Az atomi kornyezet hatasa a rezonans és nem rezonans bels6héj atmenetekre
Az OTKA 67873 sz. kutatasi palydzat zar6jelentése

Rezondns és nem rezondns belsohéj dtmenetek 3d dtmeneti fémekben és otvozeteikben és
oxidjaikban: foton-indukdlt elektronspekrumok mérése szinkrotronndl

A hamburgi DORIS III szinkrotron BW2 nyaldbcsatorndjan mitkodé6 THE-XPS (Tunable
High Energy X-ray Photoelectron Spectroscopy) berendezéssel, nagy energiafelbontdssal
megmértiik fém Fe, Co, Cr és Mn rezonans €s nem rezondns KLL, illetve nem rezonans KLM
Auger spektrumait, valamint Fe-Ni 6tvozetek esetében a rezonans és nem rezondns Fe és Ni
KLL Auger spektrumokat. A fém Fe és Co, valamint a Fe-Ni 6tvozetek esetében az eddiginél
(korabbi sajat méréseinknél) pontosabban mértiilk meg a K-Auger spektrumokat. Megmértiik a
Si 1s és Ge 2s fotoelektronspektrumok részletes plazmonszerkezetét is a gerjesztd fotonok
energidjanak és a kilépo fotoelektronok szogének a fiiggvényében. Mn, Co és Fe fém
nanorétegek esetében a megfeleld rezondns és nem rezondns KLL, ill. nem rezondns KLM
Auger spektrumokat mértiik érint6 irdnyud rontgenbesugérzassal, nagymértékben lecsokkentve
a szort elektronok hatdsédt és igy eldsegitve a spektrumokban tiikr6z6do fizikai jelenségek
megbizhaté azonositdsat. Megmértiik nagy energiafelbontdssal a Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu
fémekbodl, illetve a Fe-Ni o6tvozetekbdl (Fe8ONi20, FeSONiS0 és Fe20Ni80) keltett 1s
fotoelektronok spektrumait is. Az otvozetek esetében a mért 6tvozet-fém Auger paraméter
eltolédasok kisérleti hibai jelentds csokkentése céljabol az 6tvozet és a Fe, Ni fém referencia
mintdk K-Auger és 1s, 2p fotoelektronspektrumait ezittal azonos mérési bedllitasban,
kozvetleniil egymadst kovetden mértiikk. A szinkrotronndl végzett méréseinkhez minden
alkalommal sikeresen pdlydztunk nyaldbidére, a nagymennyiségli mért adat teljes
feldolgozasa tovabbi éveket vesz igénybe.

A kordbban mért MnO rezonans Mn KLL Auger spektrumok értelmezésének konnyitésére
megmértilk a MnO Mn 1s fotoelektronspektrumat, nagy energiafelbontdssal. Egy tovabbi 3d
atmeneti fém (Ti) kiillonbozd kristalyszerkezetli (rutil, anatiz) nanoméretli oxidszemcséi
elektronszerkezetének tanulmanyozdsdhoz megmértiik a részecskék kemény szinkrotron-
rontgensugarzdssal keltett Ti 1s, Ti 2p fotoelektron és Ti KLL Auger spektrumait nagy
energiafelbontédssal a gerjesztett dllapotok és az Auger-paraméterek meghatarozédsa céljabol.

3d dtmeneti fém és otvozet mintdakrol visszaszort elektronok spektrumainak mérése széles
primer elektron energiatartomdnyban a mintdkban lezajlo elektrontranszportot jellemzo
paraméterek meghatdrozdsa céljabol

Debrecenben sajat fejlesztésit ESA-31 elektronspektrométeriinkkel nagy energiafelbontassal
megmértiik a 4-8 keV tartomdnyba esd energidju primer elektronok esetében a fém Cr, Mn,Fe
Co, Ni és Cu, valamint Fe-Ni 6tvozet (Fe80Ni20, Fe50Ni50 és Fe20Ni80) mintakrdl
Rugalmas Cstcs Elektronspektroszképia (EPES) és Visszaszort Elektron Energia Veszteségi
Spektroszképia (REELS) modszerek alkalmazdsaval a rugalmasan, illetve a rugalmatlanul
visszaszort elektronok spektrumait. A mérések célja a mintdkban lezajl6 elektrontranszport-
jelenségeket jellemz0 fizikai paraméterek es eloszlasok meghatarozésa volt.



Az elektrontranszportot jellemzo fizikai paraméterek és eloszldsok meghatdrozdsa a mért
visszaszort elektronspektrumokbol és modellszamitdsokkal 3d fémek és otvozeteik esetén

A mintdk feliileti rétegeibe belépd, azokban halad6 €s onnan kilépd, illetve a mintdkban
keltett foto-és Auger elektronok szérasi folyamatainak modellezésére, a mért EPES és REELS
spektrumokbdl az elektronok rugalmatlan szérasi kozepes szabad tuthosszanak (IMFP) és az
elektron energia veszteségi fiiggvényeknek a meghatarozasiara a szérdsfolyamatok Monte
Carlo szimulaci6jan alapulé moédszert és szamitogépes programcsomagot fejlesztettiink ki [1,
2]. Elsoként alkalmaztuk a feliilettdl mért helytdl fiiggd differencidlis rugalmatlan
elektronszérdsi  hatdskeresztmetszeteket (Li  dielektromos vélasz modelljén alapuld
kozelitésben) [1, 2]. A szimuldciobol kapott REELS spektrumok jol egyeznek a mért
spektrumokkal, bizonyitva a kidolgozott modell érvényét. Mivel a modell képes elkiiloniteni a
mintdn beliili tombi és feliileti gerjesztések hatdsait, az egyszeres, mintdn beliili feliileti és
tombi gerjesztések spektralis jarulékainak az elemzésére is modot ad. A feliileti és tombi
elektrongerjesztések differencidlis valdszinliségének meghatdrozasdra a kisérleti REELS
spektrumok kiilonbozé algoritmusokkal torténd analizisével eljarast és szoftvert fejlesztettiink
ki.

