Véalasz Szenes Gyoérgy
“Az ionsugaras analitika néhany alkalmazasa az gtydomanyban”
cimii doktori értekezésem biralatara

Kdszondom Szenes Gyorgynek, az MTA doktoranak azkéresem alapos ésdeétolvasasat és

hasznos észrevételeit.

A biralatban feltett kéréseire, megjegyzéseire (gpekee itt dlt betikkel utalok) a kdvetkeaiket

valaszolom:

1. Hogyan befolyasolja az eredményeket a nagyeierginokkal végzett kisérletekben az

elektronfékezés?

A fékezdés (az elektronikus és nukleéris féazs) tobb Uton van hatdssal a spektrum alakjara.
Egyrészt kozvetlenll megjelenik a spektrum hozakémamitasaban (egy izotdp hozamét az
ertekezés 15. egyenlete adja meg). Masrészt agiaeknosodas jarulékaiban szintén érekleet
hatasa: nemcsak a féekeZskdl szarmazd energiaelmosodasi jarulékok, a ,stragyliés a
tobbszorés szordédasbol szarmazo energiaelmosdaastlokra kell gondolni, hanem barmilyen
sz0gszorads (a nyaldb szogszoérasa, vagy a nyalébjeildetektor véges méretébadododo
sz0gszoras) az uthossz-szorason és a ddksen keresztll okoznak energiaelmosodast. Tovabbi
korrekciot kell figyelembe venni, ha az ionoknakyegstagabb rétegen kell keresztulhatolniuk
(abszorbensfdlia, vagy akar maga a minta anyagajutébbi korrekcid akkor lesz jelérst, ha az

adott rétegben az ionok fekelésének energiafliggése mar nem hanyagolhato el.

2. Az értekezésben a jeldlt stragglitigir €s nem kulonbozteti meg a longitudinalis éeriais
stragglinget és ennek kapcsan a magfékezés éekiroafekezes jarulékat. Kérem, vilagitsa meg

ezt a kérdést.

Az ionok az anyagban haladva véletlen8zigtkzések sorozatan veszitik el az energiajukat. A
egyes Utkdzésekben tobb-kevesebb energiat adndletee az eredeti haladasi iranyukat is kissé
megvaltoztathatjak. Az ionsugaras analitika enefgiasodasanak szamolasanal a fékéz
statisztikus természetélbszarmazo6 hatast két részre bontjuk: az egyikazyvaltoztatds nélkdli
energiadtadasokbol szarmazik (erre utalok stragidint, mivel nincs ra j6 magyar kifejezés), mig
a masik az energiaveszteség nélkili iranyvaltodasbk kissz6§ szorodast feltételezve; ez vezet a
tobbsz6ros szérédas (multiple scattering) jelertségé A stragglingben inkabb az
elektronféke#dés dominal, de a magfékezés is adhat jarulékgtanbbbszoros szérédas jelensége
a magfékezéshez kothetA ,longitudinalis és lateralis stragglingkifejezést el§sorban a megallt

ionok eloszlasanak leirasara hasznaljak, a mi szolddéatunkkal itt alateralis straggling a



tbbbsz6ros szorodas jelenségére, migngitudinalis stragglingféleg az iranyvaltoztatas nelkali

energiadtadasokra (a stragglingre) vezéthistsza.

3. A bombazé ion toltéséllapota a behatolas sosd@ns mértékben valtozhat, és ez befolyasolja
a racsatomokkal val6 kélcsonhatast is. Ez kllon@eagyenergias ionok esetében jelsniA 20.
abran mutatott kisérletoen mi volt a gyorsitotiohok toltése €és mekkora az egyensulyi effektiv

toltés a céltargyban? Hogyan befolyasolja a két myeseg kiilonbsége a spektrumszimulaciét?

A gyorsitott | ionok toltése 23volt, amely Dollingerék éllitisa szerint egybengegyezik a

60 MeV-es jod szénbeli egyensulyi toltésallapotaizglp az energiaszéras csokkentése érdekében
hasznaltdk a gyorsitott ion toltésallapotaként gyemsulyi tdltésallapotot, igy az elektronok
elveszitéséll szarmazd problémakat kikertlhették. A progranmtraggling szamitasanal a Bohr-
stragglinget (ami az anyagok szabad elektrongézetii@al alapul) kiegésziti a Chu-, illetve a
Yang-korrekciéval. A Chu-korrekcio a céltargyatomelektronszerkezetét, mig a Yang-korrekcio
az ionok egyensulyi toltése korali toltésfluktugéitak hatasat veszi figyelembe. Ez utobbi igazan a
nehézionokndl lényeges. Amennyiben az egyensulyestlapot-eloszlas atlagértésiéttavoli
toltédi nyalabot hasznaltak volna, akkor az a folyamatigamnyalab egyensulyi téltéseloszlasa
kialakul, egy extra energiaelmosddashoz vezet. lemség egyéle nincs figyelembe véve a

szamitasoknal.

