben egyre normalt DIIMFP (a tovabbiakban wg(7)), illetve
az egyre normalt DSEP (a tovabbiakban wg;(T) a bejovo és ws,(T) a kimend palyaszakaszra)
eloszlasok. Ezek a Tung-modellnél leirtak alapjan konnyedén szamolhatdéak a dielktromos
modell segitségével. Az ™7 jelslés, az adott eloszlas n-1 szeres dnkonvoliciojat jelenti, ahol a
tobbszoros gerjesztések fliggetlenségére tett feltételt hasznaltuk ki.

Az elektronok kezdeti energia eloszlasat jol kozelithetjiik egy o-fliggvénnyel [74, 76].
Ezt kihaszndlva, azaz f)(E)=0(E-E) kozelitéssel élve, ahol Ej az elektronok primer energiajat
jeloli, a mért spektrumbdl levalasztva a rugalmas csucsot, az igy kapott veszteségi részt
beosztva a rugalmas cstcs teriiletével, majd az energiaskalat veszteségi skalava konvertalva
az ugynevezett veszteségi spektrumhoz (y.(7)) jutunk. A (44) képletbdl latszik, hogy a valodi
eltavolithatnank a kezdeti energiabizonytalansdg hatdsat. Mivel ez nem, vagy csak igen
koriilményesen teheté meg és figyelembe véve, hogy az elektronok kezdeti energia szérdsa
(sz€lessége) <1 eV, aminél a veszteségi strukturak joval szélesebbek, a fenti kozelités
alkalmazhat6 jelentdsebb hiba nélkiil, noha az igy kapott eredmény csak akkor egyezne meg
pontosan a dekonvolucio eredményével, ha az elektronok kezdeti energia eloszlasa valoban 6-
fliggvény lenne. Bevezetve a rugalmas hozamra normalt parcialis intenzitasokat [74] az

— AnB,nSi,nSo (47)

anB,nSi,nSo A
nB=0,nSi=0,nSo=0

formulaval, a veszteségi spektrum az alabbi mddon irhatéd

¥ (D)= i i ianli’,nSl;nSowB(nB_l) (T ')®WSi(nSH) (T -T ')®Wso(nSH) (T ~-T -T ) (48)

nB=0nSE0nSc=0

ahol
anB,nSi,nSo = anB X anSi X anSo (49)

Ahogyan azt mar fentebb emlitettem, a w(7) eloszlasok a Tung-modell segitségével a
dielektromos fliggvénybdl szarmaztathatdak, tehat a veszteségi spektrum modellezéséhez mar
csak az egyes folyamatokhoz tartozd parcidlis intenzitdsokra van sziikségiink. Mivel a
modelliink szerint a mintan beliil az IMFP alland6 és értéke a mélyen a mintan beliil érvényes
tombi IMFP értéknek felel meg, annak a valoszinlisége, hogy az elektron s utat befutva a
mintdban np szdmu rugalmatlan {itkdzést szenved, feltételezve, hogy az egymas utdni
rugalmatlan tlitk6zések fliggetlenek és azok eloszlasa Poisson-eloszlést kovet [49, 74]

PnB (S) — [ S j CXp( _S//linel ) (50)

A n,!

inel
ahol kihasznaltuk, hogy s/4;,.; az IMFP definicigjabdl kovetkezéen nem mads, mint az s uton

atlagosan bekdvetkezd rugalmatlan iitkdzések szama. Mivel az elektronok a legkiilonb6z6bb
hosszusagu palyakat futjadk be a mintaban, ezért altalanosan irhatd, hogy
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A,y = [ By(5)O(s)ds (51)
0

ahol Q(s) az adott geometriai feltételek mellett detektalt elektronok mintaban befutott
uthosszanak eloszlasa. A (50) képlet tehat nem jelent mast, minthogy nézziik meg, hogy mi
annak a valdszinlisége, hogy az elektron az adott feltételek mellett s utat fut be a mintaban €s
ezzel egyidejlileg mi annak a valoszintisége, hogy s utat befutva az elektron n szamu
rugalmatlan {litk6zést szenved. A feladat tehat a szimulacid soran az elektronok altal a
mintdban befutott thosszak eloszlasanak a meghatarozasa. A fenti formulabdl eztan a
normalt tombi parcialis intenzitasok konnyedén meghatarozhatoéak az alabbi mddon:

[,4(5)0()ds

nB

A,
W (9)0(s)ds

Ap = (52)

A feliileti gerjesztésekhez kapcsolddd parcidlis intenzitdsok az aldbbi megfontolasok alapjan
konnyedén eldallithatoak. A modelliink szerint, amelyet a Tung-féle modellhez igazitottunk, a
mintdn beliill csak tombi gerjesztések torténnek, amelyeket a fentebb targyalt mddon
figyelembe vehetliink a szimuléacid segitségével. Feliileti gerjesztés a Tung-modell szerint
kozvetleniil a feliileten torténik, és a feliileti gerjesztés valoszinlisége megegyezik a DSEP
energiavesztes€ég szerinti integraljaval, azaz a SEP-el. De ez egyben definicidjabol
kovetkezden, azt is megmondja szamunkra, hogy ha az elektron egyszer metszi a minta-
vakuum hatarfeliiletet, akkor mennyi az altala 1étrehozott feliileti gerjesztések atlagos szama,
ugy, hogy a mintan beliil csak tombi gerjesztés lehetséges. Ha ezek utdn megtartjuk korabbi
feltevésilinket, miszerint az egymas utani gerjesztések egymastol fiiggetlen folyamatok és azok
Poisson-eloszlast kovetnek, akkor a tobbszords feliileti gerjesztéseket jellemzd feliileti
parcialis intenzitdsok a feliileten vald egyszeri athaladds esetében a SEP segitségével
(uy(E,a), lasd (33) formula) az alabbi kifejezéssel szdmolhatoak a bejovd elektronokra [74]

))nSi exp(—uy (E, ;)

!
ng!

AnSi = (/USi (E9 ai (53)

ahol E az elektron kezdeti energidja, o a feliiletmetszési szog és az i index a bejovd
elektronokra utal. A feliileti normalt parcialis intenzitdsok a tombihez hasonldan
szamolhatoak.

nSi
anSi — AnSi — (/uSi (E’ ai )) (54)

|
nSi=0 R

Az (53, 54) kifejezésekhez hasonlo képletek adhatdak meg a mintabol kilépd elektronokra is.
A fent leirt kozelités szerint a veszteségi spektrum modellezéséhez elegendd ismerni
annak a valdszintiségét, hogy az elektron egyszer részt véve tombi (teriiletre normalt DIIMFP,
azaz wp(T)) vagy feliileti gerjesztésben (teriiletre normalt DSEP, azaz wg(7)) milyen
valdszintiséggel veszit T energiat, valamint tudnunk kell, hogy az elektronok milyen hanyada
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vesz részt az adott tipust és adott szdmu gerjesztési folyamatban. Mindezek ismeretében a
(48) formula segitségével a veszteségi spektrum kozvetett modon eldallithatd. A feliileti
gerjesztésekre vonatkozo parcidlis intenzitasok, illetve a normalt parcilis intenzitdsok a SEP
segitségével szamolhatéak az elmondottak szerint, tombi gerjesztések esetén azonban az
litk6zési statisztika meghatarozasdhoz a fenti modellel konzisztens szimulacids eljarasra van
sziikség, ahol a cél a fentiek alapjan az elektronok altal a mintaban befutott Uthosszak
eloszlasanak meghatarozasa. Nézziik tehat az altalam hasznalt szimulacids modellt.

Az elektrontranszport folyamatok Monte Carlo szimulaciojahoz sziikséges
alapismeretek megtalalhatoak az irodalomban [9, 49, 71, 73]. A Monte Carlo szimulécios
modellben az elektron palydjanak kezddpontja a feliileten az (x,y,z)=(0,0,0) koordinataju
pontban van. Az elektron mozgéasanak irdnyvektora a beérkezd elektronnyalab altal a feliileti
merdlegeshez rogzitett koordindtarendszerben a (6, ¢y) szogek altal meghatarozott. A
szimulacid soran az elsO 1épés a legkdzelebbi iitkozésig (rugalmas vagy rugalmatlan) megtett
szabad Ut meghatdrozasa. Mivel rugalmas és rugalmatlan {itk6zés is lehetséges, ezért mindkét
kolcsonhatési tipus figyelembevételéhez az tigynevezett teljes atlagos szabad uthosszt (total
mean free path, 4,,) hasznaljuk, amely definici6ja szerint

— ;{’elﬂ’inel (55)
tot ﬂ«d )

inel

ahol A, a rugalmas A, pedig a rugalmatlan atlagos szabad uthossz. Feltételezve, hogy a
kovetkezd iitk6zésig megtett uthossz exponencialis eloszlast kovet, a jelenlegi iranyvektorral
itkozés nélkiil befutott aktudlis Ut az aldbbi mddon sorsolhatd

As; = _ﬂ’tot IHRK (56)

ahol Rx €[0,1] egyenletes eloszlasban generalt véletlen valdos szam. Ezutan az elektron 1j
helyzetét kell beallitani, ami a As; befutott ut utan az aktualis iranyvektorral 7n, = (x,,,,Z;)
egyszerlien megadhat6

X =% +Asi)%i
Vi =i +Asij>i (57)
Z,, =2, +As,zZ,

i+1

A kovetkezd 1épésben el kell donteni, hogy az adott pozicidoban milyen jellegli kélcsonhatas
torténik. Ehhez egy ujabb Rg véletlen szamra van sziikségiink, amit mondjuk a rugalmatlan
itk6zés valdszinliségehez

A
P =T _ 58
inel ﬂ,._l + ﬁ;ll ( )

inel

hasonlitva eldonthetd az aktualis litk6zés tipusa

ol = rugalmatlan
(59)
= rugalmas
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Ha a kdlcsonhatas rugalmas volt, akkor az elektron mozgasanak aktuélis iranyvektora
n, =(x,,y,,z,) valtozik a modelliink szerint, ezért az aktudlis rugalmas szoérashoz tartozo

(6, ¢) szogeket meg kell hatarozni. Az atomi potencialra tett gdmbszimmetrikus feltételezés
miatt a szorashoz tartozé aktudlis azimutszog hengerszimmetridt mutat, ezért értékét, ¢ —t a
[0,2 7] intervallumbdl egyenletesen sorsolhatjuk, mig az aktualis rugalmas szoérashoz tartozo 6,
polarszoget a szog szerinti differencidlis rugalmas szérasi hatdskeresztmetszet segitségével
generalhatjuk a

do, , do, .
20 (@)= 10 (0)sin(0) (60)

eloszlas egyre normalt alakjabol jabb Ry véletlenszdm(ok) segitségével. Mivel az igy
eléallitott (6,¢) aktudlis rugalmas szorodast megadd szogek az elektron mozgasanak
iranyahoz mértek, ezért hogy az elektron mozgasanak 1j iranyvektorat a feliileti merdlegeshez
rogzitett koordinatarendszerben megkapjuk, az alabbi transzforméciot kell végrehajtani [49]

b cos@, cosf, —sing, cosg,sind, sin 6, cos ¢,
Py | =] sing,cos@, cosg, sing,sind, |x| sind,sindg, (61)
2.4 —sing, 0 cosd, cos o,

ahol (6, ¢y) a rugalmas szoras el6tti n, = (x,, y,,z,) iranyvektornak megfelelé polar és azimut
szogek, (6, ¢) a rugalmas szoras eldtti n, = (x,,y,, z,) iranyvektorhoz mért aktualis szorasi
sz0g és n,,, =(X,.,,V;.;»2,,,) az elektron mozgasanak iranyvektora a rugalmas szorast

kovetden a feliileti merdlegeshez rogzitett Descartes-féle koordinatarendszerben.

Ha viszont a kdlcsonhatas rugalmatlan volt, a kvazi-rugalmas szimuldciés modellben
nincs dolgunk, hiszen a rugalmatlan litkozésekben elvesztett energiat az elektron aktudlis
energiajahoz képest kicsinek tételezziik fel, minek kovetkeztében nem is szdmolunk
energiaveszteséget, €s elhanyagoljuk az elektron mozgasdnak irdnyaban a rugalmatlan
litk6zés kovetkeztében bekdvetkezd iranyvaltozast is.

A fenti Iépéseket a kovetkezd Tlitk6zésig megtett szabad Ut sorsolasatol addig
végezzik, amig a kovetkezd kritériumok koziil valamelyik nem teljesiil: (i) az elektron
palyaja metszi a feliiletet, azaz visszaszorodik; (i) a rugalmatlan iitk6zések szama eléri a
befejezési (terminalasi) feltételként megadott szamot. Mivel energiaveszteséget a rugalmatlan
itkdzésekben nem sorsolunk, ezért az aktualisan kovetett elektron palyat csak a rugalmatlan
litkozések megengedett maximalis szdmaénak tallépésével dobhatunk el. Ekkor uj palyat
inditunk. Itt kell Gjra megjegyezni, hogy a cél az elektron primer energidjanal altalaban 100
eV (vagy néhany 100 eV) energiaveszteségnél kisebb energiat vesztett elektronok jarulékanak
a modellezése, ¢s mivel a legvaldszinlibb energiaveszteségek a néhany 10 eV nagysagrendbe
esnek, ezért a rugalmatlan litk6zések maximalis szdmaban a maximum 6-10db terminalasi
feltétel alkalmazhatd. Ekkor ugyanis ha az elektron kezdeti energidja a kozepes €s nagy
energiatartomanyba esett (a szimulacios modell csak ebben az energiatartomanyban
hasznalhat6, mivel feltevései csak ebben a tartomanyban adnak jo kozelitést), akkor ilyen
termindlasi feltétel mellett nagy valdsziniiséggel még nem vesztett az elektron tobb energiat
100-250 eV-nal. A kozepes és nagy energiatartomanyban az ebbdl az energiavesztésbol adodo
energiavaltozas nem eredményez jelentds kiilonbséget a szimuldcio soran az elektron kezdeti
energiajara érvényes, befagyasztott értékeivel hasznalt paraméterekben (IMFP, EMFP,
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do/dB). Ugyanakkor azt is latni kell, hogy az adott szimulacié soran, minél nagyobb szdmu
rugalmatlan iitkozést engediink meg, illetve minél kisebb az elektronok energiaja, ez a
termindldsi feltétel annal pontatlanabb kozelitést eredményez, elsdsorban a nagyobb
rugalmatlan tlitk6zésszdmok esetében. Az itt hasznaltnal jobb termindlési feltételt kaphatunk,
ha a rugalmatlan {itkozéseknél figyelembe vessziik az elektron altal elvesztett energiat, és az
elvesztett energia maximuma lesz az aktualis palya kdvetésének hatara. Ekkor azonban a (44,
48) formuldk nem alkalmazhatéoak a fenti alakban, hiszen az energiaveszteségek
valoszinliségét megado eloszlasban (/,(7)) az egyszer, illetve tobbszor rugalmatlanul {itkdzott
elektronok esetén is az adott terminalasi feltételnek megfelel6 maximalis energiaveszteség
értéke engedhetd csak meg, ami normaladsi problémakat okozhat. Ekkor a fenti kdzvetett
spektrum szimuldcional mar célravezetébb a direkt szimulacid, mely sordn a szimulacio
végeredménye maga a spektrum. Itt azonban problémat okozhat a feliilet hatdsdnak
figyelembevétele, amelyre majd a kovetkezé szimuldciés modell nydjt megoldast. Itt kell
tovabb4d megjegyezni, hogy amennyiben a szimuldcid soran rugalmatlan eseménynél az
elektron altal elvesztett energiat is sorsoljuk, akkor: (i) nem kell a szimulacidhoz sziikséges
mennyiségek kezdeti, befagyasztott energidra vonatkozd értékét hasznélni (mivel mindig
tudjuk az elektron aktudlis energidjat, igy mindig az aktudlis energidra szamolt értékekkel
dolgozhatunk, ami széles energiaveszteségi tartomany, illetve kis kezdeti energiaju elektronok
rugalmatlan szérodas elétti elektronenergidnak a viszonydbdl, az energiaveszteséggel jard
kolcsonhatds sordn az elektron mozgasanak iranydban bekdvetkezd valtozas is figyelembe
vehet6 a binaris titkozési modell hasznalataval [9]:

AE
in@. =, — 62
sind, = |~ (62)

ahol E az elektron {iitkdzés elotti energiaja, AE az elektron energiavesztesége ¢€s 6, a
rugalmatlan iitk6z¢€s soran elszenvedett iranyvaltozas polar szoge, ha nyugvo elektronon vald
szorodast tételeziink fel. A formulabdl is jol leolvashatd, hogy ha az elektron éltal az adott
rugalmatlan {itk6zésben elvesztett energia joval kisebb, mint az {litkdzés elotti elektron energia
(amely mar par 100 eV energidju elektron esetén teljesiil, hiszen az egy rugalmatlan esemény
soran bekovetkezo energiaveszteség karakterisztikus értéke a fentebb emlitett néhany 10 eV),
akkor a rugalmatlan {itkzésben az elektron 4ltal elszenvedett irdnyvaltozas elhanyagolhato.

Ezutan a kis kitekintés utan térjiink vissza kvazi-rugalmas kozelitéshez. Ha a
termindlasi feltételek koziil az elso teljesiil, azaz az elektron visszaszorddott a mintarol, akkor
meg kell néznilink, hogy az elektron aktudlis mozgéasanak iranya egybeesik-e a detektor
allasanak az iranyaval, azaz detektaltuk-e az aktualis elektron. Ezt legegyszeriibben az alabbi
formulaval donthetjiik el [49]

(Ay.n,)>cos@, (63)

ahol 7,a detektor tengelyével parhuzamos iranyvektor, 7, az elektron mozgasanak

iranyvektora és 6, az tgynevezett detektor elfogadasi szog (4-6°), amely megadja, hogy a
detektor tengelyéhez viszonyitva milyen irdnybeli eltérések fogadhatoak el. Ha az aktudlis
elektront detektaltuk, akkor feljegyezziikk az aktualis palya szimuldldsa kozben figyelt
adatokat, ¢s 0j palyat inditunk.

A modellezéshez €s a mintan beliili transzport szimuldldsahoz az elsé 1épés a bemend
paraméterek meghatarozasa (DCS, Ao, DIIMFP, Ai,., DSEP, SEP). A sziikséges paraméterek
meghatdrozasanak néhany modjat mar ismertettem az el6z0 fejezetben, de meg kell jegyezni,
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hogy az alkalmazasok szempontjabol is kiemelt fontossagu IMFP (A4,,.;) értékekre Tanuma és
munkatarsai is megadnak egyszerti formulakat, illetve a formulédhoz tartoz6 paramétereket,
amelyeket optikai adatokbol a Penn-féle modell [19] segitségével szamolt DIIMFP
integralasaval nyert IMFP eredmények illesztésével hataroztak meg [77,78,79,80,81].

A 19. dbran Fe mintardl visszaszorodo elektronok mintan beliili normalt parcialis
intenzitdsai lathatéak az elektron primer energiajanak a fiiggvényében. A mintan beliili
rugalmatlan iitkozési statisztikat a fentebb ismertetett kvazi-rugalmas Monte Carlo
szimulacios modellel szarmaztatott uthosszeloszlasokbol (QO(s)) az (52) kifejezés segitségével
szamoltam. Meg kell jegyezni, hogy az elektronok mintan beliili uthossz-eloszlasabol szamolt
itkozési statisztika helyett, a rugalmatlan iitk6zések szaménak az egyes palydk mentén
torténd egyszerli Osszeszamléaldsa bizonyithatéan a fenti eredményre vezet, noha a kelld
statisztikai biztonsag eléréséhez joval tobb detektalt palya, azaz joval nagyobb CPU 1d6
sziikséges. Tovabba, a szdmolasi 1d6 redukéalhatd specialis szimulacios technikdk, mint
példaul a Werner altal kidolgozott inverz trajektoria kozelités alkalmazasaval, melynek
részletei megtaldlhatdbak az irodalomban [82,83,84,85]. A szimuldcidhoz sziikséges
rugalmatlan atlagos szabad uthosszt (A4;,./) a Tung-modellnél bemutatott DIIMFP-bdl a (29)
formuldval megadott modon szadrmaztattam, ahol a (28) integrallal megadott DIIMFP
szamoléasadhoz sziikséges modell dielektromos fiiggvény valos és képzetes részében szerepld
paramétereket ( (26, 27) formuldk) az irodalombdl vettem [27]. Az elektronra vonatkoz6 szog
szerinti differencialis rugalmas szorési hataskeresztmetszetet a NIST adatbazisbol [1] vettem,
amelybdl a rugalmas atlagos szabad uthosszat (A.;) a (8) képlettel szdmoltam. A szimulécio
soran, a kisérleti elrendezésnek megfelelden a bejovo elektron nyalab a=50%o0s szdget zart be
a feliileti merdlegessel, mig az elektronok a feliileti merdlegessel megegyezd iranyban lettek
detektalva 8,=6o0s elfogadasi sz6g mellett.
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19. abra: Fe mintarol visszaszorodo elektronok mintan beliili normalt parcialis intenzitasai az elektron
energidjanak a fiiggvényében.

A 20. 4dbran a szimulalt tombi parcialis intenzitasok hasznalatival, a (48) formula segitségével
Fe mintdra szamolt modell veszteségi spektrumok lathatdéak Osszehasonlitva a kisérleti
eredményekkel az elektron energia fliggvényében. A spektrum modellezéséhez sziikséges
tombi (wp(7T)) valamint feliileti (ws(7)) energiaveszteségi eloszlasokat a DIIMFP ¢és a
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(30,31,32) képletekkel szamolt DSEP normadlasaval nyertem. A feliileti parcidlis
intenzitasokat az (53,54) kifejezések segitségével szamoltam, ahol a megfeleld SEP (us(E, @)
értékeket a szamolt DSEP-bd] a (33) integralassal nyertem. A t6bbszori konvolucio elvégzését
az eloszlasok Fourier térbe transzformaldsaval gyorsitottam, ahol a konvolucié egyszer
szorzassa redukalodik, majd inverz Fourier-transzformaciot alkalmazva az eredmény mar
konnyedén Osszevethetd a kisérleti spektrummal. A Fourier-transzformacio elvégzéséhez a
bitatrendezésre épiild, tigynevezett gyors Fourier-transzformaciés (Fast Fourier Transform,
FFT) algoritmust hasznaltam [86].

A teljes szimuldlt spektrum mellett a modell szerint, egyszeresen rugalmatlanul
szorddott, egyszeresen a mintan beliil rugalmatlanul szorddott és egyszeres feliileti
gerjesztésben részt vett elektronok jaruléka kiilon is lathato a 20. dbran [87]. A kisérlettel valo
Osszehasonlitasbol latszik, hogy az elektron energidjdnak a novekedésével a szimulalt
spektrum egyre jobban megkdzeliti a mért spektrumot és 4000 eV esetén mar nagyon jo az
egyezés a kisérlet és a szimuldcido kozott. Alacsony elektronenergian viszont a modell
meglehetdsen eltér a kisérlettdl, ami a szimuldcidés modell illetve a bemend paraméterek
(foként az IMFP és a DIIMFP) pontatlansaganak tulajdonithatdé. Az is latszik, hogy a
kisérletben megfigyelhetd 50-60 eV energiaveszteségnél jelentkezd éles Fe 3p ionizacids
veszteségnek tulajdonithatd csticsot nem irja le pontosan a dielektromos modellbdl szamolt
DIIMFP. Mivel ez nem a kollektiv gerjesztéseknek tulajdonithato, ezért ezen folyamatok
kelld pontossagu modellezése Drude-Lorentz, vagy kiterjesztett Drude-féle eloszlasokkal
meglehetdsen nehézkes.
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20. abra: A (48) formula, illetve a 19. dbran bemutatott tdmbi {itkdzési statisztika segitségével Fe mintara
szamolt modell veszteségi spektrumok Osszehasonlitasa kisérleti eredményekkel kiilonb6z6 energiaji, a feliilet
normalisdnak iranyaban detektalt elektronok esetén. A feliileti parcidlis intenzitasokat a Tung-modell
segitségével meghatarozott SEP értékbdl az (53,54) formulak felhasznalasaval szamoltam, a bejové elektronok
a=50°-o0s szoget zartak be a feliileti merdlegessel .
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Ding olyan megoldésat javasolja a problémanak, hogy negativ amplitadokat (4; paraméterek a
(17) formulaban) is megenged a modell dielektromos fliggvény szarmaztatasanal [40,41], igy
¢les veszteségi csticsok is modellezhetdek a fenti eloszlasokkal, noha a negativ amplitadok
fizikai interpretacidja és a kollektiv gerjesztések leirdsara szolgdld modell hasznélata nem
kollektiv gerjesztések figyelembe vételére jogos kételyeket ébreszt.

A 21. 4dbran a Fe minta esetén alkalmazott szimuldcidos mddszerrel megegyezé modon
szamolt elméleti és kisérleti veszteségi spektrumok Osszehasonlitasa lathatdé Cu minta esetén
E=1000 eV (A.) és E=3000 eV (B.) energiaju elektronokra, melyek a feliileti merélegeshez
viszonyitva a=50%o0s szoget bezarva érkeztek a minta feliiletére és a feliileti merdleges
iranyaban kertiltek detektaldsra. Az abrarol jol lathatd, hogy az alkalmazott modellel E=3000
eV energiaju elektronok esetén olyan veszteségi spektrum szadmolhatd, amelynek alakja
nagyon jO egyezésben van a kisérlettel, viszont a rugalmas-rugalmatlan arany a
modellspektrumban eltéré a kisérletben tapasztalttdl, ami a szimuldcioban hasznalt IMFP
pontatlansagara vezethetd vissza. Az E=1000 eV energiaju elektronokra szamolt veszteségi
spektrumban ezen tulmenden a feliileti gerjesztések kornyékén a tombi-feliileti jarulék
aranyban is eltérések figyelhetéek meg a kisérlethez képest, ami a feliileti durvasag
modellbeli elhanyagolasara vezethetd vissza, illetve az ebbdl kovetkezden alulbecsiilt SEP
értékre. Ezen tényezdk spektrumra gyakorolt hatdsara, illetve az eltérések magyarazatara a
kovetkezd szimuldciés modellnél még részletesebben kitérek. A fentivel megegyezd
geometriai elrendezés mellett, Si minta feliiletérdl visszaszorodo E=500 eV (C.) és E=4700

eV (D.) energiaju elektronok szimulalt és mért veszteségi spektruma is lathatd a 21. dbran.
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21. abra: A 20. abran bemutatottal megegyez6 modon szarmaztatott eredmények Cu (A, B) és Si (C, D) mintara.

Jol megfigyelhetd, hogy habar E=500 eV esetén (C.) a modell veszteségi spektrum intenzitasa
jol megegyezne a kisérletivel, a feliileti gerjesztések miatt bekdvetkezd energiaveszteségi
eloszlasara joval ¢élesebb csucsot josol a Tung-modell, mint amely a kisérleti spektrumban
megfigyelhetd. Ez az eltérés nagyobb energidk esetén (E=4700 eV, D.) is megmarad, de
tovabbi eltérések figyelhetok meg a modellspektrum és a mérés kozott, ami a tombi
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rugalmatlan iitkdzések intenzitdsanak, illetve a tombi veszteségekhez tartozo eloszlasok
pontatlansaganak tulajdonithato.

Az itt bemutatott eredmények nagyon jo egyezésben vannak a Werner [74] altal Si és
Cu minta esetén kapott eredményekkel. Meg kell tovabba jegyezni a Si minta esetén a
dielektromos modellel tapasztalt feliileti energiaveszteségek pontatlan leirdsat illetéen, hogy
Ding és Shimizu [88] a Tung-modellnél joval pontosabb, de ugyancsak a minta dielektromos
fliggvényre alapozott, sajatenergia formalizmussal [40,41] szarmaztatott rugalmatlan szorasi
hataskeresztmetszetre ¢€piild0 Monte Carlo szimulacioval a fenti tapasztalattal egyezd
eredményre jutott. A Si-ndl tapasztalthoz hasonld eltérések figyelhetéek meg Ge minta
feliiletérdl visszaszorodott elektronok veszteségi spektrumanak modellezése esetén is [32].

A fenti problémékra a dolgozat hatralevd részében még tobbszor visszatérek, és a
lehetséges okok targyalasan tal a fenti probléméak megoldasara szolgéald lehetdségeket is
bemutatom. Most nézziink néhany alkalmazasi lehetdséget, melyeket a veszteségi spektrumok

crer

2. 2. 2. 2. Differencialis rugalmas visszaszorasi egyiitthato meghatarozasa

Ahogyan azt koradbban mar emlitettem, a szildrd minta feliiletérél visszaszorodo
elektronok, amelyek csak a minta atomjaival val6é rugalmas koélcsonhatasban vettek részt, a
rugalmas csucshoz adnak jarulékot. Ennek kovetkeztében a rugalmasan visszaszorodo
elektronok intenzitasdnak mérése az elektron és a mintat alkotd atomok kozt lezajlé rugalmas
kolcsonhatasrol hordoz informaciot. Ezen tul, a rugalmas elektron visszaszorodas all szamos,
az elektronokkal kapcsolatos alkalmazas kézpontjaban, mint példaul a LEED (low-energy
electron diffraction), vagy SEM (scanning electron microscopy), de az IMFP kisérleti
szarmaztatdsara alkalmas, korabban mar emlitett EPES (elastic peak electron spectroscopy)
modszer kulcsfeladata is a minta feliiletérél rugalmasan visszaszorédd elektronok
intenzitdsanak a meghatdrozasa. Mivel ezeken tal az elektronok transzportja sordn
bekovetkezd rugalmas szorodés hatasanak jelentdsége az AES (Auger electron spectroscopy)
¢s XPS (X-ray photoelectron spectroscopy) esetén is szamottevo, ezért az energiaveszteséggel
jéré folyamatok tanulméanyozéasa mellett a rugalmas elektron-visszaszoras vizsgalata is igen
fontos. A folyamat tanulmanyozésara, illetve a rugalmas elektron-visszaszorodas mérhetd
jellemzdinek, mint a rugalmas visszaszOrodasi valosziniiségnek, rugalmas visszaszorodasi
egylitthatonak vagy a rugalmasan visszaszorddott elektronok intenzitdsanak szOg szerinti
eloszlasanak elméleti, analitikus illetve fél-analitikus szamolasara alkalmas modellek
Osszefoglalasa megtalalhat6 az irodalomban [89].

A szilard minta feliiletérdl rugalmasan visszaszorddo elektronok transzportjanak vizsgéalatara
a legelterjedtebb technika, a kordbbiakban részletezett elényei miatt az elektronok
transzportjanak Monte Carlo szimulécidja. Az el6zd fejezetben targyalt kvazi-rugalmasnak
nevezett Monte Carlo szimuldcids modell kivaloan alkalmas a szilardtest feliileti rétegeibdl
rugalmasan visszaszorodott elektronok (intenzitdsdnak) szOg szerinti eloszldsanak
meghatarozasara. Az aldbbiakban, a fenti szimulaciés modell egyik Ilehetséges
alkalmazéasaként néhany példat fogok bemutatni a szdg szerinti differencialis rugalmas
visszaszorasi egyiitthatdo elméleti meghatarozasara. A rugalmas visszaszorasi egyiitthatd egy
adott (nem mindig egységnyi) térszogre vonatkozdan megegyezik, a minta feliiletérdl az adott
térszogben rugalmasan visszaszorddott elektronok szaménak és a bejovo elektronok szdmanak
a hényadosaval. Azaz a szimuldciés modellben a mintan beliili transzport sordn kizardlag
rugalmas iitkozésekben részt vett, és a mintat elhagyva az adott térszogbe kilépd elektronok
szdmanak ¢és a bejovo elektronok szdmanak a hanyadosa, ha eltekintiink a feliileti
gerjesztésektol, amelyre a fejezet végén még visszatérek. A feladat tehat, hogy ugy
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modositsuk az eldz6 fejezetben bemutatott szimuldciés modellt, hogy az alkalmas legyen a
teljes 180%-o0s szogtartomanyban (a bejovo elektron és a feliileti merdleges altal kijeldlt
sikban) kilép6 elektronok detektalasara. Az altalam készitett Monte Carlo programban a /80°-
os detektalasi szogtartomany a feliileti normalishoz képest A6 =4%os lépésekben van
felosztva, a O</-88°,+88° feltétel mellett, ahol a negativ eldjel valdjdban a ¢=180°ot mig a
pozitiv eldjel a ¢g=0ot jeldli, a feliileti merdlegeshez rogzitett polarkoordinata rendszerben.
A detektor elfogadasi szoge a 46 =4°-os 1épéskdznek megfelelden 84=2°. Ezek utan a feladat,
azon elektronok intenzitdsanak meghatarozasa, amelyek az adott irdnyhoz képest |[416<2°
iranyban hagytdk el a minta feliiletét, miutan a mintan beliil csak rugalmas iitkdzésben vettek
részt, azaz a nullad rendii parcialis intenzitasok (A4,3-9) meghatarozasa. A nullad rendi
parcidlis intenzitdsok, a fenti feltételeknek megfeleld elektronpalydkhoz tartozo
uthosszeloszlasokbol (Q(s)) az (50, 51) képletek segitségével szamolhatok az np=0 feltétel
mellett. A 22. dbrdn Cu mintdba a feliileti merdlegessel 6=60%o0s szdget bezarva beérkezd
elektronokhoz tartozo szog szerinti differencidlis rugalmas visszaszorasi egyiitthatd értéke
lathato, kiilonbozd energiaja elektronok esetén. A feliileti normadlis irdnyanak a =90°-0s szog
felel meg az dbrazolashoz hasznalt polarkoordinata rendszerben. A szimuldcidhoz sziikséges
rugalmatlan éatlagos szabad uthosszt (A4;,./) a Tung-modellnél bemutatott DIIMFP-bdl a (29)
formuldval megadott modon szarmaztattam, ahol a (28) integrallal megadott DIIMFP
szamoléasadhoz sziikséges modell dielektromos fiiggvény valos és képzetes részében szerepld
paramétereket ( (26, 27) formuldk) az irodalombdl vettem [27]. Az elektronra vonatkoz6 szog
szerinti differencidlis rugalmas szorési hataskeresztmetszetet a NIST adatbazisbol [1] vettem,
amelybdl a rugalmas atlagos szabad uthosszat (A.) a (8) képlettel szamoltam. Jol lathato,
hogy amig alacsony energian (E=500eV’) a hatrafelé, addig nagyobb energiaju elektronok
esetén (E=5000eV) az eldrefelé torténd rugalmas visszaszorddas valdszinlisége a nagyobb. Ez
konnyedén megérthetd az 1. dbra alapjan, a Cu mintara és kiillonb6zd energidju elektronokra
vonatkoz¢ differencidlis rugalmas szorasi hataskeresztmetszeteket tekintve. Az abrarol
leolvashato, hogy kisenergidjli elektronok esetén jelentds, mig nagyobb energidju elektronok
esetén csekélyebb valoszinliséggel szenvednek az elektronok nagyszogli eltériilést rugalmas
szoras esetén. Ennek kovetkeztében, az alacsony energidju elektronok nagy valdszinliséggel
akar egyetlen rugalmas iitk6zésben elszenvedhetnek olyan nagyszogl irdnyvaltozast, amely a
hatra felé torténd visszaszorodasukat segiti eld, mig a nagyobb energiaju elektronok inkabb
tobbszori, kisszogl rugalmas szorasok révén eldrefelé szorddnak vissza a minta feliiletérol.
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22. abra: A kvazi-elasztikus Monte Carlo szimulacios modell felhasznalasaval nyert rugalmas visszaszorasi
egyiitthato szogfliggése Cu minta feliiletérdl visszaszorodo, kiilonb6zo energiaji elektronok esetén. A bejovo
elektronnyaléb a feliileti merélegessel 60°-o0s szoget zart be (nyilak jelzik a bejovo elektronok iranyat).

