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Bevezetés

A szilardtest feliiletek, vékonyrétegek kutatdsdban az elektronspektroszképiai moédszerek
kiemelkedd szerepet toltenek be. Az elektronspektroszképiai médszerek eredményes gyakorlati
alkalmazdsdnak szempontjabol alapvetd fontossdgd, hogy a szildrd testben végbemend foton-
ill.  elektronindukdlt gerjesztési és elektrontranszport folyamatok jdrulékait az
elektronspektrumokban azonositani és értelmezni tudjuk.

Az energiaveszteséggel jaré elektrontranszport folyamatok egyik fundamentdlis paramétere az
elektronok rugalmatlan szdérasi kozepes szabad uthossza (IMFP). Ennek ismerete
elengedhetetlen pl. vékonyrétegek, fedorétegek vastagsdganak meghatdrozdsanal, elemek
mélységi eloszldsdnak vizsgalatdndl vagy szOrdsi, energiaveszteségi  spektrumok
modellezésénél, azaz az elektronspektroszkopidi médszerek szamos kvantitativ alkalmazasdnal.
Az egy rugalmatlan szérds sordn bekovetkezd energiaveszteség valdszinliségének lefrdsdra
alkalmazzdk az elektronok energiaveszteségi fiiggvényét, melynek ismeretére sziikség van pl.
az Auger- vagy fotoelektron spektrumok kvantitativ elemzésénél, a kiilonbozé rugalmas és
rugalmatlan folyamatok spektralis jarulékainak szétvalasztasakor.

Az elektronok rugalmatlan szordsi kozepes szabad uthosszdnak egyik leggyakrabban hasznalt
kisérleti meghatdrozdsi modszere a mintar6l rugalmasan visszaszor6dd elektronok
spektrumanak elemzésén alapszik. Ezért fontos a rugalmas szdrasi folyamatok részletes
megfigyelése és pontos modellezése. Az elektronok az atomtorzsekkel vald, a sz6ré atom véges
tomege €s az elektronok mozgdsi irdnydnak megvaltozdsa miatt fellépd impulzusataddssal jard
rugalmas {iitkdzések sordn energiaveszteségeket szenvedhetnek. Ezek a rugalmatlan
titkozésekben lejatszodé energiaveszteségeknél tobbnyire kisebb energiaveszteséggel jard
folyamatok a sz6éré atom visszalokodése miatt bekovetkezo recoil- és a sz6r6 atom hémozgasa
miatt fellépé Doppler-effektus. Egyes esetekben (pl. polietilén mintdknél) a két jelenség hatdsat
a rugalmas csucs teriiletének meghatdrozasat kivané IMFP méréseknél is figyelembe kell venni.
Az elektrontranszport miatt bekovetkezd energiaveszteségek mellett egyéb atomi és kollektiv
gerjesztés miatt fellépd energiaveszteséggel is taldlkozhatunk. Az Auger- folyamat alkalmaval
1étrejohet pl. egy atomtorzson beliili elektronnak, az Auger-elektron emisszidjaval egyidejd,
betoltetlen dllapotba torténd gerjesztése (végdllapoti shake-up), de a diagram dtmenetekhez
képest szintén energiaeltolédds tapasztalhatd, ha az emisszié egy gerjesztést tartalmazé
atomban jatszodik le (kezdeti dllapoti shake-up).

A minta szabad elektronjainak kollektiv gerjesztésével, a plazmon oszcillacidkkal jaré
energiaveszteséget mind az anyagban mozgé elektron (extrinsic plazmon keltés), mind az
Auger- vagy fotoelektron megsziiletésekor keletkezé pozitiv toltésii lyuk altal 1étrehozott
potencidlvaltozas (intrinsic plazmon keltés) okozhatja.