A mért EPES spektrumokbdl az 4dltalunk kifejlesztett, az elektronszérasi folyamatokat Monte
Carlo médszerrel szimuldlo eljards és szoftver alkalmazasdval meghatdroztuk a megfeleld
IMFP értékeket a Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu fémek, valamint a Fe-Ni 6tvozetek (Fe80Ni20,
Fe50Ni50 és Fe20Ni80) esetében a 4-8 keV primer elektron energia tartomanyban [3-8]. Az
1. a) dbréan példaként a Co fémre, az 1. b) dbran a Fe5S0Ni50 6tvozetre kapott IMFP értékeket
mutatjuk be (az eredmények folydiratcikkben torténd publikdldsa folyamatban van).
Ugyanzen 3d fémek és oOtvozetek esetében két-két fiiggetlen, kiillonbozd primer elektron
energia alkalmazdsaval mért kisérleti REELS spektrumbdl meghataroztuk az elektronok
megfeleld energiaveszteségi fliggvényeit (tombi és feliileti elektron energiaveszteségi
differencidlis val6szinliségi strtségfiiggvények, nevezetesen a differencidlis inverz
rugalmatlan szordsi kozepes szabad uthossz, DIIMFP és a differencidlis feliileti gerjesztési
paraméter, DSEP) [2, 9, 10]. A REELS spekrumokbdl szarmaztatott DIIMFP eloszl4sokat
Osszehasonlitottuk a slriiségfunkciondl elméleten (DFT) alapuld szamitdsainkbdl kapott és
impulzusatadasra Penn médszerével kiterjesztett megfeleld DIIMFP eloszlasokkal.
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1. a) dbra: Az altalunk EPES mddszerrel meghatarozott IMFP értékek Co fém esetén,
osszehasonlitva a Tanuma, Powell és Penn (TPP2009, S. Tanuma, C. J. Powell, D. R. Penn,
SIA , in press DOIL: 10.1002/s1a.3522), ill. Werner, Glanschning és Ambrosch-Draxl (WGA,
J. Phys. Chem. Ref. Data 38(2009) 1013.) modellszamitasaival.
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1. b) dbra: Az altalunk EPES mddszerrel meghatarozott IMFP értékek NiSOFe50 otvozet
esetén, Osszehasonlitva a Ni és Fe fémek esetén kapott értékekkel.

Stirtiségfunkciondl elméleten (DFT) alapulé szdmitdsokat végeztiink a Wien2k program [11]
felhaszndlasdval a Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu elemekre, végtelen, periodikus kristdlyracsot
feltételezve. A szamitdsokbol meghataroztuk a fenti elemek komplex dielektromos
figgvényét, amelybdl leszarmaztathatdé az optikai energiaveszteségi fliggvény (ELF) is. Ez
utébbinak az egyszeri modellek (Penn, Ding) alapjan impulzusdtadasra is Kkiterjesztett
valtozata kozvetleniil Osszehasonlithaté a kisérleti REELS spektrumokbdl meghatarozott
tombi energiaveszteségi eloszlasfiiggvénnyel (DIIMFP). A 2. dbrdan a REELS mérésekbdl
meghatarozott normalizalt DIIMFP és a DFT szamoldsokbdl kapott dielektromos fiiggvénybol
leszarmaztatott DIIMFP 06sszehasonlitdsa l4thaté (az optikai energiaveszteségi fliggvény
impulzusataddsra torténd kiterjesztését a Penn modell alapjan végeztiik). A kisérleti és a
szamolt mennyiségek eltérése a kisebb energiaveszteségek tartomanyaban (T < 40 eV) a 3d
elektronok szamaval novekvo tendenciat mutat, amit tobbelektron-hatas is okozhat, amit a
fliggetlen részecske kozelitésen alapuld modellink nem vesz figyelembe. Tovéabbi
szisztematikus hibat okozhat az energiaveszteségi fiiggvény impulzusatadasra torténd
kiterjesztésénél alkalmazott egyszeriisité modellfeltevésiink, miszerint az energiadiszperzid
kvadratikus. Hasonlé 0sszehasonlitdsokat néhany elemre mar masok is végeztek, azonban
nem az impulzusitaddsra Kkiterjesztett optikai veszteségi fiiggvényt hasonlitottdk Ossze a
kisérleti adatokbdl kapott DIIMFP-el, hanem a kisérleti adatokbdl kapott DIIMFP-bdl és a
DSEP-bdl prébdltak meghatdrozni egy parametrizdlt (Drude-Lindhard oszcillator
fliggvényekbdl felépiild) dielektromos fiiggvényt.

Eredményeink publikaldsa folyamatban van.
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2. abra: A REELS mérésekbdl meghatdrozott normalizdlt DIIMFP és a DFT szamitdsokbdl

kapott dielektromos fiiggvénybdl leszarmaztatott DIIMFP 6sszehasonlitisa a 3d atmeneti
fémek esetében.