44



A szog szerinti differencialis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet alakja tehat
nagymértékben befolyasolja az adott irdnyban rugalmasan visszaszorodott elektronok
hozamat. A DCS-ben, az egyes szorasi szogekhez tartozo helyi maximumok €és minimumok
hatdsa a rugalmas visszaszOrasi egyiitthatora jobban megfigyelhetdé nagy rendszamu
atomokbdl 4ll6 mintdk esetén, mint pl. Au vagy Ag, amelyekre vonatkozé DCS komplex
szerkezet mutat (lasd az 1. dbrdn az Au mintdra vonatkozé DCS adatokat). A 23. dbra Au
minta feliiletérél, E=1000 eV energiaji elektronokhoz tartozd szég szerinti rugalmas
visszaszOrasi egyiitthatot mutatja, a feliilet normalisaval 6=50%o0s szdget bezdrd bemend
elektronnyaldb esetén. Az abran az adott elektronenergiara, Au atomokra vonatkozé DCS
eloszlast is feltlintettem, amelyben a helyi minimum és maximumok helyét kiilon is jeleztem.
Az ezen lokdlis minimum ¢és maximum helyeknek megfeleldé szorasi szogekhez tartozéd
lathato, hogy azokhoz a visszaszorasi iranyokhoz, amelyeknek megfeleld szorasi szogeknél a
rugalmas szordsi hataskeresztmetszetnek helyi minimuma van (Lb, ILb), helyi minimum
tarsul a rugalmas visszaszorasi egylitthatoban is, mig azokhoz a visszaszorasi iranyokhoz,
amelyeknek megfeleld szorasi szogekben a rugalmas szorasi hataskeresztmetszetnek helyi
maximuma van (La, Il.a, [Il.a), helyi maximum tartozik a rugalmas visszaszorasi egyiitthatot
illetden. Ez egyben azt is jelenti, hogy
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23. abra: A kvazi-elasztikus Monte Carlo szimulacidés modell felhasznaldsaval nyert rugalmas visszaszorasi
egyiitthato szogfiiggése Au minta feliiletérdl visszaszorodo, E=1000 eV energiajh elektronok esetén. A bejovo
elektronnyalab a feliileti merdlegessel 50°-o0s szoget zart be (nyilak jelzik a bejové elektronok iranyat). Az abran
a megfeleld elektronenergiara vonatkozo DCS [1], illetve annak helyi minimumai és maximumai is fel vannak
tlintetve.

az La, ILa, IIl.a irdnyokban valo visszaszorddas valdszinlisége egy rugalmas szorodassal
nagyobb, mint az Lb, IL.b irdnyokban, amit gy is lehet fogalmazni, hogy az Lb, IL.b
iranyokban a detektalt elektronok nagyobb valoszinliséggel tobbszori rugalmas szorodas
révén léptek ki az adott iranyba, mint az La, Il.a, IIl.a irdnyban detektaltak. Ebbdl viszont az
is kovetkezik, ahogyan azt a 24. 4bra is mutatja, hogy az azokban a visszaszorasi iranyokban
detektalt elektronok, amely iranyokhoz tartoz6 szorasi szogek esetén a rugalmas szorasi
hataskeresztmetszetnek helyi minimuma van, 4tlagosan hosszabb utat futnak be a mintdban
mire visszaszérédnak, mint azok az elektronok, amelyek egy a rugalmas
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hataskeresztmetszetben 1€v6 helyi maximumhoz tartozé szorasi szognek megfeleld irdnyaban

lettek detektalva.

Uthossz eloszlds ((Q(s))
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24. abra: A 23. abran jelzett L.b. helyi minimumnak és a II. a. helyi maximumnak megfeleld iranyokban
detektalt elektronok uthosszeloszlasa.

Ha viszont az elektronok hosszabb utat futnak be a mintdban azonos IMFP (két rugalmatlan
litkozés kozott atlagosan megtett tavolsadg) érték mellett, akkor az (50) formuldnak
megfeleléen annak a valdszintisége is nagyobb, hogy tobbszor iitkoztek rugalmatlanul a
mintédn beliil, ahogyan azt a 25. 4bra is j6l mutatja.
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25. abra: A 24. abran bemutatott két uthossz-eloszlashoz tartozo tombi litkozési statisztika.

A fentiekhez hasonlé eredményre jutott Werner Ag minta esetén [90].
Itt kell megjegyezni, hogy az eldz6 fejezetben a 19. dbran bemutatott, rogzitett mérési

elrendezés mellett (6,=50°, 6,,=0°), az elektronenergia fliggvényében Fe minta esetén
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crer

elektronenergidk esetén ugyanis lathatban megndvekszik annak a valdsziniisége, hogy az
elektron az adott mérési geometria mellett tobb rugalmatlan eseményben vesz részt a mintan
beliil, ami az (50) formula szerint annak tulajdonithatd, hogy habar az elektron energiajanak a
novekedésével novekszik az IMFP értéke is, de az elektronok altal a mintdban befutott atlagos
uthossz novekedésének mértéke az elektron energidjanak novekedésével nagyobb mértéki,
mint a fenti IMFP-ben tapasztalhat6 novekedés. Az IMFP ndvekedésénél, rogzitett mérési
geometria esetén tapasztalhatd erdsebb datlagos uthossz novekedés éppen a nagyszogl
rugalmas szorddas valdszinliségének az energia novekedésével tapasztalhatd csokkenésével
magyardzhato (lasd 1. &dbra), azaz a rugalmas szorasi hataskeresztmetszet gorbe nagy szorasi
szogekhez tartozo tartomanyanak az elektron energidjanak novekedése miatt bekdvetkezd
ellapuldsaval.

A fentiek alapjan elmondhatod, hogy az elektronok rugalmas szoroddsa a szilard
mintadban  torténd transzport soran, illetve a differencialis rugalmas szorasi
hataskeresztmetszet alakja jelentds hatassal van az adott irdnyban torténé rugalmasan
visszaszorodott elektronok intenzitasara, az elektronok altal a mintdban befutott uUthossz
atlagos értékére, illetve a befutott Uthossz-eloszlasara és az elektronok mintan beliili
rugalmatlan {itk6zési statisztikdjara, ezaltal a veszteségi spektrum alakjara. Tovabba fontos
megjegyezni, hogy az elektronok altal a mintan beliil befutott Gthossz nagymértékben fiigg a

A fejezet elején emlitettem, hogy a rugalmas visszaszorasi egyiitthatd egy adott
térszogre vonatkozoan megegyezik a minta feliiletérél az adott térszégben rugalmasan
visszaszorodott elektronok szdménak és a bejovo elektronok szdmanak a hanyadoséaval. Azaz,
a szimulaciés modellben a mintan beliili transzport soran kizardlag rugalmas iitkozésekben
részt vett, és a mintat elhagyva az adott térszogbe kilépd elektronok szdmanak és a bejovo
elektronok szamanak a hanyadosa, amennyiben a feliileti gerjesztésektdl eltekintiink. A 22. és
23. 4dbran megadott rugalmas visszaszorasi egyiitthatok azonban a kisérleti adatokkal még
nem hasonlithatok 0ssze, aminek oka pontosan a feliileti gerjesztések elhanyagolasa. A
szimulacids modelliink ugyanis arra a kozelitésre épiil, hogy a mintan beliil az IMFP értéke jo
kozelitéssel konstans, mivel a tombi gerjesztés valdszintiségének a feliilet jelenléte miatti
csOkkenése a mintan beliili feliileti gerjesztések novekedésével kikompenzalodik. Ezzel, ami a
mintan rugalmatlan eseményeket illeti, a szimulaciés modell jol figyelembe veszi azokat a
mintan beliil, a feliilet hatardig. Azonban, ahogyan azt a Li modellnél is lattuk, a feliileti
gerjesztés valdszinlisége nem nulla az elektron vakuumbeli palyaszakasza mentén, azaz a
mintdba bejové és az onnan kimend elektronok még a vdkuumban is szenvedhetnek
energiaveszteséget feliileti gerjesztés révén, ami csokkenti a rugalmasan visszaszorodott
elektronok intenzitasat [54, 91,]. Ezt a jelenlegi szimulacids modelliink nem veszi figyelembe,
ezért a szamolt rugalmas intenzitasok tulbecsiilik a kisérletben tapasztalhato értéket, mivel a
valdsdgban azon elektronok egy része, amely tisztan rugalmas iitk6zésekben vett részt a
mintan beliili transzport soran a vakuumban (a minta felé vagy onnan kifelé¢ haladva) még
szenvedhetett energiaveszteséget feliileti gerjesztések altal. Ebbdl az kovetkezik, hogy a
fentebb szamolt differencidlis rugalmas visszaszorasi egylitthatokat korrigalni kell a
vakuumbeli feliileti gerjesztésekre, mieldtt a kisérlettel dsszehasonlitandnk. Vegyiik észre,
hogy a 2.1.3.3. fejezet végén, a SEP-re megadott Tanuma-féle definicid [54] pontosan erre a
korrekciora épiil, mivel azt is lattuk a Li modellnél, hogy a vakuumbeli elektron
palyaszakaszon csak feliileti gerjesztés lehetséges, ezért a fenti szimulacioval nyert rugalmas
intenzitasok és a mért rugalmas intenzitasok kozotti kiilonbség csak a bejovd és a kimend
vakuumbeli palyaszakaszon, az elektronok 4ltal elszenvedett feliileti gerjesztéseknek
tulajdonithato. A feliileti gerjesztési valoszinliség, azaz a SEP ezen gondolatmenet alapjan
torténd meghatarozasa azonban kérdéseket vethet fel, hiszen a 2.2.2.1. fejezetben szimulalt
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veszteségi spektrumok (és a késdbbi pontosabb Monte Carlo modellel nyert elméleti
spektrumok) kisérleti spektrumokkal vald Gsszehasonlitdsa azt mutatja, hogy a szimulacio
adott (igen pontos szamolasok eredményeként el6allo) bemend paramétereivel, mar kdzepes
(illetve néhany anyag, pl. Cu esetén nagy) elektronenergidk esetén sem nyerhetd kelléen
pontos rugalmas-rugalmatlan intenzitds arany, ami a spektrumot illeti. Tovabba, a kis
energidju tartomanyban, ahol a feliileti gerjesztés nagyobb valoszinlisége miatt az még
fontosabba valik, a rugalmas-rugalmatlan hattér aranydban még nagyobb eltérések
tapasztalhatdak a kisérleti és a szimulalt spektrumok kozott. Ez felveti a kérdést, hogy az a
korrekcios tényezd, amelyet a Tanuma-féle mddszerrel, a kisérleti és a szimulalt rugalmas
intenzitdsok Osszehasonlitdsaval nyerhetiink, milyen mértékben tulajdonithato a feliileti
gerjesztéseknek. Ugy is fogalmazhatunk, hogy a SEP fenti médon valé meghatarozasa a
szimulalt, mintan beliili elektrontranszporthoz tartoz6 rugalmas intenzitasok tokéletes
ismeretét, azaz az IMFP, EMFP illetve a DCS pontos ismeretét tételezi fel. Ez azonban,
ahogyan azt a spektrum szimulacidés eredmények mutatjak kérdéses, igy a fenti modon
meghatarozott feliileti gerjesztési paraméterbe minden olyan hiba eredményét belezsufoljuk,
amelyet a szimuldcid soran a szimulacios modell, illetve a bemend paraméterek pontatlansaga
miatt kovetiink el.

A fejezet soran a kvazi-rugalmas szimulaciés modell segitségével nyert eredmények
jol mutatjak a szilardtestbeli elektrontranszport soran bekdvetkezd rugalmas szoras pontos
figyelembevételének sziikségességét. Meg kell jegyezni, hogy a fenti rugalmas visszaszorasi
egyiitthatok kisérleti adatokkal valo Osszevetéséhez azok feliileti korrekcioja sziikséges. Az
egyszerli korrekcios formula és eljaras, amelyhez sziikséges egyetlen paraméter a SEP,
megtaldlhatd az irodalomban [92]. A 22. abran bemutatott Cu minta esetén kapott
eredményeim jOl egyeznek a Werner altal publikalt adatokkal [85]. Tovabba a rugalmas DCS
ismeretében egy standard mintara vonatkoz6 IMFP érték felhasznaldséval, valamint az ismert
¢s az ismeretlen IMFP értékli minta azonos geometridban mért kisérleti rugalmas csucs
intenzitasainak az aranyabol, a fenti Monte Caro szimuléci6 segitségével az ismeretlen IMFP
meghatarozhat6 (ez a korabban mar emlitett EPES mddszer 1ényege).

2. 2. 2. 3. Egyszeresen rugalmatlanul szorodott elektronok jarulékianak meghatarozasa
kisérleti REELS spektrumokbadl

Az elektronspektroszkdpiai alkalmazasok szempontjabdl kiilondsen fontos, hogy megbizhato
adatok alljanak rendelkezésre az XPS és AES mérések eredményeinek hattérkorrekciojahoz
¢és kiértekelésehez. A 2. 2. 2. 1. fejezetben azonban lattuk, hogy az optikai adatokbol
elméletileg meghatdrozott differencidlis rugalmatlan szdrasi hataskeresztmetszetek
felhasznélasaval szimuldlt spektrumok némiképp eltérnek a kisérleti eredményektdl. Eppen
ezért kézenfekvonek tiinik, hogy az elektronok szildrd mintaban torténd transzportja sordn a
rugalmatlan szordsi folyamatokban bekovetkezd energiaveszteségek figyelembevételére
alkalmas, a fentieknél varhatéoan pontosabb eloszlasokat a kisérleti REELS spektrumokbdl
szarmaztassuk. Feltéve, hogy az egymads utani rugalmatlan iitkozések fliggetlen események, a
cél az egyszeresen rugalmatlanul {itk6zott elektronok energiaveszteség szerinti eloszlasanak a
kisérleti spektrumbol (illetve spektrumokbol) valdo meghatarozasava redukalodik. A problémat
azonban neheziti, hogy egyrészt a kiilonb6zd (tombi, feliileti) gerjesztésekhez tartozod
energiaveszteségi eloszlasok, illetve az ezekhez kapcsolodo tobbszords gerjesztési statisztikak
eltér6 képet mutatnak, mdésrészt hogy a mért spektrumban a kiilonb6zé rugalmatlan
események, illetve a tobbszords gerjesztések eredménye keveredve jelenik meg. A feladat
tehat a mért spektrumban keveredve megjelend tobbszords és kiilonbozd tipusu (tombi,
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feliileti) gerjesztésekhez tartozd energiaveszteségi eloszlasok szétvéalasztdsa, azaz a mért
spektrum dekomponalasa.

Az egyszeresen rugalmatlanul szorddott elektronok jarulékanak kisérleti REELS
spektrumbdl valé meghatarozasara az elsd igazan effektiv algoritmust Tougaard é&s
Chorkendorff szolgaltatta [65,76] (a tovabbiakban TCh algoritmus), az aldbbi feltételezések
mellett: (1) a tombi és a feliileti veszteségi jarulék nem szétvalaszthatd, igy azt a fenti modell
egyben kezeli, azaz a TCh algoritmus eredményében nincs elkiilonitve az egyszeres tombi és
az egyszeres feliileti gerjesztések jaruléka; (2) a mintdt homogén szorasi tulajdonsédginak
tekintik, illetve az elektronok mintdn beliil befutott uthossz-eloszldsara a Tofterup altal a
Boltzmann-féle transzport egyenlet tUgynevezett P; kozelitésben (a rugalmas
hataskeresztmetszet Legendre polinomok szerinti sorfejtésében csak az elsd rendii tag van
figyelembe véve) torténd megoldasabol szdrmaztatott kdzelitést hasznaltak [93, 94], miszerint

Op () =L" exp(-s/L) (64)

ahol s az elektron altal a mintdban befutott ut, L az ugynevezett csillapodasi hossz (attenuation
length), amelyre a L=24, kozelitést hasznaltdk, ahol a A, az (8. b.) képlettel definialt
transzport szabad Uthossz. Az egyszeresen rugalmatlanul szérodott elektronok jarulékara a
fenti kozelitések mellett Tougaard és Chorkendorff az alabbi egyszerti formulat szarmaztatta
[65,76]

AL 1 AL
il ™ K(E,E,—E)=—| j,(E)- |—2=_K(E,,E'—E)j, (E"E' 65
Lo KBy = B) =2 o (B) = [P K (B E = ) (B (65)

inel inel

ahol E, az elektron kezdeti energidja, T=Ey-E az energiaveszteség, j.(E) a mért spektrum
veszteségi része, ¢ a rugalmas csucs teriilete és K(Ey, Ey-E) a differencialis rugalmatlan szorasi
hataskeresztmetszet, melyet a 2. 2. 2. 1. fejezetben hasznalt jeldlésekkel, az alabbi alakban
irhatunk [74]

il AL %
T)=—Zine™ w7y = v (T)=—Z=_ (w (T Vv (T =TT’
wd7) Ay L AD)=1.(T) linel+[“([ S (T ) (66)

ahol figyelembe vettik, hogy A,.Wp=wp (Wp a differencidlis rugalmatlan szorési
hataskeresztmetszet, elhanyagolva a feliileti gerjesztéseket), valamint a 2.2.2.1. fejezetben
definialt veszteségi spektrum y;(T)=j.(T)/c, tovabba az aldbbiak kovetkeztében x=L/(Ainer
+L). Az 1. feltevés tulajdonképpen azt jelenti, hogy a modell nem veszi figyelembe, hogy
feliileti gerjesztés is lehetséges (ezért az eredményiil kapott Wx(Ey, T)~ K(Ey, T) a kétszeri
felilletmetszés (befelé és kifelé) kovetkeztében fellépd feliileti veszteséget szenvedett
elektronok jarulékat is tartalmazni fogja), pontosabban elhanyagolja a tobbszoros feliileti és
tombi gerjesztéseket leird statisztikaban fellépd kiilonbségeket. A 2. feltevés pedig azt jelenti,
hogy a szilard minta feliiletérél visszaszorodo elektronok uthosszeloszldsa exponencialis
eloszlast kovet, melyet az (51) képletbe helyettesitve valamint felhasznalva az (50) formuléat,
az alabbi egyszerl kifejezést kapjuk az elektronok rugalmatlan {itk6zési statisztikajara
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ahol kihasznaltuk, hogy
J.x exp(—ax)dx =
0
ha n nem negativ egész szam ¢&s a nagyobb, mint nulla. A (67) formuldbdl latszik, hogy az
elektronok uthosszeloszlasara a fenti exponencidlis kozelitést hasznalva az (52) formuléaval
definidlt normalt parcialis intenzitdsok hatvanysort kdvetnek.

7

n+l

(68)

A" Pl I nB
oy, =—2- = =x" (69)
AnB =0 L + ﬂ’mel

ahol x=L/(L+Aine)). Az €l0z6 fejezet alapjan azonban nyilvanvald, hogy a szilard minta
feliiletérdl visszaszorodott elektronok uthosszanak eloszlasat az elektronok rugalmas
szorodasa nagymértékben befolyésolja igy mind az elektronok ﬁthosszeloszlésa mind a
ahogyan azt az el6z0 fejezetben lattunk. A fentiek alapjan tehat elmondhatd, hogy habar a
TCh algoritmus egyszerlisége miatt -elterjedten hasznalatos a rugalmatlan szorasi
hataskeresztmetszet kisérleti REELS spektrumokbdl torténd meghatarozasara, az a legtobb
esetben pontatlan eredményekre vezet. A TCh algoritmust Werner [95] pontositotta. Az altala
megadott eljaras mar nem feltételezi az elektronok mintan beliil befutott Gthosszeloszlasanak
exponencialis voltat. Ha a (48) képlettel megadott veszteségi spektrumot olyan kozelitésben
irjuk fel, amelyben azt feltételezziik, hogy az elektron csak egyféle rugalmatlan eseményben
vehet részt, azaz elhanyagoljuk a feliileti veszteségeket, ahogyan ezt a TCh algoritmus is
teszi, akkor a modell veszteségi spektrum az alabbi alakban irhat6 fel

7 ()=, (w, (1) (70)

nB=1

ahol az ™" a wjy keresett, egyre normalt eloszlas np-1 szeres dnkonvolucidjat jeloli, amely

miuvelet Laplace térbe transzformalva a (70) formulat egyszeri np szeres hatvannya
redukalodik, azaz

nB

F.()= Y a[W,()] = i,()+ a0, [W,()] +.+ay [, ()] (71)

nB=1

Ezek utan a keresett w, (s)eloszlas elsd kozelitésben aw,(s) =y, (s)/a, alakban irhato fel,
amelyet a (71) képletben felhasznalva juthatunk a W, (s) eloszlas masodrendi kozelitéséhez,

Wi(s)=5,(5) a, —a,/a’y,” ésigy tovabb, vagy altalanosan felirva
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W ()= Y w7, ()] (72)

nB=1

ahol az u,p koefficiensek az elektronok iitk6zési statisztikajabol szamolhatoak [95,96]. Az
elsé néhény tagra ezek: M]ZI/CZ1, Ur=-a/ 0(13, u3=(2a22-a1a3)a15 , u4=(5a1a2a3—a12a4-
Sa’)/a).... A (72) formulét visszatranszformalva az energia térbe az alabbi kifejezést kapjuk

wy (T) = u,, [y, (D] (73)

nB=1
ahol az ™V jel6lés a veszteségi spektrum np-1 szeres Gnkonvoluciojat jeldli.

Meg kell jegyezni, hogy a (73) formuldban szerepld N értéket elegendden nagynak kell
véalasztani a megfeleld konvergencia eléréséhez (N=5-7, hogy a 100 eV-os veszteségi
tartomanyban konvergéljon az eredmény) azonban az u,p koefficiensek szdmolasa az np
magasabb értékeire mar egyre nehézkesebb. Ez a probléma kozelitdleg megoldhato, ha a
keresett egyszeres szorasi jarulékot a Padé-kozelités segitségével irjuk fel [62]. Ekkor a
Laplace térben maradva (72) helyett az alabbi kozelit formulat irhatjuk

Z anB [.)7L (S)]nB
Wy (s) = —5 (74)

1+ anB [yL (S)]nB

nB=1

ahol az a,p ¢és b,z Padé-koefficiensek az u,z koefficiensek segitségével konnyedén
szamolhatdak [97]. A (74) egyenlet mindkét oldalat szorozva a jobb oldali nevezdvel, majd
visszatranszformalva az energiatérbe a TCh algoritmushoz hasonlé masodrendli Volterra-féle
integralegyenlethez jutunk.

N M
wy(T) = Z 30 (T)(nBil) _anBWB (I"®y, (T - T')(MH) (75)
nB=1 nB=1
ahol az ™®V jelolés a veszteségi spektrum np-1 szeres Gnkonvoluciojat jeldli. Onmagaban az

egyszeres szorasi jarulék ilyen alakban wvald felirdisa még nem jelentene gyorsabb
konvergenciat, hiszen itt is szlikségiink van az u,p koefficiensekre az a,z és b,z Padé-
koefficiensek szamolasahoz, azonban a (73) kifejezéssel ellentétben itt a kell6 konvergencia
eléréséhez elegendd ismerni az elsd két Padé-egyiitthatot, azaz a M=N=2 mdasodrendii Padé
kozelités mar kellden pontos eredményt ad akar a 150 eV-os veszteségi tartomanyban is.
Ugyanakkor meg kell jegyezni, hogy amig a (73) kifejezés a probléma pontos megoldasat,
addig a (75) csak annak kozelitd megoldasat szolgéltatja, azaz a (75) formula soha nem ad
tokéletesen pontos eredményt.

A (75) egyenletbe az els6 rendli Padé-kozelitésnek (N=M=1) megfeleld a;,=1/c; és
b= ax/ar/ kifejezéseket behelyettesitve, valamint a jobb oldalon szereplé konvoliciot
konvolucids integral alakban felirva a (65, 66) TCh algoritmussal teljesen megegyez6 alakhoz
jutunk [62], ha kihaszndljuk, a TCh algoritmusnak az elektronok uthosszeloszlasara tett
kozelitése mellett el6allo (67, 69) formulakat.

51



Wy (1) 2 3, (1) = 2 [, (T, (T = 1) (76)

oy () = 3, (T) = &k [ w, (T')y, (T =TT = y, (T) = Ky [ Wy (T)y, (T =T)dT"  (77)

Itt kell megjegyezni, hogy ha a keresett egyszeres szorasi jarulékra, illetve a veszteségi
spektrumra, nem a Padé-féle kozelitést, hanem a pontos (70) kifejezést hasznaljuk akkor
annak mindkét oldalat a,/a;wp(T)-vel konvolvélva, majd az igy kapott egyenletet kivonva a
(70) egyenletbdl, az alabbi kifejezéshez jutunk [74]

P (D)=L, (TY® y, (T =T = aywy(T)+ 3| @y =2y, (D™ (78
a (04

1 nB=3 1

amelyben a baloldali utols6 tag eltlinik, ha az elektronok uthosszeloszlasara a TCh algoritmus
szarmaztatdsandl is haszndlt [65] kozelitést (64), illetve az abbdl kovetkezd (67, 69) formulak
eredményeit felhasznaljuk, mivel (69) szerint ekkor o,z=x"® és igy az alabbi formuldhoz
jutunk

yL(T)_KWB(T')®yL(T_T'):KWB(T) (79)

ahova beirva (69) kifejezésben kapott x=L/(L+A;,.;), valamint felhasznalva, hogy wg=A;,./W5
kdnnyedén a (65, 66) ekvivalens kifejezésekkel megadott TCh-féle algoritmushoz jutunk (itt a
(65, 66) képletektdl eltérden a konvolucios integral helyett, a *®’ jelolést haszndlom a
konvoluciora).

A fentiek alapjan tehat elmondhatd, hogy a kisérleti REELS spektrumbol az
egyszeresen rugalmatlanul szorodott elektronok jarulékdnak a meghatidrozasara alkalmas, a
(73, 75) kifejezésekkel megadott eljarasok az elektronok uthossz-eloszlasara a Tougaard és
Chorkendorff altal hasznalt kozelités mellett a TCh algoritmussal egyezd formuldba mennek
at. Tovabba a (73, 75) kifejezéseket tigy szarmaztattuk, hogy az elektronok mintan beliil
befutott Gthossz-eloszlasara, illetve rugalmatlan iitk6zési statisztikdjara semmiféle megkotést
nem tettlink, ami azt jelenti, hogy ezek a modszerek tetszdleges iitkozési statisztika mellett
képesek a kisérleti REELS spektrumbol az egyszeresen rugalmatlanul szorodott elektronok
jarulékanak a meghatarozéasara. Ezzel a Tougaard €s Chorkendorff [65] altal a (65) kifejezés
levezetésénél hasznalt kozelitések koziil az elektronok Uthossz-eloszldsara vonatkozd (64)
egyenlettel megadott kozelitésbodl eredd hibak elkeriilhetdek ugyan, de a fenti két pontosabb
eljaras sem veszi figyelembe, hogy a kisérleti veszteségi spektrumban két teljesen kiilonb6zd
energiaveszteségi eloszlast eredményezd rugalmatlan esemény, a tombi ¢és a feliileti
gerjesztések jaruléka keveredik, amelyek tobbszori bekovetkezésének valdszinlisége rdadasul
még eltérd statisztikai képet is mutat. A kisérleti REELS spektrumbol az egyszer feliileti
gerjesztésben részt vett elektronok jarulékanak a meghatarozasdra Werner [44] fejlesztett ki
egy modszert, amely a 2.2.2.1. fejezetben targyalt parcidlis intenzitasok analizisére épiil. A
modszer 1ényege, hogy tovabbra is fliggetlen eseményeknek tekintve a tombi és a feliileti,
illetve az egymas utani gerjesztéseket, tovabba ismertnek feltételezve azt az eloszlast, amely
megadja, hogy az elektron, egyszer tombi gerjesztésben részt véve, milyen valdszinliséggel
veszit adott energiat, azaz a wp=A4;,,;Wp eloszlast (ahol a Wy a DIIMFP), valamint ugyancsak
ismertnek feltételezve a tombi gerjesztésekhez tartoz6 rugalmatlan {itk6zési statisztikat, akkor
egy a késdbbiekben ismertetendd spektrumdekompozicios eljardssal a tombi gerjesztések
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jaruléka eltavolithato a kisérleti spektrumbél. Igy a dekonvoliicios eljaras eredménye egy
olyan spektrum, amelyben mar csak egyfajta gerjesztés, a feliileti veszteségek, illetve a
tobbszords feliileti veszteségek jaruléka szerepel, ezért a (73) formula tokéletesen
alkalmazhatd az egyszeresen feliileti gerjesztésben részt vett elektronok energiaveszteségi
eloszlasanak a meghatarozasara, ha ismerjik a tobbszords feliileti gerjesztéseket leird
statisztikat, azaz a feliileti parcialis intenzitdsokat, amelyek a SEP értékébdl szdmolhatok.
Tovabba, ha az egymast kovetd feliileti parcidlis intenzitasokra az (53) formulédval megadott
feltételt tessziik, azaz hogy azok Poisson-eloszlast kovetnek, akkor a (73) kifejezésben
szerepld, jelen esetben a feliileti gerjesztésre vonatkozo u,s egyiitthatokra az alabbi egyenletet
irhatjuk fel [44]

1 (_l)nSJrl
/uS(Eaaiaao) nS

(80)

unS =

ahol us(E, o, @) a befelé (o feliiletmetszési szoggel) és kifelé (o, felliletmetszési szoggel)
mend E energiaju elektronra vonatkozo feliileti gerjesztési valoszinliségek Osszege. A SEP
értéke a (80) egyenletben csak szorzotényezdként jelenik meg ezért us(E, o, o,)=1 feltétellel
¢lve az eredményt abszolut egységekben kapjuk, azaz a veszteségi spektrumbol eredményiil
kapott, egyszeres feliileti gerjesztésben részt vett elektronok energiaveszteség szerinti
eloszlasanak az energiaveszteség szerinti integralja pontosan egyenld lesz a SEP értékével.
fgy tehat a teljes (befelé+kifelé) feliileti gerjesztési valosziniiség is meghatarozhaté a kisérleti
spektrumbdl [50]. A modszer igazi hatranya, hogy csak akkor alkalmazhat6, ha ismerjiik a
tombi gerjesztésekre vonatkozd wz=A;,.,/Wp eloszlast, ami valojaban a DIIMFP ismeretének
sziikségességét jelenti.

Az eddig bemutatott Osszes eljaras ugy kozelitette a mért veszteségi spektrumot,
mintha az egyfajta rugalmatlan esemény tobbszords fliggetlen bekdvetkezéseként allt volna
eld, minek kovetkeztében a veszteségi spektrum Laplace (vagy akar Fourier) térben
egyvaltozos (ahol a valtozd a keresett eloszlas) hatvanysor alakjaban irhatd fel (lasd (71)
kifejezés), igy egyetlen mért spektrumbdl az {itkdzési statisztika ismeretében a keresett
eloszlas meghatarozhat6. Ha viszont figyelembe vessziik, hogy feliileti gerjesztés is
lehetséges, akkor a probléma Osszetettebbé valik. Amennyiben azt feltételezziik, hogy az
egyszeres feliileti gerjesztésben részt vett elektronok energiaveszteség szerinti eloszlasa
azonos a bejovod és a kimend elektronokra, valamint az eddigiekben hasznalt feltevéseket
megtartjuk, miszerint a tombi és feliileti, valamint a tobbszords gerjesztési folyamatok
fliggetlen események, a veszteségi spektrumra vonatkozé (48) kifejezés az alabbi alakot veszi
fel

MAUE Zz ansWB(nB_l)( )®Ws(ns_]) (T_TV) (81)

nB=0nS=0

amelyben az 5,5 a tombi gerjesztésben np és feliileti gerjesztésben ng szdmu részvétel utan
detektalt elektronokhoz tartoz6 parcidlis intenzitds (ezeket most ismertnek tételezziik fel), a
'®” jeldlés a konvoluciot, ™" az adott tipust (tombi vagy feliileti) egyszeres gerjesztéshez
tartozd energiaveszteség szerinti egyre normalt eloszlds (n-1)-szeres onkonvolvaltjat jeloli.
Lathato, hogy két ismeretlen szerepel az egyenletben, ezért egyetlen veszteségi fliiggvény nem
elegendd az ismeretlen eloszldsok szarmaztatdsdhoz. Figyelembe véve, hogy valdjaban wp(7)
az egyre normalt DIIMFP, valamint wg(7) az egyre normalt DSEP, tovabba, hogy habar mind
a DIIMFP, mind a DSEP az elektron energidjanak a fiiggvénye, de kozepes €s nagy energiaju
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elektronok esetén, nem tul nagy energiakiilonbségeket nézve ezen eloszlasok alakja, azaz az
egyre normalt energiaveszteségi eloszlasok jo kozelitéssel azonosnak tekinthetdek, az aldbbi
két modellspektrumot irhatjuk fel [74,98]

=S e, (T )@, (-7

nB=0nS=0

Yo ()= i iﬂnanswg(w_l) (T | )® WS(HS_D (T -T )

nB=0nS=0

(82)

A két egyenletet nézve egyrészt lathato, hogy azt feltételezziik, hogy két kiilonbozd kisérleti
veszteségi spektrum all a rendelkezésiinkre, amelyekre jo kozelitéssel igaz, hogy az egyszeres
tombi és feliileti gerjesztések alakja azonos a két spektrumban, masrészt a két egyenlet csak
akkor ad kiilonb6z6 modellveszteségi spektrumot, ha az egyik, illetve masik spektrumhoz
tartozo vegyes litkdzési statisztikak (g s, Pus,ns) killonbozoéek. Ahhoz, hogy a két egyenletet
kelld biztonsaggal tudjuk megoldani, a két spektrum mérési koriilményeit ugy kell
megvalasztani, hogy az {itkdzési statisztikdk kelldképpen kiillonbozdek legyenek, ugyanakkor
a normélt DIIMFP és DSEP alakja j() kézelitéssel azonos legyen Az el6z6 fejezetben léttuk
a mérési geometriatdl, igy a tombi parcialis intenzitasok kellden megvaltoznak a geometrla
az elektronok kezdeti energidjanak vagy mindekét koriilmény egyiittes megvaltozasanak
kovetkeztében. Mivel a feliileti parcialis intenzitdsok a SEP értékébdl szamolhatdak és a SEP
aktualis értéke, ahogyan azt a Li és a Tung-féle modellnél is lattuk, ugyancsak erdsen fligg
ezen tényezOktdl, azt mondhatjuk, hogy a két spektrumot kelléen eltérd energian vagy
kisérleti geometridban kell mérni ahhoz, hogy kellden kiilonb6zd vegyes litkozési statisztikat,
igy kellden kiilonboz6 két egyenletet kapjunk Azonban mivel a fenti tényezdk befolyassal
lehetnek a DIIMFP, vagy a DSEP, illetve mindkét eloszlas egyre normalt alakjara is, ezért
nem lehet tul nagy kiilonbség sem a mérési geometridban sem az elektronok kezdeti
energidjaban. A problémat az is neheziti, hogy a tetszéleges geometridban valé mérésnek
altalaban méréstechnikai korlatai vannak, noha ebben az esetben legalabb a DIIMFP biztosan
nem valtozna, mivel az fiiggetlen a mérési geometriatol, ezért a legkézenfekvobb
megoldasnak az elektronok kezdeti energidjanak a varidlasa tlinik. Werner azt javasolta
szamos eset vizsgalata utan, hogy a legtobb anyag esetén az elektronok kezdeti energidjat
illetden az 1000 eV ¢és 3000-4000 eV kombinacié megfelel a fenti kritériumoknak [74].
Hasonloan, ahogyan egyvaltozds esetben, azaz ahogyan a (71) kifejezésbdl eljutottunk a (73)
egyenlethez, a (82) egyenletekbdl formalisan az egyre normalt teriileti DIIMFP, azaz a wp(7)
eloszlas, illetve az egyre normalt DSEP, azaz a wg(7T) eloszlas az [74,98] alabbi alakban
adhato meg

wy(T) = ZZ” I T® Yy (T-T

p=0g=0

wy(T) = ZZu,,qym Y@y -T")

p=0¢=0

(83)

crer

crer

s21mbolum az adott eloszlasok keresztkonvoluciojat Jelenetl Az u , €8 u’ g egyutthatok
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értékei jelen esetben is a tombi és a feliileti parcidlis intenzitasok fliggvényei, azonban ezen
matrixelemek szamoldsa mar meglehetésen komplex ¢és hosszadalmas feladat, igy ezen
szamolasok részleteit itt nem mutatom be, de a sziikséges informéciok megtalalhatdak az
irodalomban [74,98]. A (83) kifejezésekben u(f 0 =u§ o =0, mivel ez a tisztdn rugalmas

titkozésekben részt vett elektronokhoz tartozo egylitthatd lenne, de ez nem szerepel a kisérleti
veszteségi spektrumban, valamint az (n-1)-edik Onkonvolvaltja az adott eloszlasnak
elhagyandd, ha n=0 és magat az eloszlast jelenti amennyiben n=1. A (83) kifejezésben
szerepld egyiitthatd matrixelemeinek szdmolasa roviden a kovetkezOképpen torténik: (i) az
ug,; €s uy o indexii egyiitthatok értékei egyszeriien szamolhatok tombi és feliileti esetben is a
két spektrumra vonatkozd op,s, valamint a f,,s vegyes parcidlis intenzitasokbol; (ii) A
magasabb rendli matrixelemeket meghatarozé egyenlet az alabbi alakban irhat6 fel [74,98]

nS+nB-1 p nB+nS
O = Z Zuq,p—qj/q,pfq,nB,nS + Zup,nSJranp;/p,nSJranp,nB,nS (84)
p=0 ¢=0 p=0

ahol a y,,.p.s tenzor elemei az a,p,s, valamint a f,5,s vegyes parcialis intenzitasokbol
szamolhatdak egy rekurziv algoritmus segitségével (lasd [74,98]); (iii) A (84) kifejezésben
szerepld elsé tag egy (nptmstI) dimenzids vektor, mely az wu,<upq<ns egyiitthatokat
tartalmazza, amelyek értékei az algoritmus el6z6 1€pései kovetkeztében mar ismertek. A (84)
képlet masodik tagja, egy a fenti vektorral megegyez6 dimenzidji négyzetmatrix az aktudlis
1épésben ismeretlen (ug,p+ns, Ui nB+ns-i---, Unp+ns,0) Vektor szorzatanak az eredménye. Ebbol
kovetkezden, az algoritmus minden lépésében egy (np+ns+I) egyenletbdl allo linearis
egyenletrendszert kell megoldani, amihez egyben az egyenletrendszerben szerepld %, 4n5ns
egyiitthatokat is meg kell meghatarozni. A (83) kifejezéssel a benne szerepld egyiitthatok
prq=nm.< 7 értékei mellett, a keresett wg(7) és ws(T) eloszlasok a 100 eV-os veszteségi
tartomanyban mar kelld konvergenciaval meghatarozhatoak. Az ennél nagyobb np,x €értékek
esetén, azaz magasabb rendii kozelités esetén a fenti u,, matrixelemek meghatarozasdhoz
nélkiilozhetetlen y,,,.5.s tenzor elemek szamolasdhoz sziikséges CPU 1d6 rohamosan
novekszik (nmax=11 esetén ez mar akar néhany hetet is igénybe vehet). A fenti algoritmusra a
tovabbiakban, mint W-algoritmusra fogok hivatkozni.

