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Streszczenie

Mikroskopia elektronowa odgrywa znaczaca role w wielu dziedzinach wspoélczesnej
nauki, gdyz, jako zbiér wszechstronnych metod charakteryzacji materialow i struktur,
dostarcza wielu cennych informacji na etapie badan podstawowych, ktére sa gtownym zrodtem
innowacyjnych rozwigzan technologicznych. Przedmiotem niniejszej rozprawy doktorskiej jest
nowatorska metoda DEEM, nalezaca do rodziny mikroskopii elektronéw powolnych,
a w szczegOlnoSci — zaproponowana i zrealizowana przez autora koncepcja rozbudowy

istniejacego prototypu systemu o dwa nowe Zrodla os§wietlenia probki.

Celem rozprawy byto wykazanie shuszno$ci tezy, méwiacej o mozliwosci jednoczesnego
i skorelowanego obrazowania morfologii powierzchni i odpowiadajacej jej lokalnej struktury
elektronowej z zastosowaniem wspomnianego, rozbudowanego systemu spektro-
mikroskopowego. Jego realizacja zostala poprzedzona opracowaniem zaawansowanego
modelu numerycznego mechanizmu obrazowania w DEEM, ktéry postuzyl do weryfikacji
parametrow pracy elementéw ukladu elektrooptycznego, takich jak kompensacja aberracji
oraz rozdzielczo$¢ lateralna i energetyczna. Na podstawie symulacji mozliwa byla korekta
warunkow odchylania w analizatorze a-SDA, a takze potwierdzenie slusznoSci realizacji
zaproponowanego mechanizmu obrazowania w oparciu o nowe zrodla oswietlenia. Procedura
rozbudowy systemu obejmowala adaptacje wysokoenergetycznego o$wietlenia fotonowego
VUV, uruchomienie nowego Zrodla oswietlenia wiazka elektronows, a takze modyfikacje
konstrukcji mechanicznej oraz ukladu prézniowego. Po procesie uruchomienia
rozbudowanego systemu UPS-DEEM przeprowadzono wstepne prace eksperymentalne.
Otrzymane w ich ramach obrazowania morfologii powierzchni, rozkltadow wektora falowego
oraz struktury krystalograficznej, pozostajac w zgodzie z referencyjng literaturg, stanowia
pierwsze na Swiecie, skorelowane w czasie i w miejscu na probce, tego rodzaju wyniki

charakteryzacji.



Abstract

Development of a methodology for characterisation of electronic
structure, density of states and surface morphology of layers
by DEEM spectromicroscopy technique

Electron microscopy plays a significant role in numerous fields of present-day science.
Being a set of comprehensive characterisation methods for materials and structures, it
provides valuable information at the stage of fundamental research, from which most of the
innovative technological solutions originate. The subject of this doctoral thesis is a novel
spectromicroscopy method named DEEM, derived from other low-energy electron microscopy
methods, and in particular — a concept of its further development proposed and applied by the

Author, regarding two new sample illumination sources.

The main objective was to prove the ability of simultaneous and correlated imaging of
surface morphology and the corresponding local electronic structure by means of the
aforementioned upgraded spectromicroscopic system. Its achievement was preceded by the
development of an advanced numerical model of the DEEM imaging mechanism, which served
to verify the operational parameters of the electron optical system, such as the aberration
compensation, and the lateral- and spectral resolution. Based on the simulations it was allowed
to adjust the deflection settings in the a-SDA analyser, and also to modify the mechanical
construction and vacuum pumping setup. Following the preparation- and startup procedure
of the developed UPS-DEEM spectromicroscopic system, a preliminary experiment was
conducted. The acquired imagery of the surface morphology, the k-space emission
distribution, and the crystallographic structure, whilst being in compliance with reference
publications, forms the first-ever obtained, both laterally- and temporally correlated, results

of this type.



Wprowadzenie

Na przestrzeni ostatnich kilkudziesieciu lat obserwujemy dynamiczny rozwdj
technologiczny w wiekszoSci znanych wspoélezesnie dziedzin nauki i techniki. Nowe odkrycia
i wynalazki zaspokajaja nasza ciekawos¢ i pozwalaja lepiej rozumiec zjawiska wystepujace na
$wiecie. Innowacyjne zdobycze tak rozumianego postepu silnie wplywaja na wzrost gospodarki
i rownocze$nie na rozwoj badan w tym obszarze. Rosnace zapotrzebowanie na nowe lub
ulepszone technologie niesie jednak ze soba konieczno$¢ stalego doskonalenia istniejacych
oraz opracowania nowych metod i urzadzen pomiarowych w celu polepszenia charakteryzacji
materialéw i struktur. Postep w elektronice w znacznym stopniu zalezy od ukierunkowanych
badan podstawowych [1], ktére opisujg zjawiska zachodzace w cialach stalych na poziomie od
mikrometréw do ulamkow nanometrow. Wspolczesne urzadzenia i systemy elektroniczne sg
coraz bardziej skomplikowane i ich parametry funkcjonalne zaleza w gléwnej mierze od
specjalizowanych przyrzadow i ukladow poétprzewodnikowych. W zaleznosci od zastosowania,
oczekuje sie od nich zdolnoSci do pracy z sygnalami o coraz wiekszej czestotliwo$ci lub tez duzej
mocy, przy jednoczesnej konsekwentnej miniaturyzacji oraz podnoszeniu standardéw
energooszczednoéci. W przypadku elementéw optoelektronicznych istotne sa ponadto
parametry optyczne, takie jak np. $ciéle zdefiniowana charakterystyka widmowa czy tez wysoki
wspolezynnik konwersji mocy elektrycznej na optyczna (i odwrotnie). Zatem konstruowanie
coraz bardziej zaawansowanych i innowacyjnych elementéw elektronicznych opiera sie nade
wszystko na optymalizacji wlasciwosci fizycznych materialow, ktore sa wykorzystywane do ich
produkeji. Wspomniane wcze$niej poglebione badania podstawowe stanowia najistotniejszy

element tego procesu.

Rozprawa doktorska jest podsumowaniem prac wykonanych przez autora, w ramach
prowadzonych na Wydziale badan dotyczacych opisania podstaw fizycznych i opracowania
nowatorskiego ukladu spektromikroskopowego UPS-DEEM (ang. Ultraviolet Photoelectron
Spectroscopy - Dual Emission Electron spectroMicroscopy). Koncepcja podwdjnego
obrazowania w spektromikroskopii elektronowej (DEEM) polega na quasi-jednoczesnej
wizualizacji przestrzeni rzeczywistej (polozenia) i odwrotnej (pedu) w jednym akcie

eksperymentalnym [2]. Koncepcja ta wyrasta z unikalnych wlasciwosci elektrooptycznych pola
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immersyjnego w katodowej soczewce obiektywu (sekwencyjne tworzenie obrazu dyfrakcyjnego
i rzeczywistego), ktore w polaczeniu z dedykowanymi, nowatorskimi rozwigzaniami
aparaturowymi pozwalaja uzyskiwa¢ wieksza ilo$¢ informacji o probce niz wczeéniej
opracowane metody. Technika ta rozwijana jest w Polsce od 2004 roku w firmie Opticon
Nanotechnology, mieszczacej sie we Wroclawskim Parku Technologicznym. W 2016 roku
w Katedrze Mikroelektroniki i Nanotechnologii, na Wydziale Elektroniki, Fotoniki
i Mikrosysteméw Politechniki Wroclawskiej, w ramach projektu Narodowego Centrum Nauki,
rozpoczeto badania odnoszace sie do opracowania nowej metodologii opartej
o wysokoenergetyczne zrodlo fotonéw. Przedstawiona rozprawa doktorska oraz omoéwione
zagadnienia badawcze dotyczg zamkniecia etapu badan podstawowych w zakresie formowania
wigzki fotoelektronowej, rozwigzan konstrukcyjnych umozliwiajagcych réwnoczesne
obrazowanie stanu powierzchni i struktury elektronowej badanych materialéw oraz ich
weryfikacji z zastosowaniem wytworzonego prototypowego, eksperymentalnego stanowiska
spektromikroskopowego UPS-DEEM. Nalezy podkresli¢, ze jest to pierwszy tego typu system
w $wiecie. Niezaleznie od stopnia zaawansowania konstrukcji mikroskopu mozemy stwierdzic,
ze wciaz istnieje pole do dalszych ulepszen, testow i weryfikacji zalozen dotyczacych podstaw
dzialania tego systemu, w celu lepszego rozumienia jego unikatowej warto$ci w odniesieniu do

innych metod z dziedziny spektromikroskopii.