Ezeknek az atomi ill. kollektiv gerjesztési folyamatoknak a figyelembevétele nélkiil a
fotonkeltésti elektronspektrumokbdl nem nyerhetd pontos kvantitativ feliiletanalitikai
informéci6é. Ugyanakkor a gerjesztéseknek tulajdonithaté energiaveszteségi spektrumokbdl
fontos adatok kaphatéak az ionizdlt atom kornyezetében 1évd lokdlis elektronszerkezetre
vonatkozdan.

Munkdm els6 felében az elektronspektroszképiai mddszerek kvantitativ alkalmazdsa sordn
sziikséges, az anyagban végbemend elektrontranszport folyamatokat jellemzd paraméterek
meghatarozasaval foglalkozom.

Részletesen megvizsgdlom a rugalmas szordsi spektrumok alakjit amorfizalt grafit és Si,
valamint polikristdlyos fém Ni és Au esetében. A kisérleti spektrumok interpretdldsara
egyszeres szérdst modellezd formuldkat és Monte-Carlo szimuldcidkat haszndlok. A



modellspektrumokat elemezve részletesen megvizsgdlom a szildrd mintdk esetében jelentds
mértékben fellépd tobbszords szords hatdsat.

Nagyenergidjui (2-10 keV) elektronspektrumok kiértékelhetdségének érdekében meghatirozom
az ebbe a kinetikus energia tartomdnyba esé elektronok rugalmatlan szérdsi kozepes szabad
uthosszat és az 5-35 eV energiaveszteséggel jar6 energiaveszteségi fliggvényeit.

Eredményeim masodik felében a meghatdrozott paraméterek egy részének felhaszndlasaval Ge
mintdbdl szarmazé KLL Auger spektrumokban megfigyelheté plazmon gerjesztések eredetét,
valamint Cu és Ni KLL Auger spektrumdban gerjesztések miatt fellépd szatellit cstcsok
eredetét tanulmanyozom és hatdrozom meg.

Eredmények

1) A rugalmasan visszaszort elektronok energiaspektrumdban jelentkezd, a széré atomok
visszalokddése miatti recoil-eltoloddst és az atomok hdmozgdsdnak tulajdonithaté Doppler-
kiszélesedést vizsgédltam amorfizalt grafit és Si, valamint polikristdlyos Ni és Au fém
mintdk esetében, az 1-5 keV primer energiatartomdnyban. A mért spektrumokat az
egyszeres szorast modellez6 formuldval és a tobbszoros szoérdst is figyelembe vevé Monte-
Carlo szimulaciokkal vetettem 6ssze [K1-K3, E1-E4, P1, P2].

a) Eljarast dolgoztam ki a kisérleti spektrumokban megfigyelt recoil-eltoléddsok és
Doppler-kiszélesedések meghatdrozasara. Ezen eljards felhaszndldsdval lehet6vé valt a
fenti effektusoknak a méréberendezés egyéb zavar6 hatdsaitdl valé elkiilonitése.

b) Mind a kisérleti spektrumok, mind a Monte-Carlo szimuldciék eredményeinek
kiértékelése sordn azt kaptam, hogy a rugalmasan visszaszort elektronok energiaeloszldsa
jo kozelitéssel Gauss-fiiggvénnyel irhaté le. A Monte-Carlo szimuldciokbdl szarmazé
egyszeres szordsi spektrumok 0.1%-on beliil egyeznek az egyszeres szordst leiré
formulakkal. A tobbszords szorast is tartalmazé Monte-Carlo szimuldcidk — az altalam
vizsgdlt esetekben — az egyszeres szérasi formuldndl atlagosan 2%-kal kisebb recoil-
eltol6dést és mintegy 3%-kal nagyobb kiszélesedést szolgaltatnak.

c) A kisérleti spektrumok elemzéséb6l kapott recoil-eltolédasok Ni esetében hibahatidron
beliil megegyeznek az egyszeres szordsi formuldbdl kapottakkal, mig C és Si esetében
anndl 4tlagosan 10% ill. 15%-kal kisebb értékeket mutatnak. A Doppler-kiszélesedéseket
illetéen a kisérleti értékek a Ni esetében atlagosan mintegy 6%-kal, a Si-ndl 10%-kal, a C
esetében pedig a primer elektronenergidtdl fliggéen 30-60%-kal nagyobbak az egyszeres
szorasbol kovetkezOknél. Ni és Si esetében az eltérések oka a feliilettisztitds sordan a
mintdba implantdlédé Ar atomok jelenléte lehet. A szén minta esetében az eltérés egy
lehetséges magyarazata, hogy a mintdban az egy atomra juté atlagos kinetikus energia

joval meghaladja a modelliinkben hasznalt, a szabad atomokra jellemz6 % kT értéket.