A sz6r6do elektronok és a szilardtestek rugalmatlan kolcsonhatdsanak kvantummechanikai
kozelitésén és a Monte Carlo modell alkalmazasan alapulé moédszerrel meghataroztuk a Fe,
Ni, Cu, Ti, Ag és Au fémek feliiletérol visszaszort elektronok esetében a feliileti korrekcios
tényezoket (SCF) [13], vagyis annak a valdszintiségét, hogy az elektronok nem gerjesztenek

oz

plazmonokat a feliileten (kétszer) torténd dthaladasuk sordn.

A rontgen-fotoelektron spektroszkopia (XPS) ultravékony feliileti filmek tanulmanyozdsara
torténd kvantitativ feliiletanalitikai alkalmazésai esetében gyakorlati szempontbdl hasznos,
mind a rugalmatlan, mind a rugalmas elektronszords hatdsat figyelembe vevO, a mérési
geometridtdl, a film vastagsagatdl €s a fotoelektronok szogeloszlasatdl is (bar széles elektron
emisszids sz0g €s rétegvastagsdg tartomanyban csak gyengén) fiiggd elektrontranszport
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paraméter, az effektiv gyengitési hossz (EAL) becslésére egyszerli kozelitd formulat
dolgoztunk ki. A formula a 2-15 keV elektron energiatartomanyban jol egyez6 EAL értékeket
szolgdltat a korabbi, az elektronszérds Monte Carlo szimulacidjan, ill. a kinetikus Boltzmann
egyenlet transzport kozelitésben torténd megoldasan alapuld formuldkkal és a kevés szamu
kisérleti eredménnyel elemi szildrd mintdk, mint pl. a 3d dtmeneti fémek esetében [14-18]. A
Ni esetében szogfiiggd nagyenergidji XPS (Hard X-ray Photoelectron Spectroscopy,
HAXPES) méréssel kisérleti EAL értékeket hataroztunk meg, amelyek jol egyeznek a
kiilonboz6 szdmitdsok altal josolt értékekkel [18, 19].

Az elektronok energiaveszteségének lokdlis és nem lokdlis leirdsa az elektronok szildrd
feliiletekrol torténo, plazmongerjesztéssel jaro visszaszoroddsa esetén [20-23]

A Si feliileti rétegekbdl visszaszorddott elektronok feliileti és tombi plazmongerjesztések
okozta energiaveszteségi folyamatainak lokdlis és nem lokdlis leirdsa kozotti kiillonbségek
kvantitativ elemzését végeztiik el, mind realisztikus, mind pedig egyenes vonalu (,,V-alakd™)
elektronpalydkat feltételezve. Az eredmények vildgosan mutatjdk, hogy az interferencia (az
elektron kolcsonhatdsa a pdlydjan kordbban daltala indukalt elektromos térrel, realisztikus
elektron trajektoridk esetén) effektusok csak a feliileti plazmonok gerjesztését befolyasoljak
jelentdsen. Ily mdédon a feliiletrdl visszaszorddott elektronok esetében az interferencia
effektusok elhanyagoldsa nem okoz jelentdsebb hibat 500 eV-nél nagyobb primer
elektronenergidk esetén és a teljes (rugalmas és rugalmatlan elektronszorési folyamatokat is
magaban foglald) elektrontranszport j6l modellezhetd az energiaveszteségi folyamat lokalis
leirasdn alapulé6 Monte Carlo szimuldcié segitségével [21]. Kiilonboz0 primer elektron
energidk (800 eV és 2000 eV) és szordsi geometridk esetében a kiilonb6zd (lokélis és nem
lokalis) lefrasmodokkal végzett szamitasok egyértelmiien megmutattdk, hogy az interferencia
effektusok elhanyagoldsa kisebb hibat eredményez, mint a rugalmas elektronszéras hatdsanak
a figyelmen kiviil hagydsa [23]. Ezek az informdaciok fontosak a fotoelektronok és Auger
elektronok transzportfolyamatainak Monte Carlo modellezése (lokdlis leirds) pontossaga és
megbizhatdsdga szempontjabdl is.

Az atomi visszalokodeési folyamatok szerepe a rugalmas elektronszordsi folyamatokban [24]

Az elektronok rugalmas visszaszordsi folyamatainak teljesebb, az atomi visszalokodés
hatdsait is figyelembe vevd modellezésével nagy primer elektron energidk esetén értékes
informdciot nyerhetiink a nagyenergidju foto- €s Auger elektronok transzportja sordn az atomi
visszalokddés szerepének jelentdségérdl is. Az Au-C kettds réteg mintdkban végbemend
rugalmas elektronszordsi folyamatoknak az atomi visszalokodési (recoil és Doppler)
effektusokat is figyelembe vevé Monte Carlo szimuldciéjaval modelleztiik a reflexids, ill.
transzmisszids elektronszordsi geometridban kaphatd, a mintdban kvéizi-rugalmasan szérédott
elektronok spektrumait rogzitett szoérdsi szog (44.3°) €s primer elektron energia (40 keV)
esetén. A modell spektrumok és a megfeleld kordbbi kisérleti spektrumok jol egyeznek,
bizonyitva az alkalmazott modell érvényét [24].