Rozdziat 1. Uwarunkowania, motywacja
i cel pracy

1.1. Obszar badan

Postepujaca miniaturyzacja elementéow elektronicznych generuje potrzebe inspekcji
coraz mniejszych struktur z dokladnosScig rzedu nanometrow. W tej skali wieksza role
zaczynaja odgrywac zjawiska zachodzace na powierzchni materialéw, niz tych zachodzacych
w pelnej objetosci materiatu czy struktury poélprzewodnikowe;j. Stad potrzeba wykorzystywania
metod badawczych o wspomnianej rozdzielczoSci nie tylko w sensie polozenia na powierzchni
probki, ale réwniez glebokoSci mierzonej od tej powierzchni w glab materialu. Nalezy
pamietaé, ze na docelowe parametry uzytkowe polprzewodnikowych elementow elektro-
nicznych decydujacy wplyw ma struktura elektronowa materialu, w ktéorym zostaly te
przyrzady wykonane. Dysponowanie technika umozliwiajaca okreSlenie struktury
elektronowej, w tym m.in. gesto$¢ stanow, szerokos$¢ przerwy wzbronionej, a takze typy,
rodzaje i dynamike przej$¢ pomiedzy poszczegdlnymi poziomami elektronowymi w materiale,
ma istotne znaczenie dla rozwoju poélprzewodnikowej inzynierii materialowej. Znajomos$é
struktury elektronowej jest rowniez wazna w przypadku struktur optoelektronicznych,
poniewaz decyduje ona o dlugo$ci fali emitowanego promieniowania oraz mocy optycznej

mozliwej do wygenerowania w konstruowanym elemencie optoelektronicznym.

Sposoby mierzenia lub wyznaczania parametrow materialbw wykorzystywanych we
wspolczesnej elektronice mozna podzieli¢ ze wzgledu na no$nik badanej informacji o probce
na: metody elektryczne, metody optyczne oraz metody wykorzystujace czastki —
w szczeg6lnoéci elektrony badZz jony [3,4]. W pierwszej grupie znajdziemy metody
charakteryzacji przy pomocy stalego lub zmiennego pola elektrycznego, np. pradowo-
napieciowa (I-U), pojemno$ciowo-napieciowa (C-V), ale rowniez te bardziej skomplikowane,

wykorzystujace dodatkowo czynnik zewnetrzny (np. pole magnetyczne - pomiary zjawiska
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Halla), czy tez metody spektroskopowe (np. DLTS). Powyzsze metody shuza jednak gtownie do
charakteryzacji wiekszych powierzchni materialéw i wlasciwoSci objeto$ciowych. Biorac pod
uwage mozliwo$¢ mapowania pewnych parametrow, sa to raczej dane w skali makroskopowe;j.
Wsérod metod optycznych, oprocz klasycznej mikroskopii, nalezy wyr6zni¢ wykorzystanie
zjawisk fotoluminescencji (PL, PLD), dyfrakcji (XRD) oraz rozpraszania Ramana (RS), ktore
podobnie jak metody elektryczne kolektywnie probkuja szukane wielko$ci z wiekszej objetosci
materialu. W trzeciej grupie znajdziemy metody takie jak FIB, SIMS, a takze jedna z najbardziej
interesujacych i wszechstronnych metod - mikroskopie elektronowg, ktorej dotyczy niniejsza
rozprawa. Istnieje kilka jej rodzajow, rozniacych sie sposobem sondowania probki
(skanowanie lub obrazowanie jej powierzchni, transmisja przez cienka preparowana warstwe)
lub rodzajem obserwowanego obrazu (rzeczywisty lub dyfrakcyjny). Metody te charakteryzuja
sie wysoka rozdzielczosScia (nawet do 0,02 nm w wypadku mikroskopii transmisyjnej), szeroka
gama informacji  pochodzacych z  probki (udzial réznych  mechanizméw
kwantowych/fizycznych w interakcji elektron-probka) oraz latwo$cia sterowania wigzka
(skanowanie powierzchni, odchylanie, dyspersja, operowanie spinem). Wszystkie metody
mikroskopowe, poza AFM i STM, ograniczone sa w swej rozdzielczoéci falowa naturg
wykorzystywanego medium, a dokladnie — zjawiskiem dyfrakcji, ktére ogranicza widoczno$é
cech o wymiarach mniejszych niz tzw. limit dyfrakcyjny Abbego [5], w przyblizeniu rowny
polowie dlugos$ci fali A. W poréwnaniu do mikroskopii optycznej, wykorzystujacej Swiatlo
widzialne o dlugoséci fali rzedu kilkuset nanometréw, mikroskopia elektronowa umozliwita
przekroczenie dotychczasowej granicy rozdzielczosci z uwagi na duzo wiekszy ped elektronow
niz fotondw, a co za tym idzie — duzo krotsza fale stowarzyszona z nimi. Wymienione zalety
sprawily, ze od momentu opracowania pierwszego mikroskopu transmisyjnego przez Ernsta
Ruske w 1931 roku [6], poprzedzonego odkryciem przez Clintona Davissona i Lestera Germera
dyfrakeji elektronow w 1927 [7] oraz pierwsza rejestracjg ich przestrzennych rozkladow
katowych przez Szczepana Szczeniowskiego w 1928 [8], dziedzina ta preznie sie rozwija,
oferujac naukowcom coraz nowsze narzedzia badawcze. Do tego typu urzadzen niewatpliwie
nalezy zaliczy¢ zaproponowany i rozwiniety konstrukcyjnie w pracy fotoelektronowy system
spektromikroskopowy UPS-DEEM. Na rysunku 1. przedstawiono widok stanowiska
eksperymentalnego bedacego rezultatem m.in. badan prowadzonych w Katedrze

Mikroelektroniki i Nanotechnologii.

Technika DEEM nalezy do dziedziny mikroskopii z obrazowaniem réwnoleglym (ang.
parallel imaging) z zastosowaniem elektronéw powolnych i stanowi kontynuacje rozwoju
technik takich jak LEEM, LEED czy PEEM. W badaniach materialéw polprzewodnikowych
szczegoblnie pozadana jest mozliwo$é szybkiej charakteryzacji powierzchni mozliwie wieloma

technikami [9], zar6wno w przestrzeni rzeczywistej, jak i odwrotnej. Niestety, istotnym
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Rys. 1. Zdjecie mikroskopu DEEM wykorzystywanego obecnie w Katedrze
Mikroelektroniki i Nanotechnologii [11].

ograniczeniem jest brak techniki umozliwiajacej rownolegly charakteryzacje wlasciwoéci
struktury elektronowej i pomiar sieci odwrotnej w tym samym, Scisle zdefiniowanym miejscu
analizowanej probki. Do tej pory kazde badanie wymaga przeniesienia badanego obiektu
z jednej aparatury do drugiej, co automatycznie wyklucza mozliwo§¢ wykonania drugiego
pomiaru w tym samym miejscu. Dodatkowo, w czasie transferu probki na powierzchni
zachodza nieokre$lone zmiany jej wlasciwosci w wyniku adsorpcji niezdefiniowanych gazow
resztkowych. Zaproponowane polaczenie r6znych metod obrazowania w jednym urzadzeniu
DEEM stworzylo niedostepne dotad mozliwoéci analizowania parametréow fizycznych
badanego materialu, ktére blizej opisane zostaly w rozdziale 2.2.1. Innowacyjno$¢ tego
rozwigzania opiera sie w glbwnej mierze na sferycznym analizatorze obrazujacym a-SDA (ang.
alpha-Spherical Deflection Analyser), przedstawionym na rysunku 2., ktoéry pozwala na wybor
w jego plaszczyznie dyspersji okre$lonej energii emitowanych fotoelektronéw oraz na
naprzemienne kierowanie ich do dwdch niezaleznych kolumn pomiarowych [10]. Kolumny te
roznig sie konstrukcja i konfiguracja toru elektrooptycznego, co umozliwia quasi-jednoczesne

obserwowanie wybranego fragmentu powierzchni probki w dwoch trybach - obrazowania
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przestrzeni rzeczywistej oraz obrazowania przestrzeni odwrotnej (wektora falowego). Takie
rozwigzanie nie tylko eliminuje tak niekorzystng konieczno$¢ przenoszenia probki miedzy
roznymi aparaturami w alternatywnych systemach, ale przede wszystkim gwarantuje per se
Scisla niezmienniczo$¢ lateralng obrazowania w obu przestrzeniach. Innymi slowy —
daje pewnos¢, ze charakteryzacja badanego materialu w zakresie topografii,
krystalografii, skladu, struktury elektronowej itd., dotyczy zdecydowanie tego
samego, wybranego z nanometryczng dokladnoscia, miejsca na probce oraz
uzyskiwana jest w tym samym czasie i warunkach, co do tej pory nie bylo
osiagalne. Niezmienno$¢ lokalizacji obrazowanego fragmentu powierzchni wynika z natury
fizycznej zastosowanego w DEEM rozwiazania dla obiektywu, bedacego realizacja koncepcji
tzw. soczewki katodowej, w ktérej probka pelni role jednej z elektrod ukladu

elektrooptycznego. Zagadnienie to zostalo szczegdlowo opisane w rozdziale 2.1.2.

