NI E o
"cgﬂ.t('lldﬁ

JPFT ] ’!.! lei]

- e 4-—:: uu =

Ni és Ge feliileti rétegekbdl keltett K-Auger
spektrumok elemzése

Analysis of K-Auger spectra excited from surface
layers of Ni and Ge

doktori (PhD) értekezés tézisei
abstracts of Ph.D. thesis

Egri Sandor

Debreceni Egyetem
Természettudomanyi Doktori Tanacs
Fizikai Tudomanyok Doktori Iskola

Debrecen, 2007



Bevezetés

A foton indukalt elektronspektroszkdpiai modszerek a feliiletkutatds szdmos
teriiletén alkalmazhatoak és jol hasznalhatdéak az anyag elektronszerkezetének
tanulmanyozasara. A szélesebb korben elterjedt kis energidju (0,5 keV-2keV)
rontgen gerjesztést hasznalod rontgen-fotoelektron spektroszkopia (XPS, X-ray
Photoelectron ~ Spectroscopy) ¢és  rontgen  gerjesztésii  Auger-elektron
spektroszkopia (XAES, X-ray Auger Electron Spectroscopy) altal vizsgalt
elektronok a felulet kozeli, néhany nm mélyen elhelyezkedd rétegekbol
szarmaznak. Az utdbbi évek technologiai fejlodése révén lehetdvé valt nagyobb
gerjesztési energidk (2keV-10keV) hasznalata, illetve a nagyobb kinetikus
energigju foto és Auger-elektronok megfeleld pontossagu energia analizise.
Ennek nyomén mind gyakoribbak a nagy energiaju elektronspektroszkopiai
vizsgalatok, amelyek soran a nagyobb rendszamu elemek belsé héjat ionizaljak.

A nagy energidju gerjesztést hasznald mddszerek kiszélesitik az elektron
spektroszkdpia lehetdségeit. Hasznalatuk soran a feliileti hatasok szerepe
csokken, az informacios mélység 20-30 nm-re nd, ami — csokkend felbontas
mellett - lehet6vé teszi mélyebben eltemetett rétegek roncsolds mentes
vizsgalatat. A feliiletanalitikai alkalmazasok mellett a nagy energiaju
elektronspektroszkdpia megkivanja és el6segiti a spektrumok kialakitasaban

megértéset, lehetdséget nyujt az elméleti modellek érvényességének vizsgalatara.

A nagy energiaji Auger-és fotoelektron spektrumok elemzése, az elemi
Osszetételre és a kémiai allapotra vonatkozo informéciok kinyerése soran
figyelembe kell venni az atomot elhagyé elektronnak a mintan valé athaladasa
soran bekovetkezd tobbszords rugalmas és rugalmatlan szorodasat (transzport
folyamatok). A minta szdrasi tulajdonsadgainak meghatarozasara alkalmas
kisérleti modszer az elektron energiaveszteségi spektroszkopia (EELS, Electron
Energy Loss Spectroscopy) és a visszaszort elektronok energiaveszteségi
spektroszkdpiaja (REELS, Reflected Electron Energy Loss Spectroscopy) amely
soran az anyagba behatold és ott rugalmatlanul is szor6do elektronokat
vizsgaljak.

A spektrum alakjanak kialakitdsdban a transzport folyamatok mellett az Auger-
atmenet fizikai sajatossagai, valamint az &atmenetet kiséré un. szekunder
folyamatok is szerepet jatszanak, a K-Auger-spektrumok elemzése hozzajarul az
Auger-atmenetet  kiséré  fizikai  folyamatok  természetének  mélyebb
megértéséhez.



Az Auger-atmenet energiaja csak a végallapoti vakancidk kolcsonhatasanak
figyelembe vételével értelmezhetd. Lényeges kérdés, hogy milyen modell irja le
jol a Kkisérletek eredményeit. Az elektronkorreldcié figyelembe vétele a
kvantumfizikai szamolasok sarkalatos pontja, de 1ényeges kérdés a magtoltés
learnyékolodasanak hatasa is az Auger-atmeneti energiakra.

A spektrumok elemzése sordn lehetdvé valik a fotoionizacidt kisérd kezdeti vagy
végallapoti shake-folyamatok vizsgalata, megfigyelhetd a valencia savbeli
allapotstiriiség (DOS, density of states) hatasa a spektrum alakjara, vizsgalhatéak
a belsd héjak ionizacidjat kisérd Coster-Kronig-folyamatok, Auger-kaszkadok.

A vizsgalt problémak, alkalmazott médszerek
Munkam nagy energiaju Ni és Ge elektron-spektrumaival foglalkozik.