2) 2-10 keV energidju elektronok rugalmatlan szérdsi kozepes szabad tthosszat (IMFP)
hatdroztam meg polikristalyos Ge, amorfizalt Si, és polikristalyos, fém Co, Cu és Au
anyagokban, a Rugalmas Csiics Elektronspektroszkopia (EPES) mddszer segitségével,
amely mindegyik anyag esetében a rugalmas szords differencidlis hatdskeresztmetszetének,
valamint egy referencia anyag IMFP-jének ismeretén alapszik [K4, E5, P13, P4].

Eljarast dolgoztam ki a kisérleti spektrumok gyors és hatékony kiértékelésére. A relativ
mérési és kiértékelési mddszer alkalmazdsdval kapott kisérleti és szimuldlt adatok olyan
célszerli reprezentdcidjat vezettem be, amely lehetdvé teszi a vizsgdlt anyag IMFP-jének



meghatdrozdsit ugyanazon referencia anyag eltéré (pl. mas fiiggetlen mérésbdl vagy
szamitdsbol szarmazo) IMFP értékei esetén is. Ez a reprezentdci6 a vizsgalt minta IMFP-
jét abrazolja a referencia minta feltételezett IMFP-jének fiiggvényében és tartalmazza
mind a kisérleti, mind a szimuldlt adatok bizonytalansdgit. A meghatdrozott IMFP
adatokat két, a kisebb (max. 2 keV) energiatartomanybeli IMFP-k leirdsdra kifejlesztett
formuldval hasonlitottam 6ssze. Megéllapitottam, hogy a két prediktiv formula Si, Ge és
Au esetében ebben az energiatartomanyban is jé leirdst ad, mig Cu és Co esetében 18-
27%-kal tilbecsiili a kisérletileg kapott IMFP adatokat.

3) A 200 eV — 10 keV primer elektron energia tartomdnyban, amorfizalt Si, amorf Ge és
polikristdlyos Al anyagok esetében az elektronok 5-35 eV-os energiaveszteségének
valoszinliségi  eloszldsat vizsgdltam ¢és meghatdroztam a folyamatot jellemzd
energiaveszteségi fliggvényeket [KS, P5].

Az energiaveszteségi fliggvény meghatdrozdsdra a Visszaszort Elektron Energiaveszteségi
Spektroszkopia (REELS) modszert alkalmaztam. A kapott veszteségi fliggvények
leirasdra analitikus fiiggvényeket haszndltam, melyeknek segitségével a vizsgélt anyagok
Auger- és fotoelektron spektrumainak kiértékelésénél, a rugalmatlan szérds jarulékanak
figyelembevételénél fontos szerepet jatszé energiaveszteségi fiiggvények barmely, a fenti
energiatartomanyba esd primer elektronenergia esetében jé kozelitéssel és gyorsan
eldallithatdak.

4) Polikristdlyos Ge rétegb6l (Cu anddi rontgenforrdsbdl szdrmazd) fékezési sugdrzdssal
keltett Ge KL,3L,; Auger spektrumdnak nagy energiafelolddsi mérésével és analizisével
meghatdroztam az Auger folyamat és az azt kiséré elektron energiaveszteségi folyamatok
legfontosabb jellemzéit [K6, E6-E9].

a) Meghataroztam a Ge KL,3L,; Auger spektrumdban azonositott diagram dtmenetek és
plazmon veszteségi szatellit vonal relativ dtmeneti energidit és relativ intenzitdsait a
legintenzivebb, KL,L3 (‘D,) diagram vonaléhoz képest.

b) Eljarast dolgoztam ki a Ge KL,3l,; Auger spektrumban tiikr6z6dé extrinsic (az
anyagban torténd elektrontranszportnak tulajdonithatd) és intrinsic (az atomi bels6héj-
vakancidk  megjelenésének  tulajdonithatd)  tipusi  elektron-energiaveszteségek
szétvéalasztdsara.