Dodatkowo, dzieki odpowiedniej budowie sferycznego analizatora odchylajgcego
a-SDA, zapewniajacego kompensacje aberracji sferycznych i chromatycznych, przechodzaca
przezen dwuwymiarowa informacja o powierzchni probki zostaje znieksztalcona w niewielkim
stopniu [11]. Nalezy mocno podkresdli¢, ze w dotychczasowych rozwigzaniach konstrukcyjnych
obserwowane znieksztalcenia sa istotnym ograniczeniem konstrukeyjnym i aplikacyjnym.
W ramach realizacji niniejszej rozprawy
poruszono zagadnienia zwigzane
z elektrooptyczna symulacja  tego
analizatora przy pomocy narzedzi
numerycznych w sposéb mozliwie
zblizony do rzeczywistego ukladu, aby
nastepnie  zweryfikowa¢ poprawnosé
wprowadzonych modyfikacji systemu
mikroskopowego. Po ich dokonaniu
przeprowadzono eksperyment z zasto-
sowaniem zmodyfikowanego i urucho-
mionego mikroskopu, ktérego rezultaty
skorelowano z wynikami symulacji,
a takze podjeto pierwsze proby analizy
w celu walidacji zaproponowanej metody
obrazowania w UPS-DEEM.

Rys. 2. Zdjecie zdemontowanego analizatora
a-SDA. (por. [10])
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1.2. Zakres opracowania

1.2.1. Problem badawczy - teza

Ciagly rozwoj technik fizyki powierzchni poélprzewodnikow wymaga zaangazowania
zlozonych koncepcji elektrooptycznych oraz zro6znicowanych mechanizméw oddzialywania
powolnych elektronéw z powierzchnia probki. Te z kolei pociagaja za soba konieczno$é

zaawansowanej teoretycznej analizy propagacji wigzki elektronowe;.

Wobec tak przedstawionej problematyki, jako przedmiot badan pracy doktorskiej
wyznaczono dwa, czeSciowo powigzane ze sobg i realizowane réwnolegle, gtowne zagadnienia.
Pierwsze z nich dotyczylo opracowania zaawansowanych narzedzi analitycznych, stuzacych do
numerycznego modelowania mechanizmu obrazowania w spektromikroskopie w celu
potwierdzenia jego teoretycznych zalozen w spos6b mozliwie wiernie oddajacy warunki
rzeczywistego procesu. Przygotowany model mial rowniez postuzy¢ do pdézniejszej walidacji
wynikdw rzeczywistego obrazowania w postaci zdje¢ z mikroskopu przez pordéwnanie
z wizualizacja uzyskana z symulacji dla parametréw wej$ciowych odzwierciedlajacych warunki
eksperymentu. Drugi istotny aspekt proponowanych badan dotyczyt zwiekszenia fizycznych
mozliwosci badawczych systemu UPS-DEEM przez rozbudowe jego aparatury — dodanie
dwoch Zrodel oéwietlenia probki: fotonowego oraz elektronowego. Przeprowadzona analiza
danych literaturowych oraz przeprowadzenie wstepnych prac konstrukcyjnych powigzanych

z modyfikacjg ukladu UPS-DEEM zaproponowano nastepujaca teze rozprawy doktorskiej:

Mozliwe jest jednoczesne i skorelowane obrazowanie
morfologii powierzchni i odpowiadajacej jej lokalnej
struktury elektronowej w inzynierii pasma
energetycznego w ukladzie spektromikroskopowym
UPS-DEEM
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W celu udowodnienia stuszno$ci zaproponowanej tezy rozprawy doktorskiej niezbedne

bylo zrealizowanie nastepujacych zadan szczegdlowych:

e opracowanie metodologii symulacji numerycznych dotyczacych mechanizmu
obrazowania z zastosowaniem obrazujacego analizatora a-SDA pod katem weryfikacji
zastosowanych rozwigzan aparaturowych

e modyfikacja i optymalizacja istniejacej konstrukcji stanowiska UPS-DEEM oraz
rOwnoczesne wprowadzenie nowych rozwigzan inzynierskich majacych na celu
rozszerzenie funkcjonalnosci systemu

e przeprowadzenie weryfikacji parametrow uzytkowych zmodyfikowanego i urucho-
mionego systemu UPS-DEEM oraz zdefiniowanie podstawowych parametréow
elektrooptycznych opracowanego stanowiska pomiarowego

¢ eksperymentalne potwierdzenie mozliwoéci jednoczesnego uzyskiwania obrazowania
probki w przestrzeni rzeczywistej oraz odwrotnej z zastosowaniem analizy

energetycznej

Wymienione zmiany pociagnely za soba konieczno$¢ modyfikacji istniejacej czesci
systemu, tj. konstrukeji i urzadzen peryferyjnych, takich jak stolik, obudowa do wygrzewania,
uklad pomp prozniowych czy system kalibracji optycznej. Te dwa gléwne obszary tematyczne
znalazly swoje polaczenie w ostatnim etapie prowadzonych badan, na ktérym przeprowadzono
pierwsze eksperymenty na rozbudowanym systemie. Korzystajac z narzedzi analitycznych
pokazano mozliwosci techniki UPS-DEEM w zakresie korelacji informacji o strukturze
elektronowej z topologia badanej probki, ktora jest mozliwa dzieki zastosowaniu
wysokoenergetycznych fotonéw He I/He II o energiach 21,2 eV i 40,8 eV (w istniejacych
rozwigzaniach fotoelektronowych PEEM wykorzystuje sie energie rzedu Kkilku

elektronowoltow).

1.2.2. Struktura pracy i metodologia badan

Niniejsza praca doktorska zostala podzielona na 5 rozdzialbw. W rozdziale 1.
zamieszczono podstawowe informacje dotyczace tematu pracy, motywacji do jego podjecia
oraz jego relacji do aktualnych trendow w dziedzinie. Rozdzial 2. zawiera szczeg6lowy opis
zagadnien teoretycznych poruszanych w pracy, w tym przedstawienie budowy i zasady
dzialania spektromikroskopu DEEM oraz opis metod numerycznych uzytych do uzyskania
prezentowanych dalej wynikow. W rozdziale 3. przedstawiono szczegbély opracowanego

i zoptymalizowanego modelu numerycznego analizatora a-SDA, a takze wyniki wstepnej
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weryfikacji wybranych parametrow elektrooptycznych. Druga czeé¢ tego rozdzialu pos§wiecona
zostala symulacji mechanizmu korekeji aberracji chromatycznych oraz geometrycznych
w ukladzie analizatora, na podstawie ktérej wyznaczona zostala rozdzielczo$¢ energetyczna
i lateralna. Rozdzial 4. opisuje wykonane prace konstrukcyjne i eksperymentalne,
w szczegbolnodci adaptacje zrodel o$wietlenia fotonowego i elektronowego, uruchomienie
i kalibracje systemu oraz przeprowadzone pierwsze obrazowania przykladowej probki.
Wstepna analiza uzyskanych wynikow wykazala wysoka ich zbiezno§¢ z rezultatami
dostepnymi w literaturze. Na tej podstawie w rozdziale 5. przedstawiono najwazniejsze wnioski
z przeprowadzonych badan, ktore potwierdzily zaproponowana w rozprawie teze, a takze

nakres$lono dalsze kierunki rozwoju opracowanej metody badawcze;j.

Pierwsze opisy teoretyczne rozwigzan oferowanych przez DEEM oparte byly na
idealistycznym modelu matematycznym, prowadzacym do przyblizonych rozkladéw pél
sterujacych wigzka, szczegblnie w newralgicznych obszarach brzegowych [12]. Pokazaly one
ogoblng shusznosé proponowanych koncepcji i umozliwily ich fizyczng realizacje, jednak nie
mogly sta¢ sie podstawg do dalszych ulepszen konstrukcyjnych i optymalizacji, zwlaszcza
w kontek$cie interpretacji uzyskiwanych wstepnych wynikow. Stad potrzeba wierniejszego
odwzorowania modelu i zjawisk w nim zachodzacych, nie tylko w celu wprowadzenia
stosownych zmian w budowie urzadzenia, ale rowniez lepszego rozumienia wszystkich
aspektow techniki DEEM. Plan obejmowal wykonanie serii obliczen pol i trajektorii elektronow
poruszajacych sie w segmentach elektrooptycznych spektromikroskopu, generujacych
zaré6wno pola elektrostatyczne jak i magnetyczne. Niezbedne bylo zatem narzedzie, ktore
pozwoliloby na stworzenie odpowiedniego modelu, odwzorowujacego rzeczywiste elementy
konstrukecyjne systemu, a nastepnie przypisanie im wlasciwosci Zrédel pola (potencjaly oraz
magnetyzacje). Nastepnie powinna zosta¢ przeprowadzona procedura obliczenia rozkladow
obu pd6l w objetoSci modelu, obejmujacego wszystkie trajektorie elektronéw pochodzacych
z obrazowanej probki, co pozwoliloby na ich optymalizacje w kontekécie aberracji
geometrycznych i chromatycznych z uwzglednieniem parametréw poczatkowych, takich jak

energia, masa, potozenie oraz kierunek startu.