A bee$ ion toltéséllapotat még meg lehet valasztani inpgy az egyensulyi toltésallapot kordli
legyen, de a meglokott atom toltésallapot-elosti@magfeleb elmélet hijan) nem tudom szamolni.
Erre vonatkozo kisérleteket vegeztek példaul Dgdmés munkatarsai [Dol98c]. Az egyensulyi
helyzet6l tavoli allapotbol az egyensulyi toéltésallapotidatért atmenetre mar Iétezik elmélet, de
ennek pontossagat még csak kevés adat tamaszflaeal8, Tou06]. igy a szimulacio a detektalt
ion toltéséllapot-eloszlasat sem tudja visszaa#ai.az oka annak, hogy a 20. 4bran a® els
szénatomsor jelénél kb. 15%-kal nagyobb a szamalit a mért beltés. A mért spektrumban
ugyanis csak a T toltésallapott ionokat detektaltak, mig a szanbaasa toltésallapot eloszlas

hatdsa nincs figyelembe véve.

A legrészletesebben kidolgozott a SiC oxidacidjaviakgalata. Ennek a fejezetnek szerget
hianyossaga, hogy a jel6lt csakis a sajat vizsg@lal szamol be és mas kutatok eredmémyeir
kivéve talan a médositott Deal-Grove-modellt - 8yatisem tesz. Ez semmilyen szempontbdl sem
indokolt és megneheziti a jelolt eredményeinekreekbértelmezését is. Anndl is inkabb, mert a
SiC oxidaciéjanak vizsgélata mar tobb évtizedelkoly

Az értekezés efs fejezetében emlitem meg — valéban nagyon tomoren kerabbi oxidacios

kisérleteket: ,Nagyon sok tanulmany foglalkozik & Soxidacigjaval. A kilénféle politipusu

kristadlyokon kulonféle oxidacios eljarasokkal Idétozott oxidrétegek tulajdonsagainak
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0sszehasonlitasa nem koarfgladat. A megallapitasok szerint a Si@vekedése SiC-on a Deal-
Grove-modellt [Dea65] koveti. A ndvekedés kinetikaj kezdeti linearis szakasz utdn parabolikus
viselkedést mutat.” Kétségtelenlil nem adtam részl@tsszehasonlitast, hogy a polikristalyos,
illetve amorf médosulatd SiC, valamint a tobbfétestaly novesztési eljarassaballitott kulonféle
politipusu SiC egykristalyoknak (t6bb mint 250, yaakar csak a leggyakrabban hasznalt 4H, 6H,
3C mobdosulatainak) kulonféle Miller-indéxtelliletei hogyan oxidalédnak a kilénféle (anddos,
szaraz, nedves) oxidacio hatdsara, ahol még azagikilonféle paraméterei {mérséklet, az
oxigén parcialis nyomasa, vagy a viztartalom fokeglamint a kristalyok hibastruktarai is
valtozhatnak. Ennek oka az egyrészt az, hogy admereyek azzal az egy mondattal irhatok le,
hogy ,a névekedés kinetikaja a kezdeti lineariskaga utan parabolikus viselkedést mutat.” Az
oxidacio aktivaciés energiajara megadott értékek 89500 kJ/mol kdzt szérnak, ami annak
tulajdonithatd, hogy se az alapanyag, se a szdikezese az oxidaciés korulmények nem
0sszehasonlithatoak az egyes munkakban [Zhe90bxa&tAcio kinetikaja viszont nincs megértve
azzal, hogy az oxidacié linear-parabolikus novekedautat. Megallapitjak ugyan, hogy az
oxidacio flugg a SiC-kristaly felule@t azt is megallapitjdk, hogy nemcsak az oxidaaiédris

allandoja, hanem a parabolikus is fuglgt de nincs valasz ra, hogy miért.