Az egyvaltozds esethez hasonloan itt is van lehetdség a gyorsabb konvergencia
elérésére a Padé-kozelités hasznalataval, amelyre vonatkozd elmélet és a hozza kapcsolddo
eredmények megtalalhatdak az irodalomban [99], azonban ahogy azt az egyvaltozos esetben
mar emlitettem, a veszteségi spektrum Padé-féle kozelitése, noha gyorsabban konvergalo
eredményhez vezet (az eredmény nm.=2-3 mellett mar jol kozeliti a W-algoritmussal npma=7
érték esetén kapott eredményt), a kozelités miatt azonban soha nem ad pontos megoldast a
problémara. Tapasztalataim szerint, kvantitativ és spektrumszimulacios célokra a valamivel
bonyolultabb és nagyobb szdmolasi igényli fentebb ismertetett eljards a megfeleld, mivel az
legalabb matematikailag pontos megoldasat nydjtja a probléménak a Padé-kozelitésre épiild
eljarassal szemben.

A Tougaard Chorkendorff algoritmust kivéve az eddig bemutatott Osszes eljaras a
parcidlis intenzitasok, vagy ami ezzel ekvivalens, az elektronok rugalmatlan {itkozési
statisztikdjanak ismeretét feltételezi, ami a kordbban bemutatott Monte Carlo szimulacios
eljarassal konnyedén szdmolhatd. Habar az egyszeresen rugalmatlanul szorddott elektronok
energiaveszteségi eloszlasanak a kisérleti spektrumokbdl torténd meghatarozasara alkalmas
fentebb bemutatott valamennyi eljarast hasznaltam a munkam sordn, most csak a
legpontosabb és ugyanakkor a legdsszetettebb szdmolédsi igényli, imént ismertetett W-
algoritmussal Fe és Ge mintara kapott eredményeimet ismertetem. A szadmoldsaimhoz Fe és
Ge minta esetén is két azonos geometriai elrendezés mellett (a bejovd elektronnyalab és a
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feliileti merdlegessel egymdassal a=50%o0s szoget zart be, mig az elektronok a feliileti
merdlegessel azonos irdnyban lettek detektalva), de kiillonbozo elektron energian (E;=1200 eV
¢és E>,=4000 eV') mért kisérleti REELS spektrumot, illetve annak veszteségi részét hasznaltam.

A szamolas részletei: az 5,5, valamint a f,5,s vegyes parcidlis intenzitdsokat a fentebb
ismertetett kvazi rugalmas Monte Carlo szimulacidval az elektronokra szdmolt wthossz-
eloszlasokbol az (50, 51, 52) formuldk segitségével meghatarozott tombi rugalmatlan {itk6zési
statisztikabol, illetve a (30,31,32,33) kifejezésekkel a Tung-féle modellel szamolt SEP
értékbol az (53,54) képletekkel szamolt feliileti parcidlis intenzitasokbol hataroztam meg.
Felhasznalva az igy kapott vegyes parcidlis intenzitdsokat a (83) kifejezésekben szerepld

. . B . . S . , y, e . . 1
tombi u, es felileti u, egyttthatd matrix elemeit a W-algoritmusnak megfelelden

szamoltam, majd a (83) egyenleteket megoldva a kisérleti spektrumokbol meghataroztam az
egyre normalt teriileti DIIMFP-nek megfeleld wg(7) eloszlast, illetve az egyre normalt DSEP-
nek megfeleld wg(7) eloszlast. A kisérleti spektrumokbdl, igy szarmaztatott eredményeket az
optikai adatok felhasznélasaval, a Tung-féle elmélet segitségével kapott eredményeimmel
hasonlitottam 0ssze. Mivel Ge esetén a (26,27) modell dielektromos fiiggvényben szerepld
paraméterek nem alltak rendelkezésre, aminek oka a Ge kisérleti optikai adatainak (n(w),
k(®)) hidnyos volta, mivel ezen adatok a Palik-féle tablazatban [16] csak a 0-9 eV-os
energiaveszteségi tartomdnyban taldlhatéak meg. A 9-26 eV-os energiaveszteségi
tartomanyban L. Marton [100] kisérleti optikai adatait hasznaltam, mig a 26-20000 eV-os
energiaveszteségi tartomanyban a sziikséges optikai adatokat az atomi formatényezdk és a
komplex torésmutatd kozott fennallo alabbi kifejezés segitségével hataroztam meg, az atomi
formatényezdket (f7,/>) a Henke-féle tablazatbol véve [101].

n=n+ik=l—2r—°/12na(f] +if,) (85)
VA

ahol ry a klasszikus elektronsugar, n, pedig az adott minta atomstirisége. Az igy nyert optikai
adatokbol a komplex dielektromos fiiggvény valos és képzetes részét, valamint az optikai
esetre vonatkozo energiaveszteségi fiiggvényt a (10,11,12) kifejezésekkel szamoltam. A
(26,27) formuldkban szerepld paraméterek értékét a komplex modell dielektromos fliggvény
képzetes részének (27) a kisérleti optikai adatokbdl szadmolt képzetes részhez vald
illesztésével hataroztam meg a g=0 optikai hataresetben. A (26,27) kifejezések, illetve a fenti
modon meghatarozott paraméterek segitségével nyert modell dielektromos fiiggvény josagat
az ugynevezett f-0sszeg szabaly (Thomas—Reiche-Kuhn sum rule [102]), valamint a ps-
Osszeg szabaly (perfect-screening sum rule[103]) teljesiilésével teszteltem. A Ge modell
dielektromos fliggvényére igy szarmaztatott paramétereket a [32] referencidban publikaltam.

Eredmények: (i) A fent leirtak szerint meghatdroztam a Ge modell dielektromos fliggvényét,
melynek valdés ¢€s képzetes része, valamint az ezek segitségével szamolt optikai
energiaveszteségi fliggvény a 26. és 27. abran lathatoak. Megfigyelhetd, hogy a veszteségi
fliggvényben domindns a kollektiv gerjesztések (plazmongerjesztések) jaruléka, de
megfigyelhetd az atomi ionizaciora jellemzo szerkezet is (Ge 3d);
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26. abra: Ge dielektromos fiiggvényének valos és képzetes része a kisérleti optikai adatokbdl szdmolva, illetve
ezekre a (26) kifejezésnek a képzetes részhez (g,) torténd illesztésével szdrmaztatott eredmények.
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27. abra: A Ge komplex dielektromos fliggvényének valds és képzetes részére kapott, 26. abran bemutatott
kisérleti és a szarmaztatott modell adatokkal szamolt optikai energiaveszteségi fiiggvény (ELF).

(ii) A 28. és 29. dbran Fe és Ge kisérleti REELS spektrumokbdl a W-algoritmussal altalam
szamolt normalt DIIMFP, azaz a wp(7) eloszlas, illetve az egyre normalt DSEP, azaz wg(T)
eloszlas lathatd Osszehasonlitva az optikai adatokbdl a Tung-modell segitségével szamolt
eredményeimmel. Fe minta esetén a két szadmolas eredménye mind tombi mind feliileti
esetben jO egyezésben van. A kisérletbdl szarmaztatott tombi energiaveszteségi eloszlasban
szépen latszik a Fe 3p;, (E=52,7 eV) hé) ionizacidjanak tulajdonithatd éles veszteségi
szerkezet, melyet a dielektromos modell csak nehezen és pontatlanul képes leirni, mivel ezen
energiaveszteségek mar nem kollektiv gerjesztésekbdl szarmaznak.
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28. abra: A Tung-modell segitségével optikai adatokbdl szdmolt egyre normalt teriiletii DIIMFP és DSEP
Osszehasonlitasa a kisérletileg mért, E=1200 eV és E=4000 eV energiaju elektronokra vonatkozé Fe REELS
spektrumokbdl a W-algoritmus segitségével szarmaztatott megfeleld eloszlasokkal.

Az is jol lathato, hogy a kisérletbdl szarmaztatott tombi energiaveszteségi eloszlas egy kicsit
¢lesebb cstcsot mutat a karakterisztikus tombi plazmon gerjesztéseknek megfeleld
energiaveszteségeknél, mint az optikai adatokbol szamolt. A késdbbiekben majd lathatjuk,
hogy mind az élesebb plazmoncstics, mind a markansabb ionizécios €l a kisérleti spektrumok
optikai adatok segitségével nyert eloszldsoknal pontosabb modellezését teszi lehetdve; (iii) A
29. dbran a Ge mintara vonatkozd tovabbi eredményeim lathatok.
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29. abra: Ugyanaz, mint a 28. dbra Ge mintara vonatkozoan.
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Egyrészt j61 megfigyelhetd a feliileti gerjesztésekre vonatkozo energiaveszteségi eloszlasban a
korabban mar emlitett begrenzung-effektus, ami ahogyan azt mar korabban emlitettem, annak
a kovetkezménye, hogy a Monte Carlo szimulacidé soran minden mintan beliili rugalmatlan
eseményt tOmbi gerjesztéseknek tételeziink fel, tulbecsiilve ezaltal a tombi parcidlis
intenzitdsokat, azaz a szimuldcio soran elhanyagoljuk a feliilet, mint hatdr hatisat a tombi
gerjesztések valoszinliségének a csokkenésére. Ezen tilmenden érdekes szerkezet figyelhetd
meg a karakterisztikus feliileti, illetve a kétszeres tombi energiaveszteségeknek megfeleld
energiaveszteségi értékeknél a tombi energiaveszteségi eloszlasban, ami annak tulajdonithato,
hogy az elektron energiajanak a valtozasaval valamennyit mégis valtozik a DSEP illetve a
DIIMFP alakja még a kozepes és nagy energiaju tartomanyokban is [74]. A legérdekesebb
azonban a feliileti energiaveszteségi eloszlasra a kisérleti spektrumokbol illetve az optikai
szamolasokbol kapott eredmény kozotti eltérés. Ahogyan az a 21. 4dbra kapcsan Si minta
esetén mar targyaltuk, a feliileti gerjesztések kovetkeztében bekovetkezd energiaveszteségi
eloszlasra az optikai adatokbol torténd elméleti szamolasok talsagosan éles eloszlast adnak
eredményiil. Ugyanez tapasztalhatd6 Ge minta esetén is, mely problémara az egyik lehetséges
megoldas pontosan ezen eloszlasok kisérleti REELS spektrumokbdl torténd szarmaztatdsa,
ahogyan ezt [32] publikacidban megmutattam. A fenti, Ge mintara vonatkozo eredményekhez
hasonld eredményekre jutott Werner [74] Si minta esetén; (iv) Mivel az adott parcialis
intenzitdsok mellett a fent bemutatott kisérletb6l szarmazatott eloszlasok (wg(7), ws(7T))
matematikailag tokéletes megoldasai a (83) egyenleteknek, ezért behelyettesitve azokat a (82)
kifejezésekbe, természetesen tokéletesen visszaadjdk a szamolasokhoz hasznalt két,
kiilonboz6 energian mért kisérleti veszteségi spektrumot.
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30. abra: A 28. abran bemutatott, W-algoritmus segitségével kisérleti REELS spektrumokbol szamolt tombi és
feliileti energiaveszteségi eloszlasok felhasznalasaval szimulalt E=2000 eV és E=500 eV energidjt, Fe minta
feliiletérdl visszaszorodott elektronok veszteségi spektrumanak és a kisérleti eredményeknek az 6sszehasonlitasa.

A szamolasaim eredményei, amelyek Fe minta esetén a 30. abran, mig Ge minta esetén a 31.

abran lathatok, azt mutatjak, hogy a fentiektdl eltérd elektron energidk esetén is igen jo
kozelitéssel modellezhetéek az elektronok felillet kozeli transzportja soran lezajlo,
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energiaveszteséggel jaro folyamatok a W-algoritmussal kisérleti REELS spektrumokbol
szarmaztatott tombi (wp(7)) és feliileti (ws(7)) energiaveszteségi eloszlasokkal.
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31. abra: A 29. dbran bemutatott, optikai adatokbol a Tung-modellel szamolt veszteségi eloszlasokkal szimulalt
(Modell 1.), valamint a W-algoritmus segitségével kisérleti REELS spektrumokbdl szamolt tombi és feliileti
energiaveszteségi eloszlasok felhasznalasaval szimulalt (Modell 11.) E=3000 eV energiaju, Ge minta feliiletérol
visszaszorodott elektronok veszteségi spektrumanak és a kisérlet eredményének az dsszehasonlitasa.

A 30. dbran Fe mintara az E=1200 eV és E=4000 eV energidju elektronokra vonatkozo
kisérleti REELS spektrumokbdl szarmaztatott energiaveszteségi eloszlasokkal szimulalt
spektrumokat Osszevetve a 20.4bran bemutatott, a Tung-modell ¢és az optikai adatok
segitségével szamolt energiaveszteségi eloszlasokkal szimulaltakkal, jol lathatd, hogy még
E=500 eV esetén is jobb egyezést kaptunk a 20. abran bemutatottnal, koztes energidkon pedig
(E=2000 eV) szinte tokéletes az egyezés a kisérleti és szimulalt spektrumok kozott. Ugyanez
mondhat6 el Ge minta esetén is, ha a 31. abrén 1év6 eredményeket vizsgaljuk, ahol a 29. dbran
bemutatott, az optikai adatokbdl szarmaztatott modell dielektromos fliggvény felhasznalasaval
a Tung-modell segitségével szamolt DIIMFP ¢és DSEP hasznélataval szimulalt spektrum
(Modell 1), illetve az E=1200 eV és E=4000 eV energiaji elektronokra vonatkozé kisérleti
REELS spektrumokbol a W-algoritmussal szarmaztatott energiaveszteségi eloszlasokkal
szimulalt spektrum (Modell II.) Osszehasonlitdsa lathatd, az E=3000 eV energiaji, Ge
feliiletérél a feliileti merdleges irdnyaban visszaszorodott elektronok kisérleti veszteségi
spektruméval. A bemend elektron nyaldb, ahogyan Fe minta esetén, itt is a=50%0s szoget
zart be a feliileti merdlegessel. Jol lathatd, hogy amig az optikai adatok felhasznalasaval
szimulalt Ge veszteségi spektrumban a feliileti veszteséget szenvedett elektronok eloszldsa
tulsagosan ¢éles, addig a kisérleti spektrumokbol a W-algoritmussal szarmaztatott
eloszlasokkal koztes energidra (E=3000 eV) a szimulalt spektrum ¢€s a mért kisérleti spektrum
kozott szinte tokéletes az egyezés minden téren.

Meg kell jegyezni, hogy a W-algoritmustdl eltérd, azonban annak eredményével
ekvivalens ugyancsak két kisérleti spektrumot 1gényld, azaz kétvaltozos eljarast dolgozott ki
Chen [104], az egyszeresen rugalmatlanul szorddott elektronok energiaveszteség szerinti
eloszlasanak a kisérleti spektrumokbol torténd meghatarozéasara. Fontos hangstlyozni, hogy a
fejezet soran bemutatott modszerek, illetve azok eredményei a konkrét fizikai probléma, adott
fizikai kozelitésben torténd, éppen ezért csak matematikai értelemben vett pontos megoldasat
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szolgaltathatjak (mindegyik modell mogott van valamilyen fizikai feltevés, amely pontosan
megvizsgalva soha nem igaz), ebbdl kovetkezden a fenti modszereknek, valamint azok
eredményeinek inkdbb a gyakorlati alkalmazésok szempontjabol (pl. XPS és AESP
spektrumok rugalmatlan elektronszorasok kovetkeztében eldallo hatterének korrekcioba
vétele, illetve eltdvolitdsa) van szerepe, mintsem az elektronok szilardtest feliileti rétegeiben
végbemend transzportjdnak pontos vizsgalataban ¢és modellezésében. Ehhez a hasznalt
szimulacios modellt, illetve a Monte Carlo szimulacié bemend adatait kell finomitani, mint
ahogyan azt a kdvetkezo fejezetben latni fogjuk.

2.2.2.4. A2.2.2. fejezet 6sszefoglalasa

A fejezet soran attekintettem a szilard testben torténd elektrontranszport folyamatok
modellezésére széles korben hasznalt kvazi-rugalmas Monte Carlo szimulacidos modellt,
annak kozelitéseit, illetve az azokbdl eredd korlatait. A bemutatott spektrum szimulacios
eljarassal Fe, Cu ¢és Si minta feliiletérél visszaszorodott kiillonbozd energidjii elektronok
veszteségi spektrumat modelleztem, az elektronok és a minta energiaveszteséggel jaro
kolcsonhatéasinak leirasahoz sziikséges adatokat a Tung-modell, illetve a dielektromos elmélet
segitségével meghatarozva. A fenti Monte Carlo szimulaciés modell alkalmazasaiként Cu és
Au minta feliiletérdl visszaszorodott elektronok szdg szerinti differencidlis rugalmas
visszaszoOrasi egyiitthatojat szamoltam, az elektronok transzportja soran bekdvetkezd rugalmas
szorasnak az elektronok mintan beliil befutott uthosszeloszlasara, illetve rugalmatlan titkdzési
statisztikdjara gyakorolt hatasat vizsgéaltam. Tovabba attekintést adtam az egyszeresen
rugalmatlanul szoérddott elektronok energiaveszteség szerinti eloszlasanak kisérleti REELS
spektrumokbol torténd meghatarozasara alkalmas modszerekrdl, valamint 6sszehasonlitottam
azokat. A legpontosabb eljardssal, a W-algoritmussal a fenti kvézi-rugalmas Monte Carlo
szimulacids kozelitéssel szamolt tombi litkozési statisztikakat felhasznalva Fe és Ge minta
esetén meghatdroztam az egyszeresen tombi €s feliileti gerjesztésben részt vett elektronok
energiaveszteség szerinti eloszlasat. Az igy meghatarozott eloszlasokat, 6sszehasonlitottam a
dielektromos elmélet, illetve a Tung-modell segitségével szamolt elméleti eloszlasokkal,
amihez Ge esetén a kisérleti optikai adatok felhaszndldsdval meghatdroztam a Ge modell
dielektromos fliggvényének a paramétereit. A kisérletb6l szadrmaztatott eloszlasok
felhasznalasaval szimulalt spektrumokat Osszehasonlitottam a  kisérletileg — mért
spektrumokkal, illetve a Tung-modell segitségével szimulalt spektrumokkal ¢és
megallapitottam, hogy a W-algoritmus segitségével kisérleti adatokbol szarmaztatott
veszteségi eloszlasok a szdmoldsokra hasznalt energiatartomanyban nagyon jol képesek leirni
az elektron transzportja soran bekovetkezd energiaveszteségi folyamatokat, beleértve a tombi,
a feliileti, valamint a héjionizacidkbodl eredd energiaveszteségeket is. A fejezetben bemutatott
eredmények egy részét a [32, 87] munkaimban kdzoltem.

2. 2. 3. Monte Carlo modell II.

2. 2. 3. 1. Pozicio-fiiggé6 DIIMFP-re épiil6 kozelités

Az el6z6 fejezetben bemutatott, illetve alkalmazott kvazi-rugalmas Monte Carlo szimulacios
modell, amely az elektronok szilard minta feliiletérdl torténd visszaszordddsa soran lezajlo
energiaveszteségi folyamatokat a Tung-féle modellel megegyezd modon kezeli, minden

mintan beliili rugalmatlan eseményt tombi gerjesztésnek tételez fel. A feliileti gerjesztéseket
ugy kezeli, mintha azok kozvetleniil a minta feliiletén zajlananak le, azaz mintha az a
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tartomany, ahol az elektron a szildrdtestbeli transzportja soran feliileti gerjesztések altal
energiat veszithet, nem terjedne ki sem a mintdba, sem a vakuumba. Eppen ezért a kvazi-
rugalmas Monte Carlo kozelitésre épiild spektrum szimulacios modellek az elektronok
rugalmatlan kolcsonhatasai  soran bekovetkezd energiaveszteségének modellezésére
minddssze kétfajta, egy tombi és egy feliileti energiaveszteségi eloszlast hasznalnak. Ahogyan
lattuk, szigoraan véve a Monte Carlo szimulacié ebben a kozelitésben csupan a mintan beliili
rugalmas, illetve rugalmatlan iitk6zési statisztika meghatarozasara szolgal. A Li-modellel
kapott eredmények azonban azt mutatjak, hogy valdjaban a mintadn beliil és az azon kiviil
mozgd elektron is képes feliileti gerjesztésekre, tovabba hogy a tombi gerjesztések
valoszinlisége csokken a mintan beliil a feliilet kozelébe érve, amivel egyidejiileg novekszik a
feliileti gerjesztések valdszinlisége. EbbOl az kovetkezik, hogy nincs éles hatar a tombi és
feliileti gerjesztések lehetséges helye kozott, azaz a mintan beliili mélység csokkenésével a
tombi gerjesztés fokozatosan megy at feliileti gerjesztésbe, ¢s ahogyan azt a 7. 8. és 9. dbrak
mutatjdk az elektronok energiaveszteségét meghataroz6 eloszlasok alakja is fokozatosan
valtozik a feliilet kdzelében, mind a mintan beliil és azon kiviil. A pozicio-fiiggd DIIMFP-re
kapott eredmények azt mutatjak, hogy az elektron a szilardtest feliileti rétegeiben torténd
transzportja soran a feliileti és a tombi gerjesztések aktudlis valosziniisége fligg az elektron
feliilettdl vald tavolsagtol, valamint a minta anyagi mindségén tal attol, hogy az elektron
éppen a minta felé, vagy attél tavolodva halad-e. Eppen ezért, a fejezet soran bemutatasra
keriild, a Li-modellel szamolt pozicio-fliggd DIIMFP-re épiildé Monte Carlo szimuldcids
kozelités mar nem két, hanem az elézdekben elmondottaknak megfelelden szdmos eloszlast
hasznal az elektronok aktudlis energiaveszteségének a meghatarozasara, amibdl az is
kovetkezik, hogy az el6zd fejezetben hasznalt (44) illetve (48) kifejezésekkel megadott
kozvetett spektrum szimuldcios eljaras nem hasznalhat6. Helyette, egy az altalam kidolgozott
szimulacios modellt fogok bemutatni [105], ami az ugynevezett direkt spektrum szimuldcios
eljarasok korébe tartozik. Ezen szimulaciés modelleknek az a lényege, hogy az elektron
palyajat kovetve minden kdlcsonhatast €s azok eredményét megprobalunk az adott helyen, az
adott iddben a Monte Carlo szimulacion beliil figyelembe venni, igy ezen szimulacids
eljarasok kimenete az el6z6 fejezetben ismertetettel szemben maga a spektrum. Hogy az
eredményiil kapott spektrum és a megfeleld kisérleti spektrum 6sszehasonlitdsa soran,
varialva az elektron energidjat, a mérési geometridt, a minta anyagi mindségét (vagy ezen
tényezOk tetszOleges kombinaciojat), milyen jo egyezést taldlunk, az természetesen
nagymértékben fiigg a Monte Carlo szimulacié bemend adatainak a pontossagatol, valamint
attol, hogy a szimuldciés modell, mint a lezajlo fizikai folyamatok modellje, milyen szinten
képes figyelembe venni azon folyamatokat, amelyek a mért spektrum alakjat, a benne
megfigyelhetd intenzitasi aranyokat (rugalmas-rugalmatlan intenzitdsi arany, tombi-feliileti
intenzitdsi arany, stb.) befolyasoljak.

A szamoldasok menete: Az é4ltalam kidolgozott Monte Carlo szimuldcios modell (MC I1.) [105]
(mint minden az adott teriileten hasznalt elektrontranszport szimulacids kozelités vaza)
megegyezik a mar ismertetett kvazi-rugalmas Monte Carlo szimuldciés modellével (MC 1.),
ezért csak azokat a részleteket ismertetem, amelyekben ezen Monte Carlo modell eltér a mar
bemutatottél. A szimuldcidos procedura teljes, részletes leirdsa megtalalhatdé a [105]
munkdmban. A MC II. soran is megtartottam a MC 1. azon kdzelitését, hogy a szimulécid
soran a bemend adatoknak az elektron kezdeti energidjara befagyasztott értékeit hasznalom.
Mivel MC II.-6t olyan esetekben alkalmaztam ahol az elektronok kezdeti energidja Ey=500 eV
teljesiilt, tovabba az elektronok palydjat csak addig kovettem, amig az elektronok altal
elszenvedett energiaveszteség kisebb volt, mint /00 eV, és ezen kezdeti energidk, illetve
elszenvedett energiaveszteségek tartomdnyan beliil nincs jelentds valtozas a szimuldci6 soran
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hasznalt paraméterek értékében, ezért a fenti kozelités jonak tekinthetd. Azonban mig a MC 1.
esetén ez a kozelités azt jelentette, hogy a rugalmatlan eseményekre vonatkoz6 minden adat
konstans a szimulacid soran addig, a MC Il. esetén a rugalmatlan eseményeket leir6 DIIMFP
még fligg a feliilettdl vald tavolsagtol, az elektron sebességvektoranak aktudlis irdnya és a
feliileti merdleges altal bezart szogtdl, valamint hogy az elektron a minta felé, illetve attol
tavolodva mozog-e. (Eppen ezért van sziikség pozicid-fiiggd DIIMFP alkalmazasa esetén
direkt spektrum szimulacioés eljarasra.) Mivel a MC II. esetén minden rugalmatlan esemény
alkalmaval tudni kell az elektronok aktudlis energiaveszteségét, amelyet az egyre normalt
terliletli, adott mélységhez ¢és az elektron sebesség vektoranak a feliileti normalishoz
viszonyitott adott allasahoz tatozd aktualis DIIMFP segitségével lehet meghatdrozni, ezért
ezen adatok a MC II. bemend adatai, amelyek a (35,36) kifejezésekkel szamolhatdak. A
kifejezésekben a fentiek alapjan az elektronenergiat konstansnak (az elektronok aktualis
kezdeti energiajanak) vettem. A maradék valtozokat, azaz a feliileti merdlegessel bezart
szoget, valamint a feliilettél vald tavolsagot Uigy osztottam fel, hogy azok elég finoman
kovess€ék a pozicio-fliggd DIIMFP ezen valtozokra mutatott érzékenységét. A feliileti
gerjesztés valosziniisége a feliilettdl |z|>20 A tavolsagokban mar elhanyagolhaté (lasd 2.1.3.3.
fejezet). Ez konstans elektron energia mellett azt jelenti, hogy a vakuumban a DIIMFP ennél
nagyobb tavolsagok esetén mar nullava valik (ahogy a feliileti gerjesztés valdszinlisége
lecseng), a mintan beliil viszont atmegy a nagy mélységekre érvényes aszimptotikus alakba,
amely megegyezik a pozicid-fiiggetlen DIIMFP-el, azaz fliggetlen a mélységtdl és az elektron
sebességvektoranak a feliilleti merdlegessel bezart szogeétdl (a (35,36) kifejezések jobb
oldaldnak elsé tagja). Ennek kdvetkeztében a DIIMFP a feliilettdl mért tavolsaggal a z=-20 A
és z=20 A kozotti tartomanyban valtozik, ezen beliil is a jelentés valtozas kdzvetleniil a feliilet
kornyékén a -3<z< 3 A tartomdnyban figyelheté meg (lasd 8.és 9. abrdk). Ezért a pozicio-
figgd DIIMFP értékét adott elektronenergia és feliiletmetszési sz0g esetén az utobbi
tartomanyban dz=0.2 A 1épésekben, azon tal a feliilettdl valo z=-20 4 és z=20 A tavolsagokig
pedig dz=1 A 1épésekben szamoltam. Az elektron feliileti gerjesztési valosziniiségének a
feliiletmetszési szogtol valod fliggésére vonatkozo 13.-15. dbrakon megmutatott eredményeket
tekintve a pozicio-fiiggd DIIMFP értekét adott elektronenergia és feliilettdl valo tavolsag
mellett az a=[0°, 20°,40° 50° 60°, 70°, 75°, 80°, 85°] értékek esetén szamoltam a (35,36)
kifejezések segitségével. Ez azt jelenti, hogy a MC II. esetén, az elektronok aktualis
energiaveszteségenek meghatdrozasahoz kozelitéleg 1000 db, egyre normalt teriiletii pozicio-
fiiggd DIIMFP eloszlast hasznalok, kell6 finomsaggal figyelembe véve ezéltal a feliilet
hatasat, mind a mintan beliili, mind a vdkuumbeli energiaveszteségekre. Az elektronok
palydjanak és aktudlis energidjanak kovetése a MC II. esetén is hasonléan kezdddik, mint
ahogyan azt a MC L.-nél mar lattuk. Az igazi kiilonbség rugalmatlan szoras esetén van. Ha a
rugalmatlan esemény a mintan beliil van, és a feliileti rétegben, azaz nem mélyebben, mint 20
A, akkor az aktudlis pozicionak, a sebességvektor aktudlis megfeleld, a fenti eloszlasokbol
kiinterpolalt normalt DIIMFP segitségével keriil sor az elektron aktualis energiaveszteségének
a sorsolasara. Ha a rugalmatlan esemény a mintan beliil volt ugyan, de mélyebben, mint 20 4,
akkor az elektron altal aktudlisan elvesztett energia sorsoldsa a pozicid-fiiggetlen egyre
normalt teriilet DIIMFP segitségével torténik, hiszen ilyen mélységekben a feliiletnek mar
nem érezhetd a hatdsa. A szdmolési id6 csokkentése érdekében a mintaba tartd és onnan a
detektor iranydba mozg6 elektron altal a vakuumbeli palyaszakaszon elszenvedett
energiaveszteséget csak a detektalt elektronok esetében vettem figyelembe. Ehhez ugyancsak
a Li-modellel szamolt SEP értéket hasznalhatjuk, amely definicid szerint a vdkuumbeli inverz
IMFP uthossz szerinti integralja az elektron vakuumbeli palyaszakasza mentén. Hasznélva az
(53, 54) kifejezéseket a bejovo €és a kimend vakuumbeli palyaszakaszra, amelyre kapott SEP
értekek kiilonbozéek (lasd 2.1.3.3. fejezet), a feliileti gerjesztések aktudlis szama
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meghatarozhatd. Mivel azonban a DIIMFP alakja, és a feliileti gerjesztések valdszinlisége a
vakuumban is fligg attol, hogy milyen tavol tortént a feliileti gerjesztés, ezért az adott feliileti
gerjesztés helyét a megfeleld irdnyra vonatkoz6 vakuumbeli inverz IMFP-nek megfeleld
eloszlasban kell meghatarozni, és az adott vakuumbeli feliileti gerjesztésben elvesztett
energiat az igy kapott helyen érvényes normalt DIIMFP felhasznalasaval lehet meghatarozni.

Ahogyan azt a Li-modellnél az inverz IMFP-re kapott eredmények értelmezésénél
lattuk, a mintan beliil az IMFP az I-1,5 A rétegektdl eltekintve jo kozelitéssel konstansnak
tekinthet6, mivel a tombi gerjesztés valoszinliségének csokkenését a feliileti gerjesztés
valdszintiségének novekedése kikompenzalja. EzEért a mintan beliil a MC 1II. esetén is, ahogy a
MC 1. soran is, a mintan beliil konstansnak tekinthetjiik az IMFP értékét. Meg kell azonban
jegyezni, hogy ha véltoz6 IMFP értéket hasznalnank, akkor az elektron altal két iitkozés
kozott megtett szabad repiilési utat az (56) kifejezéstdl eltéré modon kellene szamolni [88],
azonban az altalam hasznalt geometriai elrendezésekben, illetve elektron energidkon a fenti
kozelités nem okoz jelentds hibat [105]. Az elektronok palyéjat tehat addig kovetjiik, amig az
elektron altal elveszett energia kisebb, mint /00 eV, vagy el nem hagyta a mintat. Ha elhagyta
a mintat ¢és detektaltuk, akkor keriil sor vdkuumbeli energiaveszteségek meghatarozasara,
amely a fenti modon torténik.

A szamolasok eredménye: Az igy nyert Monte Carlo szimuldciés modell az el6z6 fejezetben
ismertetett kvazi-rugalmas Monte Carlo eljarasnal az elektronok feliiletkozeli transzportja
soran lezajlé folyamatoknak fizikailag sokkal pontosabb és a valdsdgnak megfelelébb
kozelitése, amely alkalmas arra, hogy figyelembe vegye a tombi gerjesztések
valészinliségének a feliillet kozelében bekovetkezd csokkenését, a feliileti gerjesztések
valoszinliségének a feliilettdl vald tavolsag, illetve az elektron feliileti merdlegeshez
viszonyitott mozgasanak iranyatol valo fliggését. Mivel (35, 36) kifejezésekben a tombi és a
feliileti gerjesztési jarulék egyértelmiien elkiilonithetd, ezért a szimul4cid soran, a mintdn
beliil tokéletesen szeparalhatoak a tombi és a feliileti gerjesztéssel jaro események. Meg kell
jegyezni, hogy a fent ismertetett szimulacids modell /00 el-nél nagyobb energiaveszteségek,
illetve Eyp<500 eV kezdeti energidju elektronok transzportjanak modellezésére is alkalmas,
amennyiben a szimuldcidhoz sziikséges bemend adatok rendelkezésre allnak a bemend
paraméterek energifiiggésének figyelembevételére, azonban ez jelentdsen noveli a szdmolas
igy is nagy memoria €¢s CPU 1d6 igényét. Tovabba, mivel minden rugalmatlan eseményben
kisorsoljuk az elektron 4ltal aktudlisan elvesztett energiat is, ezért a rugalmatlan titk6zésekben
bekovetkezd iranyvaltozas is figyelembe vehetd a (62) kifejezés alapjan. Ez azonban az
altalam eddig hasznalt energiatartomanyban nem eredményez jelentds iranyvaltast, mivel az
aktualis energidhoz képest kicsi az elvesztett energia, ami (62) kifejezésnek megfeleléen
elhanyagolhat6 iranyvaltozast eredményez. Meg kell jegyezni azt is, hogy a fent bemutatott,
pozicio-fiiggd differencialis rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetre €piild6 Monte Carlo
modellen kiviil csupan a Ding altal kifejlesztett [88,106], (¢s a Li-modell kapcsdn mar
emlitett, a Ding altal teljessé tett elektron sajatenergia-formalizmussal szamolt pozicio-fiiggd
differencialis rugalmatlan szo6rdsi hataskeresztmetszetre [40,41] €piild) Monte Carlo modellt
publikaltak ezidaig, ami a fenti szimuldcidok és az azokhoz sziikséges bemend adatok
szamoléasanak Osszetettségének, illetve szamolasi igényének tulajdonithato.