W celu ulatwienia selekcji najkorzystniejszych wariantéw konstrukecyjnych (przez
poglebiong interpretacje wynikow badan i symulacji), procedura numeryczna powinna
prowadzi¢ do uzyskania rezultatow w postaci kompletnych przekrojow przez rozklady pol
elektrostatycznych i magnetycznych, oraz dwuwymiarowych lokalizacji elektronéw w funkcji
czasu ich propagacji w ukladzie elektrooptycznym i parametroéw poczatkowych w odniesieniu
do zdefiniowanych warunkoéw brzegowych analizowanego systemu. Kryterium wypelnienia

sformulowanych oczekiwann i wymogoéw najlepiej realizowalo Srodowisko Comsol
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Multiphysics i dlatego to oprogramowanie zostalo wybrane jako narzedzie numeryczne.
Pozwala ono na przeprowadzanie symulacji bazujacych na metodzie elementow skoneczonych

(MES). Jego mozliwo$ci zostaly szczegdlowo opisane w rozdziale 2.
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Rys. 3. Zrzut ekranu z interfejsem programu Comsol i zatadowanym modelem a-SDA.

[praca wiasna]

W cze$ci inzynierskiej podstawowym czynnikiem, byl dobér odpowiedniego zrodla
o$wietlenia fotonowego. Jego dedykowany zakup wedlug przygotowanej konstrukeji byt
mozliwy dzieki otrzymanemu finansowaniu w ramach grantu Opus 9 (nr
2015/17/B/ST7/03815), przyznanego przez Narodowe Centrum Nauki. Pozyskano lampe
HIS 14 HD Mono firmy FOCUS GmbH z Niemiec, emitujgca promieniowanie nadfioletowe
z wyladowania w helu, zaadaptowana do opracowanej konstrukeji stanowiska DEEM
w ramach dysertacji. Zastosowany w jej ukladzie monochromator, oparty na strefowej plytce
dyfrakcyjnej, umozliwia wybor jednej z dwoch linii emisyjnych helu — He I lub He II [13].
Zainstalowanie tej lampy w systemie DEEM nioslo ze soba konieczno$¢ rozbudowy
i modyfikacji istniejacej konstrukeji, aby zapewni¢ poprawne wyjustowanie i podlaczenie
lampy do flanszy istniejacego portu. Wybrany rodzaj lampy posiada wlasny system pomp
prézniowych, ktéry nalezalo rowniez zintegrowaé z ukladem prozniowym DEEM. Szczegoly

przeprowadzonej adaptacji zostaly opisane w rozdziale 4.
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1.2.3. Aktualnosc¢ podjetej tematyki badawczej

band structure —— LEED ultraviolet photoemission spectroscopy
band mapping PEEM angle resolved ultraviolet photoe. spect.
band structure ma —— LEEM imaging ultraviolet photoe. spect.
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Rys. 4. Wykresy ilustrujqce zmiany zainteresowania wybranymi zagadnieniami na
podstawie kwerendy w serwisie Elsevier Scopus. Punkty oznaczajq ilo$¢ publikacji
zawierajqcych podane hasto w danym roku, ciggle linie wyznaczone na podstawie Sredniej

kroczqcej z oknem 10-letnim. [analiza autora rozprawy]

W celu wykazania, ze omawiana metoda badawcza jest nowa i dotyczy zywotnie
rozwijajacej sie dziedziny nauki, przeprowadzono kwerende literaturowa dla kilku wybranych
tematow. Jako zrodlo danych o publikacjach wybrano serwis Elsevier Scopus, ktorego bazy
pozwalaja na definiowanie zlozonych zapytan zwracajacych m.in. statystyke liczby artykutow
w poszczegOlnych latach. Na tej funkcjonalnosci oparta zostala analiza, ktorej wyniki

zaprezentowane sg na wykresach na rysunku 4.

Wszystkie hasla sformulowane zostaly w jezyku angielskim, a poszukiwania
ograniczone zostaly do trzech obszaréw tematycznych dostepnych w serwisie Scopus: fizyka
1 astronomia, inzynieria oraz materiatoznawstwo. Spoérod zagadnien zwigzanych z technika
DEEM wybrano dziewie¢, dla ktérych wyniki kwerendy najlepiej odwzorowywaly poruszana tu
problematyke:
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e struktura pasmowa (ang. band structure)

e mapowanie pasm (ang. band mapping)

e mapa struktury pasmowej (ang. band structure map)

e dyfrakcja powolnych elektronéow — LEED (ang. Low Energy Electron Diffraction)

¢ mikroskopia fotoelektronow — PEEM (ang. PhotoEmission Electron Microscopy)

¢ mikroskopia powolnych elektroné6w — LEEM, SPLEEM (ang. Low Energy Electron
Microscopy, Spin Polarized Low Energy Electron Microscopy)

¢ nadfioletowa spektroskopia emisyjna — UPS (ang. Ultraviolet Photoemission
Spectroscopy)

e nadfioletowa katowa spektroskopia emisyjna — ARUPS (ang. Angle-Resolved
Ultraviolet Photoemission Spectroscopy)
nadfioletowa obrazujgca spektroskopia emisyjna — (ang. imaging Ultraviolet

Photoemission Spectroscopy)

Analizujac dane przedstawione na wykresach mozna wysnué wniosek, ze w ogélnosci
badania struktury pasmowej materialow sa przedmiotem stale rosnacego zainteresowania.
Znacznie nizsza liczba publikacji dotyczacych ich powigzania ze struktura powierzchni (band
mapping, band structure map) sklania do wniosku, ze rozwdj badan w tym kierunku napotyka
na pewne ograniczenia. Jedna z mozliwych przyczyn jest brak zaawansowanych mozliwo$ci
aparaturowych. Te zalezno$¢ mozna zauwazy¢ rowniez wsréd wynikéw kwerendy dla technik
o ugruntowanej pozycji, dla ktéorych odnotowano stagnacje (LEEM, PEEM) badz spadek
zainteresowania (LEED). Mozna ten fakt tlumaczy¢ aparaturowym brakiem funkcji
dwuwymiarowej (obrazujacej) analizy energetycznej w tych technikach, skutkujacym
niespelnianiem rosnacych potrzeb badawczych i przesunieciem aktywno$ci badawczo-
rozwojowej w kierunku innych, alternatywnych sposobéw charakteryzacji powierzchni. Z kolei
wykres dla hasta imaging ultraviolet photoemission spectroscopy pokazuje, ze po pojawieniu
sie nowej metody w tej dziedzinie (w tym przypadku — nanoESCA w 2005 r. [14]) spotyka sie
ona z zainteresowaniem ze strony naukowcow, o czym $wiadczy wzrost ilo$ci publikacji

zawierajacych uzyskane przy jej pomocy wyniki.

Podsumowujac przedstawione informacje o publikacjach naukowych mozna
stwierdzi¢, ze dziedzina badan podstawowych ciala stalego jest nadal dynamicznie rozwijajaca
sie czeScig wspolczesnej nauki i jest chlonna na nowego typu rozwiagzania aparaturowe, ktére
rozszerzaja dotychczasowy zas6b dostepnych metod badawczych, a przez to obszar mozliwo$ci
poznawczych. Przegladajac najnowsze prace badawcze mozna znalez¢ przyklady zastosowania

takich metod. Sa to badania miedzy innymi: wlasciwosci krystalograficznych warstw
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organicznych [15], wplywu plazmy na powierzchnie metali [16], warstw funkcjonalnych na
powierzchni grafenu [17], czy tez do analizy punktu Diraca w strukturach elektronowych
materialéow [18] z wykorzystaniem promieniowania synchrotronowego [19]. Wiele osrodkow
prowadzi ponadto badania oparte na wielu metodach mikroskopowych, np. XPS, LEED i STM
[20], ktére pozwalaja uzyska¢ komplementarne informacje o probce, przy czym nalezy
podkresli¢ niedoskonaloé¢ tego rozwigzania zwigzanag z przenoszeniem probki pomiedzy
systemami (mozliwo§¢ zmiany wlasSciwos$ci powierzchni, brak Scislej korelacji lateralnej
obszaru obserwacji, itd.). To wszystko potwierdza fakt, ze technika DEEM dobrze wpisuje sie
w aktualne trendy w swojej dziedzinie, a zatem za pozyteczne i potrzebne nalezy uznaé wszelkie
prace dazace do jej rozwoju, zardbwno w zakresie teoretycznego opisu jak i praktycznej

realizacji.






Rozdziat 2. Podstawy naukowe

2.1. Mikroskopia elektronowa

2.1.1. Historia rozwoju technik mikroskopowych

Pierwsze lata po I wojnie $wiatowej byly okresem, kiedy to w powracajacych do
normalnego funkcjonowania o$rodkach naukowych zaczely pojawiaé sie nowe i wazne
odkrycia. Wéréd nich na wyrdznienie zasluguja dwa, ktére sa powigzane z dziedzing

mikroskopii elektronowe;j.

