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Berillium, molibdén és volfram visszaverddési
egyiitthatdjanak meghatarozasa nagy pontossagu
Monte Carlo-szimulaciéval

Tékési Karoly

HUN-REN Atommagkutat6 Intézet, (ATOMKI), Debrecen, Bem tér 18/c.

Jelen cikkben egy tovdbbfejlesztett szamitdsi eljirdst mutatok be a berillium, molibdén és volfram elektron-visszaszorisi egyiitthatoinak (BSC)
meghatdrozasdra 0,1-100 keV kozotti elektronenergidk esetén. A szdmitdsok korszerii Monte-Carlo-szimuliciés modszerrel torténtek kiilon-
boz6 energiaveszteségi fiigguény (ELF) adatkészleteket alkalmazva bemeneti paraméterként. Az elektronok rugalmatlan szordsi keresztmetsze-
tét a relativisztikus dielektromos fligguény formalizmusdbol vezettem le, ahol Penn teljes algoritmusa felhasznildsra kertilt az optikai hatdrban
(g — 0) mért ELF kiterjesztésére a teljes (q, @) sikra. Az eredmények igazoltik, hogy az energiaveszteségi fligguény pontossiga jelentdsen
befolydsolhatja a szamitott visszaszordsi egyiitthatot, tovdbbd, hogy ez szoros kapcsolatban dll az f- és ps-Osszegzési szabdlyokkal.

Bevezetés

Amikor az elektronnyalab egy tomor anyag feliiletére ira-
nyul, a bees6 elektronok nagy része megall a célanyagban,
de koziilikk néhény visszaszoérédik, és elhagyja az anyagot.
Azokat az elektronokat, amelyek energidja meghaladja az
50 eV-ot, visszaszort elektronoknak nevezziik, mig az ennél
alacsonyabb energiaju elektronok a gerjesztett masodlagos
elektronok [1].

Ezeknek az elektronoknak a tulajdonsagait szamos tertileten
hasznositjék [2-5], kiilonosen a pasztazo elektronmikroszko-
pidban (SEM). A SEM-ben a masodlagos elektronok jele
nagy feliileti érzékenységet mutat lehet6vé téve a felszini to-
pografia nagy felbontisu leképezését, mig a visszaszort
elektronok segitségével sokszor az anyag tombi Osszetétele
vizsgalhato, mivel a jel intenzitdsa erésen fiigg az elem rend-
szdméatol. A mdsodlagos elektronhozam - azaz a primer
elektrononként kibocsatott méasodlagos elektronok szama -
az anyag elektronikus és feliileti tulajdonsagaitdl fiigg; a
visszaszorasi egytitthaté (BSC) - a primer elektrononként
visszaszort elektronok szama - elsésorban az anyag alkoto-
elemeinek rendszamaval ardnyos. A tiszta, ideélis, lapos fe-
liletek masodlagos elektronhozaménak és visszaszoérasi
egyttthat6jdnak tanulmanyozésa az 1960-as évek o6ta ki-
emelt kutatasi teriilet a SEM kontrasztmechanizmusainak
megértése szempontjabol.

Elméleti szempontb6l a Monte Carlo-moédszer idedlis esz-
koz az elektron-szilardtest kolcsonhatas vizsgéalatara [6-12],
és széles korben alkalmazzédk az elektronspektroszképidban
és az elektronmikroszképiaban. Az elmult évtizedekben
szamos ilyen modell sziiletett, kiilonféle elektronszorasi el-
méletekre tdmaszkodva. Ebben az 6sszeftiggésben a szerz6
tobb Monte Carlo-modellt és -kédot is kidolgozott kiilon-
boz6 alkalmazasokhoz: példaul a CTMC-SEM-modellt a
masodlagos és visszaszort elektronok szimulacidjara SEM-
ben, a CTMC-3DSEM-et Osszetett haromdimenziés minta-
geometridkhoz, a CTMC-SES-t Auger- és fotoelektron-
spektroszkoépidhoz, a CTMC-REELS-t az elasztikus cstcs és
a reflexi6s elektronenergia-veszteségi spektrum modellezé-
sére, a CTMC-RMC-t optikai dllandék meghatarozéasara, a

CTMC-CHARG modellt a toltésfelhalmozodasi jelenségek-
hez szigetel6kben és félvezet6kben, valamint a CTMC-
ATOMIC modellt ultravékony rétegek vizsgélatara.