Az eredmények bemutatasakorésisrban arra a versenyfutasra koncentraltam, arpeggben két
csoport kozt alakult ki, akik kozel azonos alapaymyaés oxidacios korulmények kodzt oxidaltak.
Ebbsl az oxidaci6 mechanizmusanak tisztdzdsahoz miltjgrki hozza, a kinetikajanak
megertésehez viszont kétsegtelenil Songék [SoA@4].eredményiket, a médositott Deal-Grove-

modell alkalmazhatésagat a nyomasfuggeés vizsgaltgnik teljessé.

4. A Deal-Grove-modellt magyarazo 2. és a 34. &4ma8iQ rétegben a jel6lés szerint nem O
atomok, hanem ©Omolekuldk diffundalnak és az egyik paraméter azk@ncentraci6 a Si®

rétegben. Ezt valéban igy gondolja a jeldlt, vatisae?

Igen, valéban molekuladiffuzidra gondoltam. Az exe@deal-Grove-cikk is efeltételezj és az igy
kapott modellbl szamolt kinetika egyezik a mérési adatokkal, eeér a feltételezést elfogadjak. A
mechanizmust 6kz6r [Ros79] munka tisztazza. A kulonféle oxidaciggechanizmusokkal
megval6sulé oxidaciokor mas és ni&® eloszlast adna a kétlépéses oxidacié esetéredébgn ez
az izotépnyomkovetéses médszer lényege. Mint dbakbran megmutatom,&lb *°0,-ban majd
%0, gazban valé oxidalas utan m& eloszlast kapnank, ha az @nolekuladiffizié, vagy
vakanciakon keresztll torténionos diffuzié atjdn valGsulna meg, és megint mds a Si
diffundalna ki a fellletre és ott valésulna meg @adacio. A kisérleteimben alkalmazott
homeérsékleten mind a Si, mind a SiC két oldalan kidtaoxidban az @ molekulak diffaziojarol

van szo.



Silica Films on Silicon 47
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d) Second hypothesis. The sequence of oxide Ia: e;s is preserved
Silicon is the only moving species but the 160/180 hounda¥y is al?rupt

Fig, 1.17.- Ilustration of how the labelling technique can be used to identify the mobile species.
a) An oxide layer of thickness X, is grown. The subsequent oxidation will take place in an z ’902
gas and will contribute an additional oxide layer of thickness X 7
b) lllustration of the first hypothesis, mechanism a. Oxygen moves interstitially.
¢) [tlustration of the first hypothesis, mechanism b. Oxygen moves step by step.
d) Hlustration of the second hypothesis. Silicon is the only moving species.

80 eloszlasok killénféle diffaziés mechanizmusokdgises (6kz6r'°0, majd'®0) oxidacié utan. Az 4bra a
kdvetked irodalombdl valo: S. Rigo: Silica Films on Silicohechniques and mechanism of growth. The theoffies

Silicon oxidation. p. 47. in: Instabilities in Sitin Device: Silicon Passivation and Related In§itas (eds.: G.
Barbottin and A.Vapaille), Elsevier Science Puldish 1986.

5. Nem talaltam magyarazatot arra, hogy mi a figik&miai oka a SiC oxidaciojanal megfigyelt
jelenss anizotropigjanak?

A SiC-egykristaly polaros kristaly, igy a (0001)efve (0001) feliilet killénbozik egymastél, mint
ezt az megmutatom az értekezés 1. abrajan. Az dimaagnem meglép hogy a SiC két
feliletének oxidaciéja kulonbozik. Az igazi meglegst az okozta, hogy a linar-parabolikus
novekedésnél nemcsak a novekedés lineéaris allgndaem a diffaziora jellendzparabolikus
allandoja is fugg a SiC kristaly orientaciojatol.difazio pedig — akar az Hakar a CO diffuzioja
dominal — a mér kialakult SiOrétegben torténik, ezért meglephogy ez attdl is figg, hogy az
oxidréteg a SiC melyik fellleten alakult ki. Errekérdésre a mdédositott Deal-Grove-modell ad
valaszt. Mint a 32. egyenldiblatszik, B — a novekedés parabolikus allandéja -€iffuzios

allandokon kivil tartalmazza az Si€s a CO kéglés reakciosebességeit is, amelyek egy polaros
kristalyban oldalanként killénb6znek.