Zaproponowana w 1924 przez Louisa de Broglie’a hipoteza, dotyczaca falowych
wlasciwosci czastek [21], trzy lata poZniej doczekala sie potwierdzenia w eksperymencie
Clintona Davissona i Lestera Germera, w ktorym zaobserwowano struktury dyfrakcyjne wiazki
elektronow, wynikajace z ich przewidzianej weczesniej teoretycznie falowej natury [22]. Taki
sam efekt udalo sie niezaleznie uzyskaé George’owi Thomsonowi [23], za co otrzymali wspdlnie
nagrode Nobla w dziedzinie fizyki w 1937 roku [24]. Rownolegle, pracujacy na Uniwersytecie
Warszawskim Szczepan Szczeniowski jako pierwszy w Europie zarejestrowal ich rozklady
katowe w swoim dyfraktometrze elektronéw powolnych [8]. Drugim wydarzeniem bylo
do$wiadczenie wykonane w1926 roku przez Hansa Buscha, pioniera optyki elektronowej, ktore
dowiodlo, ze mozliwe jest skupienie wigzki elektronow, biegnacej pod relatywnie malym
katem, w jeden punkt [25]. Do tego celu wykorzystal pole magnetyczne wytwarzane przez
cylindryczna cewke, ktore oddzialywalo z wigzka elektronowa w spos6b porownywalny do
zwyklej soczewki optyczne;.

Niestety, te dwa niezalezne od siebie odkrycia nie zostaly w pore powigzane, stad na

stworzenie pierwszego urzadzenia do obrazowania przy pomocy elektronow trzeba bylo
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poczekaé jeszcze kilka lat, kiedy to prowadzone byly prace nad ulepszeniem oscylografu i dziata
elektronowego. Wtedy to — w 1933 roku — Ernst Ruska i Max Knoll skonstruowali pierwszy
(transmisyjny) mikroskop elektronowy [26,27], ktory charakteryzowal sie wyzsza wartoscig
powiekszenia (12 000 razy) niz Owczesne mikroskopy optyczne (ich osiggniecie zostalo

nagrodzone przez Krolewska Szwedzka Akademie Nauk w 1986 roku [28]).
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Rys. 5. Zdjecie repliki mikroskopu transmisyjnego Ernsta Ruski, znajdujqcej sie w Muzeum

Niemieckim w Monachium [27].

Prowadzone jeszcze przed II wojna Swiatowa badania teoretyczne nad soczewkami
elektrostatycznymi daly obiecujace wyniki dotyczace potencjalnej submikrometrycznej
rozdzielczoSci obrazowania przy zastosowaniu odpowiedniego napiecia przyspieszajacego
miedzy prébka (anoda) a soczewka obiektywu (katoda) — tzw. soczewka immersyjna [29].
PozZniejsze lata to dynamiczny rozwoj przede wszystkim mikroskopii transmisyjnej, ale rowniez
rozwigzan takich jak mikroskopy skaningowe (SEM) i wykorzystujace lustro elektronowe
(MEM) [30]. Nalezy tutaj wspomnie¢ o polskim wkladzie w rozwoj tej dziedziny, przede
wszystkim o profesorach Henryku Szymanskim, Andrzeju Halasie i Witoldzie Slowce.
Kierowane przez nich zespoly badawcze byly autorami rodzimych konstrukeji mikroskopéow

elektronowych, takich jak transmisyjny mikroskop ME-50 [31,32] czy skaningowy mikroskop
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MR-11 [33]. W latach 90. XX wieku na 6wczesnym Wydziale Elektroniki Politechniki
Wroclawskiej prowadzone byly badania nad §rodowiskowa mikroskopia SEM [34], a rOwniez
w ostatnich latach temat mikroskopii elektronowej powraca w pracach nad mikroskopem TEM
wykonanym w technologii MEMS [35]. Nalezy w tym miejscu podkresli¢, Ze niniejsza praca,
chot¢ nie jest bezposrednio powigzana z powyzszymi osiggnieciami, stanowi kontynuacje

tradycji prac nad mikroskopia elektronowa na wydziale [36].

Najwazniejszy przelom w tej dziedzinie dotyczyl powstania jej nowej galezi, z ktorej
wyrasta technika DEEM. Fakt ten wigze sie z koncepcja Ernsta Bauera, ktory w 1969 r. do
wizualizacji krystalicznej powierzchni probki po raz pierwszy zaproponowal wykorzystanie
(podobnie jak w eksperymencie LEED) wigzki elektronowej o niskiej energii [37]. Ograniczenia
technologiczne umozliwily instrumentalng realizacje tej przelomowej koncepcji dopiero
w 1985 roku przez Ernsta Bauera w rezultacie pracy badawczo-rozwojowej jednego z jego
studentéow, Wolfganga Teliepsa [38]. W stosowanych wtedy metodach transmisyjnych
uzywano wysokich energii wigzki (rzedu 100 keV), co skutkowalo bardzo malym katem
rozpraszania elektron6w w kontakcie z materia, a tym samym gleboka penetracja probki przez
wiazke. Dzieki temu mozliwe bylo badanie wlasciwosci materialtu w objetoéci. Obiekt
obserwacji musial by¢ spreparowany w postaci cienkiej folii, aby umozliwi¢ przejscie
elektronéw. W technologii przyrzadéw polprzewodnikowych zazwyczaj stosuje sie podloza
objeto$ciowe, zatem badanie cienkiej folii nie odzwierciedla rzeczywistych wlasciwoSci
uzytkowych materiatu, ktore wykorzystuje sie w zastosowaniach aplikacyjnych. Niskiej energii
elektronéw pierwotnych w eksperymentach Teliepsa i Bauera towarzyszy zmniejszenie
glebokosSci ich objetoSciowej penetracji, a przez to dominacja efektow powierzchniowych
w uzyskiwanych wynikach badan (por. rys. 10 w rozdz. 2.1.2.). Wykluczylo to konieczno$é
preparowania folii i przyblizyto warunki eksperymentalne do rzeczywistych [39].

Wykorzystanie wigzki odbitej do obrazowania powierzchni prébki stanowilo z kolei
wyzwanie natury elektrooptycznej ze wzgledu na konieczno$¢ jej separacji od wiazki
pierwotnej. W przeciwnym wypadku kolumna obrazujaca znalazlaby sie bowiem po tej same;j
stronie, co dzialo elektronowe wykorzystywane do o$wietlenia prébki. Ponadto, dla uzyskania
najlepszej jakosci obrazow wigzka o$wietlajaca i obrazowana powinny poruszac¢ sie wzdluz osi
normalnej do powierzchni, tak jak ma to miejsce w klasycznej mikroskopii TEM. Stad
konieczno$¢ stosowania separatora, najczeSciej wykorzystujacego pole magnetyczne ze
wzgledu na jego unikalna zdolno$¢ do odchylania elektronéw w kierunku zaleznym od zwrotu
ich wektora predkosci. Dzieki temu rozwigzaniu, dzialo elektronowe i kolumna obrazujaca
mogly zostaé rozsuniete (w przypadku pierwszych konstrukeji — o 60°). Rysunek 6. przedstawia

schematyczne poréwnanie ukladu elektrooptycznego LEEM oraz dwoch starszych metod
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z dziedziny mikroskopii elektronowej — TEM i SEM. Niebieskie linie na schematach
elektrooptycznych symbolizuja wigzke pierwotna, a czerwone — wigzke wychodzaca z prébki.
Nalezy zwrdci¢ uwage, ze w technice LEEM na odcinku miedzy probka a separatorem
trajektorie obu wigzek sie pokrywaja.
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Rys. 6. Poréwnanie technik mikroskopowych TEM, SEM i LEEM. Po lewej schemat uktadu
elektrooptycznego [praca wtasna], po prawej zdjecia przyktadowych urzqdzen,
odpowiednio: mikroskop transmisyjny Tecnai G2 T20 firmy FEI [40], mikroskop
skaningowy JSM-FI100 firmy JEOL Ltd. [41] oraz pierwszy system LEEM zbudowany
przez Teliepsa [42].
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Zespol Profesora Ernsta Bauera, opracowujac nowa technike obrazowania, napotkal na
problemy nie tylko w zakresie rozdzielenia wigzek. Przy tak niskich energiach elektronow
wzgledny udzial rozmycia energetycznego (struktura pasmowa, temperatura, etc.) staje sie
istotnym zrédlem aberracji chromatycznych indukowanych w katodowej soczewce obiektywu
redukujac (np. w odniesieniu do mikroskopii TEM) rozdzielczos¢ obrazowania.
Zaproponowane przez nich rozwigzanie stanowilo polaczenie stosowanej w mikroskopii TEM
techniki obrazowania rownoleglego (soczewka katodowa, pole immersyjne) z wykorzystaniem
po raz pierwszy do odwzorowania struktury powierzchni dyfrakeji elektroné6w powolnych, co

wymagalo jej rownomiernego, skolimowanego o$wietlenia wigzka elektronow o niskiej energii.