A nuklearis fuzios kutatasok szempontjabél kiemelt jelents-
ségli anyagok - példaul a berillium (Be) és a molibdén (Mo),
valamint a volfram (W) - visszaszoérasi egyiitthatéjat korab-
ban korszerti Monte Carlo-modellek (CTMC-SEM) segitség-
ével mar meghataroztak, a Mott-féle rugalmas szoérasi ke-
resztmetszet és a dielektromos fiiggvény formalizmus alkal-
mazasaval. Ezekben a vizsgélatokban elsésorban a kiilon-
b6z6 rugalmas szorasi potencidlok hatasat elemezték. Ki-
mutattak azonban, hogy az eltéré rugalmas keresztmetsze-
tek onmagukban nem magyarazzik a visszaszorasi egytitt-
hatéra kapott mért és szimulalt adatok kozti eltérést. Ugyan-
akkor a CTMC-ATOMIC modell alapjan elvégzett kiegé-
szit6 szimuldciok megmutattak, hogy mar néhany atomi ré-
teg szénszennyez6dés jelentésen modositja a BSC értékét:
azt noveli a konny elemeknél (pl. Be), és csokkenti a nehéz
elemeknél (Mo, W).

Tekintettel arra, hogy teljesen tiszta feliiletek kisérleti vizs-
galata - a szennyez6 komponensek (szén, oxigén) in situ
monitorozasaval - ritkdn kivitelezhet6, a masodlagos elekt-
ronhozamra és a visszaszorasi egytitthatéra vonatkozo, va-
l6ban megbizhat6 kisérleti adatok még mindig hidnyosak. A
masodlagos elektronok alacsony energidjuk miatt kiilono-
sen érzékenyek a feliileti és kémiai allapotvéltozasokra, ez-
zel szemben a visszaszort elektronok nagyobb energidjuk
miatt kevésbé fliggenek a feltiletmddositasbol eredé munka-
fuggvény-véltozast6l. Emiatt kiillonosen igéretes lehet egy
megbizhaté elméleti BSC-adatbazis létrehozasa Monte
Carlo-szimul4ci6 segitségével feltéve, hogy a fizikai modell
nagy pontossagu.

Korabbi munkék alapjan a CTMC-SEM-modell alkalmas a
masodlagos és visszaszort elektronok pontos szimulaciéjara
fémes anyagok esetén. Ugyanakkor a szorasi keresztmetsze-
tek szamitdsdhoz sziikséges egyes bemeneti adatok to-
vabbra is bizonytalansaggal terheltek. Példaul az elasztikus
szorashoz hasznalt potencidl meghatarozasa nem egyér-
telmd, ami kis mértéki bizonytalansidgot okozhat a
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szamitott BSC-ben. Ennél is fontosabb, hogy a rugalmatlan
szoras szamitisidban kulcsszerepet jatszé optikai energia-
veszteségi fliggvény (ELF) pontossdga er6sen meghatarozza
a kapott keresztmetszeteket. Az ELF - a dielektromos fiigg-
vény képzetes részeként - a valencia- és bels6 héjak elektro-
nikus gerjesztéseit irja le, amelyek az energiaveszteségi fo-
lyamatokért felelnek. Mivel a redlis anyagok elektronikus
strukttraja osszetett, az ELF jelenleg nem hatarozhat6 meg
kell6 pontossaggal tisztan elméleti Gton, igy legtobbszor ki-
sérleti optikai adatokra tdmaszkodnak.