¢) A mért KL,L; ('D,) és plazmon szatellit spektrumot a dielektromos elméletbdl
szarmaztatott modellspektrumhoz hasonlitottam. Mind a mért, mind a modellspektrumbél
meghataroztam — az dltalam kidolgozott eljards segitségével — az intrinsic plazmonkeltés
relativ val6szinliségét a plazmonkeltés teljes valdszinliségéhez képest. A relativ
valdszinliség a kisérleti adatokbdl (3117)%-nak, az elméleti modellb6l (4012)%-nak
adddott.

5) Polikristdlyos Ni és Cu fémeknél a K abszorpcids él energidjandl kissé nagyobb energidju
szinkrotron sugdrzdssal keltett KL,3l,; Auger spektrumok nagy energiafelbontdsu
mérésével és a gerjesztd fotonenergia fliggvényében torténd elemzésével megallapitottam
két, mindkét minta spektrumaiban jelentkezd, atomi gerjesztési folyamatoknak
tulajdonithaté szatellit vonal esetén az atomi gerjesztések eltérd eredetét [K7, E10-E13].

a) Eljarast dolgoztam ki az azonos minta esetében, kiilonboz6é gerjeszté fotonenergidknal
felvett KLL,; Auger spektrumok egységes ¢és szimultdn, hasonld szerkezeti
modellfiiggvényeket feltételezd kiértékelésére.



b)

A két KL,3L»; Auger szatellit vonal intenzitdsdnak a gerjesztd fotonenergidtdl valé eltérd
fliggését atomi elméleti modellszamitdsokkal Osszehasonlitva megdllapitottam, hogy
mind a Cu, mind a Ni fém esetén az egyik szatellit a 3d elektronoknak a kezdeti 4llapoti
1s vakancia megjelenését kisérd, a mdsik szatellit pedig a végdllapoti vakancidk
megjelenését kiséro gerjesztésével értelmezhetd.

English Summary of Results

1) In the case of electron scattering the recoil effect, attributable to the momentum transfer
during backscattering and the Doppler broadening due to the thermal motion of the

scattering atoms were studied in the 1-5 keV primary electron energy range for amorphized
graphite and Si, as well as for polycrystalline Ni and Au metallic samples. The measured

energy shifts and broadenings were compared to theoretical formulae assuming single
scattering and to Monte-Carlo simulations taking into account the effect of multiple
electron scattering as well [K1-K3, E1-E4, P1, P2].

a)

b)

©)

A method was developed for the determination of recoil shifts and Doppler broadenings
in the measured spectra. With the help of these procedures we were able to separate the
above mentioned effects and the contributions of the measuring aparatus.

In the case of the experimentally measured spectra, as well as the case of the Monte-Carlo
simulations, the evaluation of the data led to the conclusion, that the energy distribution
of the elastically backscattered electrons can be well approximated by Gaussian-
functions. The single scattering events’ spectra from Monte-Carlo simulations agree with
the formulae assuming single scattering within 0.1%. The Monte-Carlo spectra
accounting for multiple scattering give about 2% smaller recoil shifts and 3% greater
Doppler broadenings than the theoretical single- scattering formulae.