A fent bemutatott pozicid-fiiggé DIIMFP-re épiild6 Monte Carlo modellel Cu minta esetén,
kiilonb6z6é kezdeti energidju (E=500 eV, 1000 eV, 2000 eV, 3000 eV) elektronok esetén
szimuldlt REELS spektrumok lathatéak a 32. abran. A bejovO elektronnyalab a=50-o0s
szoget zart be a feliileti merdlegessel, mig a kilépd elektronokat a feliilet normalisaval
megegyez0 irdnyban detektaltuk. A rugalmatlan események modellezéséhez sziikséges
pozicio-fiiggd DIIMFP értékeket a fentebb leirtaknak megfelelden a Li-modell [37]
segitségével (lasd (35,36) kifejezések) szamoltam. A Cu modell dielektromos fiiggvényének
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szamoléasdhoz sziikséges kiterjesztett Drude-féle komplex dielektromos fliggvény (lasd
(26,27) kifejezések) paramétereit az irodalombdl vettem [27]. A szimuldcidhoz ugyancsak
sziikséges SEP, IMFP, illetve inverz IMFP adatokat a pozicio-fliggd DIIMFP felhasznalasaval
a (37,38,39) kifejezésekkel szarmaztattam, mely adatok egy része a 2.1.3.3. fejezetben a 10.-
12. valamint a 14. dbran lathatd. A differencidlis rugalmas szorasi hataskeresztmetszetet a
NIST SRD64 [1] adatbazisbdl vettem, amelybdl a rugalmas kozepes szabad Gthosszt a (7 ,8a)
kifejezésekkel szamoltam. A szimulacid eredményeként kapott spektrumokat a kisérletbdl
vett, egyre normalt teriiletli rugalmas csuccsal konvolvaltam, majd a kisérleti és szimulalt
REELS spektrumokat a rugalmas csticsban Osszenormaltam. Az eredmények a 32. dbran
lathatoak. ElsO latasra szembetiinik, hogy habar az eredményiil kapott spektrumalak jo
egyezésben van a kisérleti adatokkal, a rugalmas-rugalmatlan jarulékok aranya, illetve a
feliileti gerjesztések jaruléka a szimulalt spektrumban, kiillondsen alacsony elektronenergia
esetén némiképp eltér a kisérletben megfigyelttél. Ennek lehetséges okai: (i) a szimulécid
soran tokéletesen sima mintafeliiletet tételeziink fel, azonban a kisérlet esetén jelen 1évo
felilleti durvasdg noveli a feliileti veszteségek valoszinliségét, redukalva ezaltal azon
elektronok intenzitdsat, amelyek energiaveszteség nélkiil, azaz a rugalmas cstcsban kertiltek
detektalasra [107]. A szimuléci6 soran a rugalmas csticsban detektalt elektronok egy része, az
alulbecstilt feliileti gerjesztési valoszinliség miatt, a kisérlet esetében még feliileti veszteséget
szenvedhetett. Ezt tdmasztja ald a karakterisztikus feliileti energiaveszteségeknél (~7 el)
megfigyelhetd alulbecsiilt intenzitas [105]. (ii)) A szimuldlt spektrumban megfigyelhetd
rugalmas-rugalmatlan intenzitds aranyt nagymértékben befolydsolja a szimulacid sordn
alkalmazott IMFP érték, amit jelen esetben a Tungék altal szarmaztatott [27] dielektromos
paraméterek felhasznélasaval kapott modell dielektromos fiiggvény segitségével szamoltam.
Az ezen paraméterek felhasznalasaval nyert &g, @) modell dielektromos fliggvény azonban
nem ad kelléen pontos IMFP értékeket ahhoz, hogy kellden pontosan tudjuk modellezni a
mért spektrumban megjelend rugalmas-rugalmatlan intenzitas aranyt. Ezt timasztja al4, ha 12.
abran bemutatott, jelen esetben hasznalt, mélyen a mintan beliil érvényes inverz IMFP
értékeket Osszehasonlitjuk a [39] referencidban Dingék 4ltal publikalt megfeleld
eredményekkel. A két modellnek, mélyen a mintan beliil azonos eredményt kell szolgaltatnia,
amennyiben a bemend modell dielektroms fliggvény azonos. A fent emlitett [39], mélyen a
mintan beliil érvényes inverz IMFP eredmények azonban, kiilondsen alacsony energian
nagyobbak az altalam szamoltaknal, ami kovetkezésképpen kisebb IMFP értékeket
eredményez. Ha a szimulécio soran kisebb IMFP értékeket haszndlnank a fenti szimulacios
eljarasban, akkor az definicid szerint ndvelné az elektronok rugalmatlan szorodasdnak a
valoszinliségét, azaz a kisérletben tapasztalt iranyban modositana a szimulalt spektrumban
megfigyelheté rugalmas-rugalmatlan intenzitds aranyt [105].
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32. abra: A dielektromos elmélet felhasznalasaval szarmaztatott pozicio-fiiggd DIIMFP-ra épiildé Monte Carlo

o

szimulacidés modellel szamolt, a Cu minta feliiletérél a feliileti mentén visszaszorodott elektronok REELS
spektrumanak és a kisérleti eredményeknek az &sszehasonlitasa 500 eV(a), 1000 eV(b), 2000 eV(c) és 3000
eV(d) kezdeti elektronenergiak esetén. A bejovo elektronnyalab iranya a feliileti merdlegessel a=50%0s szoget
zart be. A szimuldlt spektrumban az egyszeresen rugalmatlanul szordédott (A), az egyszeresen a mintan beliil
rugalmatlanul szérodott (B), valamint a mintan beliil egyszeres tombi (C) illetve feliileti (D) gerjesztésekben
részt vett elektronok parcialis spektrumat kiilon is feltiintettem.
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(iii) A 2.2.2.2. fejezetben mar lattuk, hogy az elektronokra vonatkozé differencialis
rugalmatlan szordsi hataskeresztmetszet is jelentdsen befolyasolhatja az elektronok
transzportja soran bekovetkezd litkozési statisztikat, igy abban barmilyen pontatlansag nagy
hatéssal lehet a szimulalt rugalmas-rugalmatlan intenzitas aranyra.

Mivel a fent bemutatott Monte Carlo modell alkalmas arra, hogy elkiilonitsiik a mintan
beliili feliileti, tombi, valamint a mintan kiviili feliileti gerjesztésekben részt vett elektronok
jarulékat, ezért az adott geometriai elrendezés mellett, az elektron kezdeti energiajanak
fiiggvényében az ezen energiaveszteségi folyamatokban egyszer részt vett elektronok
jarulékat vizsgaltam. Az egyszeresen rugalmatlanul szorddott (A), az egyszeresen a mintan
beliil rugalmatlanul szérodott (B), valamint a mintdn beliil egyszeres tombi (C) illetve feliileti
(D) gerjesztésekben részt vett elektronok jarulékat kiilon gyljtottem a szimuldcid soran és
ezek a 32. abran szintén lathatéak. Az egyszeresen a mintan beliil, illetve a vakuumban
feliileti gerjesztésben részt vett elektronok jarulékanak a rugalmas csucs intenzitdsaval
beosztott értéke lathatd a 33. abran.
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33. abra: A 32. abran lathat6 szimulaciok esetén az egyszer a mintan beliil illetve a vakuumban feliileti
gerjesztésben részt vett elektronok jaruléka

Jol latszik, hogy alacsony energiaju elektronok esetén az adott geometriai elrendezés mellett a
mintan beliili egyszeres feliileti gerjesztések jaruléka joval kisebb, mint az egyszeres
vakuumbeli feliileti gerjesztések jaruléka. Ez annak tulajdonithato, hogy amig a vakuumbeli
réteget, ahol feliileti gerjesztés lehetséges az Gsszes detektalt elektron befutja a palydja
bemend és kimend szakaszan, addig a mintan beliil, f6ként alacsony elektronenergia esetén az
elektronok jelentds része kisebb mélységeket ér el a palyaja soran, mint ahol feliileti
gerjesztés még lehetséges. EbbOl az kovetkezik, hogy kisenergidju elektronok esetén, azon
tartomanyban, ahol feliileti gerjesztés lehetséges a vakuumbeli oldalon az elektronok jelentds
része hosszabb utat tesz meg, mint ugyanezen rétegben a mintan beliil. Ezt tdmasztja alé a 34.
abra, ahol a szimulacio soran detektalt elektronoknak a mintan beliil elért maximalis mélysége
szerinti eloszlés lathato.
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Jol latszik, hogy E=500 eV esetén a detektalt elektronok jelentds része csupan a minta felsd
rétegeibdl szorddik vissza, mig az energia novelésével egyre mélyebbre hatolnak, majd
E=3000 eV esetén mar az elektronok nagy része mar befutja a mintan beliil is a teljes feliileti
gerjesztési réteget. Ennek kovetkeztében E=3000 eV esetén mar a mintan beliili és a
vakuumbeli feliileti gerjesztési jarulék kozel azonossa valik.

A 35. abréan a szimulécid soran detektalt, tisztan egyszeresen tombi gerjesztésben részt
vett elektronok jaruléka lathatd beosztva a rugalmas cstcs intenzitasaval. Erdekes minimum
figyelheté meg E=700 eV esetén, hiszen azt varnank, hogy mivel mind a rugalmas mind a
rugalmatlan atlagos szabad uthossz novekszik az elektron energiajanak a novekedésével, ezért
rogzitett geometria mellett a mintdban az elektron altal befutott atlagos ut is ndvekszik. Ebbdl
viszont az kovetkezne, ahogyan azt a 2.2.2.2. fejezetben lattuk, hogy az egyszeresen tombi
gerjesztésben részt vett elektronok jaruléka is az elektronenergia monoton névekvo fliggvénye
kellene hogy legyen. Azonban azt is lattuk a 2.2.2.2. fejezetben, hogy az elektronok altal a
mintdban befutott ut hossza az elektron energidjan kiviil nagymértékben fligg a differencialis
rugalmatlan szoérdsi hataskeresztmetszet gorbe alakjanak és a mérési geometrianak a
viszonyatol. A bejovo elektronnyalab a feliileti merdlegessel a=500s szdget zar be, mig a
detektor a feliileti normalissal megegyez0d iranyban all. Ez azt jelenti, hogy az elektronoknak

=/30%-0s rugalmas szorast kell szenvedniiik ahhoz, hogy a detektor irdnyaba mozogjanak.
Mivel a vizsgélt energidk koziil az E=700 eV elektronenergidhoz tartozo differencidlis
rugalmas szorasi keresztmetszet veszi fel a f=/300s szorési szog kornyékén a legnagyobb
értéket, ez azt jelenti, hogy az elektron ezen az energian szenved leghamarabb olyan
iranyvaltozast, amivel a detektor iranyaba fordulva visszaszorodik. Ebbdl viszont az
kovetkezik, hogy ebben az esetben lesz az elektronok éaltal a mintdn beliil befutott ut
minimalis, azaz az adott geometridban a legkisebb valoszinliséggel az E=700 eV energiaju
elektronok szorodnak egyszer (illetve ez a magasabb rendii rugalmatlan szorési jarulékokra is
igaz) rugalmatlanul Cu minta esetén.
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35. abra: A 32. abran lathato szimulaciok esetén az egyszer tombi gerjesztésben részt vett elektronok jaruléka.

A fenti Cu REELS spektrumokkal megegyez0 kisérleti elrendezésben, Fe minta esetén
E=500 eV energidji elektronokra meért REELS spektrum, illetve annak a szimulalt
spektrummal vald Osszehasonlitdsa lathaté a 36. 4bran, ugy, hogy a szimulacidban nyert
rugalmas intenzitast 32%-al csokkentettem a rugalmas csuccsal torténd konvolucio elott.
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36. abra: Ugyanaz, mint a 32. a. dbra, csak jelen esetben a minta Fe és a szimulaci6é soran kapott spektrum
rugalmas intenzitasat 32%-al csokkentettem a kisérletb6l nyert egyre normalt rugalmas csticcsal vald konvoltcio
eldtt.

A Monte Carlo szimulacidval kapott REELS spektrum veszteségi részének alakja nagyon jo
egyezésben van a kisérleti spektrummal (beleértve a tombi-feliileti plazmon intenzitas aranyt
is) eltekintve a Fee 3p;» (E=52,7 eV') héj ionizéacios veszteségektdl, amelyeket a kordbban mar
emlitettek miatt a dielektromos elmélet Drude-féle modell oszcillator alakokat hasznalva nem
képes tokéletesen leirni. Meg kell jegyezni, hogy kiillonb6z6 anyagt (Cu, Au, Fe, Si) mintakat
vizsgalva, a vas esetén kaptam a legnagyobb eltérést a szimulalt és a mért REELS spektrumok
rugalmas-rugalmatlan intenzitas ardnyat illetéen. Tovabba, hogy az ezen eltérésekhez
hasonld, de jelentdsebb kiilonbségek figyelhetdek meg Werner munkaiban Fe [98] és Cu [74]
minta esetén, amely azzal magyarazhatd, hogy bar Werner a korabban bemutatott, egyszeriibb
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kvézi-rugalmas Monte Carlo kozelitést hasznélta, azonban a szdmoldsai sordn az ittenivel
megegyezd modell dielektromos fiiggvénybdl indult ki.
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37. abra: Ugyanaz, mint a 32. a. abra, csak jelen esetben a minta Si

A 37. é4bran ugyancsak E=500 el energidju, a fentivel megegyezd kisérleti
elrendezésben Si minta feliiletérdl visszaszorddott elektronok kisérleti és szimulalt REELS
spektruma lathatd. Si minta esetén, az adott energidn a szimuldcidban kapott rugalmas-
rugalmatlan arany jo egyezésben van a mért spektrumban megfigyelhetével, azonban a
korabban a kvazi-rugalmas Monte Carlo szimuldci6 és a Tung-féle DSEP illetve DIIMFP
segitségével szimulalt Si REELS spektrumokhoz hasonléan, a pontosabb pozicio-fiiggd
DIIMFP-re épiild6 Monte Carlo szimulacios kozelités is a kisérletben tapasztaltnal élesebb
feliileti plazmoncstcsot josol. Hasonld eredményre jutott Ding és Shimizu is [88], akik a
kisérlettdl vald ezen eltéréseket a feliileti durvasag elhanyagolasaval, valamint a feliiletkozeli
egyenldtlen elektronsiiriiség eloszlassal magyaraztdk [108], amelyek csokkenthetik a feliileti
plazmon intenzitasat [107,109], illetve kiszélesithetik az ebbdl eredd energiaveszteségi
eloszlast.

2.2.3.2. A Yubero-Tougaard modell vizsgalata

Szilardtest feliiletrdl visszaszorodd elektronok energiaveszteségének leirdsara
alkalmas, ugyancsak a dielektromos elméletre épiilé modellt dolgozott ki Yubero és Tougaard
(a tovabbiakban YT-modell). A feliileti visszaverédési modellre (surface reflection model
[110,111]) ¢épiil6 YT-modellel, azon elektronokra vonatkozd, ugynevezett effektiv
rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszet (K. 4(E,hw.xy 0,6,)) szamolhatd, amelyek a
vakuumbol (e=/) E energiaval, a minta feliileti normalisaval 6, szoget bezarva érkeznek a
mintdra, a mintan belill (£@, ®)) egyenes vonalban haladva elérik az x, mélységet, ahol a
modell feltételezése szerint egyetlen nagyszogli rugalmas szorddast szenvedve iranyt
valtoztatnak és a feliileti merdlegessel 6, szoget bezarva elhagyjak a mintat, majd a detektorba
érkeznek. Tehat nem Monte Carlo palyaszimulaciot, csupan egyszeri rugalmas szorassal
kialakitott egyenesvonali palya-kozelitést hasznalnak. A modellt kezdetben csak 6=6,=0°
szorasi geometriara adtdk meg [58], majd késébb ezt tovabbfejlesztették tetszoleges
geometriara [59], amit Si és Fe minta esetén kisérleti eredményekkel Osszehasonlitva
teszteltek [112]. Az effektiv rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszet, K.4(E,hw.xo,6,0,)
definici6 szerint, az atlagos valdsziniisége annak, hogy az elektron az eldzdekben leirt palyaja
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soran Ao energiaveszteséget szenved, uthossz és elektronvolt egységekben, ahol az atlag az
elektron altal a mintan belill, az el6zbekben elmondott modon befutott uthossz szerint
(x=xo(1/cosG+1/cosb,)) értendd. Ebbdl jol latszik, hogy amig az eddigiekben az elektron
energiaveszteségének a valoszinliségét megado eloszlast (DIIMFP) az adott elektron pozicidra
(feliilettol vald tavolsag, feliileti merdlegessel bezart szog, stb.) adtuk meg, addig a YT-
modellben csakis teljes elektronpdlyara érvényes atlagos eloszlds szdmolhat6. Ez azzal
magyarazhatd, hogy a YT-modell figyelembe veszi, hogy a mintabol kilépd elektron
kolcsonhat azzal az indukalt elektromos térrel, amit sajat maga a bejové palyaszakaszon
keltett, mely jelenséget altalanosan interferencidnak, kicsit pontosabban a bejovo és a kimend
elektron altal keltett elektromos terek interferencidjanak neveznek az irodalomban
[61,62,111,113,114]. Ezzel a jelenséggel a kovetkezd fejezetben foglalkozom részletesen,
most csak annyit jegyezzilink meg, hogy a YT-modell legnagyobb elénye (és ezért tekintik az
elektronok feliilet kozeli energiaveszteségeinek leirdsara alkalmas modellek kozott a
legkifinomultabbnak) az a tény, hogy az eddig targyalt modellektdl eltéréen, képes
figyelembe venni a fent emlitett interferencia jelenséget. Ezen tilmenden, azt allitjdk, hogy
mivel a tombi és a feliileti gerjesztések nem fiiggetlenek, ezért nem szeparalhatoak és igy a
YT-modellen beliil ezen gerjesztések jarulékanak egyiittese szerepel. Mivel a kisérleti
spektrumban kiilonb6z0 mélységet elérd elektronok jaruléka jelenik meg, ezért a fenti
rogzitett geometriara vonatkozd, adott x, mélységbdl visszaszorddott elektronokhoz tartozo
Key(E haxo, 6,0,)-ekb8l  szamolt stlyozott atlag jelenik meg a kisérletekben, amit
Ksc(E hw,6,6,)-vel jelolnek €s az alabbi modon szdmolhatd a YT-modell szerint

[axdE,x,0,0,)K 4 (E.he,x,0.,0,)
K (E,h0,6,6,)="* . (86)
jde(E,x,@i,@O)
0

A Q(Ex,0,6,) sulyfiiggvényt a YT-modellben abbdl a kozelitésbdl szamoljak, hogy az
elektronok mintan beliil befutott uthosszeloszlasa exponencialis (lasd (64) kifejezés) és az
egymas utani rugalmatlan iitkozések Poisson-eloszlast kovetnek (lasd (50) kifejezés). gy
annak a valoszinlisége, hogy az elektron a mintan beliil az adott x, mélységhez és a 6,6,
értékek altal megszabott geometridhoz tartozo x=xy(1/cos 6+ 1/cosb,) utat futja be, és ezalatt
egyetlen rugalmatlan kdlcsonhatasban vesz részt, azaz a sulyfliggvény

0(E,x,0,,0,)=(x/ A,

et JXP(=X/ 2y ) €XP(=x/ L) (87)

A YT-modell hibai pontosan a fenti kozelitésekbdl erednek, hiszen kordbban mar lattuk, hogy
az elektronok altal a mintan beliil befutott thosszeloszlast, valamint a rugalmatlan titkozési
statisztikat nagymértékben befolyasolja az elektron energidja, valamint a differencialis
rugalmas szorasi hataskeresztmetszet szerkezetének €és a mérési geometrianak a viszonya. A
fenti modell legnagyobb hidnyossaga, hogy az elektronok rugalmas szorddasanak hatasa csak
implicit modon, az elektronok uthosszeloszlasara tett gyenge kozelitésen keresztiil jelenik
meg a modellben. Meg kell jegyezni azonban, hogy az elektronok mintdn beliil befutott
uthosszeloszlasara tett fenti kozelitéssel szamolt rugalmatlan titk6zési valdszinliség pontosan
a (87) kifejezéssel definidlt egyszeres rugalmatlan szoras esetén adja a legkisebb hibat. A
magasabb rendli rugalmatlan szorési jarulékok szdmoldsara azonban mar a (87) kifejezés a
szOrasi szam novelésével ndvekvd hibat eredményez. Tovabba, mivel a YT-modellben a
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Key(E hawx, 0,0,) eloszlasok olyan feltételezések mellett szamolhatoak, amelyeknek
megfeleléen az elektronok a mintan beliil egyenes palyan mozognak az x, mélységig majd
onnan visszaszorodva (egyetlen rugalmas szordst szenvedve) Ujra egyenes palya mentén
haladva hagyjak el a mintat, ezzel az elektronok transzportja soran a rugalmas szoras szerepe
ujra csak tulsagosan leegyszertsitett modon jelenik meg a YT-modellben. Ha a magasabb
rendli rugalmatlan szorasi jarulékokhoz tartozd sulyfaktorokat még pontosan tudnank is
szamolni, akkor viszont a K.4(E,hw,x, 6,6,) eloszlasok szamolasa biztosan pontatlan lenne,
mivel a nagy valdszinliséggel tobbszor rugalmatlanul iitkdzott elektronok hosszabb utat
futnak be a mintdban, amely t alatt mar sokkal nagyobb szerepe van a tobbszords rugalmas
titk6zéseknek, minek kovetkeztében az elektronok mintan beliil befutott utja igen eltérd lehet
a fenti egyenes vonall kozelitéstol. Az itt elmondottak egylittesen oda vezetnek, hogy a YT-
modell csak az egyszeresen rugalmatlanul szoérddott elektronok spektrumban megjelend
Jarulékat képes kelld pontossaggal modellezni. A megoldas az lehetne, ha a K. eloszlasok
szamolasat tetszOleges elektronpalya esetére kiterjesztenék, azonban ekkor minden egyes
palya mentén ki kellen szdmolni ezen eloszlasokat, amelyek szdmoldsa mar a mostani modell
szerinti specidlis esetekben is Osszetett és hosszadalmas, mivel a modell szerint [59]

-2i

Ky (Eh‘" %y0;,0, ) - Re{(Zﬁ)4h2wxo

[ dg[ dr[ dt expli(Gr - on)ivp, (7.0, (§, w)} (88)

ahol p,(7,t) a toltésstiriség az adott helyen az adott idében és @, ,(¢g,®) pedig az elektron

altal indukalt potencial. Mivel a fenti modell figyelembeveszi az interferencia jelenséget, azaz
hogy az elektron kolcsonhat az altala a palydja korabbi szakaszan keltett elektromos térrel,
ezért az elektron és a minta kdlcsonhatasanak ily modon torténd leirdsdhoz a palya minden
egyes pontjadban ismerni kell az elektron 4altal a multban eldidézett valtozasok jelen
kortiilményekre gyakorolt hatdsat. Ez azonban meglehetdsen dsszetetté és bonyolulttd teszi a
fenti eloszlasok szamolasat [59].

Az el6zd fejezetben lattuk, hogy az optikai mérésekbdl vett adatokbdl [16]
szarmaztatott modell dielektromos fiiggvény nem teszi lehetévé a kisérleti REELS spektrum
kelléen pontos leirasat. Mivel Werner és Yubero is hasonld kovetkeztetésekre jutott, ezért
olyan eljarasokat dolgoztak ki, amelyek alkalmasak arra, hogy kisérleti REELS spektrumbol
hatdrozzak meg azokat a modell dielektromos fiiggvényeket, amelyek képesek leirni a
kisérleti eredményeket. Ezt Yubero ¢s munkatarsai oly modon teszik, hogy tobb, kiillonb6zo
elektronenergia ¢és geometriai elrendezés mellett mért kisérleti REELS spektrumra a
Tougaard-Chorkendorff algoritmust [65,76] alkalmazva meghatarozzak az egyszeresen
rugalmatlanul szérédott elektronok jarulékat, majd a fenti YT-modell bemend paramétereit,
amelyek a dielektromos fliggvényben szerepld oszcillator paraméterek, addig varialjak, amig
a YT-modell eredménye a kisérletbdl vett eloszlassal a legjobb egyezést nem éri el [115, 116,
117]. Werner a két kiilonboz6 elektron energian mért REELS spektrumra a 2.2.2.3. fejezetben
bemutatott W-algoritmust alkalmazva meghatirozza a kisérleti, normalt DSEP és normalt
DIIMFP eloszlasokat, majd a 2.1.3.1.fejezetben ismertetett Tung-modell bemend
paramétereit, azaz szintén a modell dielektromos fiiggvény paramétereket addig varialja, amig
a modell segitségével szamolt egyre normalt eloszlasok a kisérletbdl szarmaztatott
eloszlasokkal a legjobb egyezést nem adjak [99,118].

A kovetkezOkben a YT-modellt fogom vizsgalni, illetve az altalam a Li-féle elmélet
felhasznalasaval szamolt, valamint az el6z6 fejezetben ismertetett pozicio-fliggd Monte Carlo
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szimulaciéo (MC II.) eredményeit fogom Osszevetni a YT-modell eredményeivel €s a kisérleti
adatokkal.

A YT-modellben az adott xy mélységhez tartozd K.4(E,%w,xy, 6,0,) definicidja szerint,
az atlagos valdszinlisége annak, hogy az elektron a YT-modellben feltételezett egyenes
palyajan haladva, valamint az x, mélységbdl visszaszorodva A @ energiaveszteséget szenved,
uthossz ¢és elektronvolt egységekben, ahol az atlag az elektron altal a mintan beliil befutott
uthossz szerint (x=xy(1/cos@+1/cosb,)) értendd. A (35,36) kifejezésekkel definidlt pozicio-
fliggd DIIMFP a feliilettdl adott tavolsagban, a feliileti merdlegeshez képest adott iranyba
mozgo elektronra érvényes DIIMFP, azaz annak a valdszinlisége, hogy az elektron /i@
energiat veszit az adott feltételeknek megfeleld pozicidoban elektronvolt és uthossz
egységekben. Ha 0Osszehasonlitjuk a fenti két definiciot, akkor lathatd, hogy a (35,36)
kifejezésekkel szamolt pozicio-fliggd DIIMFP felhasznéaldsaval is lehet egyfajta effektiv
rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetet szamolni, ha azt a YT-modellben feltételezett
elektronpalyara atlagoljuk a mintan beliil befutott Ut szerint. Ha ily moddon eléall a Li-
modellnek megfeleld K*efj(E,ha),X(), 6,6,), akkor a spektrumbeli egyszeres szorasi jarulék
K'sco(Ehw0,0,) a (86,87) képletek segitségével az egyes mélységekhez tartozo
K*Qﬁ(E,ha),xo, 6,0,) eloszlasok YT-modellnek megfeleld sulyozasaval eldallithatdé. Hogy a két
modell 6sszehasonlitasa lehetdvé valjon, mar csak azt kell biztositani, hogy a bemend adatok,
azaz a modell dielektromos fliggvény azonos legyen. A YT-modell bemend adata a minta
anyaganak megfelel6, Drude-Lindhard-féle [17,58,59] oszcillatorokkal kozelitett ELF

1 4l Ay,
Im = Y d(w—-E)) (89)
{g(q,a))} g‘ (a)lzq _a)z)Z P g

mig a Li-modell bemend adata a modell dielektromos fiiggvény valos €s képzetes része. A
(89) kifejezésben, @ a 1épcsd fiiggvény, amely nulla, ha az energiaveszteség kisebb, mint az
adott anyag tiltott sav szélessége E,, valamint w,=w;+ a(q’/2), ahol g az elektron altal atadott
impulzus, «a €[0,1] pedig egy paraméter, amely az impulzusatadas természetének pontatlan
ismeretét hivatott kikiiszobdlni [58,59]. Azaz, a Li-modell esetén a dielektromos fliggvény
valos ¢és képzetes részében szerepld paraméterek ismerete sziikséges, mig a YT-modell esetén
az ELF van parametrizdlva. Hogy a Yubero és munkatarsai altal hasznalt modell ELF-nek
pontosan megfeleld dielektromos fliggvényt, illetve annak a valos ¢€s képzetes részét
eléallitsam, a Kramers-Kronig relaciot

! L Aoy -e?) 2% { 1 } zdz
g 3 L 90
e{g(q’w)} g(a)ff—wz)2+7fw2 ”! " &(q.2)) 2* — @’ ©0)

valamint az alabbi osszefliggéseket hasznaltam [59]

o = Re(l/¢)

1 {Re(l/ 5)}2 + {Im(l/ 5)}2
o Im(1/ &)

’ {Re(1/¢)} +{Im(1/ &)}

C2))
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A fenti eljarassal, a Li-modell felhasznalasaval szamolt pozicié-fiiggd DIIMFP segitségével,
olyan effektiv rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetek (K *eff ), valamint rugalmatlan sz6rési
hataskeresztmetszet (K'sc ) szamolhatoak, amelyekkel a YT-modell eredményei
Osszehasonlithatoak, biztositva a feltételt, hogy a két kiilonb6zé modell bemend adatai
egymassal konzisztensek legyenek. Azaz ily modon biztosithatd, hogy minden kiilonbség,
amit az eredmények kozott lathatunk, a két modell mogott 1€vo kozelitések kiilonbozdségébol
fakado eltérés eredménye.

A fenticknek megfeleléen Si minta feliiletérél visszaszérodott, egyszeresen
rugalmatlanul szérodott elektronok jarulékat szamoltam E=800 eV ¢és E=2000 eV kezdeti
elektronenergia mellett. A Si ELF-re vonatkoz6 paraméterek, valamint a kisérleti elrendezés,
amely a 38. dbran lathato, megfelel a Yubero és munkatarsai altal hasznaltnak [112].

| 6 =0 IIL 0, = 75°
8,=25° 8, = -50°
8 .'

38. abra: A 39. és 40. abran lathat6 eredményekhez tartozo kisérleti elrendezés [112].

A 39. dbran a Yubero és munkatarsai altal, a YT-modell segitségével nyert eredmények [112],
a kisérletileg mért REELS spektrumokra alkalmazott TCh-algoritmus eredményei [112],
valamint a fent leirtaknak megfeleléen altalam a Li-modell felhasznalasaval nyert
eredmények Osszehasonlitdsa lathatd. Mivel az 4ltalam a pozicio-fiiggd DIIMFP
szamolasokra hasznalt Li-modellben a tombi és a feliileti jarulék tokéletesen elkiilonithetd,
ezért azok az abran kiilon is szerepelnek. Az abra alapjan elmondhatd, hogy a YT-modell és a
Li-modell eredményei elég jo egyezésben vannak mind a tombi-feliileti, mind az abszolut
intenzitast illetden, annak ellenére, hogy az altalam hasznalt Li-modell nem veszi figyelembe
a fentebb emlitett interferencia hatdsat az elektronok energiaveszteségére, és a tombi és a
feliileti jarulékot is tokéletesen szepardlva tartalmazza. A kisérletbdl szarmazod adatokkal
Osszehasonlitva a fenti két modell eredményét, elmondhatd, hogy a tombi jarulékot miden
esetben alulbecsiili mindkét elméleti modell, valamint néhany esetben (39. A. é&bra IL
geometria, 39. B. dbra IIl. geometria) a kisérleti eredménytdl eltérd tombi-feliileti intenzitas
aranyt josolnak.
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39. abra: Si minta feliiletérdl kiillonb6z6 geometria esetén visszaszorddd E=800 eV és E=2000 eV energiajh
elektronokra vonatkozé differencialis rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszet a YT-modell [112] és a Li-modell
felhasznalasaval, valamint a kisérleti REELS spektrumbdl szarmaztatva[112].

A fenti szamoldsaim soran is hasznalt pozicid-fiiggé DIIMFP-ra épiild, altalam
fejlesztett és az el6zd fejezetben ismertetett Monte Carlo modell (MC 11.), a YT-modellel
ellentétben képes figyelembe venni az elektronok transzportja sordn bekdvetkezé rugalmas
szorddas hatasat, valamint a teljes (100 eV) veszteségi tartomany (tobbszori rugalmatlan
itk6zések) modellezésére alkalmas. Ezért ezt a Monte Carlo szimulacios modellt alkalmaztam
a 39. dbran bemutatott eloszlasok szdmolasara ugy, hogy a szimulacié bemend adatait képezo
pozicio-fiiggd DIIMFP értékeket a fentiekkel egyez6 mddon szamoltam. Az eredmények a 41.
abran lathatdéak Osszehasonlitva a Yubero-¢k altal publikalt [112], a kisérleti REELS
spektrumokbdl a TCh-algoritmus segitségével szarmaztatott eredményekkel. Mivel a [112]
referencidban a teljes mért spektrum nem, csak az arra alkalmazott TCh-algoritmus
eredményébdl szdmolt, a 39. dbran is bemutatott K eloszlas szerepel, ezért elészor a TCh-
algoritmus valodi eredményét (lasd (65) kifejezés), azaz a K(LA)/(L+A) eloszlast szamoltam
ki az L/(L+)\), valamint A értékeket a [112] referenciabol véve, majd a szimulalt spektrumbol
szarmaztattam az ennek megfeleld eloszlast. A 2.2.2.3. fejezetben lathattuk, hogy a TCh-
algoritmust a kisérleti REELS spektrumra alkalmazva nem pontosan az egyszeresen
rugalmatlanul szérédott elektronok jarulékat adja. Igy, hogy a szimulacio a publikalt mérési
adatokkal pontosan Osszehasonlithato legyen, az altalam a Monte Carlo szimulacioval nyert
teljes spektrumra, pontosan gy, ahogyan Yubero és munkatarsai a valodi mért spektrumra, a
TCh-algoritmust alkalmaztam (azaz a szimuldlt spektrumot tekintettem a ,mért”
spektrumnak). Az eredmények, a szimuldcid soran egyszeresen rugalmatlanul szérodott
elektronok jarulékaval kiegészitve a 40. abran lathatéak. Elmondhato, hogy a szimulalt és a
mért spektrumra alkalmazott TCh-algoritmus eredményei mindkét elektronenergia esetében
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és a kisérleti geometridt is széles hatarok kozott valtoztatva szinte tokéletes egyezésben
vannak mind a tombi-feliileti intenzitasaranyt, mind az abszolut intenzitast tekintve, mely
utobbi egyben azt is jelenti, hogy a szimulalt és a mért spektrumokban tokéletesen
megegyezik a rugalmas-rugalmatlan intenzitasok aranya is.
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40. abra: Si minta feliiletér6l kiillonb6z6 geometria esetén visszaszorodo egyszeresen rugalmatlanul szérodott
E=800 eV és E=2000 eV energiaju elektronok jaruléka a Li-modellre épiil6 Monte Carlo szimulacio segitségével
meghatarozva, valamint a kisérleti REELS spektrumra [112] és a szimulalt spektrumra alkalmazott TCh
algoritmus eredménye.

A fenti eredmények alapjan kijelenthetd, hogy ugyanazon modell dielektromos
fliggvényt haszndlva az elektronok energiaveszteségének leirasara alkalmas, legpontosabb
modellnek tartott YT-modell és az altalam hasznalt egyszeriibb Li-modell felhasznalasaval a
spektrumban megjelend egyszeresen rugalmatlanul szérodott elektronok jarulékdban a
vizsgalt energiatartomanyban nincs szamottevd kiilonbség, ha a spektrumban megjelend
egyszeresen rugalmatlanul szorodott elektronok jarulékat a YT-modellnek megfeleléen (lasd
(86,87) kifejezések) szamoljuk a Li-modellb6l nyert pozicid fiiggd DIIMFP eloszlasok
felhasznalasaval szarmaztatott K*e i eloszlasokbol. Tovabba, mivel a rugalmas szoras a YT-
modellben csak meglehetdsen egyszerlsitett forméaban, ¢és implicit moddon az
exponencialisnak tekintett elektron uthossz-eloszlasban jelentkezik, ezért nem adja vissza
kelléen pontosan még a Kkisérletben tapasztalt egyszer tombi gerjesztésben részt vett
elektronok jarulékat sem. Mivel az altalam fejlesztett Monte Carlo szimuldcidos modellben
hasznalt bemend pozicio-fliggd DIIMFP az elektronok spektrumban megjelend
energiaveszteségi folyamatait a fentiek alapjan a YT-modellel kozel azonos pontossaggal
képes leirni (lasd 39. abra), és ezen tulmenden a transzport sordn lezajlé rugalmas szordédasok
hatasat is képes pontosan figyelembe venni, ezért ezen Monte Carlo szimuldciés modell
felhasznaldsaval a kisérleti adatokkal sokkal jobb egyezés érhetd el (lasd 40. dbra). Tovabba,
a Monte Carlo szimuldcidé sordan a YT-modellel ellentétben a teljes (100 eV) veszteségi
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tartomany modellezhetd, amelynek eredménye Si minta feliiletérdl visszaszorodo, E=500 eV
kezdeti energidju elektronok esetén, a=50%0s belépési szog mellett a 41. abran lathato. Az
elektronokat a feliileti merdlegessel megegyez0 irdnyban detektaltuk.
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41. abra: Si minta feliiletére a feliileti merdlegessel a=50°—0s szdget bezarva érkez6 és onnan a feliileti normalis
iranyaba visszaszorddott elektronok energiaspektruma a Li-modellre épiild6 MC szimulacid segitségével
szadrmaztatva, valamint a kisérlet eredménye.

Osszehasonlitva a 41. abran lathaté szimulacié eredményét, a 21. C. abran (kvézi-rugalmas
MC, Tung-modell, Palik-féle optikai adatok) illetve a 37. abran (pozicio-fiiggé MC, Li-
modell, Palik-féle optikai adatok) bemutatott eredményekkel elmondhat6, hogy a Yubero ¢és
munkatarsai altal szarmaztatott modell dielektromos fiiggvény felhasznalasaval a Li-modellel
szamolt pozicio fliggd DIIMFP eloszlasokra épiil6 Monte Carlo modell a Si minta feliiletérdl
visszaszorodott elektronok energiaveszteségének a fentieknél joval pontosabb leirasat teszi
lehetové. Meg kell tovabba jegyezni, hogy minden, a rugalmatlan folyamatokkal kapcsolatos
mennyiséget (DIIMFP, inverz IMFP, IMFP, SEP, stb.) a modell dielektromos fliggvénybdl
szamoltam ki, igy a rugalmatlan folyamatok leirdsahoz csak a modell dielektromos fiiggvény
ismerete szlikséges. Tovabba, a 40. 4bran bemutatott eredmények egyben azt is jelentik, hogy
a szamolasaim sordn eredménytil kapott, illetve a szimulacid soran hasznalt SEP értékek a
vizsgalt energiatartomdnyban, valamint a feliiletmetszési szog fliggvényében a kisérleti
spektrumban megjelend feliileti gerjesztések kellden pontos leirdsat teszik lehetove.