Elséként polikristalyos germénium film feliiletérdl visszaszort 200eV-5keV
energiaju elektronok 0,4-0,6 eV energiafelbontasi (REELS) spektrumait
vizsgéaltam. A detektalt elektronok palyajat Monte Carlo szimulacioval
modelleztem, ¢és a kapott {itk6zesi statisztika felhasznalasaval eltavolitottam a
mért spektrumokbol az anyag belsejében lezajlo tobbszorés rugalmas ¢&s
rugalmatlan szdoras hatasat. A korrigalt spektrumokbol meghatdroztam a
kiilonbozd primer elektron energidk esetén a mérés geometridgjara jellemzo
feliileti gerjesztési paramétert (SEP, Surface Excitation Parameter, a feliilet
egyszeri atlépése soran az elektron altal keltett feliileti gerjesztések atlagos
szama). A SEP fliggését a feliileti réteget atlépd elektron haladasi irdnyatdl és
energiajatol a modositott Oswald formulaval kozelitve germaniumra
meghataroztam a feliileti gerjesztések erdsségét jellemzd mar csak a vizsgalt
minta anyagitdl fiiggd paramétert, amelyet a késébbi Ge Auger-és Ge 2s
fotoelektron spektrumok elemzése soran hasznaltam fel.

Szinkrotron sugarzassal keltett 4, 8, 6 keV energiaju fotonokkal gerjesztett Ge 2s
fotoelektron spektrumokat vizsgaltam. A spektrumokbodl a Parcidlis Intezitdsok
Analizise (PIA, Partial Intensity Analysis) mddszerrel eltavolitottam az anyag
belsejében illetve a felillet kozelében lezajlo energiaveszteségi folyamatok
(tombi és feliileti gerjesztések), valamint a fotoionizacio soran a 2s héjon hirtelen
megjelend vakancia hatdsat (belsd, intrinsic gerjesztés). A megmaradd
fotoelektron cstics az elektron-lyuk parkeltés hatasat tikroz6 aszimmetrikus



Donijah-Sunjic-alakot mutat. Ezeket az eredményeket munkamban a PIA
modszer alkalmazasanak illusztralasra hasznalom fel.

Fékezési sugarzassal gerjesztett 8,5keV energidji Germanium KL,;L,; Auger-
elektronok spektrumait vizsgaltam. A mintdban beko6vetkezd rugalmatlan
szorodds hatdsat a Parcidlis Intenzitdsok Analizisével és a Tougaard-féle
hattérkorekcios eljarassal is figyelembe vettem, mig az intrinsic gerjesztések
hatasat aszimmetrikus Lorentz alaku 0Osszetett cstcsok hasznalataval.
Azonositottam a KL,;L,; Auger-diagram vonalakat, meghataroztam a tekintett
vonalak relativ energidit, intenzitasait, természetes szélességeit, valamint a
legintenzivebb vonal abszolut energiajat.

9200 eV energiaji szinkrotron sugarzassal keltett nikkel KLM Auger-
spektrumokat vizsgaltam. Ez az irodalomban az elsd, a nikkel KLM Auger-
spektrumaval foglalkozo kisérletes munka. A mintaban bekdvetkezd rugalmatlan
szorodas hatdsat a Parcialis Intenzitdsok Analizisével, az intrinsic gerjesztések
hatasat aszimmetrikus Lorentz alaki Osszetett csucsok haszndlataval vettem
figyelembe. Azonositottam a KLM Auger-diagram vonalakat, meghataroztam a
tekintett vonalak relativ energidit, intenzitdsait, természetes szélességeit,
valamint a legintenzivebb vonal abszolut energidjat. Megmutattam, hogy a
spektrum alakjanak magyarazatdhoz figyelembe kell venni a diagram vonalak
multiplett felhasadasat, valamint az Auger-atmenettel vetélkedd, a minta
belsejébdl szarmazd karakterisztikus rontgen-fotonok 4ltal keltett 3s és 2p
fotoelektronok hatasat.

Uj tudomanyos eredmények

1. A Ge feliileti gerjesztési paramétere

500, 1000, 2000, 5000 eV primer energiaju elektronokkal polikristalyos Ge
filmbdl keltett nagy energiafelbontasi (0.4-0.6 eV) REELS spektrumok
analizisével, a Parcialis Intenzitisok Analizise modszer alkalmazasaval
meghataroztam a visszaszort és detektalt elektronok altal a feliilet atlépése soran
keltett feliileti plazmonok atlagos szamat (integralis feliileti gerjesztési paraméter
— Surface Excitation Parameter, SEP), valamint a feliileti gerjesztés erGsségét
jellemzd anyagfiiggd paramétert. Az eljards sordn a mintdban bekdvetkezd



tobbszoros elektronszéras modellezésére az altalam irt Monte Carlo szimulacidt
hasznaltam. [1]

2. A Ge KLL Auger-spektruma
(a)

Polikristalyos, 100 nm vastagsagi Ge mintabol rontgen fotonokkal gerjesztett
KLL,; Auger-elektronok spektrumabol meghataroztam a diagram Auger-
atmenetek energidit. Eredményeimet Osszehasonlitottam az irodalomban
korabban kozolt atmeneti energidkkal, melyeket vékony rétegen athalado
elektronok altal keltett, valamint radioaktiv As mintaban bekovetkezo
elektronbefogast kovetden mért Auger-spektrumok vizsgalataval kaptak. Az
altalam meghatérozott, a KLL,; 'D, csucs energidjahoz viszonyitott relativ
atmeneti energidk altalaban jol egyeznek a korabbi kisérletek, valamint elméleti
szamitasok eredményeivel. A KL3Lo; 'D, vonal abszolut energiaja hibahataron
belill egyezik a radioaktiv mérések soran kapottal, ami azt jelenti, hogy a két
esetben az Auger-folyamat kissé eltérd kezdeti allapota nem befolyésolja
szamottevOen az atmenet energiajat. [2]