Feliilet folotti elektronszords (super-surface scattering) és hatdsa a feliileti gerjesztési
valosziniiség szogfiiggésére [25]

A feliilettdl mért helytdl fiiggd  differencidlis rugalmatlan  elektronszorasi
hatdskeresztmetszetek (Li dielektromos valasz modelljén alapuld kozelitésben) alkalmazasan
alapulé Monte Carlo szamitasok [1, 2] segitségével elsOként sikeriilt kimutatni, hogy 500 eV



primer energidju elektronok Au filmrol torténd visszaszordddsa esetén a feliilet kozelében a
vakuum oldalon torténd feliileti plazmon gerjesztés folyamatidban a nem elhanyagolhat6
impulzusatadds miatt a feliileti gerjesztési valdszinliség (SEP) értéke oszcilldl az emisszids
sz0g fliggvényében [25]. A MC modellszadmitdsok altal jésolt fizikai jelenséget a szogfiiggd
REELS és EPES kisérletek eredményei egyértelmiien igazoltak, a kisérleti adatokbol kapott
SEP szogeloszlas jol egyezik a MC modellel szamitott megfeleld szogeloszlassal [25]. Az
eredmények vildgosan demonstrdljdk, hogy a szilardtest feliiletekrdl torténd elektron-
visszaszords leirdsdban figyelembe kell venni nemcsak a feliilet kozelében (a vakuum
oldalon) a feliileti gerjesztések miatti energiaveszteségét, hanem a rugalmatlan kolcsonhatas
kovetkeztében fellépd irdnyvaltozasat is a primer elektronnak.

A mért Auger és fotoelektron spektrumok kiértékelése, a rugalmatlan elektronszordsi hattér
modellezése

Az eldbbiekben emlitett IMFP, DIIMFP, DSEP, SEP, ELF, az elektrontranszport fizikai
folyamatainak jellemzoi sziikségesek az elektrontranszportnak a mért elektronspektrumokban
tiikr6z0do hatdsai azonositdsdhoz és modellezéséhez.

A mért Cr, Mn, Fe és Co, valamint Ni és Cu K-Auger (rezonans és nem rezonans KLL, KLM)
spektrumok kiértékeléséhez a REELS méréseinkbOl altalunk meghatdrozott veszteségi
fliggvények és kordbbi kisérleti adataink felhasznaldsaval, a Parcidlis Intenzitdsok Analizise
modszerével [26] modelleztiik a mintdkban rugalmatlanul szérddott elektronoktdl szarmazé
hattér jarulékat. Feltételeztiik, hogy a kiilonb6z0 tipust (tombi, feliileti, intrinsic) gerjesztések
jarulékainak levondsa egymads utdn, fliggetleniil végezhetd (az energiaveszteséget okozd
folyamatok fiiggetlennek tekinthetdk, nincs koztiik interferencia), valamint, hogy a minték sik
feliiletliek, homogének és az elektronszordsi folyamatok szempontjabdl végtelen vastagnak
tekinthetok. A sziikséges megfeleld parcidlis intenzitdsokat a SESSA [27] program
felhasznaldsdval hataroztuk meg.

A fém mintdkban torténd elektronszords spektrélis jarulékait a leguijabb és legpontosabb
eredményt szolgéltat6, Monte Carlo szimuldciés mddszeren alapuld dekonvolicids eljarassal
tavolitottuk el [2, 28]. A feliileti és tombi plazmonkeltések miatti elektron energiaveszteségek
altalunk haszndlt valdszinliségi strtiségfiiggvényeit (DIIMFP, DSEP) a fiiggetlen, ugyanazon
a mintdn végzett elektron visszaszordsos elektron energiaveszteségi spektroszkopiai (REELS)
kisérleteink sordn kapott spektrumokbdl hatdroztuk meg. A mért és elektronszorasi, ill.
intrinsic (a kezdeti torzshéj vakancia hirtelen megjelenése okozta) kollektiv gerjesztések
kovetkeztében fellépd elektron energiaveszteségi folyamatokra az eddigieknél pontosabb
modon (az 1s fotoelektronspektrumok kiértékelése soran is alkalmazott DIIMFP és DSEP
val6szinliségi strtiségfiiggvények felhasznédlasaval) korrigdlt, nem rezondns Cr, Mn, Fe, Co,
Ni és Cu KLL és KLM Auger spektrumokbol meghatdroztuk a megfeleld nem rezonans KLL
és KLM Auger dtmenetek relativ energidit €s intenzitdsait.

Ge filmbol keltett Ge 2s fotoelektronspektrum plazmonszerkezetének analizise egyszerii
statisztikus modellel [29]

Az amorf Ge filmbdl monokromatikus szinkrotronsugdrzdssal keltett Ge 2s
fotoelektronspektrumban megjelend plazmonszerkezetet elemeztiik az altalunk kidolgozott, az
elektronok kiilonbozd tipusu plazmongerjesztéseit fiiggetlennek feltételezd €s a megfeleld
energiaveszteségeket pontosan figyelembevevl, egyszerli statisztikus modellel. A modell



alkalmazasdval meghataroztuk a tombi, a feliileti és az intrinsic plazmonok gerjesztési
val6szinliségeit és megmutattuk, hogy a Ge kisérleti REELS spektrumaibdl szdrmaztatott
energiaveszteségi fliggvényeket haszndlva a modell bemend adataiként, pontosabb értékek
kaphatok a gerjesztési val6szintiségekre, mint az optikai adatokbdl egyszeri dielektromos
elmélet segitségével szarmaztatott veszteségi fiiggvények alkalmazasaval [29]. Modelliink jol
alkalmazhato6 a szabad elektron-szerti anyagok elektronspektrumainak analizisére.