2.2.3.3. A2.2. 3. fejezet dsszefoglalasa

A fejezet soran bemutattam a Li-modellel szdmolt pozicid-fiiggd DIIMFP-re épiild, altalam
fejlesztett Monte Carlo modellt, mely alkalmas a szilard minta feliiletérdl torténd elektronok
transzportjanak pontos modellezésére. A MC szimulacié képes pontosan figyelembe venni a
mintan beliilli és azon kivili feliileti gerjesztéseket, valamint a feliileti gerjesztések
valoszinliségének, illetve az elektronok energiaveszteségének a valdszinliségét megadd
eloszlasok alakjanak valtozasat a feliilettdl mért tavolsag, valamint a feliiletmetszési szog
fiiggvényében. Az igy nyert MC modell felhasznaldsaval Cu minta feliiletérdl visszaszorodott
elektronok energiaveszteségének természetét vizsgaltam, illetve a szimulacid sordn kapott
REELS spektrumot a kisérlettel 0sszehasonlitva, kielégité egyezést taldltam, valamint az
eltérésekre magyarazatot adtam. A pozicio-fliggd MC modell részletes leirasat, valamint a Cu
REELS spektrumokra kapott eredményeket kiegészitve a Cu mintdra a 2.1.3.3. fejezetben
bemutatott numerikus szamolasok eredményével a [105] hivatkozasban publikaltam.

77



Si minta feliiletérdl visszaszorodott elektronok energiaveszteségét szdmoltam a Li-
modell segitségével. A szamolasaim eredményét a YT-modell eredményeivel hasonlitottam
Ossze kiilonbozd elektron energidk és szorasi geometridk esetén, azonos bemend adatok
mellett gy, hogy a Li-modellel szamolt pozicio-fiiggd DIIMFP eloszlasokbol a YT-
modellnek megfelelden szarmaztattam a spektrumban megjelend egyszeresen rugalmatlanul
szorddott elektronokra vonatkozd rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszetet. A vizsgalt
elektronenergidkon a szoérasi geometriat széles hatarok kozott valtoztatva a két modell kozott
JO egyezést talaltam. Megallapitottam, hogy a kisérleti adatoktdl vald eltérés a rugalmas
folyamatok elhanyagoldsdnak tulajdonithatd ¢és ezt a fenti MC modell segitségével
bizonyitottam, igy a kisérleti adatokkal igen jO egyezést kaptam. A fejezet soran Si minta
esetére szamolt és bemutatott eredmények publikalasa folyamatban van [119].

2.2.4. Monte Carlo modell I11.

2. 2. 4. 1. Szilardtest feliiletekrol visszaszorodo elektronok energiaveszteségének
modellezése a stopping-power alapjan

Az eddigiek soran az elektronok iitkdzési statisztikdjat, uthosszeloszlasat vagy akar a
teljes spektrumot olyan kozelités mellett szimulaltuk, amely azt feltételezte, hogy az
elektronok két iitk6zés kozott szabadon mozognak. Ha rugalmatlan volt az {itkdzés, akkor az
egységnyi teriileti DIIMFP eloszlasbol (AinWs vagyu(oE, o)/ p(e E,r), amelynek a
mértékegysége mar //eV a DIIMFP 1/(eVA) egységével szemben ) hataroztuk meg az elektron
aktualis energiaveszteségét. Ez azt jelenti, hogy amig a DIIMFP annak a valdsziniisége, hogy
az elektron /4 utat befutva adott energiaveszteséget szenved, addig az egyre normalt teriiletii
DIIMFP mar annak a valészintiségét adja, hogy az elektron adott energiaveszteséget szenved,
ha rugalmatlanul {itkozott. A (34) kifejezéssel megadott mddon azonban a DIIMFP
felhasznalasadval az elektron altal a mintaban befutott egységnyi utra vonatkozé atlagos
energiaveszteség, azaz a SP is megadhato. Ismerve az elektron altal befutott utat, és az ut
mentén az elektron atlagos energiaveszteségét megadd SP értékét, az elektron adott palyahoz
tartozo atlagos energiavesztesége konnyedén szamolhato.

Azzal, hogy az elektronok transzportjat, illetve a transzport soran bekdvetkezd
energiaveszteségeket ugy irjuk le, hogy két rugalmatlan esemény kozott az elektron szabadon
mozog, egyben azt is feltételezziik, hogy az elektronok energiavesztesége lokalis természeti.
Ez azt jelenti, hogy ebben a kozelitésben az elektronok atlagos energiaveszteségét az elektron
energidja (vagy pozicio-fiiggd DIIMFP-t hasznalva az energidja és a rugalmatlan esemény
pozicidja valamint az elektron sebességvektordnak az irdnya) egyértelmiien meghatarozza.
Ilyen kozelités mellett, az elektron aktualis energiaveszteségére az elektron altal a palydja
korabbi szakaszdn indukalt elektromos térrel valé kolcsonhatds (interferencia effektus)
semmiféle hatdssal nincs, mert ezen effektus nincs figyelembe véve, vagyis az elektron
transzportot (beleértve a rugalmas szorast is) teljes egészében, sztochasztikusnak tételezziik
fel. Ha a fent emlitett, id6ben diszkréten egymas utan bekovetkezd litkdzéseknek megfeleld
leirast hasznaljuk, akkor a transzportfolyamatot, mint Markov-ldncot modellezziik. Ha a SP-
re (stopping power) €piilé folytonos energiaveszteséget feltételezd kozelitést hasznaljuk, ahol
a SP olyan kozelités mellett lett szdmolva, amelyben az imént emlitett interferencia hatdsa
nem lett figyelembe véve, akkor az elektronok transzportjanak leirasat az idoben folytonos
esetnek megfeleléen Markov-folyamatnak tekintjiik. Mindkét esetre igaz tehat, hogy a mult
semmiféle hatdssal nincs a jelenre.

Ha azonban az elektronok palydjanak aktudlis pontjaban bekovetkez6d
energiaveszteségének meghatdrozésa soran figyelembe vessziik, hogy az elektron a palyaja
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el6z0 részein a mintaban indukalt elektromos térrel is kolcsonhat, amely kolcsonhatés
befolydsolja a jelen pillanatbeli, az elektron aktualis helyzetében bekdvetkezod
energiaveszteségét, akkor az elektronok atlagos energiaveszteségét mar nem
sztochasztikusnak, hanem determinisztikusnak feltételezziikk. Ha ezen feliil, az elektronok
palyajat egyenesnek tételezziik fel (egyetlen rugalmas iitk6zési modell), akkor a transzport
modellezése teljes egészében determinisztikus, ha viszont figyelembe vessziik a rugalmas
szoOras, mint sztochasztikus folyamat kovetkeztében bekovetkezd iranyvaltozasokat, akkor fél-
determinisztikus modon irjuk le az elektronok transzportja soran bekovetkezd atlagos
energiaveszteségeket.

A fejezet sordn Si minta feliiletérdl, a feliileti merdlegessel kiillonbozo szdget bezarva a
feliiletre érkezé és onnan a feliileti merdleges iranyaban visszaszorodott elektronok tombi
illetve feliileti gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteségére kapott elméleti
szamolasaim eredményét ismertetem. A fent leirtaknak megfeleléen, az elektronok
transzportja soran bekovetkezd atlagos energiaveszteségeket, illetve az elektronok palyajat
kiilonb6z6 kozelitések mellett vizsgaltam: (modell 1.) az elektronok atlagos energiavesztesége
fliggetlen a multtol (lokalis természetll) €s az elektronok palyaja egyenes; (modell 2.) az
elektronok 4tlagos energiavesztesége fliggetlen a multtdl (lokélis természetll), de az
elektronok palyajanak meghatarozasara a kvazi-rugalmas kozelitésre épiildé Monte Carlo
modellt (MC I.) hasznéltam, amely figyelembe veszi a transzport soran bekdvetkezd rugalmas
szorasok elektronpalyakra gyakorolt hatasat; (modell 3.) az elektronok atlagos
energiavesztesége nem lokalis természetii (az interferencia hatasat figyelembe vessziik), de az
elektronok palyaja egyenes; (modell 4.) az elektronok atlagos energiavesztesége nem lokalis
természetli (az interferencia hatdsat figyelembe véssziik) és az elektronok palydjanak
meghatarozasara a kvazi-rugalmas kozelitésre épiild Monte Carlo modellt hasznaltam, amely
figyelembe veszi a transzport sordn bekovetkezd rugalmas szoéras hatdsat az elektronok
palyajara.

A szamolasok menete: Aatalaban egy toltott részecske mintaval vald kolcsonhatdsa soran,
kollektiv gerjesztésekben bekovetkezd 4atlagos energiavesztesége a toltott részecske altal a
mintaban indukalt elektromos potencialbdl szamolhat6 az alabbi mddon

ind
aw _ o
dt 0

(0 (92
t

ahol az indukalt potencidl a részecske ¢ idSpillanatbeli 7 = R(r)helyének megfeleld
pozicioban veendd. A szilard minta feliiletérdl visszaszorodd elektronok atlagos
energiaveszteségének szdmoldsara alkalmas, irodalomban megtaldlhaté modellek az indukalt
potencidl szarmaztatdsa sordn alkalmazott kozelitésekben térnek el egymastol. A minta
feliiletével parhuzamosan, attél meghatarozott z tavolsagban mozgé elektron feliileti és tombi
gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteségét szdmos szerzd vizsgalta [120,60,121,
62,122]. Ezen elméleti formulak koziil a szdmolasaimhoz a Vicanek [62] altal megadott
kifejezéseket hasznaltam a szilard minta feliiletétdl z tavolsagban mozg6 elektron feliileti
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kollektiv gerjesztésekben elveszett atlagos energidjanak a meghatdrozasara. A fenti
formuldkban v az elektron sebessége, @y a tombi (p=(47my)"* ahol ny a szabadelektron
stirliség, vagy rs=(3/(4/my))"” felhasznalasaval wy=(3/rs’)"? ahol rs a mintat jellemzé
elektrongaz egy-elektron sugara), ws pedig a feliileti plazmagerjesztések frekvenciaja, amely a

dielektromos fiiggvény alakjara az alabbi formulat feltételezve

2
@y

(@ +2iy) ©3)

e(w)=1-

illetve a feliileti hatarfeltételeket kielégitd &0, w)=-1 behelyettesitést elvégezve az w=-iytws,
ws= ( wy’/2-7)"? egyenlettel szamolhato a tombi plazmarezonancia frekvencia ismeretében.
A ycsillapodasi tényezé a keltett plazmarezgések (ahogyan korabban a dielektromos elmélet
soran maskor is) véges életidejét hivatott figyelembe venni, mig a Kc-vel jelolt hatéar
hullamszam a kollektiv és nem kollektiv gerjesztések tartomanyanak hatarat jeloli, amelyet a
Kc=0.9259/(rs)"? +0.2117/rs-0.0621 kifejezéssel szamoltam [123]. A (93,94) kifejezések
szerint az elektron altal 4tlagosan elvesztett energia csak a feliilettdl valo tavolsagtol fliigg és a
feliilettdl egy adott z tavolsagban 1évd sik mentén allando, az elektron aktualis helyét megadd
tobbi térkoordinatatol, illetve az 1d6tdl fiiggetlen. Ilyen kozelités mellett az elektron altal a
palydja korabbi pontjaiban indukalt elektromos térrel vald kolcsonhatds nincs figyelembe
véve, azaz az elektron energiaveszteségét lokalis természetiinek tételezzik fel. Eppen ezért a
(93,94) kifejezések eredménye akar elére kiszamithato a feliilettdl vald tavolsag
fliggvényében (ha az elektronok energiavesztesége az aktualis energidhoz képest kicsi, azaz v
nem valtozik jelentdsen a palya soran) és az elektronok altal befutott palya ismeretében a
(93,94) kifejezések eredményét integralva az adott elektronpalyara, az adott palyat befutott
elektron tombi ¢és feliileti gerjesztésekben elszenvedett 4atlagos energiavesztesége
meghatarozhat6. Az éaltalam hasznalt modell 1. és modell 2. esetén a szilard minta feliiletérdl
visszaszorodott elektronok atlagos energiaveszteségét a (93,94) kifejezések segitségével
szamoltam adott mélységet elérd egyenes palyakra (YT-modellnek megfeleld elektronpalya
kozelités; modell 1.), illetve Monte Carlo szimul4cioval eldre generalt elektronpalydk esetén
(modell 2.).

Ha figyelembe szeretnénk venni, hogy az elektron a palyaja korabbi szakaszan
elektromos tere altal a mintaval kolcsonhatva, annak elektromos tulajdonsdgaiban mar
eléidézett valtozasok az aktualis helyen és idében miként befolyasoljadk az elektron
energiaveszteségeét, akkor a fentiektdl eltéréen tobb informacidra van sziikségiink, hiszen
minden, az aktudlis elektronpalya, aktudlis idOpillanatbeli poziciot megel6zé pontjdban az
elektron altal a mintdban eldidézett valtozas jelen idOpontbeli, aktudlis helybeli hatdsat
figyelembe kell venniink. Ezen interferencianak nevezett hatast (amely az el6z6ek szerint nem
mas, mint az elektron altal a mintdban az aktualis hely és aktualis 1d6t megel6zden indukalt
terek interferencidja az aktudlis id6beli aktualis pozicidban) néhany modell képes figyelembe
venni [58,59,61,62], amelyek, habar joval komplikaltabbak, mint az elézdleg bemutatott
egyszerisitett kozelités, azonban a legtobbet még igy is csak specialis elektronpalydk esetére
(lasd. PI. YT-modell) dolgozotdk ki. A szilard minta feliiletérdl visszaszorddott elektronok
atlagos energiaveszteségét leird0 modellek kozil a Vicanek [62] altal leirt kozelitést
hasznaltam, mivel ez egyike azon modelleknek, amely segitségével tetszéleges elektronpalyak
mellett ugy szamolhatd az elektronok altal tombi és feliileti gerjesztésekben elszenvedett
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atlagos energiaveszteség, hogy a fent emlitett interferencia hatasa figyelembe vehetd. Ezen
modell szerint az elektron altal a palyaja soran tombi

t t
W, :—j dt_[ dt'p,(R,R',t—1") (96)
o I
illetve feluleti

W, =— j dt j d' (R, R t—t") (97

—00 —0

gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteség a fenti modon szamolhatod, ahol
o(7,R,t) az ¥ = R(t) elektronpalya adott ¢ idépillanat altal meghatarozott 7 pontjiban az R

pontban =0 id6pillanatban megjelend ponttdltéstdl szarmazo potencial. Ennek megfelelden a
fenti kifejezésekben a masodik integral azt hivatott figyelembe venni, hogy az elektron palya
aktualis 7 id6beli 7 pontjaban, az elektron altal a palyaja ezt megel6z6 R' = R(¢) pontjaiban,
illetve a jelen pillanat eldtti ¢’ idépontokban keltett potencial milyen potencialt eredményez.
Ezzel tehat figyelembe vettilkk az interferencidnak nevezett effektust, vagyis az elektron
energiaveszteségét nem lokdlis természetli folyamatként kezeljiilk. A tombi gerjesztésekben
elszenvedett atlagos energiaveszteség meghatarozdsdhoz, mivel tombi gerjesztés csak a
mintan beliil lehetséges, az 1d0 szerinti integralas kezddpontja az a ¢, idépont, mikor az
elektron belép a mintdba, mig a feliileti gerjesztések esetén a kezddpont r=-co0, azaz a
vakuumban elég nagy tavolsdg a minta feliiletétél ahhoz, hogy az elektron hatdsa a mintara
elhanyagolhat6 legyen. A kiils6 id6 szerinti integral azt jelenti, hogy az elektron teljes palyaja,
annak minden pontja mentén meg kell hatarozni az elektron atlagos energiaveszteségét, igy
kapjuk az adott palydhoz tartozé teljes atlagos energiaveszteséget. Ez feliileti gerjesztések
esetén azt jelenti, hogy végtelen tavolbdl jon az elektron a minta felé majd visszaszérodva
végtelen tavolba keriil, azaz amikor az elektron és a minta mar kolcsonhatdsmentesnek
tekinthetd, mig tombi gerjesztések esetén a mintdba vald be- és onnan kilépésnek megfeleld,
ty és t; idOpontok kozott kell az integralast elvégezni. A (96,97) kifejezésekben szerepld
potencialokra Vicanek [62] az alabbi kifejezéseket szarmaztatta a (95) kifejezéssel megadott
modell dielektromos fiiggvény felhasznalasaval

) 2 1/?-13‘ ha zZ <0
(ps(f,R,t)=—2aj sy | { o oo (98)
S r — a Z >

ahol R = (X Y, ~Z ) a tiikortoltés pozicidja, valamint tombi gerjesztések esetén

03 R)= 0 F-Rot) - lF-Rit) ha  z>0.250  (99)

} 20 .
comf(r,t)=—ﬁw,° Si(K .r)sin(@}t) exp(~5t) (100)

yr

ahol Si(x) = Lxsin(t)/ tdt , valamint @), =+Jw, — 7> .
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Az éltalam hasznalt modell 3. és modell 4. esetén a szilard minta feliiletérdl
visszaszorodott elektronok atlagos energiaveszteségét a (96,97) kifejezések segitségével
szamoltam adott mélységet elérd egyenes palyadkra (YT-modellnek megfeleld elektronpalya
kozelités; modell 3.), illetve Monte Carlo szimulacioval eldre generalt elektronpalyak esetén
(modell 4.). Mivel a (96,97) kifejezések minden elektronpalya esetén egy két-, illetve
haromdimenzidés numerikus integral kiszamoléasat jelentik, ezért az elektronok atlagos
energiaveszteségének kelld statisztikai pontossaggal valdo meghatarozasa (~8000-10000 palya)
joval bonyolultabb és iddigényesebb (a befutott elektronpalyak hossza szerint valtozo, de 500
eV esetén is jonéhany nap) szdmolast jelent, mint a fentebb bemutatott interferencia nélkiili
kozelités (par masodperc, ha rendelkezésre allnak a palyak és a SP mint a feliilettdl valo
tavolsag fliggvénye).

A szamoldsaim eredményei: A 42. és 43. abran Si minta feliiletérdl a feliileti merdlegessel
megegyez0 iranyban visszaszOrodott és azzal adott o szoget bezarva a feliiletre érkezd
elektronok feliileti gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiavesztesége lathato az elektron
altal a mintdn beliil elért maximalis mélység fiiggvényében. A 42. dbran lathatd eredményeket
az elektronok energiaveszteségének lokalis kozelitésben (az interferencia hatasa nincs
figyelembe véve), mig a 43. dbran bemutatottakat nem lokalis kozelitésben (az interferencia
hatdsa figyelembe van véve) mellett szdmoltam. Az atlagos energiaveszteségek szamolasat
mindkét esetben elvégeztem az elektronpalydk egyenes vonalu kozelitése mellett, ami
megfelel a YT-modellben feltételezett elektronpalyaknak (az elektron végtelen tavolbol
érkezik a minta feliiletére abba behatolva az eredeti mozgasi iranyat megtartva egy bizonyos
mélységnél egyetlen rugalmas szorast szenvedve mozgasanak iranya megvaltozik, azaz ebben
a mélységben visszaszorodik ugy, hogy szintén egyenes palya mentén elhagyja a mintat és
detektalasra keriil) és a MC szimulacidval eldre legeneralt palyakra. A 42. abran is jol lathato,
hogy a feliileti gerjesztésekben atlagosan elszenvedett energia az elektronok altal elért
maximalis mélységnek sima fiiggvénye, amely igen hamar telitésbe megy, ami annak
tulajdonithato, hogy a feliileti gerjesztések hatdra a mintan beliil (és persze azon kiviil is)
véges. Ez azt jelenti, hogy azon elektronok, amelyek mélyebbre hatoltak be mint a feliileti
gerjesztés hatdra, mar mindannyian ugyanazt az utat futjadk be (egyenes vonali kozelités
esetén) abban a tartomanyban, ahol feliileti gerjesztés lehetséges, ezért az altaluk feliileti
gerjesztésekben elszenvedett 4tlagos energiaveszteség megegyezik. Az is jol lathatd, hogy a
MC palydkra szdmolt eredmények szérnak az egyenes palyakra kapott eredmények koriil, ami
azzal magyarazhat6, hogy a valdsagban az elektronok nem egyenes palydn mozognak. Mig az
o kis értékei mellett a MC palydkhoz tartozd6 pontok Ugy szornak az egyenes palya
kozelitéssel kapott eredményhez viszonyitva, hogy a valddi palydkhoz tartozd pontok
minimuma az egyenes kozelités eredménye, addig o nagy értékei mellett mar az egyenes
vonalu kozelités folott €s alatt is lesznek a valodi palydknak megfelel6 pontok. Ez azt jelenti,
hogy a kis értékei mellett az egyenes palya kozelités a minimalis palyahossznak felel meg és
a valddi palyak ennél nagy valoszinliséggel hosszabbak a tobbszords rugalmas szorasnak,
vagyis a tobbszori iranyvaltasnak koszonhetden. Azaz hosszabb a feliileti rétegben befutott tt
is, ami azt jelenti, hogy nagyobb az atlagos feliileti energiaveszteség, mint ahogyan azt az
egyenes palya kozelités josolja. Ugyanakkor o nagy értékei mellett az elektronok egy része
ugyanazt a mélységet, amit egyenes palya mentén haladva egy hosszabb tuton érne el, a
valosdgban rdvidebb tton is elérheti, megint csak a tobbszori rugalmas szorasnak
koszonhetden. Azaz ugyanazon palyamenti maximalis mélységhez tartozo valodi palya
rovidebb is lehet, mint az egyenes vonalu kozelités, ami azt jelenti, hogy rovidebb utat is
befuthatnak az elektronok a feliileti rétegekben, mint az egyenes palya kozelités, aminek
koszonhetden kisebb is lehet a feliileti gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteség,
mint ahogyan azt az egyenes vonalu kozelités josolja. Az is lathato, hogy a feliileti metszési
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sz0g novekedésével novekszik a felilleti gerjesztésekben elszenvedett atlagos
energiavesztes€ég, ami szintén annak tulajdonithato, hogy nagyobb szoget bezarva a feliileti
merdlegessel hosszabb utat tesz meg az elektron a feliileti rétegben.
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42. abra: Si minta feliiletére a feliileti merdlegessel o szoget bezarva érkez6 és onnan a feliileti normalis
iranyaban visszaszorodott E=500 eV energiaju elektronok altal feliileti gerjesztésekben elszenvedett atlagos
energiavesztesége a palya sordn a mintaban elért maximalis mélység fliggvényében, az energiaveszteség lokalis
kozelitése mellett (az interferencia nincs figyelembe véve, a (93) kifejezés alapjan).

A 43. 4dbran bemutatott eredmények megfelelnek a 42. 4dbran latottaknak azzal a
kiilonbséggel, hogy az elektronok energiaveszteségét nem lokdlis természetli folyamatként
kezeltem, azaz az interferencia effektust is figyelembe vettem a szamoldsok soran. J6l lathato,
hogy azokban az esetekben, amikor a bejovd és kimend elektronpalydk atfednek, azaz a
kijové elektron nagy valdszinliséggel halad olyan tartomanyban, ahol a bejovd
palyaszakaszon mar eldidézett valtozasokat az anyagban, az interferencia hatdsa latszolag
jelentds lehet. Ez abban nyilvanul meg, hogy az elektronok altal feliileti gerjesztésekben
elszenvedett atlagos energiaveszteség a palya sordn elért maximalis mélységnek nem sima,
hanem oszcillalé fliggvénye, mely kiilondsen egyenes palya kozelités mellett szembet{ind. Ez
az ingadozas o értékének novelésével csokken, €és nagy a értékek esetén mar szinte teljesen
megegyeznek az eredmények a lokdlis kozelitésnél kapottakkal. Tovabbd az is
megallapithat6, hogy a lokalis kozelités mellett kapott eredmények a nem lokalis, azaz az
interferenciat is figyelembe vevd eredmények atlagértékét adjak.

83



=t =t = ' 0.6 =ttt ==t ‘ =
E=500eV : -
o =10"

|....|...
[
in
v
ll‘_l‘.
=
2
|||||I|||

= Muonte Carlo pdlyikm
[ pvenes peilyikm

*  Monte Carlo pdlydikm

=— Epvenes palyikn

5 5

=} =}

2 L.

é - é 0.2

[ L [

o - @ 0.l G-
SN | g B | |

& *&u B o - "JP : ]ﬂﬂ : ]SFEI 40 ﬁu
ki F 3 TN R E=500eV 3
= 5§ 04 o =50° -
i R R .l 3
R F D -

3 - 5 ol 3
= 230, 3t ® 0 L[ I 1 ¢
5 t o 1

o (] E=500eV

= =

o 0 =

o o

1] 2]

= =

! v,

Maximdilis mélység a pdlya sordn (a.0.) Maximdlis mélység a pdlya sordn (a.u.)

43. abra: Ugyanaz mint a 42. abran, csak az elektronok energiavesztesége nem lokalis kozelités mellett lett
szamolva (az interferencia hatasat is figyelembe vettem a (97) kifejezés segitségével).

Az egyenes palya kozelitéssel illetve MC palydk esetén kapott, 43. abran bemutatott
eredményeket 6sszehasonlitva elmondhatd, hogy a valodi elektronpalyak esetén az elektronok
altal a palyajuk soran feliileti gerjesztésben elvesztett atlagos energidban a palya sordn elért
maximalis mélység fiiggvényében tapasztalhatd oszcillacié joval kisebb, mint azt az egyenes
vonalu kozelités josolja. Ez azzal magyarazhato, hogy a valodi palyak a tobbszords rugalmas
szoras kovetkeztében joval valtozatosabb képet mutatnak, mint ahogyan azt az egyenes
vonalu palya-kozelités kezeli. A spektrumban megjelend feliileti gerjesztések szempontjabol a
lokalis és nem lokalis kozelités kozotti kiilonbségeket ugy vizsgalhatjuk, hogy a MC palyakra
a két kozelitéssel kapott feliileti gerjesztésekben elvesztett atlagos energiaveszteség eloszlasat
hasonlitjuk Ossze, azaz a 42. és 43. abrakon bemutatott pontok atlagos energiaveszteségi
tengelyre vett eloszlasat vizsgaljuk. Ez a=0° ¢s a=85" esetén, azaz amikor az interferencia
hatdsa varhatoan a legnagyobb és a legkisebb, a 44. dbran lathatd. Az abridkon jol latszik,
hogy amikor a bejové és kimend padlyak atfednek, akkor van némi kiilonbség a két kozelités
eredménye kozott, azonban a két eloszlas atlaga kozotti eltérés ebben az esetben is csak ~6%,
ami a bejovo és kimend palydk daltal bezart sz6g novekedésével csokken, majd nagy szégek
esetéen eltiimik. Ez 1igen fontos eredménye az altalam elvégzett modellszdmitasok
Osszehasonlitdsdnak az adott (500 eV) és ennél nagyobb energiak esetére nézve.
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44. abra: A 42. A. és 43. A. abrakon Monte Carlo palyakra kapott eredmények, valamint ugyanez a=85° szog
esetén, azaz az egyes palyak soran feliileti gerjesztésekben elvesztett atlagos energia szerinti eloszlas, a lokalis és
a nem lokalis kozelitésnek megfelelGen.

Ez annak tulajdonithatd, hogy habar az interferenciat is figyelembe vevd kozelités eredménye
ingadozasokat mutat a=0° esetén, a spektrumban azonban ennek az atlaga jelentkezik, ami jo
kozelitéssel megegyezik a lokalis kozelitéssel kapott eredménnyel. Tehat amikor az egyenes
vonalu palya kozelités a legnagyobb hatdsat josolja is az interferencidnak, akkor sem
tapasztalhat6 a spektrumban jelentds eltérés a két kozelités kozott.
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45, abra: Si minta feliiletére a feliilleti mer6legessel a=0°-0s szoget bezarva érkezé és onnan a feliileti
merdlegessel megegyezd iranyaban visszaszorodott E=500 eV energiaju elektronok altal tdmbi gerjesztésekben
elszenvedett atlagos energiaveszteség, a palya soran a mintaban elért maximalis mélység fliggvényében, az
energiaveszteség nem lokalis (interferencia figyelembe van véve, (96) kifejezés felhasznalasaval) és lokalis
(interferencia nincs figyelembe véve, (94) kifejezés segitségével) kozelitése mellett.

Meg kell jegyezni azonban, hogy kisebb energidkndl, egyes geometridk esetén
lehetnek olyan érdekes esetek, amikor mégis jelentdsebb eltérések varhatoak. Ez abban az
esetben fordulhat eld, amikor jelentOs az interferencia hatdsa, azaz az egyenes vonalu palya-
kozelités nagy oszcillaciot mutat, és ezzel egyidejlileg az elektronok nem hatolnak be kelléen
mélyre ahhoz, hogy az ingadozasok hatasa kiatlagolédhasson. Ilyen eléfordulhat akkor, ha az
elektron viszonylag nagy szog alatt érkezik a feliiletre és kozel 180%o0s visszaszordsi szogben
kertilt detektalasra. Ezeknek a specidlis eseteknek a vizsgalata még folyamatban van.
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A tombi gerjesztésekben atlagosan elvesztett energia még egyszeriibb képet mutat, ha
a két kozelités eredményét Osszevetjiik, ugyanis ebben joval gyengébb oszcillacio figyelhetd
meg, ¢s az is csak teljesen atfedd palyak esetén, egyenes vonall palya-kozelités mellett. Ez
annak tulajdonithatd, hogy az interferencia altal okozott energia ingadozasok mértéke joval
kisebb az elektron altal tombi gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteségeknél,
azaz szinte észrevehetetlen a hatdsa, ahogyan ez a 45. dbran a=0° esetén lathato.

Ha ismerjiik az egyes palydk mentén tombi és feliileti gerjesztésekben elszenvedett
atlagos energiaveszteségeket, akkor a tombi ¢€s feliileti iitkozési statisztika az alabbi modon
szarmaztathat6 feltételezve az egymas utani iitkdzések fiiggetlenségét [62]

A —L 3 ﬂex (=) (101)
nX N = X pP—Uy,

ahol nX=nB a tombi és nX=nS a feliileti gerjesztések szama, N a trajektoridk szdma, valamint

We Wy
<T>X ) jWX(T)Tdt

fy = (102)

az i-edik palya sordn az X (ami tombi B, vagy feliileti S) tipust kdlcsonhatasban valo részvétel
atlagos szama, mivel Wy az i-edik palya sordn az X tipust gerjesztései folyamatban
elszenvedett atlagos energiaveszteség (amit lokalis esetben a (93,94) kifejezések adott palyara
torténd integraladsaval, nem lokalis esetben pedig (96,97) kifejezésekkel szadmolhatunk) és

<T > . az X tipusi kolcsonhatasban egyszeri reszvétel soran atlagosan elszenvedett

energiaveszteség, ami a normalt energiaveszteségi eloszlasokbdl (wx(7)) szamolhatd. Mivel a
fenti kozelitések mindegyike esetén, a mintan beliili és azon kiviili feliileti gerjesztéseket is
figyelembe vettiik, ezért a wg(T) eloszlast az (X) fejezetben bemutatott Li-modell segitségével
az el6z0 fejezet soran is hasznalt Yubero-¢k altal szarmaztatott Si modell dielektromos
figgvény felhasznaldsaval kapott pozicid-fiiggé DIIMFP feliileti komponensének
atlagolasaval szdrmaztattam. Ezek utan a 42. és 43. dbrakon bemutatott eredmények koziil az
a=0° esetben a tombi ¢és a feliileti iitkozései statisztikat meghatdroztam, azaz abban az
esetben, amikor az interferencia nélkiili, és az interferenciat is figyelembe vevd kozelitések
kozott a legjelentOsebb eltérést varnank.

Si S00eV a=0" i Mem lokalis kivelildés
— Luokilis kiveclités
1 _E'_""--._d_ - N “S:ﬂ )
e nS=1_

Uthbzési statisztika

Témbi gerjesztések szama (nB)
46. abra: Si minta feliiletére a feliileti merdlegessel a=0°-0s szoget bezarva érkezé ¢és onnan a feliileti
merdlegessel megegyezo iranyaban visszaszorodott E=500 eV energiaju elektronokra szamolt tdmbi és feliiletei
iitkozései statisztika az atlagos energiaveszteségek lokalis (interferencia nélkiili) és nem lokalis (interferencia
hatésat is figyelembe vevd) kdzelitése mellett.
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Az eredmények a 46. abran lathatdoak és megerdsitik a 45. 4dbra kapcsan elmondottakat,
miszerint valéban nincs jelentds eltérés az elektronok {itkozési statisztikdjaban a vizsgalt
elektronenergian és mérési geometridban az interferenciat is figyelembevevo és annak hatdsat
elhanyagold modellek kozott.

2.2.4.2.A2.2. 4. fejezet osszefoglalasa

A fejezetben bemutattam a szilard minta feliiletérdl visszaszorodo elektronok atlagos
energiaveszteségének szamolasara alkalmas modellek két nagy csoportjat. Az elsd és az
altalanosabban elterjedt kozelités, mely a Monte Carlo szimuldciok alapkozelitése is egyben,
nem veszi figyelembe az elektron kdlcsonhatasat a palydja korabbi szakaszan sajat maga altal
indukalt elektromos térrel az elektronok atlagos energiaveszteségének meghatarozasa soran.
Mivel ezen kozelités az elektronok energiaveszteségét az adott pontban az elektron multjatol
fliggetlenként kezeli, ezért ezt lokdlis kozelitésnek nevezziikk. A masik, az el6zénél joval
szlikebb csoportba azon modellek tartoznak, amelyek a fenti, interferencianak is nevezett
kolcsonhatast is képesek figyelembe venni. Ezen modellek azonban meglehetdsen
bonyolultak és komplexek, minek kdszonhetéen analitikus kifejezések csak specialis egyenes
vonalu palyakra adhatoak meg, kovetkezésképpen tetszdleges elektron palyak esetén, azaz
valodi szimulélt palydkra még ez idaig nem végeztek szamoldsokat. A fejezet sordn a Si
mintara, 500 eV energiaju elektronokra végezett szamolasaim eredményét mutattam be, ahol a
keltett plazmonok energiaeloszlasanak kis szélessége, azaz az elektron altal keltett plazma
oszcillacié viszonylag hosszu életideje miatt, valamint az elektronok altal a mintan beliil
befutott kis tivolsagok miatt a fenti interferencia hatdsa jelentds lehet. Osszehasonlitva a
lokalis ¢és nem lokalis kozelitéssel kapott, valamint az eddig vizsgalt egyenes vonalu palya
kozelitések és a valodi elektronpélya kozelités mellett kapott eredményeket megallapitottam,
hogy az interferencia hatdsa a spektrumban olyan esetekben is elhanyagolhatd, ahol az
egyenes vonalu kozelitések a legnagyobb kiilonbséget josoljadk a lokalis és a nem lokalis
kozelitések kozott. Tovabba megmutattam, hogy az interferenciat is figyelembe vevo
modellekben hasznalt egyenes vonall palya kozelités pontatlan, mivel a valdosagban ennél
altalaban hosszabb, specialis esetekben azonban akar révidebb elektron palydk is szép
szammal el6fordulnak. Ezen eredményeket a 2.2.3.2. fejezetben a YT-modell vizsgélatanal
egyenes palyakra kapott (lasd. 39. abra) illetve Monte Carlo szimuléacid segitségével nyert
eredmények (lasd. 40. abra) kisérleti adatokkal vald Osszehasonlitisa is megerdsiti. A
fejezetben bemutatott eredmények publikalasa folyamatban van [124].
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3. Rontgenkeltésii fotoelektron spektrumok modellezése

3. 1. Bevezetés

Az eddigiek soran a szilard mintaba kiviilrdl bejuttatott €s onnan visszaszorodott
elektronok transzportja soran lezajlo folyamatokat vizsgaltuk. Elektronok azonban a mintan
beliil is keletkezhetnek, a mintat alkot6 atomok gerjesztése, illetve az azt kovetd relaxacios
folyamat eredményeként. Ebben a fejezetben olyan folyamatokban keletkezd elektronok
transzportjat, illetve a transzport soran lezajlo folyamatokat fogom vizsgalni, ahol a minta
atomjainak gerjesztett allapotat rontgenfotonok segitségével idéztiik eld. Ha a fonotn az atom
valamely héjan kotott allapotban 1évé atomi elektronnak adja at energidjat, akkor
fotoeffektusrol beszéliink és a folyamat soran szabaddd valt elektron a fotoelektron. A
fotoeffektust kovetden az atom altaldban egyszeresen ionizalt allapotba keriil. Az adott atomi
héjon 1évd, elektronhidnyt jelentd vakancia az atomi elektronok atrendezddésével toltddik be,
mely relaxacios folyamat eredményeként felszabaduldo energia wjabb elektron (Auger-
effektus), vagy rontgenfoton (rontgen fluoreszencia) kibocsatasat eredményezheti. Ha az
ionizacié soran az adott atomi héjon keltett lyuk ugyanazon a héjon, de magasabb energiaju
allapotban 1évé elektron altal toltédik be, akkor a folyamatot specialisan Coster-Kronig
atmenetnek nevezziik, amelyet a fenti két folyamat, azaz rontgen vagy elektron kibocsatas
ugyanugy kovethet, mint abban az esetben, ha a keltett elektronhianyos allapot egy magasabb
energiaju héjon 1évd elektron altal toltédik be. Az Auger, a Coster-Kronig €s a rdntgen
fluoreszencia folyamatokhoz tartozé relativ atmeneti valoszinliségek erdsen fliggenek a
vizsgalt atom elektronszerkezetétdl.