Konstrukcja dedykowanego obiektywu, tzw. soczewki katodowej, w ktorym wysoko-
energetyczne elektrony pierwotne sa spowalniane przez silne pole elektryczne tuz przed
powierzchnia probki do energii rzedu kilku elektronowoltéw (tak by mogly wypehié warunki
dyfrakcji na atomowej strukturze warstwy powierzchniowej), a nastepnie ponownie
przyspieszane do 20 keV pozwalala na formowanie zar6wno obrazu sieci odwrotnej
(w plaszczyznie ogniskowej), jak i obrazu rzeczywistego (w plaszczyznie obrazowej) natomiast
elektrony odbite (ugiecie pierwotnej fali elektronowej) lub wyemitowane (fotoemisja/emisja
wtérna) sg przez to samo pole przyspieszane ponownie do wysokich energii zapewniajac
redukcje aberracji chromatycznych (przez zmniejszenie wzglednego rozmycia energetycznego
AE /E)ipoprawe rozdzielczo$ci obrazowania. Aby umozliwi¢ wytworzenie takiego silnego pola,
probka musiala sta¢ sie katoda w ukladzie elektrostatycznym, w ktorym wysoki potencjal
dodatni przykladany jest do elektrody ekstraktora (lub alternatywnie ujemny do probki).
Temat soczewki katodowej zostal szeroko opisany w rozdziale 2.1.2, gdzie wyjasniono jej

dzialanie na podstawie przeprowadzonych symulacji.

Dalsze prace nad rozwojem mikroskopii z zastosowaniem elektronéw powolnych
doprowadzily do powstania calej rodziny technik badawczych, ktérych mozliwosci,
w przeciwienstwie do technik skaningowych, nie ograniczaly sie jedynie do obserwacji
powierzchni materialéw, ale rowniez obrazéw z przestrzeni odwrotnej, dzieki zastosowaniu
elektrooptycznie zaawansowanego ukladu formujacego wigzke elektronowa (dyfrakcja
elektronow powolnych). W ten sposéb mikroskopowe obrazowanie powierzchni po raz
pierwszy zostalo zintegrowane z technika dyfrakcyjna LEED (ang. Low Energy Electron
Diffraction), umozliwiajaca dedykowane powierzchni badanie struktury krystalograficznej
oraz elektronowej w przestrzeni wektora falowego. Waznym osiggnieciem byt dynamiczny
rozwo6j mikroskopii fotoemisyjnej PEEM (ang. Photoemission Electron Microscopy), ktéra do
o$wietlenia probki wykorzystuje fotony i pozwala obrazowac elektrony wtérne wyemitowane

dzieki zjawisku fotoemisji. Na bazie powyzszych osiagnie¢ opracowano dalsze metody, m.in.
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mikroskopie SPLEEM (ang. Spin-Polarised LEEM) pozwalajaca obrazowa¢ domeny
magnetyczne, oraz XPEEM (ang. X-Ray PEEM), w ktorej do o$wietlenia prébki wykorzystuje
sie promieniowanie rentgenowskie lub synchrotronowe. Na tym etapie badan nalezy jednak
jednoznacznie stwierdzi¢, ze zadna z powyzszych technik nie umozliwia jednoczesnego

obrazowania w trybach rzeczywistym i dyfrakcyjnym [30].

Pierwowzorem zaproponowanej w tej pracy techniki DEEM byla opracowana na
przelomie XX i XXI wieku technika DREEM (ang. Double Reflection Emission Electron
Microscopy) [43]. Istotnym elementem réznigcym te dwa rozwigzania jest sposob przelaczania
trybéw obrazowania rzeczywistego i odwrotnego, np. przestrajanie optyki w systemie DREEM
w jednej kolumnie obrazujacej, oraz brak mozliwosci analizy energetyczne;.
Spektromikroskopia DEEM laczy zalety kilku z dotychczas opracowanych rozwigzan
z dziedziny mikroskopii elektron6w powolnych. Jej unikalne wlasciwosci opieraja sie
w glownej mierze na innowacyjnej konstrukeji obrazujacego analizatora a-SDA (ang. alpha-
Spherical Deflection Analyser) oraz, w odréznieniu od DREEM, dwoch niezaleznych kolumn
obrazujacych. Zgodnie z zalozeniami powinna ona umozliwi¢ jednoczesng obserwacje probki
w przestrzeni rzeczywistej oraz odwrotnej, a takze analize widma energetycznego obrazowania
w obu trybach. Autor niniejszej rozprawy uczestniczy w pracach badawczo-rozwojowych nad

ta technika od 2015 roku. Rozdzial 2.2 zostal po$wiecony szczegélowemu opisowi tej techniki.

2.1.2. Podstawowe zagadnienia mikroskopii elektronowej

Podobnie jak w innych rozwigzaniach w dziedzinie mikroskopii elektronowej
z obrazowaniem rownoleglym (ang. parallel imaging), decydujagcym o wlasciwoS$ciach
elektrooptycznych elementem DEEM jest immersyjny obiektyw, tworzacy, wraz z emitujaca
i/lub odbijajaca elektrony probka, soczewke katodowa. Jej zasada dzialania opiera sie na
wytworzeniu w obszarze probki silnego pola przyspieszajacego, generujacego w jej wnetrzu
pozorny, wysokorozdzielczy obraz powierzchni, stanowiacy wirtualny, wtorny obiekt. Jest on
nastepnie skupiany i formowany przez sekcje ogniskowania obiektywu (obszar pola
hamujacego) w tzw. plaszczyznie Gaussa, dzieki czemu realizowany jest pierwszy stopien
obrazowania elektron6w powolnych odbitych (lub wyemitowanych) z probki. Drugi stopien
urzeczywistniany jest przez adaptacje klasycznych rozwigzan optyki elektronowej (np. uklad
soczewek elektrostatycznych, ang. einzel lens). W analogii do klasycznej mikroskopii optycznej,
pole immersyjne dotyczy tu obszaru pomiedzy obserwowana probka i obiektywem (wlaSciwie
elektroda ekstraktora), co skutkuje podobnymi walorami optycznymi jak w przypadku

fotonéw. By uzyskac¢ ten efekt dla fali elektronowej, do probki (bedacej teraz jedna z elektrod
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obiektywu) przykladany jest wysoki ujemny potencjal (lub dodatni do pierwszej elektrody
obiektywu), co prowadzi do wytworzenia znacznego pola elektrostatycznego (maksymalnie ok.
20 kV/mm w warunkach ultrawysokiej pr6zni) Powstale w ten sposéb immersyjne sprzezenie,
polegajace na lokalizacji osi elektrooptycznej obiektywu na powierzchni probki, determinuje
niezmienniczo to miejsce jako obszar detekeji dla dowolnego mechanizmu aktywacji procesu
emisji lub odbicia elektronéw. Otwiera to unikalne mozliwosci instrumentalne w integracji
wielu réznych technik pomiarowych i aspektow badawczych przypisanych do tego samego
nanometrycznego obszaru badanej probki. Poniewaz 0§ obiektywu immersyjnego
koresponduje z osig elektrooptyczna pozostaltego ukladu spektromikroskopu, centrum detekcji
na ekranie (lub w detektorze) odpowiada jej nanometrycznej lokalizacji na probce. Dopoki nie
nastapi zmiana orientacji badanej probki wzgledem obiektywu, komplementarna informacja,
uzyskana niezaleznie w kazdej z zastosowanych sekwencyjnie czy symultanicznie technik,
przypisana bedzie do tego samego nanoobszaru. Ta immanentna cecha soczewki katodowej
zostala zaimplementowana w geometrii spektromikroskopu DEEM w formie obrotowego
ukladu obiektywu immersyjnego [44] i przeanalizowana po raz pierwszy w trakcie
prowadzonych w ramach rozprawy badan dyfrakcyjnych [45]. Wspolny obro6t obiektywu wraz
z prébka i jej manipulatorem (zapewniajacy nanometryczng niezmienniczo$¢ lokalizacji
badan) pozwala na wybor rodzaju iluminacji powierzchni, a przez to mechanizmu aktywacji
elektronowej (np. przez fotony promieniowania lub wigzke elektronowa). Opis tego

rozwigzania zostal zamieszczony w rozdziale 3.3.3.