Elektron-korreldcios szatellitek 3d dtmeneti fémek 1s fotoelektron spektrumaiban [10,30]

Elektron-korreldci6 hatdsanak tulajdonithaté szatellit szerkezetek jelenlétét figyeltilk meg a 3d
atmeneti fémek (Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu) kemény szinkrotron-rontgensugarzdssal keltett 1s
fotoelektron-spektrumaiban, (a Ni kivételével) elsoként. Az 1s fotoelektron spektrumok
vonalalakjait nagy energiafelbontdssal mértilk €és a fotoelektron-spektrumok elméleti
analizisét ab inicié szamitdsaink alapjan végeztiik. A spektrumvonalak aszimmetridjanak
modellezéséhez az 1s fotoionizaciot kisérd, a vezetési savban torténd elektron-vakancia pér
gerjesztések leirdsdban sziikséges elektrondllapot-siiriségeket DFT  szdmitdsainkkal
hatdroztuk meg a Wien2k programcsomag [11] alkalmazasaval.. A betoltott €s betoltetlen
allapotok stirtiségének az dtmeneti matrixelemekkel silyozott konvolicids integraljat (JDOS)
hasznéltuk az 1s fotoelektron spektumvonal alakjanak modellezéséhez.

A kisérleti eredményeinkbdl szarmaztatott vonalalakokat az elméleti szamitasainkbol kapott
vonalalakokhoz hasonlitva, az 1s csics mért alakja a kis energaveszteségi tartomanyt is
beleértve jol egyezik a modellszamitdsainkbdl kapott spektrumalakkal, valamint a
tanulmanyozott 3d atmeneti fémek (Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu) minden 1s fotoelektron
spektruma esetében jOl kimutathat6 a rendszamtél fliggd energiatdvolsagd é€s
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energiakiszélesedésii (shake-up gerjesztésnek tulajdonithatd) szatellit csucs jelenléte [10, 30].
3d fémek nem rezondns KLL és KLM Auger spektrumai

A mért nem rezonans Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu KLL, valamint Cr, Mn, Fe, Co és Ni KLM
Auger spektrumokat korrigdltuk az elektronszorés, ill. az intrinsic kollektiv gerjesztések
kovetkeztében fellépd elektron-energiaveszteségi folyamatok hatdsdra. Ez az el6zdekben
ismertetett, az eddigieknél pontosabb moédon tortént (az 1s fotoelektronspektrumok
kiértékelése soran is alkalmazott, a REELS spektrumainkbdl kapott DIIMFP és DSEP
valoszinliségi strtiségfiiggvények és korabbi eredményeink felhaszndldsaval és a parcidlis
intenzitdsok analizise mddszerével). A korrigalt spektrumokbdl meghataroztuk a megfeleld
KLL Auger atmenetek relativ energidit €s intenzitasait. A hattérkorrekciot kdvetden tovabbra
is er6sen aszimmetrikus csuicsokat olyan Osszetett modell-csicsokkal tudtuk megilleszteni,
amelyek legnagyobb energidju €s intenzitdsu tagja aszimmetrikus Lorentz-alaku volt, kisebb
kinetikus energidju oldaldn tovabbi - Gauss vagy Lorentz — eloszlds alakjaval kozelithet
alaku kisebb intenzitdsu szatellit csicsok jelentkezhettek. A spektrumok analizise a gerjesztd
fotonnak a K-abszorpcids él energiahelyzetéhez viszonyitott energidja fliggvényében tortént.
A spektrumok kiértékelésénél feltételeztiik, hogy az esetleges szatellitek minden egyes
diagram Auger vonal esetében ugyanolyan energiatdvolsdgban és relativ intenzitdssal (a teljes
spektrum intenzitdsdra norméltunk) jelennek meg a spektrumokban. A Fe, Mn és a Cr KLL
Auger spektrumok esetében a spektrumok alakja kevéssé (Fe), illetve alig észrevehetden (Mn,
Cr) véltozik a gerjeszt6 foton relativ energidjanak (10-50 eV) a fiiggvényében. A kordbban a
Cu és Ni K-Auger spektrumokban azonositott, kezdeti allapoti (shake-up) gerjesztések
kovetkeztében megjelend intenziv szatellit-szerkezet hidnyzik a fém Cr, Mn, Fe és Co mintdk
K-Auger spektrumaibdl, amint ezt a 3. dbrdn lathat6 spektrumok is igazoljdk. A K



abszorpcids kiiszob folotti, novekvd energidji fotonokkal gerjesztett Co KLL spektrumok
részletesebb analizise alapjan azonban nem zdrhat6 ki néhdny kisebb intenzitdsu szatellit
megjelenése a kiiszobhoz kozeli gerjesztd energidknal.
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3. dbra: A rugalmatlan elektronszdrasi hattérre korrigalt, mért nem rezonédns fém Cr, Mn, Fe
és Co KLL Auger spektrumok.

A 4. és 5. abrdkon a spektrumok kiértékelésére példaként bemutatjuk a nem rezondns,
rugalmatlan hattérre korrigalt Co KLL és Cr KLM Auger spektrumok kiértékelését az
illesztett spektrummal és komponenseivel. Az eredmények értékelése, publikicid elokészitése
folyamatban van.
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4. abra: A fém Co mért, rugalmatlan elektronszorési héttérre korrigdlt KLL Auger spektruma
(pontok) és az illeszkedé modellspektrum a komponens vonalakkal (folytonos vonal). A
diagram fiiggdleges tengelyén az intenzitdst (tetsz. egys.), a vizszintes tengelyen az
elektronok kinetikus energidjat (eV) tiintettiik fel.
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5. dbra: A fém Cr mért (+) és a rugalmatlan elektronszérdsi hattérre korrigdlt KLM Auger

spektruma (pontok), valamint az illeszkedd modellspektrum a komponens vonalakkal
(folytonos vonal).