Ha a minta atomjait ismert v frekvencidju rontgensugarzassal gerjesztjiik, akkor a
kilépd fotoelektronok Ex energiajat elsé kozelitésben az alabbi energiamérleg szabja meg

E, =hv-E! (103)

ahol E; az elektronnak a Fermi-szinthez viszonyitott kdtési energidja és hv a gerjesztéshez

hasznalt rontgenfotonok energidja. Mivel a kiilonbozé atomi héjakon 1évé elektronok kotési
energidja az adott atomra jellemzd, ezért ismerve a bejovo fotonok energidjat és mérve a
kilépd fotoelektronok energigjat (XPS-modszer), a kotési energia meghatarozasaval az adott
atom beazonosithatd, igy az Auger, vagy a fluoreszencia mérésekhez hasonléan a minta
anyagi Osszetétele meghatarozhatd. A mérések soran a fotoelektron spektrumban a kiilonb6z6
atomoktol szarmazd fotocsucs (vagy Auger csucs) intenzitasok meghatdrozasadval az
elemosszetételre, illetve azok mélységbeli eloszlasara vonatkoz6 informacidk is nyerhetdk.
Meg kell tovabba jegyezni, hogy mivel a kotési energia fiigg az adott atom kdrnyezetétdl is,
valamint XPS (és Auger) spektrumok esetén a keltett elektronok energiaja igen pontosan (0.1
eV nagysagrend) meghatarozhatd, igy a fotocstcs (illetve Auger cstics) helyzetének pontos
meghatdrozasaval az adott atom kémiai kdrnyezetére vonatkoz6 informaciok is nyerhetdek.

A fotoeffektus soran hirtelen megjelend lyuk erds perturbaciot jelent, amely a kiilsd
héjakon végbemend relaxaciés folyamatokra olyan hatissal lehet, amelynek az
eredményeként a végallapot maga is gerjesztett (shake-up folyamat), illetve egy a kiils6 héjon
1évé atomi elektron szabadda vélhat (shake-off folyamat). Ezen folyamatokon tul, a
fotoeffektus soran hirtelen megjelend lyuk a szilard minta szabad, illetve kozel szabad atomi
elektronok kollektiv gerjesztését is eredményezheti (intrinsic plazmon). Ha a fenti folyamatok
valamelyike lezajlik a fotoeffektus soran, akkor a fotoelektronok a fenti gerjesztésekre
forditott energianak megfelelden csokkentett energiaval hagyjak el az atomot, és jarulékuk a
mért energiaspektrumban a fotocstics kisenergiaji oldalan jelentkezd energiaveszteségi
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szerkezet forméjadban jelenik meg. Ezen tGlmenden a kilépd elektron a szilardtestbeli
transzportja soran mindazon folyamatokban részt vehet, amelyeket az el6z6 fejezet soran
vizsgaltunk, igy tombi és feliileti plazmonokat is kelthet. A fotoelektron transzportja soran
akar egymas utan tobbszor is bekdvetkezd gerjesztései folyamatokat extrinsic veszteségi
folyamatoknak nevezziik, igy a kollektiv gerjesztéseket tekintve beszélhetiink extrinsic tombi
¢s extrinsic feliileti plasmonokrol, megkiilonboztetve ezaltal ezen energiaveszteségi
folyamatokat a fotoeffektus soran hirtelen megjelend helyhezkotott lyuk altal eldidézett
energiaveszteségi folyamatoktol (intrinsic veszteség). Meg kell jegyezni, hogy ha a
fotoeffektus soran keletkezd lyuk kozel van a feliilethez, akkor az altala eléidézett kollektiv
gerjesztések, a feliilet mint hatar miatt megvaltozott elektronszerkezetnek megfeleld, feliileti
gerjesztések lesznek. Igy beszélhetiink intrinsic tombi és intrinsic feliileti plazmonokrol is.
Jelentds kiilonbség azonban a korabban vizsgalt REELS spektrumok €s az XPS spektrumok
kozott, hogy mivel XPS esetén az elektronok a mintan beliil keletkeznek, igy csak egyszer
haladnak at a minta feliiletén és az elektronok transzportjanak jelentds része a minta
feliiletétdl tavol zajlik (eltekintve a kis energidju fotoelektronok esetétdl, valamint a specidlis
geometridban torténd mérésektdl), minek kovetkeztében a feliileti gerjesztések szerepe az
XPS spektrumokban kisebb, mint REELS mérések esetén.

A fentebb emlitett gyakorlati alkalmazasokhoz a spektrumban jelentkezd fotocsticsok
informaciok kelld pontossagi meghatarozasat azonban megneheziti, hogy a vizsgalt csucsok a
fenti (akar tobbszor bekovetkezd, illetve keveredd) veszteségi folyamatok kovetkeztében
eldallo, ugynevezett veszteségi hattérre szuperponalddva jelennek meg a mért spektrumban. A
cél tehat, hogy a spektrumban jelenlévd, energiaveszteségi folyamatok kdvetkeztében el6allo
komplex hatteret a spektrumok kiértékelése soran kelld pontossdggal figyelembe vegyiik,
illetve eltavolitsuk a spektrumbol, a fotocstics intenzitasanak, alakjanak minél pontosabb
meghatarozasa érdekében.

A fejezet soran vizsgalt Fe Is és Ge 2s fotoelektron spektrumok mérésére a hamburgi
DASY (Deutsches Elektronen Synchrotron) HASYLAB intézetében, a DORIS tarolo-gytirti
BW?2 nyaladbcsatornajanal keriilt sor, mely nagy intenzitdsu, monokromatikus, 2,2-11 keV
kozott folytonosan valtoztathatd energidju, polarizalt rontgen-fotonnyalab hasznalatat teszi
lehetévé. A mintabol kilépd fotoelektronokat egy SCIENTA SES-200 tipust, félgomb
analizatoros elektronspektrométer segitségével detektaltuk oly modon, hogy a mintat érd
fotonnyalab ¢és a kilépd fotoelektronok altal bezart szog rogzitett, 45° volt. A fotoelektronok
minden esetben a feliilet normalisanak iranyaban Iéptek be a detektorba. Az analizator FAT
(Fixed Analyser Transmission) lizemmodban, allandé adtmend analizator energidn miikodik,
~0.2 eV energiafelbontassal, igy teljes instrumentalis kiszélesedés ~0.5 eV.

3. 2. Az XPS spektrumok hattérkorrekciojara alkalmas modellek

Rontgen-gerjesztésti  fotoelektron spektrumokban, a fotoelektron transzportja soran
bekovetkezd energiaveszteségi folyamatokban részt vett elektronok jarulékanak eltavolitasara
alkalmas moddszert dolgozott ki  Tougaard [125,126,127], amely félvégtelen
referenciaspektrum ismeretében alkalmas mélységi koncentracid, illetve a minta
vastagsdganak a meghatarozasara is. Homogén félvégtelen minta esetén a Tougaard-féle
spektrumkorrekcios formula az aldbbi alakban irhato

F(E)=J(E)- A,

inel

TK(E' —E)J(E"dE' (104)
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ahol F(E) a korrigalt, J(E) a mért spektrum, K(E) a tombi extrinsic folyamatokra érvényes
rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszet (azaz a DIIMFP) és A, az IMFP. Az eljaras
héatranya, hogy az elektron transzportja sordn lezajlo rugalmas litkozések hatasat nem veszi
figyelembe ¢és csak a tOmbi extrinsic veszteségek jarulékat tudja eltavolitani a mért
spektrumbdl. A mért XPS spektrumokban megjelend hattér pontosabb korrekcidjat teszi
lehetdvé a Werner altal kidolgozott, a parcialis intenzitdsok analizisére [49] (Partial Intensity
Analysis, PIA, lasd 2.2.2.1. fejezet) épiil6 modszer. A PIA alapja, hogy a transzport sordn
lezajlo tobbszOrds tombi gerjesztések spektrumban megjelend intenzitdsa Monte Carlo
szimuldcid segitségével meghatdrozhatd és igy a rugalmas szoras elektrontranszportra
gyakorolt hatdsa pontosan figyelembe vehet6. Masrészt, az egyes energiaveszteségi
folyamatokat fliggetlen folyamatokként kezelve, valamint ismerve az egyes veszteségi
folyamatokban, akar tobbszor is részt vett elektronok mért spektrumban megjelend jarulékat,
a transzport soran bekdvetkezd energiaveszteségi folyamatok eredményeként megjelend
jarulékok a kisérleti spektrumbol eltavolithatok egy iteracios spektrum-dekonvolucios
algoritmus segitségével. Az egyes veszteségi folyamatok spektrumban megjelend jarulékanak
meghatarozasdhoz ismerniink kell, hogy hany elektron és hanyszor vett részt az adott
veszteségi folyamatban (ez a parcialis intenzités, lasd 2.2.2.1. fejezet), valamint, hogy az adott
energiaveszteséggel jar6 folyamatban n-szer részt vett elektronoknak milyen az energia
eloszlasa. Ez utdbbit definicidja szerint az egyre normalt teriileti DIIMFP (tombi extrinsic
veszteségek esetén) és DSEP (feliileti extrinsic veszteségek esetén) eloszlasok (n-1) szeres
onkonvolucidja, illetve vegyes folyamatok esetén a megfeleld eloszlasok keresztkonvolicidja
szolgaltatja. A PIA modszer a feliileti intrinsic veszteségi folyamatok jarulékat elhanyagolja,
valamint a tdmbi intrinsic veszteségi folyamatban bekdvetkezd energiaveszteségi eloszlas
alakjat a tombi extrinsic veszteségeknek megfeleld alakkal, azaz az egyre normalt DIIMFP-el
azonosnak tételezi fel. Ezen tilmenden, mivel a tdmbi intrinsic gerjesztések valoszinlisége
ismeretlen, a PIA modszer azt feltételezi, hogy ezen gerjesztések tobbszori bekdvetkezésének
a valoszinlisége, pontosabban a magasabb rendii gerjesztések fotocstucshoz viszonyitott relativ
intenzitasa b (0.1-0.6) paraméteri Poisson-eloszlast kovet. A b paraméter a kisérleti spektrum
hattérkorrekcioja soran egy valtozd, melynek értékét akkor fogadjuk el, ha a fotocsucstol
tavol a korrigalt spektrum intenzitdsa a nulla értére csokken. A tombi extrinsic parcialis
intenzitasokat az elektronok uthosszeloszlasabol, a feliileti parcidlis intenzitasokat a SEP
értekébdl az 2.2.2.1. fejezetben leirtaknak megfeleléen szarmaztathatjuk. Ha ismerjiik az
egyes folyamatokhoz tartozod parcidlis intenzitdsokat, valamint az egyes folyamatokhoz
tartoz0 energiaveszteségi eloszlasokat, akkor az alabbi formula segitségével ezen
energiaveszteségi folyamatok jaruléka a kisérleti spektrumbol eltavolithato:

Yo (E) = Y, (E) = ¢, [ Y, (E+ T)L(T)dT (105)

ahol Yi+,(E) a (k+1)-edik iteracios lépés utan eléalld korrigalt spektrum, Li(7) az adott
veszteségi folyamathoz tartozo energiaveszteség szerinti eloszlas (k-1)-edik onkonvolvaltja. A
qr egylitthatok a parcidlis intenzitasok fliggvényei, melyek az els§ néhany esetre az alabbi
értekeket veszik fel:

q, = a,
2
q, =&, —¢q,
45 =5 — 4,9, —q;
2 2 4
4, =CQ4 =493 =4, — 4,49, — 4,

(106)
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A (106) kifejezésekbél jol latszik, hogy amennyiben az ap—«* feltétel teljesiil, akkor (106)
kifejezésekben k>1 esetén a g, egyiitthatok értéke nulla, azaz a (105) kifejezéssel megadott
iteracios formula mar az elsé 1épésben jo eredményt ad. Ennek, ahogyan azt a REELS
spektrumok esetén az 2.2.2.3. fejezetben lattuk, az a sziikséges feltétele, hogy az elektronok
altal a mintdban befutott uthossz-eloszldsa exponencidlis legyen, amely mintan beliil
gerjesztett elektronok esetén homogén minta és izotrop emisszid esetén teljestil [49]. Tilinin
¢s Werner [128] az alabbi kozelité formulat adtdk meg a x €[0.85,99] értékének szamitasdhoz

wl?2

1+ B3 -0)

ahol pu=cos@, 0 a feliileti merdlegeshez viszonyitott detektalasi polarszog, @=Aier/(Ainert Au)-
fgy az egyes energiaveszteségi folyamatok (tombi extrinsic, feliileti extrinsic valamint tombi
intrinsic) egymas utan eltavolithatoak a kisérleti spektrumbol. Az eljaras hatranya, hogy az
egyes veszteségi folyamatokat teljesen fiiggetlennek tételezi fel, igy nem veszi figyelembe a
fotoeffektus soran hirtelen megjelend lyuk és az elektron altal a mintadban indukalt terek
kozotti interferencia hatasat, valamint a tombi intrinsic veszteségek eltavolitasa az alkalmazott
kozelitések €s modszer miatt bizonytalan pontossagu.

Meg kell jegyezni, hogy amennyiben a fenti -’ kozelités a tombi parcidlis
intenzitasokra, félvégtelen mintdk esetén teljestil, akkor a Werner-féle (105) kifejezés tombi
extrinsic veszteségek korrekcioja esetén az alabbi alakba irhato

K=1 (107)

F(E)=J(E)-K j J(E +T)wy(T)dT (108)

ahol wg(T) az egyre normalt DIIMFP. Osszevetve ezt a Tougaard-féle (104) formulaval,
valamint figyelembe véve, hogy wp(T)=Ai,«K(E,T) lathatd, hogy ebben az esetben a két
spektrum dekonvolucidés formula kozel azonosséd valik, eltekintve a (108) kifejezésben
szerepld x egylitthat6tdl. Ennek az a kovetkezménye, hogy a Werner-féle eljaras a tombi
extrinsic veszteségek eltavolitasa utan, a fenti feltételek teljesiilése esetén a Tougaard-féle
hattérkorrekcidhoz igen hasonld (a x értékének megfelelden egy kicsit kisebb) eredményre
vezet.

Az eddig targyalt két eljards nagy elénye, hogy a mért spektrumbol kiindulva, a
keresett fotocstics alakjara tett feltevések nélkiill képesek az adott pontossdg mellett
figyelembe venni, illetve eltdvolitani a kisérleti spektrumbo6l az energiaveszteségeket
szenvedett elektronok jarulékat. Ugyanakkor lattuk, hogy a Tougaard-féle hattérkorrekcids
formulanal pontosabb PIA eljaras az egyes veszteségi folyamatok fliggetlenségét feltételezi,
valamint nem képes kellden pontosan figyelembe venni az intrinsic veszteségek jarulékat. A
fotoeffektus soran megjelend lyuk és a fotoelektron altal a mintdban indukalt elektromos terek
interferencidjat, valamint a hirtelen megjelend lyuk altal Iétrehozott kollektiv gerjesztések
(intrinsic plazmonok) altal elvesztett energia modellezésére alkalmas modszert dolgoztak ki
Yubero ¢és munkatérsai [129,130,131,132]. A modell 1ényegében az 2.2.3.2. fejezetben mar
vizsgalt REELS esetére kidolgozott modell tovabbfejlesztése oly modon, hogy az XPS soran
megjelend lyuk hatasat is figyelembe veszi, ugyanakkor nagy hatranya, hogy csak az
egyszeres energiaveszteségeket szenvedett elektronok jarulékat tudja leirni, és a rugalmas
szoras hatasat elhanyagolja. Ezen tulmenden, a forrasfiiggvény alakjanak ismeretét feltételezi,
ami az elektron-lyuk parkeltések miatt, a Fermi-szint folotti betdltetlen allapotsiiriiség
esetenként igen komplex szerkezete kovetkeztében nehezen meghatarozhato6.

Meg kell emliteni, hogy a fentieken til szamos elméleti modell 1étezik a fotoelektron
spektrumokban megjelend cstcsalak elméleti leirdsara [133,134,135,136], amelyek a
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szilardtest elektromos dallapotaban a fotongerjesztés hatdsara bekdvetkezd perturbacio
kvantummechanikai leirasara épiilnek, azonban ezek nagyon Osszetett ¢s bonyolult modellek,
igy gyakorlati alkalmazasuk meglehetdsen nehézkes.

3. 3. Rontgenkeltésii fotoelektronok szilardtestben végbemendé transzportjanak Monte
Carlo szimulacioja

Ahogyan azt az el6z0 fejezetben lattuk, XPS spektrumok parcialis intenzitadsok
analizisével torténd hattérkorrekcidjdhoz a tombi parcialis intenzitasok, azaz a fotoelektronok
szilardtestbeli transzportja sordn bekovetkezd rugalmatlan {itkdzési statisztikdjanak az
ismerete szikséges. Ezen {itk6zési statisztika, habar bizonyos feltételek kozott egyszerii
kozelité formulak is léteznek (lasd el6zd fejezet), legpontosabban Monte Carlo szimulacid
segitségével hatarozhatd meg. A fotoelektronok transzportja soran lezajlé rugalmatlan
litkozések statisztikdjanak szadrmaztatasahoz készitett Monte Carlo szimulaciom, a 2.2.2.1.
fejezetben ismertetett, REELS spektrumok esetére készitett kvazi-rugalmas Monte Carlo
szimulacids modellre épiiléd kddom tovabbfejlesztett valtozata. Az elektronok transzportjanak
modellezése 1ényegében két ponton kiilonbozik XPS esetén: (i) az elektronok a mintan beliil,
egyenletes mélységi eloszlasban keletkeznek. Ez a kozelités azzal magyarazhatd, hogy a
fotonok intenzitasdnak mélység szerinti gyengiilése az XPS (és Auger) spektrumok
informacios mélységi tartomanyaban jo kozelitéssel elhanyagolhatd, mivel a fotonok szabad
uthossza joval nagyobb, mint az elektronoké. (ii) A kezdeti irdny kisorsolasa, azaz a
fotoelektronok kilépése a meghatarozott térbeli eloszlasnak megfelelden torténik. Ez Auger
elektronok esetén izotrop, mig fotoelektronok esetén fiigg a minta anyagatol, a foton
Figyelembe véve ezen két alapvetd kiilonbséget, a fotoelektronok (illetve Auger elektronok)
szilardtestbeli transzportjanak, illetve rugalmatlan iitk6zési statisztikdjanak modellezése az
2.2.2.1. fejezetben leirtaknak megfeleléen végezheto.

Az elmult évtizedben XPS spektrumok mérésére egyre gyakrabban hasznalnak
szinkrotron fotonforrast, kihasznalva azon tényt, hogy az igy eldallitott fotonok intenzitasa
nagysagrendekkel meghaladja a rontgencsovek segitségével nyerhetd intenzitast, valamint a
szinkrotron sugarzas energidja folytonosan hangolhatd, monokromatikus fotonnyaldbot
biztosit a mérésekhez. A szinkrotron sugarzds azonban, a rontgencsObdl nyerhetd
polarizdlatlan rontgensugarzassal ellentétben keletkezésének koszonhetéen linearisan
polarizalt természetli. Polarizalatlan, vagy cirkularisan polarizalt rontgenfotonok hatasara az
adott atomi héjrol kilépd fotoelektronok térbeli eloszlasa, azaz a szog szerinti differencialis
fotoionizacios hatdskeresztmetszet az alabbi modon adhaté meg [137,138,139]

do o _ _ _
ek Tph l—ﬁPz(cosﬁ)+ Zsin20+§]cos9 (109)
dQ 47 2 2

mig linearisan polarizalt fotonok esetén

do,

= O AW
0 ar [1+ﬁP2(0059)+(5+;/cos 0)sm6?c05(p] (110)

ahol o,, az adott atomi alh¢j teljes fotoionizacios hataskeresztmetszete, £, yés o az adott
atomi alhéjon 1évd elektronok adott energidju gerjesztéséhez tartoz6 tigynevezett fotoelektron
kilépési aszimmetria paraméterek [138,139,140], valamint P,(x)=1/2(3x’-1) a mésodrendii
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Legendre polinom. Elektromos dipol-kozelitésben a magasabb rendli jarulékok
elhanyagolhatoak (yés o nulla), mely kozelités csak nagy energidkon okozhat némi
pontatlansigot. Fel kell hivni a figyelmet arra, hogy amig a (109) kifejezésben 6 a foton
haladasi irdnya ¢és a fotoelektron kilépésének iranya altal bezart szog, addig a (110)
formuldban @ a polarizacids vektor (&) és a fotoelektron kilépésének iranya kozotti szog. Ez
egyben azt is jelenti, hogy elektromos dipol-kozelitésben polarizélatlan vagy cirkularisan
polarizalt rontgennyaldb esetén a kilépd fotoelektronok térbeli eloszlasa a foton haladasi
iranya koril, mig linearisan polarizalt fotonok esetén a polarizaciés vektor koriil lesz
szimmetrikus, ami a 47. dbréan jol lathato.

A.

hv

47. abra: Fotoelektronok kilépésének térbeli eloszlasa polarizalatlan (A.), illetve linearisan polarizalt (B.)
fotonokkal torténd gerjesztés soran elektromos dip6l-kozelitésben.

A 48. abran az elézdéekben elmondottaknak megfelelden a REELS mérésekhez fejlesztett
kvazi-rugalmas kozelitésre ¢épiild0 Monte Carlo szimuldciom rontgen-gerjesztési
fotoelektronok (és Auger elektronok) szilardtestbeli transzportjanak modellezésére atalakitott
valtozataval Si 2p ¢€s Is elektronok gerjesztése esetén szamolt rugalmatlan iitkdzési statisztika
lathato.
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48. abra: Si 2p és 1s fotoelektronok transzport soran elszenvedett rugalmatlan iitkozéseinek Monte Carlo
szimulacidoval szamolt statisztikdja polarizalatlan (A.), illetve linearisan polarizalt (B.) fotonokkal torténd
gerjesztés soran. A gerjeszto fotonok energiaja és a geometriai elrendezés az abrakon lathato.
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A szimuléciohoz sziikséges adatok egy részét (IMFP, EMFP, DCS) az 2.2.2.1. fejezetben mar
leirt médon szarmaztattam, mig a fotoelektronok atombol vald kilépésének térbeli eloszlasat
megadd differencidlis fotoionizacidés hataskeresztmetszetet a (109, 110) kifejezések
segitségével dipol-kozelitésben szamoltam a £ aszimmetria paramétert tablazatbol véve [138].
A szamolasokat Si 2p elektronok esetén a MgK« energianak megfeleld gerjesztési energidra
végeztem el, mig Si s elektronok esetén a gerjesztd fotonok energidjat 6 kel-ra allitottam. A
szamolasokat mindkét esetben elvégeztem polarizélatlan €s linearisan polarizalt fotonok
feltételezése mellett is, rogzitett mérési geometridban (lasd 48. dbra). Azt talaltam, hogy a
fotoelektronok transzportja soran bekdvetkezd rugalmatlan {litk6zési statisztikara, a mérési
geometrian illetve az elektron energidjan tal (ezeket mar az 2.2.2.1. illetve 2.2.2.2. fejezetben
vizsgaltam) hatassal van a gerjesztéshez hasznalt fotonnyalab polarizaltsaga is. Ez azzal
magyarazhatd, hogy a gerjesztéshez hasznalt fotonnyalab polarizaltsdga hatéssal van a
fotoelektronok kezdeti (atombol valo kilépési) iranyanak eloszlasara (lasd 47. abra), minek
kdszonhetden polarizalatlan €s linearisan polarizalt gerjesztd fotonnyalab esetében eltérd lesz
az elektronok 4ltal a mintdban befutott thosszeloszlas alakja, annak ellenére, hogy a mérési
geometria és a gerjesztd fotonok energidja azonos. Mivel a kilépd fotoelektronok energidja
azonos, ezért az elektronok altal két rugalmatlan iitk6zés kozott atlagosan megtett ut (IMFP)
is azonos a két kiilonbozd gerjesztés esetén. Azonban az iitkdzési statisztika fligg attol, hogy
az elektronok hosszabb vagy rovidebb utat futnak-e be a mintdban (lasd 2.2.2.2. kifejezet),
ezért az eltérd Uthossz-eloszlas eltérd rugalmatlan {itkozési statisztikat eredményez. Itt kell
megjegyezni, hogy a rugalmatlan {itk6zési statisztikan tul, a rugalmas iitkozési statisztikanak,
a rugalmas hozamnak (fotocsucs intenzitas), stb. is némiképp kiilonbozének kell lennie, mivel
az elektronok altal a mintan beliil befutott uthossz ezen mennyiségeket is befolyasolja.

3. 4. A vas 1s fotoelektron spektrumanak analizise

A feliileti kémiai analizis céljara épiilt fotoelektron spektrométerekben rontgengerjesztésre
altaldban MgKo (hv=1253.6 eV) ¢és AlKa (hv=1486.6 eV) atmenetekbdl szarmazo
karakterisztikus rontgenfotonokat hasznalnak. Ezen 4tmenetekbdl szarmazo fotonok energiaja
nem elegendd a nagyobb rendszamu elemek héjainak gerjesztésére, ezért meglehetdsen kevés
informacioval rendelkeziink a nagy kotési energidju elektronok fotoelektron spektrumarol, a
fotoelektron csucs alakjat és a kiillonboz6 energiaveszteségi jarulékok ardnyat illetden. A Fe
Is elektronok (kotési energia 7111 eV) rontgen gerjesztésli fotoelektron spektrumat elséként
Beamson ¢és munkatarsai mérték meg 2004-ben, Cu andd Ka, (8048eV) atmenetébdl
szarmaz6 monokromatizalt rontgensugarzast hasznilva gerjeszté forrasként [141,142]. A
gerjesztéshez hasznalt rontgenforrasbol a monokromator kiszliri ugyan az intenziv
Ko, (8028¢V) atmenetekhez tartozd fotonokat, minek kovetkeztében a fotoelektron
spektrumban nem jelennek meg az ezen atmeneteknek megfeleld gerjesztésekbdl szdrmazod
csucsok (ghost peak), azonban a Ka,; atmenethez tartoz6 rontgenvonal energiaszélessége
meglehetdsen nagy (~2.3eV, [143]), ezért a mért spektrumban megjelend Fe 1s fotoelektron
csucs (a Fe 1s nivd természetes szélesség ~1.3eV, [144]) is kiszélesedik. A spektrumban
megfigyelhetd kiilonb6z6 energiaveszteségi folyamatok jaruléka a spektrumban ezen
forrascsucs és az adott veszteségi folyamathoz tartozd energiaveszteségi eloszlas
konvolucidjaként all eld, ezért ha a forrdscsiics mar talsagosan széles, a mért spektrumban
nem lathatd az energiaveszteség finomszerkezete, noha az egyes folyamatokhoz tartozé
energiaveszteségi fliggvényben ezen részletek jol latszanak. Tovabba, Tougaard megmutatta,
hogy atmeneti fémek esetén a tombi extrinsic veszteségi folyamatokra vonatkozé
energiaveszteségi eloszlas jol kozelithetd Lorentz-fliggvénnyel, ily modon definiadlva a tombi
extrinsic veszteségekhez tartozo energiaveszteségi eloszlast kozelitd egyszerli, szerkezet
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nélkiili ugynevezett univerzalis hatéskeresztmetszetet [145] (megadva a sziikséges
paramétereket). Ebben az energiaveszteségi eloszlasban a transzport soran keletkezd
energiaveszteségek finomszerkezetét (lasd. 20. és 28. abra) elhanyagolta. Beamson ¢és
munkatarsai a fentebb emlitett modon mért Fe 1s XPS spektrum kiértékelésénél [146], az
extrinsic veszteségeket a 3. 2. fejezetben bemutatott Tougaard-féle hattérkorrekcids eljaras
segitségével tavolitottdk el a mért spektrumbol. Mivel az éltaluk is hasznalt, az atmeneti
fémekre vonatkozd univerzélis hataskeresztmetszet paramétereinek meghatarozasa soran
Tougaard csak a tiszta tombi extrinsic folyamatokat vette figyelembe, ezért a hattérkorrekcios
eljaras a feliileti extrinsic veszteségeket nem tavolitja el a mért spektrumbol. Ezt az
univerzalis hataskeresztmetszetben szerepld paraméterek variadlasaval probaltak elérni, mely
eljards azonban fizikailag nem megalapozott és igen bizonytalannd teszi a hattérkorrekcid
eredményét (ahogyan ezt késébb lathatjuk). Tovabba, ha ennek ellenére azt feltételezziik,
hogy az igy eldallitott eloszlas jol leirja a tombi és feliileti extrinsic folyamatokban
bekovetkezd energiaveszteségek eloszlasat, az altaluk hasznalt Tougaard-féle hattérkorrekcid
csak a tombi extrinsic veszteségekre érvényes €és nem veszi figyelembe azt a tényt, hogy a
tobbszords tombi és feliileti extrinsic gerjesztések bekovetkezésének valoszinlisége merdben
mas statisztikat kovet. Ugyanakkor figyelembe véve, hogy a Fe 1s fotoelektronok kinetikus
energidja CuKoy; gerjesztés esetén igen kicsi (csak 937 eV), arra kovetkeztethetiink, hogy a
fotoelektronok transzportja soran bekdvetkezo feliileti gerjesztések jaruléka (feliileti extrinsic
vesztes€g) a mért spektrumban jelentds, ezért ezen veszteségek pontos figyelembevétele
feltétleniil sziikséges. Mindezek alapjan kijelenthetd, hogy ha a Fe Is fotoelektron
spektrumban megjelend kiillonbozdé eredetli veszteségek jarulékanak aranyara, illetve a
fotocsucs alakjara, intenzitdsara vonatkozo pontos informéciot szeretnénk a kisérleti spektrum
analizise sordn szerezni, a publikalt mérésnél és kiértékelésnél joval pontosabb és
megalapozottabb munkéra van sziikség.

XPS spektrumok esetén az egyik leginformativabb mennyiség az aldbb definidlando,
ugynevezett parcidlis (a rugalmatlan iitkozések szama szerinti) kilépési eloszlas vagy mas
néven mélységi eloszlas fliggvények [147,148] (depth distribution function, DDF)

8,(12)=[Os, . 2)P(s)ds  (111)

amely megmondja, hogy a z” mélységben keletkezett elektronok milyen valdsziniiséggel érik
el a feliiletet a y=cos@ (ahol @ a detektor tengelye és a feliileti normalis altal bezart szog)
altal kijelolt iranyban, a mintan beliili transzport sordn »n szdml rugalmatlan {itkozeést
kovetden. O(s,14z°) a z” mélységben keletkezett és a u irdnyban detektalt elektronok mintan
beliil befutott Gthossz szerinti eloszlasa, P,(s) pedig annak a valosziniisége, hogy az elektron s
hosszlisagli utat befutva n szamu rugalmatlan {itkozeést szenved (lasd az (50) kifejezést).
Homogén minta esetén az adott x polar emisszids iranyhoz és megfeleld n rugalmatlan
itk6zésszamhoz tartoz6 DDF keletkezési mélység szerinti integralja adja a parcialis
intenzitasokat (lasd 2.2.2.1. fejezet)

0

A,(1)=[4,(u.2 )’ (112)

0

amelybdl a normalt parcialis intenzitasok «, az (52) kifejezésnek megfeleléen egyszeriien
szarmaztathatdak. Az 49. a. abran Fe 1s elektronok 9000 eV (E;=1889 eV) energidju
linearisan polarizalt fotonnyaldbbal torténd gerjesztéséhez tartoz6 DDF lathato. A bejovo
fotonok a feliileti merdlegessel 45 °-os szdget zartak be, mig a mintabdl kilépd fotoelektronok
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a felilleti normalis irdnyaban keriiltek detektalasra. Az 49. b. abran a megfelel6 DDF
eloszlasok integralasaval nyert normalt parcialis intenzitasok lathatéoak. Az eredményeket az
el6z0 fejezetben ismertetett és hasznalt Monte Carlo szimulaciom segitségével szamoltam. A
szimulaciohoz sziikséges bemend paramétereket a Sils és Si2p fotoelektronok esetén mar
elmondott mdédon szarmaztattam. A DDF vizsgalataval nyerhetd informéciokra a kovetkezd
fejezetben még kitérek.
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49. abra: Az abran jelzett fotonenergiaval és geometriai elrendezés mellett gerjesztett Fe 1s fotoelektronokra
vonatkozo, Monte Carlo szimulacioval szamitott DDF (a.) valamint normalt tombi extrinsic parcialis intenzitas
(b.) értékek.

Az abran jeldlt geometridnak, gerjesztési viszonyoknak megfeleléen mért Fe 1s fotoelektron
spektruma lathaté az 50. abran. A Fe 1s elektronok gerjesztéséhez szinkrotron rontgenforrast
hasznaltunk (hv=9000 eV), mely a korabbi CuKa,; gerjesztd nyaldbénal joval intenzivebb
ugyanakkor kisebb energiabizonytalansagi (<0.5 eV), linedrisan polarizalt rontgennyalab
hasznalatat biztositotta, mely feltételek teljesiilése igen fontos minden spektrumalak vizsgalat
esetén. Ez a korabbi mérési eredményeknél jobb energiafelbontast és statisztikaju kisérleti
spektrumot eredményezett, melyben a veszteségi spektrum részletei is eldtlinnek (2.2.2.1.
fejezet). Ezért az egyes veszteségi folyamatokban bekovetkezd energiaveszteségi eloszlasokat
is kelléen pontosan kell ismerniink ahhoz, hogy megbizhaté pontossaggal tavolitsuk el a
kisérleti spektrumbol a transzport soran energiaveszteségi folyamatban részt vett elektronok
jarulékat. Az 2.2.2.3. fejezetben Fe REELS spektrumat modelleztem és megallapitottam, hogy
a W-algoritmus segitségével két kiilonbozé energian mért kisérleti REELS spektrumbdl
olyan, tombi illetve feliileti energiaveszteségi eloszlasok (normalt DIIMFP és normalt DSEP)
szarmaztathatdak, amelyek a Fe kisérleti REELS spektrumanak széles energiatartomanyban
vald igen pontos modellezését teszik lehetdvé. Tekintetbe véve, hogy a vizsgalt Fe Is
elektronok kinetikus energidja 1889 eV, valamint hogy ehhez kozeli (E=2000 eV) kinetikus
energiaju  elektronok transzport sordn bekovetkezd energiaveszteségi folyamatainak
szimuladcidja soran, az imént emlitett energiaveszteségi eloszlasokat hasznalva a kisérleti
REELS spektrummal igen jo egyezést kaptam (lasd 30. dbra), a Fe 1s XPS spektrum analizise
sordn is ezen eloszlasokat hasznaltam. Ez biztositja, hogy a transzport sordn bekdvetkezd
(extrinsic) energiaveszteségek jarulékanak a mért spektrumbdl torténd eltavolitasa kelld
pontossaggal tortént. Az 3.2. fejezetben ismertetett, PIA modszerre épiild, Werner-féle
spektrum-dekonvolicids algoritmust hasznaltam (lasd (105, 106) kifejezések), melyben az
adott folyamathoz tartozé energiaveszteségi eloszlasok magasabb rendii dnkonvolvaltjait mar
az 2.2.2.1. fejezetben is emlitett FFT algoritmus segitségével [86] Fourier-térben allitottam
eld, mely kelléen gyors szdmolast tesz lehetdvé. Az 50. dbran a kisérleti spektrum mellett a
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tombi ¢és feliileti extrinsic veszteségi folyamatok eltavolitdsa utani spektrum is lathato.
Megfigyelhetd, hogy a 1836 eV-nal 1év6 ionizécios €l (Fe 3p;, E=52.7 eV) szépen eltlinik,
ami annak koszonhetd, hogy a kisérleti REELS spektrumbol szarmaztatott eloszlas a
dielektromos modellel ellentétben ezen ionizéacids ¢€leket is pontosan figyelembe veszi (lasd
2.2.2.1. fejezet). Jol latszik, hogy a csucsalakra (lasd a csucs ,,1abat” a kisenergiju oldalon) a
feliileti gerjesztések milyen torzitd hatdst gyakorolnak, tovabba, hogy ezek figyelmen kiviil
hagyasa, illetve pontatlan eltavolitasa erésen befolyasolja a csucsalakra kapott eredményt.
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50. abra: Az abran jelzett fotonenergiaval és geometriai elrendezés mellett gerjesztett Fe 1s fotoelektron
spektrumban megjelend energiaveszteségi hattér eltavolitisa a PIA eljarasra épiild  Werner-féle
hattérkorrekcioval. A hasznalt energiaveszteségi eloszlasok és parcialis intenzitasok a szovegben leirtak szerint.