Soczewka katodowa moze bowiem by¢ stosowana do obrazowania odpowiedzi
elektronowej probki przy uzyciu oSwietlenia zar6wno elektronowego, jak i fotonowego. Jej
konstrukcje tworza (oprocz probki) trzy okragle elektrody, lezace na wspoélnej osi
elektrooptycznej w odpowiednich odleglo$ciach od siebie. Do ogniskowania wigzki
wykorzystuje sie pole elektrostatyczne, ktore jest wytwarzane przez potencjaly przylozone do
jej elektrod. Pierwsza z nich, potozona najblizej probki — tzw. ekstraktor — jest zasilana stalym,
wysokim potencjalem i odpowiada za ekstrakcje elektronéw z prébki. Kolejna — elektroda
ogniskujgca o potencjale rzedu ok. 2 kV — spowalnia rozpedzone elektrony, powodujac
zakrzywienie ich trajektorii. Regulacja jej potencjalu pozwala ustawi¢ zadang dlugoséc
ogniskowej dla obiektywu, i wyjustowaé plaszczyzny obrazowa i dyfrakcyjna do pozostalych
elementow toru elektrooptycznego. Ostatnia elektroda determinuje tzw. energie przejscia
w mikroskopie (ang. pass energy) i dlatego moze by¢ mechanicznie polaczona z jego kolumna
obrazowa. W przypadku systemu DEEM zastosowano rozwigzanie, w ktorym kolumny
obrazujace sa na potencjale 1 kV, a probka jest uziemiona — cho¢ dzieki elektrycznej izolacji

moze zaleznie od warunkow eksperymentalnych przyjmowaé¢ dowolny potencjal.
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Dla latwiejszego przedstawienia mechanizmu dzialania soczewki katodowej
zaproponowalem jej model numeryczny, z uwzglednieniem geometrii obiektywu
zastosowanego w DEEM. Przeprowadzilem symulacje trajektorii elektronéow dla dwoéch
przypadkow, celem wizualizacji powstawania obrazu rzeczywistego i odwrotnego. Opis
wykorzystanych przy tym metod numerycznych zawarty jest w rozdzialach 2.3 i 3. Wyniki
symulacji rozkladu potencjatu oraz pola elektrycznego w soczewce katodowej przedstawione
zostaly na rysunku 7. Zaznaczone zostaly na nim nastepujace elementy soczewki: prébka,
ekstraktor (2,5 mm), elektroda ogniskujaca (5 mm) oraz ekran (18 mm) — podane wartoSci

stanowia odleglo$¢ od powierzchni probki.

Do elementéw soczewki zostaly przylozone nastepujace potencjaly - prébka: 0 V,
ekstraktor: 15 kV, soczewka ogniskujaca: ok. 2,1 kV, kolumna: 1 kV. Nalezy zwréci¢ uwage na

obecno$¢ silnego pola elektrycznego zaréwno pomiedzy probka a ekstraktorem, jak i pomiedzy

-10 H a I I I — -10
b ¢

10

y [mm]

d

12 A 412
'_|10—- 410
;E g 1sg
w44 124
2- 42
o4 — 40

L L L L L IR B

0 5 10 15 20 205 210
X [mm]

Rys. 7. Symulacja soczewki katodowej zastosowanej w DEEM. W gornej czeSci
przedstawiono przekrdj przez tréojwymiarowy model geometryczny (proporcje x/y nie
zostaly zachowane). Literami oznaczono: a — probke, b — ekstraktor, ¢ — elektrode
ogniskujqcq, d — ekran kolumny obrazujqcej. Ponizej rozktad potencjatu V (czerwona)
1 pola elektrycznego E (niebieska linia) wzdhuz osi symetrii soczewki (y = 0).

[praca wlasna]
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ekstraktorem a elektroda ogniskujaca. Wartosci potencjaléw sa tak dobrane, aby spelni¢ m.in.

ponizsze wymagania:

e umozliwi¢ przyspieszenie powolnych elektronow wyemitowanych (lub odbitych)
z probki w celu zmniejszenia wzglednego rozmycia energetycznego, a przez to
zminimalizowa¢ wielko$¢ aberracji chromatycznych indukowanych w pozostalej czesci
mikroskopu,

e zwiekszyc zakres katow startu elektrondéw w celu ich latwiejszej wizualizacji,

¢ uzyska¢ odpowiednie powiekszenie obrazu rzeczywistego.

Na rysunkach 8. i 9. przedstawiono symulacje przykladowych trajektorii elektronow

odbitych (wtérnych), ilustrujace powstawanie obrazu rzeczywistego i dyfrakcyjnego.

5mm

£
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o

Rys. 8. Tworzenie obrazu rzeczywistego przez soczewke katodowq. Oznaczenia literowe

zgodnie z rysunkiem 7. Zielone izolinie ilustrujq pole elektryczne, a czarne punkty —
miejsca przeciecia trajektorii. Na powiekszonym fragmencie (dolny prawy rég) oznaczone

Jjest rowniez powstawanie obrazu dyfrakcyjnego. [praca wtasna]
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Aby ilustracje byly przejrzyste, 0§ pionowa zostala rozciggnieta 20 razy (vide oznaczenie skali
w prawym gbérnym rogu rysunkéw). W obu przypadkach pominieto kwestie o$wietlenia
i rozpatrzono wylacznie trajektorie elektrondéw wtornych, pochodzacych z przykladowych
trzech punktow na prébce, odleglych od siebie 0 100 um, z czego Srodkowy lezy na osi symetrii
soczewki. W przypadku obrazu rzeczywistego, jego powstawanie zasymulowano wigzka trzech
elektronow o energii 10 eV wychodzacych z kazdego z trzech punktow pod malymi katami: 0°

(czarne linie) oraz +0,5° (czerwone i niebieskie linie).
Na rysunku 8. mozna zaobserwowac¢ powiekszony obraz odwrbcony, obarczony duza

aberracja sferyczna (punkty obrazu nie leza w jednej linii) ze wzgledu na celowe

zwielokrotnienie rozmiaru obiektu na potrzeby jakoSciowej ilustracji dzialania soczewki

2 mm

-

0,2 mm

Rys. 9. Tworzenie obrazu dyfrakcyjnego przez soczewke katodowq. Oznaczenia literowe
zgodnie z rysunkiem 7. Zielone izolinie ilustrujq pole elektryczne, a czarne punkty —

miejsca przeciecia trajektorii. [praca wlasna]
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katodowej obiektywu. Na zamieszczonym w prawym dolnym rogu powiekszonym fragmencie
rysunku mozna dokladniej zaobserwowa¢ wplyw pola elektrycznego na trajektorie elektronow
w obrebie soczewki, a takze powstajacy obraz w plaszczyZnie dyfrakeyjnej (trzy czarne punkty).
Kazdy z nich koresponduje z przypisanym mu katem emisji (ugiecia) niezaleznie od lokalizacji,
co ilustruje jeden kolor definiujacych go linii. Nalezy zwrdci¢ uwage, ze odleglosé tych punktow
od osi koresponduje z warto$cia kata emisji (ugiecia) z powierzchni probki: im wyzszy kat, tym
wieksza odleglo$c¢ elektronéw od osi, a to oznacza, ze ich dwuwymiarowy obraz w tej
plaszczyznie odpowiada projekcji sktadowej rownoleglej wektora falowego (tzn. reprezentuje

azymutalng zalezno$¢ rozkladow katowych).

To samo zjawisko w szerszej skali mozna zaobserwowac w przypadku symulacji obrazu
dyfrakcyjnego, dla ktérego przyjeto te same punkty startu z powierzchni prébki i te sama
energie, natomiast zastosowano wieksze wartosci katow: 0°, +20° oraz +40°. Na rysunku 9.
czarnymi punktami zaznaczono powstaly obraz dyfrakcyjny, ktéry, podobnie jak w przypadku
rysunku 8., powstaje w wyniku przeciecia sie trajektorii o takim samym kacie startu (vide

kolory linii) oraz obarczony jest aberracja sferyczna.

W tym miejscu nalezy zwrdci¢ uwage, ze przyjete katy startu elektronow z powierzchni
probki maja charakter arbitralny (nie odnosza sie do konkretnej struktury krystalograficznej),
i shuza jedynie optymalizacji soczewki katodowej i symulacji jej elektrooptycznych funkcji.
W rzeczywistoSci ma tu zastosowanie warunek Bragga, zgodnie z ktérym struktura
obserwowana w plaszczyZznie dyfrakcyjnej bedzie zbiorem punktéw odpowiadajacych katom,
dla ktérych roznica drég optycznych bedzie wielokrotnoécia dlugoséci fali ugietej na
dwuwymiarowej sieci atomowej. Dlugos$¢ fali elektronowej jest z kolei $ciSle powigzana
z energia wiazki oSwietlajacej. Im ta energia jest wieksza, tym wieksza ilo§¢ reflekséw
mozliwych do zaobserwowania w plaszczyznie odwrotnej. Do wyznaczenia dokladnej ich liczby
i rozkladu przestrzennego wykorzystywana jest konstrukcja geometryczna sfery Ewalda
[46,47].