Toltésdtadds meghatdrozdsa fém-otvozet Auger-paraméter eltoloddsokbol NiFe otvozetek
esetén

A Fe-Ni otvozetek (Fe80Ni20, Fe50NiS0 és Fe20Ni80) esetében klaszter molekulapélya
modszerrel meghatdroztuk az optimdlis lokdlis geometridt, a betoltott és betoltetlen
elektrondllapotok alapallapoti stiriségét, valamint a Mulliken populdcidkat az oOtvozet
komponensei kozotti toltésatadas szarmaztatdsdhoz. Meghatdroztuk az 6tvozet komponensei
kozotti  toltésatadast valamint kiszdmitottuk a megfeleld betoltetlen elektronédllapot-
stiriségeket a rezondns KLL Auger spektrumok értelmezéséhez. Az otvozetek és a fém
referencia mintdk spektrumaibdl az Auger-paraméter (AP) eltoléddsokat, valamint a mért
eltoléddasokbol az atomi struktira modell alkalmazdsaval toltésatadds-értékeket
szarmaztattunk. Az Otvozet-komponensek  kozotti  toltésatadasnak a  DFT
modellszamitdsainkbdl szarmaztatott (igen kis, < 0.5 e) értékeit Osszehasonlitottuk az dltalunk
mért Auger-paraméter eltoloddsokbol az atomi struktira modell alkalmazdsdval kapott
értékekkel. Eredményeink szerint a FeSONiS0 és a Fe20Ni80 otvozetek esetén a kezdeti
allapoti, mig a Fe80ONi20 o6tvozet esetén a végallapoti AP eltoléddsokbdl szarmaztatott
toltésatadds értékek mutatnak kielégitd egyezést a modellszamitdsainkbdl kapott értékekkel

[8, 17]. Az eredmények publikédlasa folyamatban van.
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3d fémek rezondns KLL Auger spektrumai

A 3d fémek rugalmatlan elektronszords hatdsaira korrigdlt kisérleti rezonins KLL
spektrumainak alakja eltér a kordbban tanulméanyozott rezondns Cu és Ni KLL Auger
spektrumok alakjatol, pl. a foécsucs alakja aszimmetrikus, a kisebb kinetikus energidk felé
elnyild. Ezt okozhatja az elektronszords hatdsainak kiszlirésére vonatkozé korrekcid
szisztematikus hibdja, illetve a betoltetlen héjak kovetkeztében esetlegesen fellépd multiplett
felhasadas. Ez utobbi feltevést tdmasztjdk ala a Co és Mn nanorétegb0l gerjesztett rezondns
K-Auger spektrumaink alakjai is [31, 32], igazolva, hogy az emlitett eltérés oka nem
kapcsolatos az elektrontranszport jelenségekkel.

Striiségfunkciondl elméleten (DFT) alapul6 szdmoldsokat végeztiink a Wien2k program [11]
felhaszndlasaval a Cr, Mn, Fe, Co, Ni és Cu elemekre, végtelen, periodikus kristalyracsot
feltételezve. A betoltetlen dllapotok stirliségét (DOS) haszndltuk fel ezen elemek rezondns
KLL Auger spektrumainak modellezéséhez, a betoltott és betdltetlen dllapotok stirliségének az
atmeneti matrixelemekkel sulyozott konvolucids integraljat (JDOS) pedig az 1s fotoelektron
spektumvonal alakjanak modellezéséhez. A rugalmatlan hattérre korriglt rezondns KLL
Auger spektrumokat Osszehasonlitottuk a klaszter molekulapdlya mddszerrel altalunk
meghatdrozott, megfeleld betoltetlen elektrondllapot-stiriségek és a rugalmatlan rontgen
rezonanciaszorasi modell alkalmazédsaval szamitott [33-38] spektrumokkal. A 6. és 7. dbrdkon
a fém Mn mért és modellszamitdssal kapott rezondns KLL Auger spektrumai lathatok a
gerjeszto fotonoknak a Mn K abszorpcios élhez viszonyitott energidja fiiggvényében. A
korabbi munkéankban [33] kapott, Ni-re vonatkozé eredményekhez hasonléan minden dltalunk
vizsgdlt lezaratlan 3d héju fém esetében talaltunk szisztematikus eltéréseket a kisérleti és a
modellezett rezondns Auger spektrumalakok kozott. Ni, Cr és Mn esetén az egyezés részleges
(a K ionizédciés kiiszob alatt a betoltetlen dllapotok stirlis€égébdl szamolt struktirdk
azonosithatdk a kisérleti spektrumban is, de a focsicshoz képesti aranyuk alulbecsiilt). Fe és
Co esetén joval nagyobb az eltérés, s a Co spektrumokban a fdcsiics kettds szerkezete
felhasaddsra utal, vélhetéen multiplett kolcsonhatds kovetkeztében, melynek leirdsara a
fiiggetlen részecske kozelitésen alapuld jelenlegi elméleti modelliink nem alkalmas. A
jelenség pontosabb leirdsa tehdt az alkalmazott modell tovabbfejlesztését igényli.
Eredményeink publikaldsa folyamatban van.
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Mn KLL resonant spectra
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6. dbra: A fém Mn mért rezondns KLL Auger spektrumai a gerjesztd fotonoknak a Mn K
abszorpcids élhez viszonyitott energidja fiiggvényében. A diagram fiiggdleges tengelyén az
intenzitast (tetsz. egys.), a vizszintes tengelyen az elektronok kinetikus energidjat (eV)
tiintettiik fel.
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Mn KLL resonant spectra
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7. dbra: A fém Mn modellszdmitassal kapott rezondns KLL Auger spektrumai a gerjeszto
fotonoknak a Mn K abszorpcids élhez viszonyitott energidja fiiggvényében. A diagram
fliggbleges tengelyén az intenzitdst (tetsz. egys.), a vizszintes tengelyen az elektronok
kinetikus energidjat (eV) tiintettiik fel.