Fontos azonban megjegyezni, hogy az elfogadott optikai
adatbézisok - mint példaul Palik gytjteménye [13], - tobb,
kiilonb6z6 kutatoktdl szarmazé mérési adatsort tartalmaz-
nak részben eltér6 fotonenergia-tartomanyokbdl. Ezek elté-
rései modositjak a szamitott rugalmatlan keresztmetszete-
ket, igy a BSC értékét is. Eddig nem vizsgaltdk részletesen,
hogy az ELF-adatok bizonytalansdga milyen mértékben be-
folyasolja a visszaszorasi egyiitthaté Monte Carlo-alapt sza-
mitasat. Jelen cikk célja ezért annak feltarasa, hogy az ELF-
adatbézisok eltérései miként hatnak a BSC értékére. Ezért
kiilonb6z6 ELF-kombinaciok kertiltek felhasznalasra: Palik
adatbézisabdl szarmazé optikai mérések [13], valamint RE-
ELS-spektrumokbdl kinyert adatok. A Be, Mo és W elemek
visszaszorasi egytitthatdit ezekkel a kiilonb6z6 ELF értékek-
kel szdmitottam ki 0,1-100 keV kozotti primer elektronener-
gidkon, és az eredmények alapjan pontositott, tovabbfejlesz-
tett elméleti BSC-adatokat kaptam.

Monte Carlo-szimulacios modell

A vizsgélatban a legkorszertibb Monte Carlo-szimulaciés
modellt alkalmazom, amely a legtijabb elektron-anyag kol-
csonhatasi rugalmas és rugalmatlan szérasi keresztmetsze-
teket hasznalja. A mddszer részletes leirasat korabbi mun-
kaim tartalmazzak; itt csak a szamitasi eljaras attekintése ke-
riil bemutatésra.

Elektronok rugalmas szorasa

A rugalmas széras szamitasahoz a Mott-féle differencialis
keresztmetszetet alkalmazom [14]:

d
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ahol f (9) és g (9 ) a szorasi amplitadok, amelyek rész-
leges hullamok moédszerével hatdrozhatok meg. A szérasi
potencial harom részbdl all: az elektrosztatikus potencialbol,
a kicserél6dési potencialbél és a korrelaciés-polarizacios po-
tencialbol. A mag toltéseloszlasat Fermi-eloszlassal, mig az
elektroneloszlast Dirac-Fock elektronstirtiséggel hatarozom
meg. Ezen feliil figyelembe veszem a Furness-McCarthy-
féle cserepotencialt és a lokalis stirtiségkozelitésen alapul6
korrelaciés-polarizacids potencialt. A Mott-keresztmetsze-
tet az ELSEPA programmal szamitom ki [15].

Elektronok rugalmatlan szérasa

A rugalmatlan titk6zések leirasara a dielektromos fliggvény
formalizmust alkalmazom. Ebben a modellben a differenci-
alis inverz rugalmatlan athossz (DIIMFP) a kovetkez6kép-
pen irhato fel:
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ahol y = 1+ E / (mocz) a relativisztikus korrekcios fak-

tor, g pedig a Bohr-sugér.

A szoérasi valoszintliséget az energiaveszteségi fiiggvény
(ELF) hatarozza meg. Penn teljes algoritmusa lehet&vé teszi,
hogy az optikai hatdrban mért ELF-et kiterjessziik a teljes
sikra [16]. Ehhez a Lindhard-dielektromos fiiggvényt hasz-
naltam. A kiilonboz6 ELF-ek min6ségének ellenérzésére két
Osszegzési szabalyt alkalmazok:

oszcillatorer6-szabdly (f-sum rule) - érzékeny a magas ener-
giatartoméany pontossagara; tokéletes arnyékolasi szabaly
(ps-sum rule) - f6ként az alacsony energidja ELF-pontossa-
got tiikrozi. Idealis esetben az f-szabaly a rendszamot, a ps-
szabély pedig az egységet kell, hogy visszaadja.

Monte Carlo-szimulacié menete

A mintéba belépé elektron szamos rugalmas és rugalmatlan
titkozésen megy keresztiil, melyek soran médosul mozgas-
iranya és energidja. A szorasi szogeket és az energiaveszte-
séget a megfelel6 differencidlis keresztmetszetek alapjan,
véletlenszamokkal mintdzom. A 50 eV feletti energidju ma-
sodlagos elektronokat a BSC szamitdsaba is beleszamitom.

A rugalmatlan energiadtadds fiiggvényében a gerjesztett
elektron szdrmazhat:

* valenciasavbdl, ha a veszteség kisebb, mint az adott bels6
héj kotési energidja;

* bels6 héjrol (bels6-héj ionizacié), ha a veszteség megha-
ladja a kotési energiat.