6. Van-e szerepe a magasgiersékleten mért anizotrépiaban annak, hogy a 8itelektromos?

Ha a kérdést ugy érti, hogy okozhatja-e egyedilriatdty piroelektromossaga a medfigyelt
anizotropiat, akkor a valaszom az, hogy ezt kiZgwka A SiC spontan polarizaciéja fligg a
kulonféle hexagonalis hordozo6 politipusatél, poabisan a degradacié fokatol. Ez rendre 1, 0,5,
0,33, illetve 0,25 a 2H-, 4H-, 6H-, illetve 8H-SI@{S. Yu. Davydov and A. V. Troshin, Physics of
the Solid State, 2007, Vol. 49, No. 4, pp. 759-J6A.kisérleteinkben hasznélt 6H, illetve 4H
szeletekben e szerint a spontén polarizacié kb.-B&l9hagyobb a 4H szeletnél, mint a 6H-nal, az
azonos nyomason és ideig tartd oxidaciok viszorgek@zonos vastagsagot mutattak. Elvileg
azonban elképzelhi&thogy a spontan polarizacio van valamilyen hatéasaxidaciora, hiszen a
kémiai reakcidkat a toltésdllapot befolyasolhatgnnek ellenére nem tudok ilyen iranyu
tanulmanyokrél. A piroelektromossag azonban leghdlj az oxidacié reakciésebességére lehet
hatassal, a semleges molekulak diffaziojara mar .némpiroelektromossag hatasa esetleg
kimutathatd, ha kilonféle hexagonalis politipusadeadk (2H-, 4H-, 6H-SiC) azonos kristalytani
fellleteit azonos korilmények kozt oxidalurds az eredményeket Osszevetjik egymassal. Az
irodalombdl vett adatok Osszevetését kevésbé tartamegbizhatonak, mivel az oxidacio
paramétereinek esetleges valtozasai szintén hbiébsdnek az oxid ndvekedésére, igy nehéz a

talalt kilonbségeket pusztan a piroelektromossé&gshaak tulajdonitani.
Tézispontokhozifz6tt megjegyzései:

Altalanos véleményem, hogy az Uj tudomanyos ergdrkén bemutatni hivatott tézispontok
szovegezese tulsagosan epikus és néhol trividiiasalk is effordulnak, mint példaul a 3.b és a

6.a tézispont utols6 mondataban.
A kért mondatokat az emlitett tézispontokbol vatolehet torolni.

. a 3.a tézispont nem tartalmaz Uj eredményt, mmrthogy az oxid a SiC/Sibatarfellleten
képzdik, mar koradbban is ismert volt. A 3.b és 3.c portélszef lett volna egyesiteni, mert

ugyanarrol a jelenségdit és annak magyarazataroél szol.

Az értekezés megirasa utan valdban talaltam egykatuami a szénoldalon megmutatta, hogy
1100°C-on az Uj oxid a SiC/Sighatarfellleten keletkezik (Z. Zheng, R. E. Trasdte E. Spear, J.

Electrochemical Soc. 137 (1990) 2812). A SiC oxidgenechanizmusanak a sziliciummal boritott
(0001) oldalara vonatkozo korabbi kisérletékna sincs tudomasom. Ezért a 3.a tézispontot kérem

hogy az aldbbi formaban fogadja el:

A SiC oxidacidjanak tanulményozdsa soran kétlépésmxidacios kisérlettel 10/%0)
megmutattam, hogy a SiC-Si felllete is a SIC-@fvkk a sziliciumhoz hasonldéan oxidalodik, azaz
az'®0, athatol a meglévoxidon és a SiC/Sithatarfelileten kégiik az Gj oxid [9,10].”
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A 3a)-3c) tézispont 6sszevonasa ellen nincs kifoigas

A 4. tézispont megfogalmazésat nem tartom szeramelsémert az 1. bekezdésben az irodalombol
mar ismert allitdsok kapnak nagy hangsulyt. Az é@xigarcialis nyomasanak fliggvényében végzett
kisérletek és azok értelmezése viszont eredetéiédnytalanul bajik meg egy mellékmondatban. A

4. tézispontbdl csak a 2. bekezdést fogadom eedpeenynek.
A 4. tézispont el bekezdése valdéban elhagyhato.

Az 5. tézispontot valtoztatas nélkul elfogadom, anbg tézispontot csak a 6.a pont utols6 mondata
nélkil tudom elfogadni.

A 6.a tézispontot utols6 mondata valoban nem tagall; allitast, ez is elhagyhato.

Budapest, 2011. januér 18.

Szilagyi Edit