(b)

Az 'D, csticsot kévetd elsé, intenziv plazmon csucs relativ energidja esetében az
altalam kapott eredmény koriilbeliil 4 eV-al nagyobb, mint a Went és Vos altal
kapott érték. Ennek egyik oka, hogy a rugalmatlanul szorddott elektronok
jérulékanak eltavolitasakor altaluk hasznalt energiaveszteségi eloszlast a 10 nm
vastag mintan athalado elektronok veszteségi spektrumabol hataroztak meg, ami
a feliileti és a tobbszoros tombi plazmonok jarulékait is tartalmazta. E miatt — a
rugalmatlanul szérodott elektronok jarulékan tul - a hattérkorrekcid eltavolitotta
az 'D; csucs alacsony energiaji oldaldn levé struktura ('S, cstcs és az intrinsic
plazmon) intenzitasanak jelentds részét is és a plazmon energiajanak eltolodasat
eredményezte. [2]
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Az Auger-elektronok tobbszords szorddasat figyelembe véve meghataroztam a
diagram vonalak, valamint a KL,;L,; 'D, cstics kdzelében megjelend szatellit
relativ  intenzitasit a KLL,; 'D, vonaléhoz képest. Eredményeimet
Osszehasonlitva a vékony rétegen athaladd elektronok altal keltett, valamint
radioaktiv As mintaban bekovetkezd elektronbefogast kovetden emittalt Auger-
elektronok spektrumanak vizsgalataval korabban kapottakkal az utobbi estében
jo egyezést talaltam, de jelentds eltérést figyeltem a vékony réteg mintat
alkalmazd mérés eredményeitol. Az 'S, vonal, és a szatellit esetében az eltérés
egyik oka a korabban alkalmazott hattérkorrekcids eljaras pontatlansaga a
felhasznalt energiaveszteségi spektrumban megjelend feliileti és t6bbszoros
tombi gerjesztések hatasa miatt, a *P, vonal esetében a *P, diagram atmenetbél
szarmazé elektronok intrinsic energiaveszteségének figyelmen kiviil hagyasa a
korabbi ~ munkaban. Eredményeim  jo egyezést  mutatnak  az
impulzusmomentumok kozbensd csatoldsi modjat feltételezd relativisztikus
szamitasokkal. [2]

3. A Ni KLM Auger-spektruma
(a)

Meghataroztam a Ni KLM Auger-spektrumaban azonositott diagram vonalaknak
az 'D, vonal energiahelyzetéhez viszonyitott relativ energiait, s igy a megfeleld
relativ. Ni KLM Auger-dtmeneti energidkat. A kapott eredményeket a
relativisztikus kozelitésben végzett, az impulzusmomentumok csatolasat a
kozbensd csatolasi modell alapjan figyelembe vevd elméleti szamitas
eredményével Osszehasonlitva altaladban egyezést talaltam, az eltérés az Mys
héjakat tartalmazé atmenetek esetén volt nagyobb. A spektrum értelmezéséhez a
kisebb rendszdmu 3d atmeneti fémekre vonatkozé kordbbi munkadk soran
vizsgalt spektrumokéndl nagyobb energiafelbontas és jo gylijtési statisztika miatt
9 vonal helyett 13 vonal feltételezésére volt sziikség. Az 0j vonalak megjelenése
a spektrumban részben a kozbensd csatoldsi modell altal josolt multiplett
felhasadassal, részben a K héjon keltett kezdeti vakancia sugarzassal torténd
elbomléasabdl eredd karakterisztikus rontgenfotonok altal keltett fotoelektronok
hatasaval magyarazhatd. [3]



(b)

Meghataroztam a Ni KLM Auger-spektrumaban megjelend, diagram
atmenetekhez tartozd vonalaknak a legintenzivebb, KIL,M,; vonaléhoz
viszonyitott relativ intenzitasait. Eredményeimet az impulzusmomentumok
kozbensd csatolasat feltételezd relativisztikus szamitassal dsszevetve megfeleld
egyezést taladltam még a KL;M,; vonal esetében is. Az impulzusmomentumok jj
csatolasat feltételez6 modell e vonal esetében a mért érték kozel kétszeresének
megfeleld relativ intenzitast jésol. A Ni KLM Auger-vonalak mért relativ
intenzitds értékei jol illeszkednek a kisebb rendszdmu 3d 4&tmeneti fémek
esetében rontgen gerjesztéssel keltett és radioaktiv mintabol emittalt KLM
Auger-spektrumok analizise soran korabban kapott eredményekkel. [3]
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