A gerjesztett atom relaxacidja Auger-elektron vagy foton ki-
bocséatasaval is megtorténhet, de az Auger-elektronok hoz-
zajarulasa a visszaszorasi egytitthat6hoz elhanyagolhat6.

A tobbszorosen szérédott elektronok egy része eléri a fel-
szint, ahonnan bizonyos valoészintiséggel kiléphet. Ehhez
kvantummechanikai atbocsatasi fiiggvényt hasznaltam:
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ahol az elektron mozgasi irdnya és a feliileti normalis kozotti
sz0g, valamint a feliileti gat, amely a munkafiiggvény és a
Fermi-energia 6sszegébdl adédik [17]. A kinetikus energia
alapjan egy megszokott elektront vagy valédi szekunder
elektronnak (<50 eV) vagy visszaszort elektronnak (>50 eV)
tekinttink. A visszaszorasi egytitthatot az egy beesé elekt-
ronra jutd visszaszort elektronok szdma hatarozza meg, mig
a szekunder elektronhozamot hasonl6képpen az egy bees6
elektronra juté szekunder elektronok szdma hatarozza meg.
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Energiaveszteségi fiiggvény adatok

Palik optikai adatbazisa [13] tobb kiilonboz6 méréssorozatot
tartalmaz, amelyeket kombinalva harom berillium-ELF-et
allitottunk el6: "Tanuma", "Palik" és "Palik-1". Ezek az opti-
kai energiaadatok a 0,02 eV-10 MeV tartomanyban talalha-
tok. A kiilonbségek féként a fécstics kornyékén dominalnak,
ami eltéréen befolyésolja a rugalmatlan keresztmetszeteket
is.
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2. dbra: Az 1. dbran lathaté ELF-ekbdl szamitott rugalmatlan dt-
lagos szabad tithosszak: (a) Be, (b) Mo és (c) W

Molibdén és volfram esetén harom masik ELF-kombin&ciot
definidltunk: "Palik", "Tanuma" és "Werner", amelyek alap-
jat vagy optikai adatok (Palik), vagy REELS-spektrumokbol
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szarmazo6 adatok (Werner) képezik. Az 1. abra a berillium,
molibdén és volfram energiaveszteség-fliggvényeit mutatja.

Egy adott ELF-bdl els6 1épésként meghataroztuk az energi-
atol fuggo rugalmatlan uthosszat (IMFP), amely azt az atla-
gos tavolsagot jelenti, amelyet az elektron a vizsgalt anyag-
ban energia-veszteség nélkiil meg tud tenni. Mivel az IMFP
a rugalmatlan szérasi keresztmetszet reciproka, nagy IMFP-
érték azt jelenti, hogy az elektron hosszabb tton haladhat
anélkiil, hogy energiat veszitene - ezért nagyobb val6szint-
séggel szorédik ki a feliilet felé, ami noveli a visszaszorasi
egylitthatot (BSC). Az IMFP energiafiiggése tehéat kozvetle-
niil magyarazza a BSC primer energiaval val6 viselkedését
is.
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Palik 74,32 0,43 1,01 1,13
W Tanuma 73.31 -0,93 1,01 1,3
-71,39 (-1,3)] -1,013 -1,3
Werner 74,05 0,07 1,02 2,49

1. tdbldzat: Az f- és ps-Gsszeg szabdlyok és azok relativ hibdi Be,
Mo és W esetén, ahol a ziréjelben 1évd adatok Tanuma és munka-
tdrsai [18] munkdjabol szdrmaznak

A berillium esetében (2a abra) a harom IMFP-gorbe nem
metszi egymdst: a "Tanuma"-IMFP minden energian kisebb,
mint a "Palik"-IMFP, mig a "Palik"-IMFP mindenhol kisebb
a "Palik-1"-IMFP-nél. Ez sszhangban 4ll a f- és ps-szabaly
hibaival (1. tdblazat): a "Tanuma"-ELF pozitiv hibai azt jel-
zik, hogy az ELF talbecsiilt, igy az IMFP kovetkezetesen
alulbecsiilt, mig a nagy negativ hibak a "Palik-1"-ELF eseté-
ben talbecsiilt IMFP-t eredményeznek. A "Palik"-ELF hibai
a legkisebbek, ezért a "Palik"-IMFP tekinthet6 a legmegbiz-
hatébbnak.