The recoil shifts evaluated from Ni samples agree with the theoretical data accounting for
single scattering within the experimental error. For C and Si the experimentally evaluated
values show somewhat (10% for C and 15% for Si) lower recoil shifts than those
obtained from the single scattering theory. The experimental Doppler broadenings are
larger by 6% for Ni, 10% for Si and 30-60% for C (depending on the kinetic energy of
the primary electrons) than the theoretical values assuming single scattering. For Ni and
Si the above deviations can be explained by the presence of Ar atoms implanted into the
sample during the surface cleaning by ion sputtering. For C a possible explanation can be
given by the fact that the average kinetic energy of one atom in the sample well exceeds

the % kT value used by the theoretical model.

2) The Inelastic Mean Free Paths (IMFP) of electrons having 2-10 keV kinetic energy were
determined for polycrystalline Ge, amorphized Si and polycrystalline, metallic Co, Cu and
Au samples using the Elastic Peak Electron Spectroscopic (EPES) method, which is based
on the knowledge of the differential cross sections for elastic electron scattering for each
material and that of the IMFP for one reference material [K4, ES, P13, P4].

A procedure has been developed for the quick and effective evaluation of the measured
spectra. A novel representation of the measured and simulated data was introduced,
which enables the re-determination of the studied material’s IMFP employing different
values from different sources of the reference material’s IMFP. This representation
describes the studied material’s IMFP as the function of the assumed IMFP of the



reference material and contains the errors attributable to experimental data and Monte-
Carlo simulations.

3) The electron energy loss spectra (EELS) of electrons with 200 eV — 10 keV primary energy
were investigated in the case of amorphized Si, amorphous Ge and polycrystalline Al
samples. The energy loss functions (describing the probability distribution of the energy
loss) in the 5-35 eV energy loss range were determined from the measured spectra [KS5, P5].

In order to determine the energy loss functions the Reflected Electron Energy Loss
Spectroscopic (REELS) method was employed. Analytical formulae were used to
describe the energy loss spectra as the functions of the primary electron energies. By the
help of the fitted formulae the electron energy loss functions (playing an important role in
the elimination of the contribution of inelastic scattering from Auger and photoelectron
spectra) can be quickly determined at any primary electron energy of the studied energy
range.

4) The main features of the Ge KLy;L,; Auger electron emission and the accompanying
energy loss processes were studied in the case of polycrystalline Ge layer observing and
analyzing the high energy resolution Ge KLL Auger spectra excited by the bremsstrahlung
from a Cu anode x-ray source [K6, E6-E9].

a) The transition energies and intensities relative to the most intensive KL,L; (‘D,) peak
were determined for the identified diagram lines and plasmon satellite peak in the Auger
spectrum.

b) I developed a procedure for the separation of the contributions of the extrinsic-type
(attributable to the electron transport within the material) and the intrinsic (due the
appearance of the atomic inner shell vacancies) type energy losses.

¢) The measured KL,L; ('D,) and plasmon satellite spectrum was compared to a model
spectrum obtained from theoretical calculations based on the dielectric approach using
the above mentioned procedure. The probabilities of the intrinsic-type plasmon
excitations related to the overall plasmon excitation probabilities were determined both
for the model and the experimental spectrum. These values gave us an intrinsic plasmon
creation probability of (31+7)% in the case of the experimental spectrum and (40£2)% in
the case of the model spectrum.

5) The KL,3L,; Auger spectra of polycrystalline Ni and Cu metallic samples were studied
using synchrotron radiation at photon energies slightly above the K absorption edges of the
sample atoms. In the case of each material, recording and analyzing the spectra at various
exciting photon energies the origin of two satellite lines (both of them attributable to atomic
excitation processes) were revealed [K7, E10-E13].

a) A procedure for the simultaneous evaluation of the KL,3L,; Auger spectra for each
material, recorded at different exciting photon energies, by fitting with the same model
function was developed.

b) Comparing the intensity evolutions of the two KLy L,; Auger satellite peak as the
functions of the exciting photon energies to model spectra I concluded that both for Cu
and Ni the two satellite lines are the consequences of the excitation of one 3d electron.
One of the satellite lines can be attributed to an initial-state excitation caused by the
appearance of the 1s vacancy while the other is due to a final-state excitation induced by
the two final-state vacancies of the Auger process.
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