A Werner-féle hattérkorrekcios eljardsnak megfelelden az intrinsic veszteségek egy része az
3.2. fejezetben leirtaknak megfelelden eltavolithatd. Az eredményiil kapott spektrum, illetve
az intrinsic folyamatok eltavolitdsdhoz hasznalt b paraméter értéke is lathatd az 50. abran. A
kisérletbdl tehat kellden pontos analizis segitségével a Fe 1s fotocsucs alakja meghatarozhato.
A cstcsalak aszimmetrikus a mar emlitett elektron-lyuk parkeltési folyamatoknak
koszonhetden, igy az aszimmetrikus rész, vagy mashogy fogalmazva a természetes Lorentz-
alaktol valo eltérés ezen elektron-lyuk parkeltési folyamatokrdl, a Fermi-szint fo6lotti
betoltetlen allapotok slirliségérdl hordoz informéciot. A 6-12 eV veszteség kornyékén
megfigyelhetd érdekes szerkezet arra utal, hogy Fe esetén a Fermi-szint folotti betoltetlen
allapotsiiriiség, eltéréen a szabad-elektron szerti anyagoktol (Si,Ge), melyek betoltetlen
allapotstirisége jo kozelitéssel konstans [149], struktiraval rendelkezik. Ezen betdltetlen
allapotstiriség elméleti szdmoléasa, illetve a csucsalak elméleti szamolasokkal torténd
kozelitése folyamatban van.

Mivel a fenti PIA eljarasra ¢épiild0 Werner-féle hattérkorrekcids eljards az egyes
veszteségi folyamatok (tombi-feliileti, extrinsic-intrinsic) fiiggetlenségét feltételezi, ezért
célszerli a fentebb ismertetett eredményeket olyan szamolas eredményével Osszevetni, amely
figyelembe veszi az esetleges interferenciat ezen folyamatok kozott. Meg kell jegyezni, hogy
az 2.2.4.1. fejezetben vizsgalt interferencidhoz hasonlo jelenség 1éphet fel XPS esetén is, de itt
a hirtelen megjelend lyuk és a mozgd fotoelektron altal keltett elektromos terek
Yubero és Tougaard altal kidolgozott, a dielektromos elméletre épiilé6 modell a fotoelektron
spektrumban megjelend energiaveszteségi folyamatok pontosabb vizsgélatat teszi lehetové
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[129,130]. Ezen kozelités nagy eldnye, hogy figyelembe tudja venni a fent emlitett esetleges
kolcsonhatasokat, valamint képes leirni az intrinsic veszteségek jarulékat is, beleértve az
intrinsic veszteségek kovetkeztében fellépd veszteségi jarulék alakjat is. A modell bemend
paramétere az adott anyag modell dielektromos fiiggvénye, eredménye pedig (a YT REELS
modellhez hasonldan) az elektronra (extrinsic), illetve a lyukra (intrinsic) vonatkozé effektiv
veszteségi hataskeresztmetszetekb6l a REELS modellhez hasonld sulyozassal kapott
rugalmatlan hataskeresztmetszet. Tovabbi elénye a PIA-vel szemben, hogy mind az elektron,
mind a lyuk komponens tartalmazza a tombi és a feliileti jarulékokat is, igy az esetleges
feliileti intrinsic jarulék modellezésére is alkalmas. Nagy hatranya viszont, hogy a REELS
spektrumokra kidolgozott modellhez hasonléan ezen modell is csak az egyszeres rugalmatlan
szorasi jarulékokat képes leirni €és nem tartalmaz a rugalmas szorasra, illetve a differencialis
fotoionizacios hataskeresztmetszetre vonatkozd informaciokat. Ezen okbol kifolydlag, a
modell eredményét a mért spektrummal nem is lehet dsszevetni, hiszen eldszor a kisérleti
spektrumbdl a maximum egyszeresen rugalmatlanul szorddott elektronok jarulékat kell
meghatdrozni. Ehhez Yubero és Tougaard a mar ismertetett Tougaard-Chorkendorff
algoritmust [65,76] alkalmazza a mért XPS spektrumra [132], noha ezen algoritmus REELS
spektrumok esetén torténd alkalmazésanak hibdit a dolgozat kordbbi részében magam is
megmutattam. Az algoritmus XPS spektrumra torténd alkalmazdsa valdjaban kérdéses, de
Yubero és Tougaard utdn a maximum egyszeres rugalmatlan szorasi spektrumot a kisérleti Fe
Is XPS spektrumbol ezen algoritmus segitségével hataroztam meg, az 6sszehasonlithatosag
kedvéért. Az elméleti szamolasokat a Tougaard altal fejlesztett programmal végeztem, amihez
a bemend paramétereket, azaz a Fe dielektromos modell fliggvényét az irodalombol vettem
[76]. A spektrométer fotocsticsalakra gyakorolt torzitd hatasat tigy vettem figyelembe, hogy a
forrasfiiggvényt (1,6 eV szélességli Lorentz) egy Gauss-fiiggvénnyel konvolvaltam (szélesség
0.45 eV). A kisérleti spektrumbdl szarmaztatott és a Yubero-Tougaard XPS modellel szamolt
maximum egyszer energiaveszteségi folyamatban részt vett Fe 1s elektronok jaruléka az 51. a.
abran lathat6. Ahogyan azt Yubero és munkatarsai is megjegyezik [132] az elméleti modell
altalaban ~20%-al alulbecsli a kisérletbdl kapott cstcsintenzitast, melyet a modellel szamolt
IMFP pontatlansagéval magyaraznak.

A Fe 1s XPS spektrumanak a Werner-féle spektrum dekompozicioval kapott
eredményeimet a fenti Yubero—Tougaard XPS modellszamolassal kapott eredményekkel az
51. b. abran hasonlitom 6ssze. A PIA kiindul6é pontja maga a kisérleti spektrum ¢és az egyes
veszteségi jarulékok egymas utdni eltavolitdsaval jutunk el a végeredményhez, ami az
elektron-lyuk parkeltési veszteségi jarulékot is tartalmazd forrascsucs, mig a Yubero-
Tougaard modell kiindul6 pontja a Lorentz-fiiggvénynek feltételezett természetes csticsalak és
a modellszamolas lyuk komponensének eredménye tartalmaz minden intrinsic veszteséget,
igy az elektron-lyuk parkeltési jarulékot is. Ennek koszonhetden csak a két modellel kapott
intrinsic spektrum hasonlithatd 6ssze. Jol latszik, hogy a parcialis intenzitdsok analizisével
(PIA) a kisérleti spektrumbdl kapott intrinsic veszteségeket tartalmazd spektrum nagyobb
intenzitdsu, mint ahogyan azt a Yubero-Tougaard modell (YT-modell) josolja, tovabba a
kisérleti spektrumban megfigyelhetd, kordbban mar emlitett jellegzetes csticsalak hianyzik a
Yubero-Tougaard modell eredményeébdl, ami az elektron-lyuk parkeltés veszteségi
jérulékainak az elméleti modellben torténd pontatlan figyelembevételére utal. Ugyanakkor
meg kell jegyezni, hogy a Werner-féle intrinsic hattérkorrekcid, ahogyan azt mar korabban
emlitettem (lasd 3.2. fejezet), némiképp pontatlan. Mindezek ellenére kijelenthetd, hogy a két
modell kdzel azonos eredményt szolgaltat.

A korabbi eredméynekkel valo 6sszehasonlitas: Az 51. c. és d. dbrakon a fejezet elején
mar emlitett, Fe 1s XPS intrinsic spektrumra az irodalomban rendelkezésre allo6 korabbi
eredmény lathaté [146], Osszehasonlitva az altalam kélt kiilonb6zé modell (PIA, YT)
felhasznalasdval nyert eredményekkel. Mivel a mérés soran altalunk hasznalt fotonnyaldb
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energiabizonytalansaga joval kisebb volt, mint a Beamson és munkatarsai altal hasznalt
CuKoa, vonal szélessége [141,142,146], ezért az 51. b. abran lathatd6 eredményeimet, egy
normalt teriileti Gauss-fliggvénnyel konvolvaltam, hogy a kiilonb6z6 mérésekbdl szarmazo,
eltérd szélességli csucsok Osszenormalhatdak legyenek. Meg kell jegyezni, hogy habar a két
mérés soran a gerjesztéshez hasznalt fotonenergia kiilonbozott ugyan, azonban az intrinsic
gerjesztésekre ezen energiakiilonbség varhatoan nincs jelentds hatassal (lasd. 54. b. ébra). Az
51. c. és d. abrdkon jol latszik, hogy a kordbbi eredmények magasan feliilbecslik a
spektrumban megjelend intrinsic jarulékot, ami a fotoelektronok transzportja soran
bekovetkezd veszteségek (extrinsic) kisérleti spektrumbol torténd pontatlan eltdvolitdsanak
tulajdonithato (ahogyan ezt a fejezet elején leirtam). Ezek utan a kordbbi munkaban [146] a
feliileti, illetve tombi intrinsic plazmonkeltéséi jarulékok domindns jelenlétére tett
kijelentések megalapozatlannak tekinthetdek.
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51. abra: Az abran jelzett fotonenergiaval és geometriai elrendezés mellett gerjesztett Fe 1s fotoelektron
spektrum maximum egyszeres energiaveszteségeket tartalmazo része a Tougaard-Chorkendorff algoritmus
hasznalataval, valamint a Yubero-Tougaard XPS modellel kapott eredmény Osszehasonlitasa (a). A parcialis
intenzitasok analizisével a kisérleti spektrumbol meghatarozott intrinsic spektrum (lasd 50. abra)
Osszehasonlitasa a Yubero-Tougaard XPS modellel szamolt megfelelé eredménnyel (b). A jelenlegi analizis
eredményeinek a korabbi eredményekkel [146] torténd dszehasonlitasa (¢, d). Részletek a szovegben.
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3. 5. A Kkiterjesztett Hiifner-modell és a germanium 2s fotoelektron spektrumanak
analizise

Az eloz6 fejezetben hasznalt PIA és Yubero-Tougaard XPS modell a fotoelektron
spektrumok pontos analizisét és modellezését teszik lehetdvé, noha a gyakorlati alkalmazasuk
az 1doigényes szamolasok ¢és a meglehetésen komplex elmélet miatt korlatozott. Ezért
mindenképpen sziikség lenne olyan, a fentieknél joval egyszeriibb modellekre, amelyek a
fotoelektron spektrumok viszonylag egyszerlibb vizsgalatat teszik lehetévé, megtartva a
pontossag iranti igényiinket. Az alabbiakban bemutatasra kertiild, altalam kidolgozott egyszerti
statisztikai feltevésekre épiild modell célja éppen ezen gyakorlati alkalmazasok szempontjabol
fontos hiany potlasa.

Szilardtest atomokbdl keltett fotoelektronok energia spektrumat Hiifner (a
tovabbiakban H-modell) az alabbi modon kozeliti [150]

S =B+P

b.extr.

+I)b.intr. +1)smf. +AO (113)

tot

ahol B a fékezési sugarzas altal keltett fotoelektronoktol és a magasabb kinetikus energiaju
csucsoktol szarmazod hattér, amelyet a mért spektrum néhany 100 eV-os energia
tartomanyaban jo kozelitéssel konstansnak vehetiink (14sd. PIA konstans hattérlevonas, 3.4.
fejezet), Ppexir, Ppinir, €5 Pgyr, a tombi extrinsic, a tombi intrinsic és a feliileti plazmon
gerjesztésekbdl szarmazd hattér jarulék. Tovabba, 4, az energiaveszteséget, pontosabban a
kollektiv gerjesztésekben energiaveszteséget nem szenvedett elektronok jaruléka, amely igy
magaban foglalja a természetes Lorentz-nek feltételezett csticsalakot, valamint az elektron-
lyuk parkeltésekbdl (a fotoeffektus soran hirtelen megjelend lyuk hatasdra a vezetési sav
betoltott allapotaibol a betoltetlen 4allapotokba vald elektron-gerjesztésektdl) szarmazod
energiaveszteségek jarulékat, amely gerjesztések a kisebb kinetikus energia felé
aszimmetrikus csucsalakot eredményeznek (tovabbiakban fotocsucs). Ennek megfeleld
elméleti csticsalakot szarmaztatott Doniach és Sunjich (DS csucsalak) [149] feltételezve, hogy
a Fermi szint f6lotti betoltetlen allapotok stirtisége konstans. Meg kell jegyezni azonban, hogy
az ilyen cstcsalak altaldban csak a néhany elektronvoltos veszteségi tartomanyban pontos
kozelités, mivel az elektron-lyuk parkeltésektdl szarmazd nagyobb energiaveszteségekre (>5-
7 eV) a betoltetlen allapotok stirliségében megjelend esetleges strukturdk hatassal lehetnek
[126]. Ennek kovetkeztében a megfigyelhetd csucsalakban bizonyos elmosodott strukturak
jelentkezhetnek olyan anyagok esetén, amelyek komplex betoltetlen allapotsiiriség-
elsozlassal rendelkeznek (lasd 3.5. fejezet, Fe). Tovabbi pontatlansagot eredményezhet, hogy
a fotoeffektus sordn hirtelen megjelend lyuk altali elektron-lyuk parkeltési folyamattal
versengd folyamat, a lyuk altali plazmonkeltés (intrinsic plazmon), mely nagyobb
energiaveszteségek esetén (>10-12 eV Si, Ge esetén) domindnssé valik, csokkentve ezaltal az
elektron-lyuk parkeltés valoszinliségét [126]. Mindezek mellett a DS cstcsalak altalaban jol
kozeliti a lyuk altali, fent emlitett elektron-lyuk parkeltésektdl szarmazo aszimmetrikus
csucsalakot.

Az eredeti H-modellben a (113) kifejezésben szerepld tombi extrinsic és intrinsic
plazmonkeltési jarulékokra Hiifner az alabbi kifejezéseket adja [150]

P, = 0" [dE'4)(E+ E',y)L(E'~nE,.ny,) (114)
n=l
- bn ! ! !

Poinr. = 2| dEA(E+E',y,)L(E'~nE, ,ny,) (115)

n=l1 .
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A fenti kifejezésekben szereplé a ¢és b paraméterek az egyszeres tombi extrinsic €s tombi
intrinsic plazmonkeltései jarulékok relativ intenzitdsai a fotcstics (A4y) intenzitdsdhoz
viszonyitva, n pedig a plazmonkeltés rendje, azaz hogy hanyszor kovetkezett be az adott
gerjesztési folyamat. A (114, 115) kifejezésekben szerepld L(E,y) fliggvény egy teriiletben
normalt Lorentz-fliggvény, mely az adott veszteségi folyamatban egyszer részt vett elektronok
elvesztett energia szerinti eloszlasa, azaz az energiaveszteségi eloszlas (£, az eloszlas
pozicidja energiaveszteségi skalan, y, pedig a szélessége). Ezt az eloszlast tehat az eredeti H-
modell Lorentznek tételezi fel. A tombi extrinsic és tombi intrinsic folyamatok esetén a H-
modell azonos eloszlast haszndl, mely kozelités megegyezik a PIA modellnél hasznalttal.
Mivel a Lorentz-fliggvény Onmagaval vett konvolucioja egyszeriien eldallithatdé az eredeti
kifejezésekben szereplé L(nE, ny,) nem mas, mint a feltételezett (normalt) energiaveszteségi
eloszlas n-szeres Onkonvolucidja. Igy a (114, 115) kifejezésekben szereplé konvoliicios
integral jelentése nem mas, mint a kovetkezd: vegylik a fotocsticsot (4y) €s konvolvaljuk az
adott rendli gerjesztésekhez tartozo feltételezett (egyre normalt) veszteségi eloszlassal, majd
az igy nyert eloszlas teriiletét allitsuk be az adott rendii és tipusu gerjesztésekben részt vett
elektronok fotocsticshoz viszonyitott relativ intenzitdsanak megfelelden.

Az eredeti H-modell tehat a fotocstcs, az energiaveszteségi eloszlas, azaz a Lorentz
eloszlas paramétereinek (£,, y,) valamint a gerjesztési jarulékok relativ intenzitisainak (a és
b paraméterek) ismeretét tételezi fel. Ezek meghatarozasara Steiner, Hochst és Hiifner az
alabbi modszert dolgoztdk ki, megtartva a fenti feltételezéseket [150,151]: (i) a mért XPS
spektrumban megfigyelhetd plazmoncsucsok mindegyikét, illetve a fotocsucsot illessziik meg
kiilonallé Lorentz, illetve DS fiiggvények segitségével oly mdédon, hogy a plazmoncsucsok
alakjat leir6 Lorentz eloszldsok paraméterei eleget tegyenek a fenti feltételekbdl szarmazo
Osszefiiggéseknek, miszerint az n-edik plazmoncsucs szélessége és pozicidja E,,=Ej-nE, és
Yap=)otny,, ahol E, az elsé plazmoncsucs pozicidja (kinetikus energia skalan) és yp cstcs
sz¢élessége. Ezzel egyben megkapjuk a H-modellhez sziikséges fotocsucs €s veszteségi
fliggvény paramétereket is. (i1) az a és b paraméterek az eljards szerint a fenti csucsok
intenzitasaibol hatdrozhatéak meg az n-edik plazmoncsucs fotocsticshoz viszonyitott relativ
intenzitasara az alabbi formulat illesztve [150,151]

1
L=— g2t (116)
I, n I,

ahol I, fotocstics (4y) intenzitdsa [, pedig az n-deik plazmoncsucs intenzitdsa a mért
spektrumban. Behelyettesitve ezen paramétereket a (114,115) illetve (113) formulakba, a
modellspektrum eléallithato.

A H-modell és annak szerves részét képezd, imént ismertetett eljaras tobb helyen is
meglehetdsen pontatlan. A (113) modellspektrumban szerepel ugyan a feliileti plazmonkeltési
jarulék, azonban annak becslésére semmilyen Utmutatast nem taldlunk. A spektrumban
megjelend feliileti plazmonkeltési jarulék (amely a 2. fejezet alapjan kiilonosen alacsony
energidn, illetve nagy feliiletmetszési szogek mellett jelentds jarulékot képviselhet a
spektrumban) a fenti paraméter-meghatarozoé eljaras soran ugyancsak nincs figyelembe véve,
ami az a és b paraméterek pontatlansagat eredményezi. Tovabbi pontatlansagok adodnak az
energiaveszteségi eloszlasok alakjara tett Lorentz kozelitésbdl, illetve az ezekkel torténd
illesztési eljarasbol, mivel a mért spektrumok altalaban csak 100-150 eV veszteségi
tartomdnyt tartalmazzak és a mért spektrum ezen tartomanyban még nem simul a konstans
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hattérhez, ezért a mért spektrum Lorentz alaku eloszlasokkal torténd illesztésé elétt egy nem
konstans hattér levonasat kell elvégezni ahhoz, hogy a spektrumban megfigyelhetd
plazmoncsticsok illesztheték legyenek a feltételezett eloszlassal. Ez az illesztés elkent
plazmonveszteséget mutatd anyagok esetén nem is kivitelezhetd, mivel a veszteségi csticsok
nem elkiiloniilve jelennek meg a mért spektrumban. Mindezek a tombi extrinsic és tombi
intrinsic plazmonkeltésével kapcsolatban a megfeleld relativ intenzitasok meghatarozasanak
jelentds pontatlansagat, illetve lehetetlen voltat eredményezhetik. Tovabba, a (116) kifejezés
szerint az n-edik plazmoncsucs relativ intenzitasa az alabbi alakba irhat6 [32]

] n n—1 . n—i
L 0 Syt (117)
I, n I (@m-i)!

ahol a jobb oldali elsd tag megfelel a tisztan intrinsic plazmonkeltésben részt vett elektronok
jarulékanak, mig a jobb oldali utols6 tag a tisztan extrinsic plazmonkeltésben részt vett
elektronok jarulékdnak. Az eredeti H-modellben ezek adjak a (114) és (115) kifejezést,
azonban a kozEépso tagnak, amely a vegyes gerjesztésekben elszenvedett energiaveszteségek
(intrinsic, aztan extrinsic) jarulékénak felel meg, nincs megfeleldje az eredeti H-modellben,
azaz a vegyes gerjesztésekben részt vett elektronok jarulékat elhanyagoljak. Tovabb neheziti
az eljarast, hogy kiilon Iépésben torténik a modellspektrum generalasa a (113) formulaval
illetve a benne szerepld paraméterek meghatarozasa.

Az éltalam kidolgozott kiterjesztett Hiifner modell (tovabbiakban EH-modell)
mindezen pontatlansagok kijavitasara épiil. Az EH-modell egyetlen 1épésben generdlja a
modellspektrumot, és a relativ plazmonkeltési intenzitasokat a modellspektrum kisérleti
spektrumhoz valé illesztésébdl hatdrozza meg. Figyelembe veszi a spektrumban megjelend
feliileti gerjesztéseket is, melyek intenzitdséra ¢ paraméterii Poisson eloszlast feltételez. Az
EH-modell a (117) kifejezésben szerepld vegyes jarulékokat, tovabba a tombi gerjesztéseket
kovetd esetleges feliileti gerjesztések jarulékait is figyelembe veszi. Az energiaveszteségi
eloszlasokra nem tesz feltételezéseket, hanem azt numerikus formaban ismertnek tételezi fel
mind a tdmbi (normalt DIIMFP), mind a feliileti (normalt DSEP) gerjesztések esetén. A
tobbszoros, illetve vegyes (intrinsic, extrinsic, feliileti) gerjesztések kovetkeztében kialakuld
energiaveszteség szerinti eloszlasokat ezen eloszlasok kereszt-konvolucigjaként allitja eld. A
modellspektrum tetszéleges energiaveszteségi tartomanyban eldallithatd, ami a kisérleti
spektrum csonkitas nélkiili modellezését teszi lehetove.

Az EH-modell és az eredeti H-modell Osszehasonlitasa, valamint a részletes leiras
megtalalhaté a megfeleld publikdcidoimban [32,152], ezért itt csak a fontosabb eredményeket
mutatom be. A mért spektrumra, illetve a spektrumban megjelend intenzitasokra a fentiek
alapjan az EH-modellben az Iyps=Iy+1,ia-mont1p kifejezést hasznaltam, ahol /, a fotocsucs, mig
Ip a konstans (esetenként linearis) hattér intenzitasa. A kozépso tag a spektrumban megjelend,
plazmongerjesztésekbdl eredd rugalmatlan hattér intenzitasa, melyre az EH-modellben az
alabbi kifejezést szdrmaztattam

1 pasmon = b1, +al, +Z( +Za i I +a”lJ+z -, +Z(l Z—j(llS)

n=2

ahol az elsd két tag leirja az elsd tombi plazmoncsucsbeli intrinsic €s extrinsic jarulékok
intenzitdsat, a harmadik tag a magasabb rendli tombi plazmoncsucsok intenzitasat adja,
melyben a vegyes jarulékok is szerepelnek. A két utolso tag a tiszta feliileti, illetve az n-
szamu tombi gerjesztés utan bekovetkezd feliileti plazmonkeltési jarulékok intenzitdsa. Az
intenzitasokat leiro (118) kifejezéssel a modellspektrum az alabbi alakba irhato
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ahol a, b és c paraméterek a tombi extrinsic, tombi intrinsic és feliileti plazmonkeltései
valoszinliségek, pontosabban a fotocstics (4y) intenzitasdhoz viszonyitott relativ
plazmonkeltési aranyok, B a konstans (vagy linearis) hattér, valamint Lz és Lg a normalt
DIIMFP ¢és normalt DSEP. Meg kell jegyezni, hogy mivel adott energian, adott anyag esetén
az Lp és Lg eloszlasok alakja, valamint a magasabb rendii plazmonkeltések statisztikai
eloszlasa rogzitett, a teljes energiaveszteségi hatteret csupan harom paraméter, az a, b és ¢
paraméterek értéke szabja meg. Ez egyben azt is jelenti, hogy elkent plazmonstruktara esetén
is varhatdan jo kozelitést eredményez az EH-modell, mivel az energiveszteségi eloszlasok
alakja rogzitett.

Az EH-modell alkalmazéasa: A (119) kifejezéssel megadott, altalam kidolgozott EH-modell
segitségével vizsgaltam kiilonb6zd energidju (4000 eV, 6000 eV, 8000 eV) fotonokkal
gerjesztett Ge 2s fotoelektronok spektrumat.
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52. abra: A (119) kifejezéssel megadott EH-modell illesztése a 4000 eV energiaju fotonokkal gerjesztett Ge 2s
kisérleti fotoelektron spektrumhoz. A kisérleti elrendezés az 53. abranak megfeleld. A fotocsucs, az egyes
hattérkomponensek, tovabba az illesztéssel kapott paraméterek értékeit is feltiintettem az abran.

A normalt DIIMFP és normalt DSEP eloszlasokat a 2.2.2.3. fejezetben leirtaknak megfeleléen
a Werner-féle W-algoritmussal kisérleti REELS spektrumokbdl hataroztam meg (lasd 29.
abra). Ezen eloszlasok az elektron transzportja sordn lezajlé energiaveszteségek pontos
modellezését teszik lehetdvé, ahogyan azt a 2.2.2.3. fejezetben, kisérleti REELS spektrumok
esetén megmutattam (lasd. 31. &bra). A (119) kifejezés kisérleti spektrumokhoz vald
illesztése soran a fotocsucs alakjara DS csucsalakot feltételeztem, amit egy Gauss-eloszlassal
konvolvaltam, figyelembe véve ezéltal a spektrométernek a fotocstics alakjara gyakorolt
torzitd hatasat. Az illesztés eredménye az 52. abran lathato Ej,,=4000 eV gerjesztés esetén,
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ahol a feliileti jarulék vérhatéoan a legjelentdsebb jarulékot adja a fotoelektronok alacsony
(Exin=2586 V) kinetikus energiaja miatt. Megallapithato, hogy az dbran jelzett paraméterek
mellett az EH-modell igen jo egyezésben van a kisérleti spektrummal.

A kiilonbozé energidju  fotonokkal mért spektrumok esetén az EH-modell
segitségével kapott plazmonkeltési aranyokat a kordbban mar emlitett, Fe 1s spektrum esetén
az elézé fejezetben hasznalt PIA eljarasra épiild, Werner-féle hattérkorrekcids eljaras
eredményével hasonlitottam 0Ossze, tesztelve ezaltal az EH-modell pontossagat és a
plazmonkeltési valdszintiségekre kapott eredményeket.

A 4000 eV, 6000 eV és 8000 eV energiaji gerjesztd fotonok esetén, Ge 2s
fotoelektronokra, a korabban mar ismertetett XPS Monte Carlo szimulaciom felhasznalasaval
kapott DDF eredmények az 53. a., b., és c., valamint az ebbdl nyert tombi rugalmatlan
iitkozési statisztikak az 53. d. abrakon lathatoak. A mérési elrendezés, valamint a polarizacids
vektor irdnya az abrakon szintén fel van tiintetve.
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53. abra: Kiilonb6z6 energiaji fotonokkal (a: 8000 eV; b: 6000 eV; c: 4000 eV) gerjesztett Ge 2s
fotoelektronokra a 3.3. fejezetben leirtaknak megfeleléen Monte Carlo szimulacidval szamolt DDF, illetve az
ezekbOl szamolt normalt tombi extrinic parcidlis intenzitasok (d.). A mérési elrendezés illetve a polarizacios
vektor irdnya (€) az abran jelzett.

Meg kell jegyezni, hogy az 53. dbrakon bemutatott mélységi eloszlasi fiiggvényekben (DDF)
az itt felhasznaltnal sokkal tobb informacio rejlik. Példaul, ha figyelembe vessziik, hogy a
DDF, azaz a ¢,(1, z’) definicidja szerint nem mas, mint annak a valosziniisége, hogy a z’

104



rrrrr

utan kilép a mintabol -lasd. 3.4 fejezet- (azaz az 53. a., b., és c¢. abrakon nz=0 a fotocsucsba
jutas valosziniisége, elhanyagolva a vakuumbeli feliileti gerjesztést), akkor az 53. dbrakrol jol
latszik, hogy hogyan csokken az a mélység a fotoelektronok kinetikus energidjanak a
csOkkenésével (vagy a gerjesztd fotonok energidjanak a csokkenésével), ahonnan a detektalt
elektronok szarmaznak, azaz az informacios mélység.

A Monte Carlo szimulaciobdl nyert tdmbi rugalmatlan {itkdzési statisztikabol a tombi
parcialis intenzitasok, valamint a vakuumbeli feliileti gerjesztési valoszinliséget megadd SEP
értekeébdl a feliileti parcidlis intenzitdsok az eddigiekben hasznalt modon szamolhatdak (1asd
2.2.2.1. fejezet). Ismerve a parciadlis intenzitdsokat, illetve a hozzajuk tartozd
energiaveszteségi eloszlasokat (azaz a normélt DIIMFP és normalt DSEP eloszlasokat), a
tombi extrinsic ¢és feliileti, valamint a tombi interinsic plazmongerjesztési jarulék az el6zo
fejezetben tett feltevések mellett a mért spektrumokbol a Fe 1s XPS spektrum analizise
esetében bemutatott méddon eltavolithatd, és az intrinsic plazmonkeltési valdsziniiség
meghatdrozhato. Az igy nyert elsé tombi extrinsic parcidlis intenzitds az 54. a, mig az elsd
feliileti, valamint els¢ tombi intrinsic plazmoncsucs intenzitds az 54. b. abran lathato a
fotoelektronok kinetikus energiajanak a fliggvényében, dsszehasonlitva az EH-modellel nyert
a, b és c paraméterek értékével.
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54. abra: A PIA és a Werner-féle hattérkorrekcios eljaras soran elméletileg szamolt, illetve hasznalt értékek
Osszehasonlitasa az EH-modellel nyert megfeleld értékekkel, valamint a (107) kifejezéssel megadott elméleti
becslés a « értékére.

Az igen jO egyezés meglepd lehet, ha az EH-modell egyszerliségét a PIA modszer
bonyolultsdgaval hasonlitjuk Ossze. Vizsgéaljuk meg az EH-modellben szerepld a, b és ¢
paraméterek jelentését, valamint ezek PIA-beli megfeleldjét. Az a paraméter a transzport
soran egymast kovetden bekovetkezd tobbszords tombi extrinsic gerjesztések jarulékat adja
meg. Az eredett H-modell (és az EH-modell is) ezen jarulékok relativ (fotocsucs
intenzitasdhoz viszonyitott) intenzitisara az a"=I,/I, feltevést hasznalja (lasd (116,117)
kifejezések). Vegyiik észre, hogy ez nem mas, mint a PIA modellben szerepld, 2.2.2.1.
fejezetben megadott tdmbi rugalmatlan iitkozési statisztika, azaz a normalt tombi parcidlis
intenzitasok menete, ahol » a rugalmatlan iitk6zések szdma. A PIA modell alkalmazésa soran
a tombi rugalmatlan iitk6zési statisztikat Monte Carlo szimulacid segitségével hatarozzuk
meg, azonban ahogyan a 3.2. fejezetben mar emlitettem, a normalt parcidlis intenzitasok
bizonyos esetekben megadhatok az egyszerii «,-x" kifejezéssel, amely tokéletesen
megegyezik a H-modellbeli (¢s az EH-modellben is megtartott) feltevéssel. Ez a kozelités,
ahogyan mar emlitettem, abban az esetben helytdllod, ha az elektronok kezdeti szogeloszlasa
izotrop, mely jo kozelitéssel teljesiil az ugynevezett magikus szdg kornyékén (0~54,73°),
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amikor a (109, 110) kifejezésekkel megadott szog szerinti differencialis fotoionizacids
hataskeresztmetszetekben dipdl kozelitésben a masodik tag eltlinik, azaz ezen sz6g kornyékén
a kilépd fotoelektronok intenzitdsa olyan, mintha térbeli eloszlasuk izotréop lenne. A
spektrumban megjelend tombi intrinsic plazmon intenzitdsok leirasara a PIA az eredeti H-
modellel (é¢s az EH-modell is) szintén megegyezd feltételezést tesz, miszerint a magasabb
rendli tombi intrinsic gerjesztések relativ (fotocsucshoz viszonyitott) intenzitasa b paramétera
Poisson-eloszlast kovet (lasd (116,117) kifejezések). A feliileti gerjesztések, illetve a
magasabb rendll feliileti gerjesztések relativ intenzitdsai az EH-modell szerint ¢ paraméterti
Poisson-eloszlast kdvetnek (az eddigi szimulaciokhoz hasonldan), amely megegyezik a PIA
soran hasznalt feltevésekkel, ahol a feliileti parcialis intenzitdsokra szintén Poisson eloszléast
feltételeziink, melynek paramétere a SEP. Igy az EH-modellben szerepld paraméter nem mas,
mint a vakuumbeli (ha a DIIMFP és DSEP eloszlasokat ennek a kozelitésnek megfeleléen
szarmaztatjuk) feliileti gerjesztések valdszinliségét megadd paraméter, azaz a SEP. A jelentds
kiilonbség azonban a PIA és az EH-modell kozott az, hogy sem a SEP konkrét értékére, sem a
tombi parcialis intenzitdsok Monte Carlo szimuldcioval szamolt értékére (amennyiben az
a,-K" feltételezéssel élhetiink) nincs sziikség, hiszen az EH-modell ezen értékeket a kisérleti
spektrumbdl, a (119) kifejezés paramétereinek egyszerii optimalizalasaval szolgaltatja, mely a
gyakorlati alkalmazasok szdmara, a fenti feltevések mellett gyors €s megbizhato eljarast kinal.

Tehat kiindulva az egyszerli H-modellbdl, pontositva az abban szerepld feltevéseket,
illetve eljarast, olyan egyszerli paraméter-optimalizaciés modszerhez jutottam (EH-modell),
amely bizonyos feltételek teljesiilése mellett a joval bonyolultabb PIA moddszerrel jo
kozelitéssel azonos eredményeket szolgaltat. Meg kell jegyezni, hogy az eredeti H-modell az
E,=8000 eV energiaju fotongerjesztés mellett mért spektrum kiértékelése soran az a és b
paraméterek értekére a=0.54, b=0.18 értékeket ad, az EH-modellel nyert a=0.955, b=0.27
értekekkel szemben, amely az eredeti modellben, illetve eljarasban rejld pontatlansdgok
hatasat mutatja [152].

3. 6. A 3. fejezet 6sszefoglalasa

A fejezet sordn bemutattam az XPS (és XAES) spektrumokban megjelend komplex
energiaveszteségi hattér figyelembevételére ¢és eltavolitasara alkalmas modelleket.
Ismertettem az 4ltalam fejlesztett Monte Carlo szimulacios program részleteit, amely alkalmas
a gerjesztés soran kilépd fotoelektronok anizotrop szdgeloszlasanak a figyelembevételére is,
ami a fotoelektronok (€s rontgenkeltésli Auger elektronok) szilardtestbeli transzportjanak
pontos modellezését teszi lehetévé. A kifejlesztett Monte Carlo szimuldciés kod
alkalmazasdval megmutattam, hogy polarizdlatlan (vagy cirkuldrisan polarizalt) illetve
linedrisan polarizalt rontgen fotonokkal keltett photoelektronok transzportja soran
bekovetkezd rugalmatlan iitkdzési statisztika eltérd képet mutat, ami a photoelektronok eltérd
kezdeti térbeli eloszlasanak tulajdonithatdo. A szimulacioval nyert rugalmatlan {itkozési
statisztika valamint a kisérleti Fe REELS spektrumokbol a Werner-féle W-algoritmussal
meghatdrozott energiaveszteségi eloszlasok segitségével 9000 eV energidju fotonokkal
gerjesztett Fe 1s fotoelektronok energiaeloszlasat vizsgaltam a parcidlis intenzitasok
analizisérnek segitségével. A fenti eljards az elektronok szilardtestbeli transzportja soran
bekovetkezd energiaveszteségeibdl eredd hattér pontos eltavolitasat teszi lehetdéve, amely az
intrinsik gerjesztéseknek tulajdonithatd jarulék eddiginél joval pontosabban meghatarozasat
teszi lehetévé. Igy megmutattam, hogy a korabbi munkakban a fenti XPS spektrumban
megjelend tombi és feliileti intrinsik jarulék mértékét jelentdsen tulbecsiilték a pontatlan
hattérkorrekcid miatt. Az eredményeimet a Yubero-Tougaard XPS modellel végzett
szamoldsaim is megerdsitik. A fejezet utolsd részében bemutattam az éltalam kidolgozott
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statisztikai modellt, amely alkalmas a kisérleti XPS (és XAES) spektrumokban megjelend,
kollektiv gerjesztésekbdl eredd, Osszetett energiaveszteségi hattér viszonylag egyszerli, Monte
Carlo szimulaciot nem igénylé figyelembevételére. Megmutattam, hogy az altalam
kidolgozott egyszerii eljarasnak - bizonyos feltételek teljesiilése mellett - a joval Osszetettebb
¢s komplikaltabb parcialis intenzitdsok analizisével kozel azonos eredményeket kell
szolgaltatnia. Ezen statisztikai modellre épiil6 paraméter-optimalizacids kodot fejlesztettem,
amely segitségével meghataroztam a kiilonb6zd energidju fotonokkal (4000 eV, 6000 eV,
8000 eV) gerjesztett Ge 2s fotoelektron energiaspektrumokban megjelend plazmonkeltési
valoszintiségeket. A Ge mintara vonatkozo energiaveszteségi eloszldsokat a W-algoritmus
segitségével kisérleti Ge REELS spektrumokbol hatiroztam meg, melyek a
fotoelektrontranszport soran bekodvetkezd energiaveszteségek nagypontossagi modellezését
teszik lehetévé. Az igy kapott eredményeimet a parcidlis intenzitasok analizisével nyert
eredményeimmel Osszevetve igen jO egyezést kaptam, ami fenti allitdsaimat igazolja.