Molibdén és volfram esetében az IMFP-gorbék értelmezése
Osszetettebb. Molibdénnél a "Palik"- és "Werner"-gorbék két
ponton metszik egymast: az egyik 50 eV alatt, a masik ko-
riilbeliil 200 eV-nél. Az 50-200 eV tartomdanyban a "Palik"-
IMFP nagyobb a "Werner"-IMFP-nél, egyébként kisebb. Ez
Osszhangban van azzal, hogy a "Werner"-ELF a kis energia-
kon kissé talbecsiilt (pozitiv ps-szabaly), mig a magas ener-
gidkon kissé alulbecsiilt (negativ f-szabaly). A "Tanuma"- és
"Palik"-ELF-ek 40 eV alatt megegyeznek, 4m 40-80 eV kozott
eltérnek, igy a "Tanuma"-IMFP alacsony energian egyezik a
"Palik"-IMFP-vel, mig magas energian - a negativ f-szabaly
hibéja miatt - talbecstilt. Emiatt varhat6, hogy a "Tanuma"-
ELF tal magas BSC-t ad.

0.5
0 0.4
-
(]
=
=]
R}
303
()
‘0
.
0 ® v Monte Carlo
N 0.2 v —— Palik
2} v
ﬁ Tanuma
) v Werner
[72]
S Kisérlet
> 0.1 A Reimer 1980 % Bishop 1963
MO <& Philibert 1963 ¢ Heinrich 1966
Vv Sternglass 1954 ® Palluel 1947
O Bronshtein 1969 @ El Gomati 2008
0.0 L L
0.1 1 10 100
Primer Energia (keV)
T T
0.6 - _
0
= e~ —
£ *®
Z i
> o
Doar .
‘0
\©
s Monte Carlo
u — Palik
© —— Tanuma
N ¢
n 0.2 ® Werner | |
[72]
; Kisérlet
@ Hunger 1979 A Reimer 1980
< Moncrieff 1978 @ Heinrich 1966
B Palluel 1947 < Philibert 1963
O Br htein 1969 @ EIl Gomati 2008
0.0 L L
0.1 1 10 100

Primer Energia(keV)
3. dbra: A jelenlegi visszaszordsi egyiitthatok a) berillium, (b)
molibdén és (c) volfrdm esetében a kordbbi elméleti és kisérleti
adatokkal [19-31] dsszehasonlitva

Volframnal a "Palik"- és "Werner"-IMFP-gorbék kortilbeliil
20 eV-nél metszik egymast: e felett a "Palik"-IMFP nagyobb,
mivel a "Palik"-ELF pontosabb az alacsony energiakon, mig
a "Werner"-ELF pontosabb a magas energidkon. A "Ta-
numa"-ELF 35-80 eV kozott kissé eltér a "Palik"-ELF-t¢], de
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az IMFP-k kiilonbségei itt mar elhanyagolhatok. Ennek oka,
hogy a volframra vonatkozé 6sszegzési szabaly hibai mind-
harom ELF esetében kicsik, igy a kiilonbségek nem érvénye-
stilnek erésen.

A visszaszoérasi egytitthatokat (BSC) Monte Carlo-szimula-
cioval szamitottuk ki a Be, Mo és W idedlis, tiszta, sima felii-
letére 0,1-100 keV kozotti primer energidkon, energidnként
108 elektronpalya kiszamitésaval (Id. 3. dbra). A BSC értéke
a teljes energia-spektrum integralasaval adédik. Alacsony
primer energidkon a kis energiaja elektronok dominalnak,
igy a ps-szabaly pontossdga a meghataroz6; nagy primer
energidkndl a nagyenergids elektronok is hozzajarulnak,
ezért a f-szabély pontossaga valik lényegessé. Az eredmé-
nyeket a 4. abra mutatja.