Szatellitvonalak gerjesztési fiiggvényei (saellite evolution) 3d fémek KLL Auger
spektrumaiban

A korabbi, a Cu és Ni K-Auger spektrumokban azonositott kezdeti allapoti (shake-up)
gerjesztések kovetkeztében megjelend intenziv szatellit-szerkezet hianyzik a fém Cr, Mn, Fe
és Co mintdk K-Auger spektrumaibdl. A kozvetleniil a K-abszorpcids kiiszob folotti, novekvo
energidju fotonokkal gerjesztett KLL spektrumok részletesebb analizise alapjan azonban nem
zarhaté ki néhdny kisebb intenzitdsu szatellit megjelenése kiiszob koriili gerjesztéseknél. [A
Co esetében azonositott, a legintenzivebb (lDz) diagram Auger vonalhoz képest kozelebbi (-6
eV), ill. kicsit tdvolabbi (-16 eV) energiahelyzetii szatellitek intenzitdsa a foton-energia
novekedtével kezdetben novekvd tendencidt mutat, majd telit€ésbe megy. Ez a valtozas
jellemzi a kezdeti dllapoti gerjesztéseket.

A 3d atmeneti fémek KLL Auger (shake-up) szatellit &tmeneteinek gerjesztési mechanizmusat
(evolucids fiiggvényét) tanulmdnyozva a Cu és és Ni fémek esetében, 0sszehasonlitottuk a
kordbbi szemiempirikus modelleket és 1j, egyszerlibb modellt javasoltunk az evolicids
figgvények leirdsara [39]. Mivel az addiciondlis vakancia keltésének mechanizmusa ugyanaz
a megfeleld rontgendtmenetek esetében is, az eredmények alkalmazhatdk a rontgen-szatellit
vonalak tanulmdnyozdsaban is. Hasonlé vizsgélatokat végeztink a Fe €s Zn fémek KL
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rontgenspektrumaiban  jelentkezd szatellit vonalak evolucios fiiggvényét kozelitve
ugyanazokkal a szemiempirikus modellekkel, tisztdzva a modellek fizikai alapjait és
értelmezve a kotott allapotba torténd elektrongerjesztés (shake-up) lefrdsdra kidolgozott
modellek korldtozott alkalmazhatésdgat a szabad allapotba torténd gerjesztési folyamatok
(shake-off) leirasara [40].

3d fémoxidok KLL Auger és 1s fotoelektron spektrumai

A korabban mért MnO rezondns Mn KLL Auger spektrumok értelmezésének eldsegitésére és
a lokalis elektronszerkezetre vonatkozéan tobb informacié szerzésére a MnO Mn 1s
fotoelektronspektrumét tanulmanyoztuk. Az 1s spektrumban szatellitek azonosithatok,
amelyek szerkezete hasonld a szintén a jelen projekt keretében tanulményozott Ti oxid
nanoszemcsék 1s, 2s, 2p fotoelektronspektrumaiban megjelend szatellit-szerkezethez,
amelyrdl megmutattuk, hogy nem elektronszords kovetkezménye és a teljes szatellitszerkezet
nem értelmezhetd a korabbi CTM (Charge Transfer Multiplet) szamoldsok alapjéan [8].