A fejezet sordn bemutatott, a fotonnyalab polarizaltsagdnak a fotoelektronok
transzportja sordn bekovetkezd litkozési statisztikdjara gyakorolt hatasara illetve a Fe 1s XPS
spektrumanak analizise soran kapott eredményeim publikacié alatt allnak. A kidolgozott
statisztikus modell részletes leirdsat valamint a modell alkalmazasaval kapott eredményeimet
a [32,152,153] hivatkozasokban keriiltek publikalasra.

107



4. Osszefoglalas

Az értekezésben a szilardtestek feliiletének kozelében végbemend elektrontranszport
folyamatokat vizsgdlom. Az elektronok energiaveszteségével jard elektron-szilardtest
kolcsonhatasok markéns jellegébdl kovetkezden, ezen fizikai folyamatok alapos ismerete
nélkiilozhetetlen a kvantitativ elektronspektroszkdpiai analizis pontossaganak a javitasahoz.
Az  elektron-szilardtest  kolcsonhatasok  sordn az  éltalam  vizsgalt  elektron
energiatartomanyban (500-5000 eV) a legvaloszinlibb energiaveszteséggel jard folyamat a
szilardtest szabad, illetve kozel szabad elektronjainak a kollektiv gerjesztése, azaz a
plazmonkeltés. E kolcsonhatasok jellege a feliiletkozeli rétegekben a szilardtest-vakuum
hatérfeliilet jelenléte miatt megvaltozott elektronszerkezetnek koszonhetden eltér a mélyen a
mintan beliil tapasztalhatotol, ezért a feliiletkozeli elektrontranszport modellezése soran az
ebbdl eredd kiilonbségeket figyelembe kell venni.

Mivel a szilardtestek feliiletérdl visszaszorodd kis és kozepes energidju elektronok
transzportja a feliilet kozelében zajlik, ezért a visszaszort elektronok energiaspektrumanak
(REELS) mérése ¢és modellezése kivaloan alkalmas az elektronok szilardtest feliiletek
kozelében végbemend elektrontranszport folyamatainak a tanulméanyozéasara. Az értekezés
elsé részében bemutatom azokat a modelleket, amelyek alkalmasak a feliilet kdzelében
lejatsz6do, energiaveszteséggel jard elektron-szilardtest kolcsonhatasok elméleti leirdsara is.
Ismertetem, illetve 0sszehasonlitom a feliileti gerjesztések leirdsara is alkalmas, kiilonb6zo
elméleti kozelitésekre €piild modellszdmitdsaim eredményeit. A szilardtestben végbemend
meghatdrozasat kovetden bemutatom a feliiletkozeli elektron-szilardtest kolcsonhatasokat
kiilonbozd kozelitések alkalmazasaval modellez6 Monte Carlo szimuldcioim eredményeit.

Az elektronok szilardtestbeli transzportja soran bekovetkezd feliileti gerjesztések
leirasara alkalmas elméleti modellek koziil elséként a Tung-modellt mutatom be, mely
kozelités ugy kezeli a feliileti gerjesztéseket, hogy azok kozvetleniill a minta-vakuum
hatarfeliileten mennek végbe és a feliileti gerjesztési zona sem a vdkuumba, sem a minta
belsejébe nem terjed ki. Ezaltal az elektrontranszport soran bekdvetkezd energiaveszteséggel
jér6 folyamatok leirdsara egy a mintan beliil konstans energiaveszteségi eloszlast (DIIMFP) és
egy, a feliiletmetszés soran bekovetkezd feliileti gerjesztések leirdsara alkalmas
energiaveszteségi eloszlast hasznal (DSEP), mely utobbi eloszlas minden olyan hatést
magaban foglal, amely a feliileti gerjesztésekre tett fenti kozelitésben rejlé pontatlansagbol
ered. A Tung-modell utan a feliiletkdzeli gerjesztésekben elszenvedett energiaveszteségek
elméleti leirasara alkalmas, fizikailag joval megalapozottabb Li-modellt vizsgalom, amely
figyelembe veszi, hogy a vdkuumban mozgd elektron elektromégneses tere révén a mintaval
kolesonhatva képes feliileti toltésslirliség-oszcillaciokat kelteni, valamint, hogy a mintan beliil
a feliilet kozelében mozgd elektron mind tombi, mind feliileti gerjesztésekben szenvedhet
energiaveszteséget. Tovabba, ezen elméleti kozelités képes figyelembe venni, hogy a tombi és
feliileti gerjesztések valdszinlisége az elektron feliilettd]l vald tavolsaganak (mintan beliil és
vakuumban egyarant), valamint az elektron sebességvektora és a feliileti merdleges altal
bezart szog bonyolult fliggvénye. Ezen két eltérd elméleti modell alkalmazasaval kiilonb6z6
anyagokra (Cu,Au,Si,Ge,Ag,Ni,Fe) a 0.1-10 kel elektronenergia tartomanyban elvégzett
numerikus szdmolasaim eredményeit (DIIMFP, DSEP, IMFP, SEP) ismertetem az értekezés
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els6 részében, mely eloszlasok ¢és paraméterek alkalmasak az elektronok feliiletkdzeli
energiaveszteségeinek jellemzésére. A kiilonb6zé elméleti kozelitések segitségével nyert
eredményeimet Osszehasonlitva megmutatom, hogy az ugynevezett ,.begrenzung” effektus,
DSEP eloszlasban megjelend hatdsa a Tung-modell esetén (negativ valdszinlis€ég) nem valos
fizikai hatds, csupan a feliiletkdzeli gerjesztések természetére tett modellbeli pontatlansag
eredménye.

A tovdbbiakban az emlitett eltérd elméleti kozeliteseken és az elektronok
hatasat is figyelembevevd szamitasaim eredményeit ismertetem.

Els6ként a Tung-modellnek megfeleld kozelitésre épiild tigynevezett kvazi-rugalmas
Monte Carlo kozelitésnek (MC I.) megfeleld szimuldciom segitségével nyert eredményeimet
mutatom be. Megmutatom, hogy az elektronok kezdeti energidja, illetve a mérési geometria és
a differencialis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet viszonya, jelentdsen befolyasolhatjak az
elektronok szilardtestbeli transzportja soran végbemend rugalmatlan iitkdzések statisztikajat,
valamint a differencialis rugalmas visszaszorasi egyiitthato értékét. A MC 1. alkalmazaséaval
szarmaztatott rugalmatlan {itkdzési statisztikdk, valamint a Tung-féle elmélettel a
dielektromos modell felhasznalasaval szamolt normalt DIIMFP, illetve DSEP eloszlasok
segitségével kozvetett modon szimulalt visszaszort energiaveszteségi  eloszlasokat
Osszehasonlitom a kisérleti eredményekkel. Részletesen bemutatom, illetve 6sszehasonlitom
azokat az elméleti modelleket és eljarasokat is, amelyek a fenti eloszlasok kisérleti REELS
spektrumokbo6l torténd meghatarozésara alkalmasak. Az altalam legpontosabbnak tartott,
ugyanakkor a legosszetettebb, Werner altal javasolt W-algoritmus, illetve a MC L
szimuladciom felhasznalasdval szarmaztatott rugalmatlan {itkozési statisztika segitségével
kisérleti REELS spektrumokbdl meghatdroztam a Fe ¢és Ge mintdkra, 0.5-5 keV
elektronenergia tartomanyra vonatkozé normalt DIIMFP, valamint DSEP eloszlasokat.
Megmutattam, hogy ezen energiaveszteségi eloszlasok az elektrontranszport soran
bekovetkezd energiaveszteségek pontosabb leirasat teszik lehetdvé az adott kozelitésben, mint
a mért optikai adatok segitségével eldallitott modell dielektromos fiiggvényre €épiild elméleti
eloszlasok.

Az el6z6 (MC 1) modellnél fizikailag joval megalapozottabb kozelités céljara
nagyobb szamolasigényli direkt spektrum-szimulacios Monte Carlo modellt (MC II.)
dolgoztam ki, amely az elektronok pozicio-fliggd differencialis rugalmatlan szorasi
hataskeresztmetszeteinek az ismeretére épiil. Az MC II. modell az MC 1. modellel ellentétben,
képes figyelembe venni a mintan beliili és a vakuumbeli feliileti gerjesztéseket, a feliileti és
tombi gerjesztések valtozd valoszinliségeét, amely az elektron feliilettdl mért tdvolsaganak,
illetve az elektron sebességvektoranak a feliileti merdlegessel bezart szogének a fliggvénye. A
megfeleld pozicio-fliggd rugalmatlan hataskeresztmetszeteket a dielektromos elméletre €piild,
Li-modell segitségével numerikusan szdrmaztattam. Az igy el64llo, nagy pontossdgu Monte
Carlo modellnek megfelelé direkt spektrumszimulacios kodot fejlesztettem, mely a feliilet
kozeli elektrontranszport helyes fizikai képre ¢épiild leirdsat teszi lehetdvé. Ennek
koszonhetden a MC II. modell alkalmas a feliilet kozeli gerjesztések részletes vizsgalatara. A
MC 1L eljarast haszndlva Cu minta feliiletérdl visszaszorodo kiillonbozd energiaja (0.5-3 keV)
elektronok energiaveszteségi eloszlasat modelleztem. Megallapitottam, hogy a mintan beliili
¢és vakuumbeli feliileti gerjesztések spektrumban megjelend jaruléka kis és kdzepes energiaju
elektronok esetén kiilonb6zd, ami az elektronok atlagos behatoldsi mélysége és a mintan
beliili feliileti gerjesztési réteg vastagsaga kozotti eltérésbol ered.

A kovetkezdkben a Yubero-Tougaard modellt (YT modell) vizsgaltam, amely a Li-
modellhez hasonloan szintén figyelembe veszi a transzport soran végbemend kiilonb6zo
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gerjesztési jarulékok feliilettdl valod tavolsaganak, illetve az elektron haladési iranyanak a
feliileti merdlegessel bezart szogtol valo fiiggését. Ezen tulmenden a YT-modell nagy elonye,
szdmolasa soran figyelembe veszi az elektronnak a palydja korabbi szakaszan indukalt
elektromos terekkel vald kolcsonhatasat (,,interferencia”) is. Ennek koszonhetéen azonban
csak ,effektiv rugalmatlan szoérasi hataskeresztmetszet” szamolasara képes, amely egy teljes
befutott palyara vett atlagos rugalmatlan szorasi hataskeresztmetszet. A tombi és feliileti
gerjesztések jarulékat szétvalaszthatatlannak tételezi fel. A modell igy meglehetdsen Osszetett
¢és csak a spektrumban megjelend egyszeres szordsi jarulék meghatarozasara képes, specialis
trajektoria kozelités mellett, amely azt feltételezi, hogy az elektron egyenes palya mentén
haladva, elérve maximalis mintan beliili mélységét, egyetlen nagyszogli rugalmas szordst
szenvedve jut ki a detektdlasi iranyba. Tovabbd az elektronok mintan beliili thossz-
eloszlasara exponencialis-kozelitést tételez fel, mely utobbi két kozelitésnek koszonhetden a
rugalmas szords elektrontranszportra gyakorolt hatdsa meglehetdsen leegyszeriisitve jelenik
meg a modellben. A Li-féle elméletre épiild olyan modellt, illetve programot dolgoztam ki,
mely segitségével a visszaszort elektronok energiaveszteségi spektrumaiban megjelend
egyszeresen rugalmatlanul szordodott elektronok jaruléka a kiilonbozd mélységet elérd
elektronokhoz tartozo effektiv rugalmatlan sz6érési hataskeresztmetszetekbdl a YT-modellnek
megfeleld stlyozassal szamolhatd. Az eljaras segitségével Si minta feliiletérdl, kiilonbozo
geometriai elrendezés mellett visszaszorddo 800 eV és 2000 eV primer energidju elektronok
egyszeres energiaveszteséget szenvedett elektronok jarulékat szamoltam, illetve hasonlitottam
O0ssze a YT-modellel szamolt eredményekkel azonos bemend paraméterek mellett.
Megallapitottam, hogy a joval egyszerlibb Li-modell alkalmazisa és a fenti eljards az
elektronpalydk YT-modell szerinti kozelitése mellett a YT-modellel koézel azonos
eredményeket szolgaltat, annak ellenére, hogy a Li-modellben a tombi és feliileti gerjesztések
jaruléka tokéletesen szeparalt, illetve az interferencia hatdsa nincs figyelembe véve. A
szamolasok eredménye azonban mindkét modell esetén jelentdsen eltér a rendelkezésre allo
kisérleti adatoktdl. A fenti szamolasaimban is hasznalt, a Li-féle elmélette]l Si minta esetére
szarmaztatott pozicio-fliggd rugalmatlan szoérasi hatdskeresztmetszeteket, illetve az altalam
kidolgozott MC II. eljarast (mely a rugalmas szords hatdsat is pontosan figyelembe veszi)
hasznalva, a kisérleti adatokkal sokkal pontosabb egyezést kaptam, mint a YT-modell
eredményei, minden vizsgalt elektron energia (800 eV ¢és 2000 eV), illetve geometriai
elrendezés (lasd. 38. abra) mellett. Ez azt mutatja, hogy a csupan az interferencia hatasanak a
figyelembevételével nyert pontossag még viszonylag alacsony elektronenergia esetén (800
eV) és a differencialis rugalmas szorasi hataskeresztmetszet szorasi szog szerinti sima fliggése
esetén (pl. Si) is joval kisebb, mint a rugalmas szoras pontatlan figyelembevételébdl eredd
hiba. Ezenkiviil az altalam kidolgozott MC II. szimulacios eljaras a YT-modellel ellentétben a
teljes REELS spektrum modellezésére is alkalmas.

A fentiekbdl is lathatd, hogy a modellek egy része a transzport soran bekodvetkezd
energiaveszteségi folyamatot, mint Markov-folyamatot kezeli, ahol az elektron , multjanak”
semmiféle hatdsa nincs az aktudlis energiaveszteségre, azaz az energiaveszteségi folyamatot
tiszta sztochasztikus folyamatnak tételezi fel. Mas modellek azonban figyelembe veszik, hogy
az elektron palydjanak korabbi szakaszan az elektron altal a mintdban eldidézett valtozasok és
a minta tulajdonsdgai megszabjak az aktudlis energiaveszteség jellegét, azaz az
energiaveszteségi folyamatot, mint determinisztikus folyamatot kezelik. Ezen utobbi
modellek figyelembe veszik az elektron aktudlis energiaveszteségére a palya korabbi
szakaszan az elektron altal indukalt elektromos terek hatdsat, azaz az interferencia-hatast. Az
értekezeés kovetkezd részében Si minta feliiletérdl, kiillonb6z6é geometriai elrendezés mellett
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(normal emisszio és a=0° 5°, 10° 30° 50° 70°os belépés esetén) visszaszoérodo 500 eV
energidju elektronok datlagos energiaveszteségét vizsgaltam egyenes palya-kozelitésben,
illetve Monte Carlo szimulacidval nyert valddi palydk esetén, a transzport soran bekovetkezd
kollektiv  gerjesztésekben elszenvedett atlagos energiaveszteség sztochasztikus és
determinisztikus kozelitése mellett. Az eredményeimet elemezve megéllapitottam, hogy az
interferencia  hatasa  csak a  feliileti  gerjesztésekben  elszenvedett  atlagos
energiaveszteségekben jelentkezik erdteljesen, ami azzal magyarazhato, hogy az interferencia
hatdsara 1étrejovo atlagos energiaveszteség értékében mutatkozo ingadozdsok mértéke a
vizsgalt energidju elektronok esetén csak a feliileti gerjesztésekben elszenvedett atlagos
energiaveszteséggel mérhetd Ossze és joval kisebb a tombi gerjesztésekben elszenvedett
atlagos energiaveszteségeknél. Tovabba, az oszcillaciok mértéke mélyebbre behatold
elektronok esetén kisebb, mint a feliilet kozvetlen kozelébdl visszaszorodo elektronok esetén
azonos geometriai elrendezés és elektron energia mellett tapasztalhatd, ami a bejovo
palyaszakaszon keltett toltéssiiriség-oszcillaciok gyors (~1/y) lecsengésével magyarazhato.
Ez egyben azt is eldrevetiti, hogy az interferencia hatdsanak tulajdonithatd ingadozasok
sz¢élesebb plasma-rezonancidval rendelkezd anyagok (pl. Cu, Au, Fe, Ni, stb.) esetén kevésbé
jelentkeznek a rovidebb plazmaoszcillacios életidd kovetkeztében. Ezen ingadozasok mértéke
akkor a legerdsebb, ha az elektron bejovd és kimend palydja atfed, mivel a visszaszorodo
elektronok ekkor haladnak at a minta olyan teriiletein, ahol mar a bejovd palyaszakaszon
eléidéztek valtozasokat. Ugyanakkor a tapasztalhatdo oszcillaciok mértéke egyenes vonalu
palya-kozelités esetén joval markédnsabb, mint a valodi palyak esetén, amely a valodi palyak
kisebb atfedésével magyarazhato, ez viszont a rugalmas szoras hatdsanak tulajdonithatd. Az
elektronok rugalmatlan {itk6zési statisztikijat vizsgalva megallapitottam, hogy az
interferencia elhanyagolésa, ilyen kis (500 eV) elektronenergia esetén sem okoz jelentds
hibat, még abban az esetben sem, amikor az egyenes vonalu palya-kozelités a legnagyobb
kiilonbségeket josolja, noha a szamolasi igényben nagysagrendi kiilonbségek vannak. Az itt
kapott eredményeim aldtamasztjak az el6z0 szakaszban, az interferencia hatdsanak mértékérol
tett megallapitasomat.

Az értekezés masodik részében megmutatom, hogy a szilardtestek feliiletérdl visszaszorodod
elektronok transzportjanak modellezése soran szerzett informaciok és eszk6zok, hogyan
alkalmazhatdak a rontgenkeltésti fotoelektronok energiaspektruméaban megjelend rugalmatlan
elektronszorasbol eredd hattér pontosabb leirdsara.

Ehhez olyan kvazi-rugalmas kozelitésre épiild6 Monte Carlo szimulacidés programot
fejlesztettem, amely képes figyelembe venni a minta atomjaibol kilépd fotoelektronok
anizotrop szogeloszlasat, igy a fotoelektronok szilardtestbeli transzportjdnak pontos
modellezését teszi lehetévé. Ezen Monte Carlo szimulacios kodom segitségével a gerjesztd
fotonnyalab polarizaltsaganak, a fotoelektronok transzportja sordn bekdvetkezé rugalmatlan
itkozési statisztikdjara gyakorolt hatdsat vizsgaltam. Megmutattam, hogy a polarizalatlan
(vagy cirkularisan polaros) és linearisan polarizalt fotonnyaldbbal keltett fotoelektronok
szilardtestbeli transzportja sordn bekovetkezd rugalmatlan titk6zési statisztikaja eltérd, mely
eltérés a kilépd fotoelektronok kiilonbozd kezdeti térbeli eloszlasanak tulajdonithato.

A fenti Monte Carlo szimulacioval nyert rugalmatlan {itkozési statisztika, valamint a
parcialis intenzitasok analizisére €piilé spektrum-dekompozicids algoritmus segitségével Fe
Is fotoelektronok energiaspektrumat (XPS) vizsgaltam. Ez az eljaras, a mar emlitett W-
algoritmus segitségével kisérleti REELS spektrumokbdl meghatarozott energiaveszteségi
eloszlasokkal kiegészitve, a kisérleti XPS spektrumok nagypontossdgli analizisét teszi
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lehetové. A fenti eljaras segitségével a kisérleti fotoelektron spektrumbol a transzport soran
bekovetkezd (extrinsic) energiaveszteségi folyamatok jarulékainak eltavolitasaval az eddigi
eredményeknél joval pontosabban meghataroztam a Fe 1s XPS spektrum intrinsic (a kezdeti
allapoti vakancia megjelenésének tulajdonithatd) veszteségi jarulékat. Ezzel megmutattam,
hogy a korabban publikdlt eredmények a helytelen hattérkorrekcids eljarasnak ¢és
energiaveszteségi eloszlasoknak koszonhetden talbecsiilik mind a tombi, mind a feliileti
intrinsic gerjesztések valdszinliségét. Az eredményeimet megerdsitik a Yubero-Tougaard XPS
modellel végzett szamoléasaim is.

Az értekezés befejez0 része ismerteti az altalam kidolgozott statisztikai modellt, amely
alkalmas a kisérleti XPS (és XAES) spektrumokban megjelend, kollektiv gerjesztésekbdl
eredd, Osszetett energiaveszteségi hattér viszonylag egyszerti, Monte Carlo szimulacidét nem
igényld figyelembevételére. Megmutattam, hogy az altalam kidolgozott egyszerti eljarasnak -
bizonyos feltételek teljesiilése mellett - a joval Osszetettebb és komplikaltabb parcialis
intenzitasok analizisével kozel azonos eredményeket kell szolgéltatnia. Ezen statisztikai
modellre ¢éplild paraméter-optimalizaciés kodot fejlesztettem, amely segitségével
meghataroztam a kiilonb6zd energiaju fotonokkal (4000 eV, 6000 eV, 8000 eV) gerjesztett
Ge 2s fotoelektron energiaspektrumokban megjelend plazmonkeltési valoszintiségeket. A Ge
mintara vonatkozd energiaveszteségi eloszlasokat a W-algoritmus segitségével kisérleti Ge
REELS spektrumokbo6l hataroztam meg, melyek a fotoelektrontranszport soran bekovetkezd
energiaveszteségek nagypontossdgi modellezését teszik lehetdvé. Az igy kapott
eredményeimet a parcidlis intenzitasok analizisével nyert eredményeimmel 0sszevetve igen jO
egyezést kaptam, ami fenti allitasaimat igazolja.
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5. Summary

The present thesis deals with the investigation of the electron transport processes in the near
surface region of solids. To achieve a higher accuracy in the quantitative surface analytical
applications of the electron spectroscopic methods, a deeper understanding of the electron -
solid interactions leading to energy loss of the probing electron, is needed. The most probable
electron-solid interaction resulting in energy loss of the electron within the investigated
electron energy range (500-5000 eV) is the collective excitation of the free or nearly free
electrons of solid, i.e. the plasmon excitation. The nature of these types of excitations in the
near surface region of the solid is different from those taking place deeply inside the solid due
to the presence of the solid-vacuum boundary and its effect on the electronic structure of the
solid. The differences originated from this boundary effect must be taken into account for the
accurate modelling of the electron transport processes in the near surface region.

A significant portion of the transport of the medium and low energy electrons backscattered
from solid surfaces takes place in the near surface region of the solid. Due to this fact the
measurement and theoretical modelling of the energy distribution of the backscattered
electrons (REELS spectra) are very important and effective tools for investigating and
understanding of the electron transport processes in the near surface region. The theoretical
models, describing the electron-solid interactions leading to energy loss of the probing
electron close to the sample surface, are reviewed in the first part of the thesis including the
comparison of the results of my own numerical calculations based on the different theoretical
approaches. Following the demonstration of the derivation of the input parameters necessary
for the computer simulation of the electron transport in solids, the results of my Monte Carlo
simulations based on different approximations of the electron-solid interactions in the surface
region, are reviewed.

One of the theoretical models describing the surface excitation process during the
electron transport, is the Tung-model. Within this approximation, the surface plasmons are
excited at the surface boundary without extending inside or outside of the solid. Accordingly,
the Tung-model describes the energy loss processes of the electrons with their actual kinetic
energy during the transport using two energy loss distributions: one of them is a geometry
independent, constant distribution, valid inside the solid (DIIMFP, differential inverse
inelastic mean free path) and the other one is a geometry dependent distribution, describing
the energy loss of the electrons when crossing the surface-vacuum boundary (DSEP,
differenctial surface excitation probability). The latter distribution (DSEP) contains all effects
originated from the inaccuracy of the assumption on the nature of the surface excitation
applied within the Tung-model. Following the Tung approach, a physically more exact
approximation, the Li-model is investigated. The Li-model accounts for the fact that the
electron can excite charge density oscillations on the sample surface interacting with the
sample by its induced electromagnetic field even if it moves in the vacuum. Furthermore, it
can take into consideration that the electron can suffer energy loss by both surface and bulk
plasmon excitations travelling inside the sample close to the sample surface as well as the fact
that these types of excitations have a spatially varying probability in the near surface region.
The results of my numerical calculations are presented applying these two different
theoretical approaches for deriving DIIMFP, DSEP, IMFP, SEP in the case of several
materials (Cu,Au,Si, Ge,Ag,Ni,Fe) within the 0.1-10 keV electron energy range in the first part
of the thesis. The derived distributions and parameters are suitable for describing the energy
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loss processes of the electrons travelling in the near surface region of solids within the given
approximation of the surface excitation process. Comparing my results derived by applying
different theoretical approximations of the surface excitation process it has been shown that
the so-called ,,begrenzung” effect appearing in the DSEP distributions derived by the Tung-
model (i.e. the negative value of the probability) is not a result of a real physical process but it
originates from the simplified approach of the electron energy loss processes in the near
surface region.

The results of my calculations, derived by applying the different theoretical
approaches mentioned above and using the Monte Carlo technique for a more accurate
simulation of the trajectory of electrons taking into account the elastic scattering process as
well, are reviewed in the following section of the thesis.

The first Monte Carlo approach is the so-called quasi-elastic approximation (MC L.),
where all the inelastic events are assumed to be pure bulk excitations inside the solid. Thus,
this approximation is in accordance with the Tung approach of the description of the inelastic
events. It has been demonstrated using my MC 1. code that the primary energy of the
electrons, the fine structure appearing in the differential cross section for elastic electron
scattering and its relation with the scattering geometry have significant influence on the
electron trajectories, the differential elastic backscattering coefficient and the inelastic
collision statistics of the electrons. Energy loss distributions of backscattered electrons have
been calculated by means of the inelastic collision statistics of the electrons simulated by my
MC L. code and the DIIMFP and DSEP distributions numerically derived in the previous
section using the Tung approach. The agreement between the measured and these indirectly
simulated energy loss spectra of backscattered electrons is reasonable. The theoretical models
and procedures, yielding the normalized distribution of the electrons suffered only one
inelastic collision from the measured energy loss spectra (REELS), are presented and
compared in detail. The normalized DIIMFP and DSEP distributions valid in the 0.5-5 keV
electron energy range were derived in the case of Fe and Ge samples from the corresponding
measured REELS spectra applying my code based on the most accurate and at the same time
the most complex so-called W-algorithm (proposed by Werner) and using the inelastic
collision statistics of backscattered electrons derived by my MC 1. code. It has been pointed
out in the corresponding section of the thesis, that these normalized distributions allow a more
accurate description of electron energy loss processes during the electron transport within the
given approximation in the 0.5-5 keV electron energy range, than those calculated by using
the model dielectric function based on the measured optical data.

Compared to the MC 1. approach, a further,physically more accurate Monte Carlo
model has been developed (MC II.) to investigate the near surface electron-solid interactions.
This high precision direct spectrum simulation Monte Carlo model accounts for the spatial
variation of the surface excitation probability and of the probability distribution of energy loss
of electrons moving close to the solid surface both sides of the solid-vacuum interface, based
on the knowledge of the position dependent DIIMFP distributions. The required position
dependent inelastic electron scattering cross sections were numerically calculated by means of
the Li-model based on the dielectric theory using a parallel computer system. Implementing
this MC 1II approach, a Monte Carlo simulation code has been developed. The MC II
simulation allows to take into account the surface excitations during the electron transport at
both sides of the surface-vacuum interface, on the basis of a physically correct picture, as well
as the effect of elastic scattering. Accordingly, the MC II. model is a powerful and accurate
tool for detailed investigations of the electron transport processes in the near surface region of
solids. Energy distributions of electrons - with primary energy of 0.5-3 keV- backscattered
from a metallic Cu sample, have been simulated by using my MC II. procedure. A satisfactory
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agreement has been found between the simulated and measured spectra. Furthermore, it has
been pointed out that the contributions from the surface excitations -originated from the
vacuum side and from the solid side excitations- appearing in the spectrum, are different in
the case of electrons with medium and low primary energies. This difference is attributable to
the difference between the average depths reached by the electrons inside the sample and the
thickness of the surface excitation zone.

The Yubero-Tougaard model (YT-model) is investigated in the next section of the
thesis. Similarly to the Li- model, this model is also able to take into account the dependence
of the probability of the different excitation processes on the distance of the actual position of
the electron measured from the sample surface and on the actual angle between the direction
of the propagation of the electron and the surface normal. Furthermore, the main advantage of
the YT-model is its ability to account for the interaction of the electron with the field induced
by itself in the solid, at earlier stages of its trajectory (i.e. interference effect) in the course of
the calculation of the actual energy loss probability of the electrons. Therefore the YT-model
is able to calculate only the so-called effective inelastic scattering cross section for
backscattered electrons, which is an average inelastic cross section, averaging over the whole
trajectory run by the electron inside the sample. In addition, the contributions of surface and
bulk excitations are assumed to be not separable. Due to these facts the YT-model is rather
complex and it is able to derive the contributions of those electrons suffered only a single
inelastic excitation, assuming a special, so-called “V-shape” electron trajectory. Within this
electron trajectory approximation it is assumed that the electron reaches its maximum depth
inside the sample travelling along a straight line where it is backscattered into the direction of
the detector, suffering only one large angle elastic scattering. Additionally, the path length
distribution of electrons is assumed to be exponential. The effect of elastic scattering appears
in the YT-model only indirectly through these last two simplified, inaccurate approximations.
A similar model and cod have been developed for calculations of the effective inelastic
scattering cross section of the electrons reached the actual value of the maximum depth by
using the Li-model instead of the more complicated YT theory and the contribution of the
electrons suffered a single inelastic excitation is derived from these effective cross sections
using the same weighting procedure as applied in the YT-model. Applying this procedure, the
contributions of electrons with primary energies of 800 and 2000 eV , backscattered from a Si
sample and suffered only a single inelastic scattering, have been calculated and compared
with the results of the YT-model using the same input parameters (i.e. the same model
dielectric function) in the case of various scattering geometries. It has been pointed out, that
the presented procedure, based on the more simple Li theory, can provide approximately the
same results as the YT-model - using the same assumption on the electron trajectories as
applied in the YT-model and the same input parameters for the calculations — although,
opposing to the YT theory, the surface and bulk excitations are completely separated and the
interference effect is ignored in the Li theory. In addition, the results of the theoretical
calculations differ from the available experimental data in the case of both procedures
discussed above. This difference is attributable to the inaccurate description of elastic electron
scattering. This assumption has been verified by using my MC II. simulation procedure
(accounting accurately for the effect of multiple elastic electron scattering as well) with the
same spatially varying inelastic scattering cross section applied in the calculation discussed
above. A much better agreement was found in this case comparing the results derived from
the MC II model simulated spectra with those derived from the experimentally measured
energy distributions of backscattered electrons, than in the case of applying the YT-model, for
every primary electron energies (800 and 2000 eV) and geometrical configurations. This
means that the error introduced by neglecting the interference effects is considerably smaller,
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than the error caused by the inaccurate consideration of the effect of elastic electron scattering
even at relatively low (800 eV) primary electron energy and in the case of smooth elastic
scattering cross section as a function of the scattering angle (the case of Si) as well.
Furthermore, in contrast to the YT-model, the presented MC II. model is able to calculate the
whole energy loss distribution of the backscattered electrons.

It is clear from the above discussion that the mentioned models describing the energy loss
process of electrons have two main groups. One of them contains those descriptions where the
electron energy loss process is handled as a Markovian process. This means that the past
history of the electron does not have any influence on the actual energy loss and the energy
loss process is assumed to be a clear stochastic process. The other group of the models takes
into account that the changes in the electron structure of the sample caused by the electron at
the earlier stage of its trajectory and the properties of the sample determine the nature of the
actual energy loss. The energy loss process is handled as a deterministic process in this case.
The fact that the electron interacts with the electric field induced in the sample by itself at the
earlier stage of its trajectory (i.e. interference effects) is considered in the case of this last
group of theories. The average energy loss of electrons having 500 eV primary energy,
backscattered from a Si surface, is investigated in the next section of the thesis, using different
geometrical configurations (normal emission and a=0°, 5°, 10°, 30°, 50°, 70° incoming angles
respect to the surface normal) in the case of “V-shape” (or straight line) trajectory
approximation and in the case of real electron trajectories derived by Monte Carlo simulation,
respectively, using deterministic and stochastic approaches for describing the electron energy
loss caused by collective excitations during the electron transport. Analyzing the results, it is
concluded that the effect of the interference appears to be significant only for the average
energy loss by surface excitation which is attributable to the fact that the rate of the
oscillations in the average energy loss caused by the interference is comparable with the value
of the average energy loss of electrons by surface excitations. Furthermore, the rate of this
oscillation is lower in the case of electrons penetrating deeper inside the solid than for those
backscattered from shallower regions for the same scattering geometry and electron energy.
This is attributable to the fast decay of the charge density oscillations induced by the
incoming electron at the initial part of its trajectory. It follows that the oscillations caused by
the interference are even less significant in the case of materials (Cu, Au, Fe, Ni, etc.) with
broader plasmon peaks due to the shorter lifetime of the excited plasma oscillations. The rate
of the oscillations caused by the interference is the strongest in the case of overlapping
incoming and outgoing electron trajectories as it is predicted by the straight line trajectory
approximation. This is attributable to the fact that most of the backscattered electrons pass
through those regions of the solid where changes have been caused by the incident electrons
in this case. Additionally, the remarkable feature of the oscillations predicted by the “V-
shape” trajectory approximation is less pronounced in the case of real electron trajectory
approximation. This difference is attributable to the smaller overlap of the electron trajectories
in the real case due to the effect of elastic scattering. Analyzing the inelastic collision
statistics of the backscattered electrons it is concluded that the neglection of the interference
does not cause a significant error, even in the case when the largest error is predicted by the
straight trajectory approximation (i.e. normal incidence and emission) and the primary energy
of the electrons is low (500 eV). These results confirm my statements made in the previous
section regarding the rate of the interference effects.

The information gained from the investigation of the transport processes of backscattered
electrons and the new tools developed for these studies result in a more accurate description
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of the complex energy loss structures appearing in the energy spectra of X-ray excited
photoelectrons as it is demonstrated in the rest of thethesis.

To this end, a Monte Carlo simulation code has been developed based on the quasi-
elastic Monte Carlo approach accounting for the anisotropic angular distribution of the ejected
photoelectrons and accurately modelling the photoelectron transport processes inside the
solid. The effect of the polarization of the exciting X-ray beam on the inelastic collision
statistics of the excited photoelectrons has been investigated applying this Monte Carlo code.
A difference has been pointed out between the statistics of the inelastic collisions suffered by
the photoelectrons excited by linearly polarized and unpolarized (or circularly polarized)
photon beams during their transport.This difference is attributable to the different angular
distributions of the ejected photoelectrons excited by polarized and unpolarized (or circularly
polarized) X-rays, respectively.

The energy distribution of Fe 1s electrons excited from Fe metal by X-rays has been
modeled using the inelastic collision statistics of the excited photoelectrons calculated by
means of the Monte Carlo simulation mentioned above and applying a spectrum-
decomposition algorithm based on the partial intensity analysis method. The applied
procedure, combining with the energy loss distributions of electrons derived from the
experimentally measured REELS spectra using the W-algorithm mentioned previously,
provides an opportunity for high precision analysis of the experimentally measured XPS
spectra. The contributions of the intrinsic excitations (attributed to the suddenly created core
hole) appearing in the measured XPS spectrum have been determined more accurately than
the earlier results applying this combined procedure to eliminate the contributions of the
excitation processes occurred during the photoelectron transport (extrinsic excitations). This
confirms that the result, published earlier in the literature, overestimates the contribution of
both the bulk and the surface intrinsic excitations, as a consequence of the inaccurate energy
loss distributions and the inappropriate background estimation procedure. The present results
have been confirmed by the result derived by using the Yubero-Tougaard XPS model
calculation procedure as well.

A statistical model has been developed which is able to describe the complex
background structure appearing in the experimentally measured XPS (and XAES) spectra due
to the collective excitations without applying any Monte Carlo simulation technique. The
details of this statistical approach are presented in the last section of the dissertation.
Additionally, it has been demonstrated that this statistical approach gives the same result (in
the case of the fulfilment of the given assumptions) as the more complex and complicated
partial intensity analysis method. A parameter optimization code has been developed based on
the statistical approach mentioned above applying a Fast Fourier Transform algorithm to
accelerate the convolution procedure. The probabilities of plasmon excitations, appearing in
the Ge 2s photoelectron energy distributions excited by X-ray photons of different energies
(4000 eV, 6000 eV, 8000 eV) have been determined using this statistical approach and
parameter optimization code. The applied distributions of the energy lost by the electron in
the given single excitation event, have been derived from the experimentally measured Ge
REELS spectra using the W-algorithm mentioned previously which distributions allow to
describe the energy loss process of the travelling photoelectrons with a high precision. A good
agreement was found comparing the present plasmon excitation probabilities with those
derived by using the partial intensity analysis method, confirming the statements above.
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