A Derillium esetében a harom ELF-fel kapott BSC-gorbe
ugyanazt a tendencidt mutatja, mint az IMFP: nagyobb
IMFP — nagyobb BSC. Korabbi munkdinkban "Tanuma"-
ELF-et hasznaltunk, ami a rugalmatlan keresztmetszet tal-
becstiléséhez vezetett, igy a "Tanuma"-BSC alulbecsiilt volt.
Els6 pillantasra agy ttinhet, hogy a "Palik-1"-gorbe egyezik
legjobban a Bronstein-féle kisérleti adatokkal, &m mivel a
"Palik-1"-ELF nagyon pontatlan (nagy f- és ps-hibékkal), ez
csak latszolagos. A "Palik"-ELF a legpontosabb, igy a "Palik"-
BSC tekinthet6 a legmegbizhatébbnak. Ha a feliileti szén-
szennyez6dés egyetlen monoréteggel jelen van, a "Palik"-
BSC még jobban kozeliti a kisérleti értékeket, ami alata-
masztja a szennyez6dés jelentSségét.

Molibdén esetében a "Tanuma"-ELF alulbecsiilt, a "Palik"-
ELF pedig kissé tulbecsiilt, ezért varhato, hogy a "Tanuma"-
BSC tul magas, a "Palik"-BSC pedig tul alacsony. A szimula-
cidk ezt megerdsitik. A 10 keV feletti tartomanyban a "Pa-
lik"-gorbe egyezik legjobban a kisérleti adatokkal. Mivel a
nehéz elemek feliileti szénszennyez&dése csokkenti a BSC-t,
1-2 monoréteg szénnel a szamitdsok még kozelebb kertilnek
a mért értékekhez. A "Werner"-ELF varhat6an a két széls6
eset kozott helyezkedik el - ezt a szimulacié is mutatja.

Volfram esetében a harom ELF f- és ps-szabaly hibai egy-
arant kicsik, igy a hozzajuk tartozé IMFP- és BSC-gorbék is
nagyon kozel esnek egymashoz; ennek megfeleléen nem ta-
lalunk jelent6s eltérést a szimulalt BSC-k kozott.

Osszefoglalas

Ebben a munkdban megvizsgaltuk a kulonb6z6 energia-
veszteségi fliggvények (ELF-ek) hatdsét a berillium, molib-
dén és volfram elemek elektron-visszaszorasi egyiitthatoi-
nak Monte Carlo-szimulaciéval szamitott értékeire a
0,1-100 keV primerenergia-tartoméanyban. A f- és ps-Osszeg-
zési szabélyok részletes elemzése megmutatta, hogy a f-sza-
baly az ELF nagy energiaja részének pontossagara érzékeny,
igy a magas primer energidkon meghatérozott BSC-t don-
téen befolyésolja, mig a ps-szabdly az alacsony energiaja
ELF-pontossagot tiikrozi, és a kis primer energiakon kapott
BSC-kre van er6s hatassal.

A nagy negativ vagy pozitiv hibak a f- vagy ps-szabélyban
talbecslést vagy alulbecslést eredményeznek a BSC értéké-
ben - el6bbiek els6sorban a magas, utébbiak az alacsony pri-
mer energidk tartomanyaban jelentkeznek.

Kiilonosen a berillium esetében figyelhet6 meg kifejezett ér-
zékenység az ELF pontossdgéra: jelen eredményeink azt
mutatjak, hogy a "Palik"-ELF alkalmazasa lényegesen javitja
az el6z6 munkédkban "Tanuma"-ELF alapjan kapott BSC-k
pontossagat. A molibdén esetében a '"Palik"-ELF szintén
kedvezébb eredményt ad, mint a kordbban hasznalt valto-
zatok. A volfram esetében azonban a kiilonb6z6 ELF-ek 6sz-
szegzési szabalyai eleve kozel azonos pontossagtak, igy a
szimulalt BSC-k ko6zott nem mutatkozik jelentds eltérés.

Eredményeink ramutatnak, hogy a BSC-k megbizhat6 elmé-
leti meghatarozasahoz kulcsfontossag a nagy pontossaga
ELF alkalmazasa, kiilonosen olyan adatbazisoké, amelyek
minimalis hibat mutatnak mind a f-, mind a ps-szabaly te-
kintetében. Ez elengedhetetlen egy megbizhat6 elektron-
visszaszorasi adatbazis kialakitasahoz.

Koszonetnyilvanitas

Ezt a kutatasi munkét a Kina és Magyarorszag kozotti két-
oldald tudomanyos és technolégiai (T&T) egyiittmtikodés
tdmogatta a 2021-1.2.4-TET-2021-00055 szdmu projekt kere-
tében.
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