Toltés-transzport folyamatok félvezeto detektorokban

A félvezetd detektorokban lezajlé toltés-transzport folyamatok leirdsdra és a detektorok
aramjelének meghatdrozdsara 3 dimenziés Monte Carlo szimuldcion alapulé modellt
dolgoztunk ki, amely a toltéshordozokat kvazi-klasszikus részecskéknek feltételezi, az
itkozésekben a kvantumos jelleg a szérdsi paramétereken keresztiil jelenik meg. A modell a
félvezetd detektorokban a detektdland6 sugérzas altal keltett szabad, folos toltéshordozéknak
a begyljtésiik érdekében létrehozott elektromos tér dltal irdnyitott, avagy nélkiile torténd
mozgésat korldtoz6 folyamatok részleteit irja le. Eddig még nem probéltdk a toltésbegyiijtési
folyamatokat a detektorokban ilyen részletes modellel leirni. A modellben a
toltéshordozoknak a szennyezdkon vald szordddsat elhanyagoljuk, a kiliritett tartomdnyban
elsésorban a fononokon torténd szorddast vessziik figyelembe, a neutrdlis tartomanyban pedig
a toltéshordozok egymadson torténd szorddasdt is. A modell alkalmazhaté mind a
,hagyomanyos*, Si (Li) és HPGe, mind a ,,modern” (Si pin, CdTe, CdZnTe, gyémant, stb.)
detektorokban lezajlé folyamatok tanulmédnyozdsira. Mindkét esetre vonatkozdan
meghataroztuk a toltéshordozokat érintd szordsi folyamatok valdszinliségeire, a szorasi idokre
€s a szogeloszlasokra vonatkozé formuldkat, valamint a Kkiiiritett térfogatra jellemzd
csapddzasi és a térerOmentes tartomanyra jellemz6 rekombinaciés folyamatok részleteit. Ezen
kiviil kidolgoztuk a megfeleld eloszldsokhoz sziikséges véletlenszam - generdld
algoritmusokat, valamint a szérdsi folyamatok leirdsara szolgalé Monte Carlo keretprogramot.
A kovetkez0 feladat a megfeleld szorasi folyamatok modellezésének a MC programba val6
beillesztése volt. A program kidolgozdsa sordn beépiiltek a félvezetd detektorokban a
termikus elektronokra vonatkozé specidlis szordsi sajatossagok is. A programot a szilicium
esetére teszteltiik: a modell helyességét irodalombdl vett kisérleti és MC szimulaciés diffizios
és drift adatokkal ellendriztiik térerOmentes esetben, illetve homogén erotér esetére. Ezek a
mennyiségek ugyanis kiilondsen érzékenyek a modell részleteire.

A modell segitségével elsésorban a detektorok aramjelének iddbeli lefutdsat kivanjuk
meghatdrozni és Osszehasonlitani a kordbbi eredményekkel, valamint olyan, eddig nem
vizsgalt, de a detektorok mukodése szempontjabdl fontos jelenségek analizisét szeretnénk
elvégezni, mint a retrodiffuzié a gylijtoelektroda kozelében, a drift-diffuzié a kiiiritett-
neutrdlis tartomdny hatardn, a diffizié-rekombindcié és a kisebbségi toltéshordozok
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reflexigjanak folyamatai. A kidolgozott modell kozlésének el0készitése €s a kiilonbozo tipust
detektorok esetében torténd alkalmazasa folyamatban van.

A korszerl, mikroelektronikai technoldgidval késziilé detektorok akar alapvetd technoldgiai
okokbdl, akar gyartasi tokéletlenség miatt tizemi koriillmények kozott nem elhanyagolhatéd
hanyadban tartalmaznak ,térerdmentes” térfogatokat, amelyek hatdsa akdr rontgen- vagy
gamma-sugarzds, akdr toltott részecskék esetén zavaré és a spektrumok kiértékelésénél
figyelembe veendo [41-44].

Kisérleteinkben nemrég IBIC moédszerrrel (Ion Beam Induced Charge ) vizsgaltunk szilicium
pin-fotodiddakat [44]. A Kkiiiritett réteg vastagsdgéndl nagyobb hatétidvu ionok esetén a
térerdmentes tartomanyban keltett elektron-lyuk péarok diffiziés mozgasat a DTR- (Diffusion
Time Resolved)-IBIC mddszerrel kovettik nyomon. Ennek okdn modelliinket és
programunkat el0szor erre az esetre alkalmaztuk. A kiiiritetlen térfogat kiilonboz6
mélységeibdl inditottunk egyesével (kisebbségi) toltéshordozdkat Maxwell-Boltzmann
energiaeloszldssal. A hatsé kontaktust reflektdld tulajdonsdgunak tekintettilk. A detektor
aramjelének a spektrum kialakuldsaban meghatdrozo jellege miatt az egyes toltések begytijtési
id6inek eloszldsat hatdroztuk meg. A csak ,,sima” diffiziét és a reflexiot is elszenvedett
toltéshordozok jarulékai az eloszlasban ol elkiilonithetdek, sot kiillon-kiilon jol illeszthetdek

_l lh—t 0-_2 L lhy—t o " £
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8. dbra: Részlegesen Kkiiiritett Si pin-fotodidda térerOmentes tartomanydnak egy fix pontjabol
inditott kisebbségi toltéshordozoknak a kiiiritett réteg hatardig torténdé megérkezéséig eltelt
idotartam- eloszlasa a MC modelliinkkel szamolva.
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Természetesen a térerOmentes esetre, sot akar a “kozonséges” detektorokban szokdsos <10
kV/cm térer0sség esetére is tulzasnak tlinik a szordsok részleteit figyelembe venni. Tavlati
céljaink  kozott azonban a  jelenlegi  kutatdsaink  tdrgyat képez6  szilicium
fotoelektronsokszorozék (SiPM = Silicon Photomultiplier) modellezése is szerepel, amelyek
esetében 4-500 kV/cm térer6sség is eléfordul. A SiPM nagyérzékenységili szildrdtest
fotodetektor, amely parhuzamosan kapcsolt miniatiir lavina fotodiédakbol all, melyek Geiger-
Miiller iizemmddban, a letorési fesziiltség folott tizemelnek [46]. Nagy elonyiikk a vakuum
fotoelektronsokszorozé csovekkel (PMT) szemben az, hogy érzéketlenek a magneses térre.
Jelenleg nemzetkozi egyiittmiilkodésben [47] az annak keretén beliil fejlesztett SiPM
fotodetektorok mindsitésével és a rajuk alapozott, magneses rezonancia képalkoté6 (MRI)
berendezésbe integrdlhat6 kisdllat PET késziilék (pozitron emisszids tomograf) elkészitésén
dolgozunk.
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