Przedstawione na ilustracjach rezultaty symulacji numerycznych pozwalaja na
wykorzystanie unikalnych wlasnosSci elektrooptycznych katodowej soczewki obiektywu
w empirycznym procesie analizy powierzchni w mikroskopii elektronéw powolnych LEEM
i fotoelektronow PEEM. Stanowi ona decydujacy o mechanizmie obrazowania i kontrastu
element mikroskopowego ukladu elektrooptycznego, poniewaz generuje symultanicznie dwie
najistotniejsze dla mikroskopii LEEM i PEEM plaszczyzny: odwrotng (dyfrakcyjna)
i rzeczywista (obrazowa), co demonstruje symulacja z rysunku 8. Przeprowadzone symulacje

pozwalaja réwniez uwidoczni¢é wazna ceche obrazowania rdéwnoleglego (ang. parallel
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imaging), polegajaca na sekwencyjnym wystepowaniu (naprzemiennie) w ukladzie
elektrooptycznym plaszczyzn rzeczywistej i dyfrakcyjnej formowanych wzdluz calego toru
optycznego przez dedykowany uklad soczewek. W powyzszych symulacjach uwzgledniono co
prawda tylko jedna soczewke (obiektyw immersyjny), a przez to przypisane jej dwie
plaszczyzny — dyfrakcyjng oraz rzeczywista (rys. 8), jednak uzupelnienie ukladu o kolumne
soczewek transferowych o odpowiednich parametrach pozwoliloby na replikacje obrazéw obu
rodzajow. Ta cecha zostala wykorzystana po raz pierwszy w ukladzie obrazujacym mikroskopu
DEEM, w quasi-jednoczesnym obrazowaniu obu przestrzeni (dyfrakcyjnej i rzeczywistej)
w jednym akcie eksperymentalnym. Stalo sie to mozliwe dzieki zastosowaniu dwoch
niezaleznych elektrooptycznych kolumn (dyfrakcyjnej i obrazowej) oraz obrazujacego
hemisferycznego ukladu przelaczajacego wiazke pomiedzy nimi. Szczegélowe opisy budowy

i zasady dzialania DEEM zostaly zamieszczone w rozdziale 2.2.

Waznym aspektem pracy systemu DEEM jest dostep do szerokiej gamy informacji
elektronowej pochodzacej z probki. Jej pelna analiza jest mozliwa w wyniku eksperymentu
wykorzystujacego quasi-jednocze$énie wiele mechanizmé4w Kkontrastu. Wspomniany
w poprzednim akapicie fakt naprzemiennego wystepowania plaszczyzn rzeczywistych
i dyfrakcyjnych wzdluz osi optycznej mikroskopu pozwala na stosowanie zestawu kilku
apertur, ktére umozliwiaja uzyskanie niezaleznego kontrastu zaré6wno w obrazie rzeczywistym
jak i w odwrotnym. Kazdy z nich opiera sie na mechanizmie systemu apertur kontrastowych
umieszczonych w $ciS§le okre§lonych punktach toru elektrooptycznego mikroskopu. Przez
zmiane ich polozenia wzgledem osi mozliwa jest selekcja czedci elektronéw niosacych
informacje o wybranej fizykochemicznej wilasciwosci probki i tym samym uzyskanie
zwigzanego z nig kontrastu obrazowania w obszarach wystepowania danej cechy. Dzieki temu,
przy obecnoéci np. roéznych faz lub materialbw, wyodrebnienie informacji na obrazie
odwrotnym umozliwia ich rozréznienie na obrazie rzeczywistym. Oprocz tego, dzieki
zastosowaniu unikalnego rozwigzania aparaturowego w postaci obrazujacego analizatora
a-SDA, dostepny jest rowniez kontrast chromatyczny przez selekcje energetyczna na aperturze
dyspersyjnej, monochromatyzujacej zaré6wno obraz rzeczywisty, jak i odwrotny. Zagadnienie
kontrastu obrazowego zostalo oméwione w rozdziale 2.2., w kontekscie szczegbdlowego opisu
dzialania systemu DEEM. Kolejny istotny aspekt elektrooptyczny funkcjonowania i jako$ci
obrazowania w mikroskopii DEEM stanowi uklad elektrostatycznego stygmatora. Sktada sie
on z szeregu elektrod umieszczonych wokot osi elektrooptycznej mikroskopu w odpowiedniej
plaszczyznie (obrazowej lub dyfrakcyjnej) Przylozenie do nich odpowiednich potencjalow
elektrycznych daje mozliwos¢ modyfikacji toréw elektronowych w wyznaczonej przez nie
plaszczyznie, a przez to stygmatyzacje obrazu (korekta aberracji/rozdzielczo$ci obrazu

rzeczywistego wymaga stygmatyzacji w plaszczyznie dyfrakcyjnej - lokalizacja stygmatora
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Rys. 10. Zaleznosé sredniej drogi swobodnej elektronu A od jego energii E (praca wlasna
na podst. [48]).

w plaszczyznie obrazowej zmienia jedynie jego proporcje). Mozliwo$¢ stygmatyzacji obrazu

zostala uwzgledniona przy prezentacji wynikdw symulacji zawartych w rozdziale 3.3.2.

Mechanizm oddzialywania elektronéw z prébka zalezy w duzej mierze od ich energii, co
dotyczy zaré6wno elektronéw pierwotnych, jak i wtérnych (np. fotoelektron6w). Na rysunku 10.
przedstawiono ogo6lng zalezno$¢ $redniej drogi swobodnej elektronu w ciele stalym od jego
energii [48]. Jak mozna zauwazy¢, dla zakresu kilkudziesieciu elektronowoltow jest ona
najnizsza i wynosi mniej niz 1 nm. Fakt ten zostal wykorzystany w technikach elektronow
powolnych typu LEEM, do ktorych zalicza sie rowniez DEEM. Elektrony oddzialuja z probka
przy niskich energiach dzieki zastosowaniu soczewki katodowej, co gwarantuje uzyskanie
odpowiedzi wylgcznie z warstw przypowierzchniowych — tj. dwoch-trzech warstw atomowych.
Dla poréwnania, dla typowych energii wykorzystywanych w klasycznej mikroskopii
wysokoenergetycznej (TEM, SEM), droga swobodna elektronu wynosi nawet kilkadziesiat

nanometrow, co oznacza prébkowanie rowniez objeto$ci materiatu [47].

Obrazowanie w DEEM jest wiec bardzo czule na wystepujace w przypowierzchniowych
warstwach atomowych subtelne zmiany skladu chemicznego oraz struktury, zwlaszcza
w przypadku materialdbw krystalicznych. Dzieki zastosowaniu réznego rodzaju kontrastu

mozliwe jest zaobserwowanie stopni atomowych, defektow (np. dyslokacji), stanéw
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powierzchniowych, a takze domen magnetycznych (pod warunkiem zastosowania oSwietlenia
z polaryzacja spinowa). Warto w tym miejscu doda¢, ze ze wzgledu na mozliwo$¢ obrazowania
elektrondéw powolnych wychodzacych z probki, istnieje rowniez mozliwo$¢ ich pobudzania przy
pomocy fal elektromagnetycznych o stosunkowo niskich energiach i latwo dostepnych
zrodlach. Przykladowo, lampa rteciowa, ktéra emituje promieniowanie ultrafioletowe
o dlugosci fali ok. i 250 nm, co daje w przeliczeniu energie rzedu 5 eV, pozwala na emisje
fotoelektrondéw z materialéw o nizszej pracy wyjscia, np. z krzemu (4,6 e€V), a w pozostalym

zakresie energii mamy mozliwo$¢ sondowania do pewnego poziomu stany zwigzane.

Dla opisania mechanizméw zwigzanych z obrazowaniem elektronami z o$wietlonej
probki, mozna uzy¢ o$wietlenia elektronowego, wzbogacajacego mozliwosci poznawcze
w odniesieniu do o$wietlenia fotonowego. Na rysunku 11. przedstawiono schematycznie te
mechanizmy, z uwzglednieniem w przyblizeniu z jakiej gleboko$ci obszaru oddzialywania

moga one pochodzi¢ [49].

Wwigzka
pierwotna
ici odbicie
vfs?g'ccz'ﬁe wsteczne
nieelastyczne elastyczne
- emisja
emisja Augera
wtorna
promieniowanie
® rentgenowskie
— VNG AAAAAAN—

drgania sieci

Rys. 11. Rodzaje oddziatywan elektronow z probkq (praca wiasna na podstawie [49]).
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W pierwszej kolejnoSci nalezy wymieni¢ zjawiska zwigzane z klasycznym odbiciem
elektronéw pierwotnych od atoméw na powierzchni probki. W przewazajacej wiekszosci sa to
odbicia (w przyblizeniu) elastyczne, a wiec dotycza wylacznie zmiany kierunku i zwrotu
wektora predkoséci elektronu. Sg one bardzo istotne dla materialéw krystalicznych, poniewaz
ze wzgledu na periodyczno$¢ struktury oraz pod warunkiem odpowiedniego dobrania energii
pierwotnej, mozliwe jest wywolanie efektu dyfrakcji. Uzyskanie obrazow dyfrakcyjnych
w przestrzeni odwrotnej stanowi podstawe do analizy struktury krystalograficznej i fazowej
materialu. Jednak ze wzgledu na wlaéciwosci powierzchni materiatu i obecne tam defekty, oraz
interakcje z elektronami w prébce, energia elektrondw pierwotnych jest cze$ciowo
absorbowana — mamy wtedy do czynienia z oddzialywaniami nieelastycznymi. Stanowig one
narzedzie do analizy powierzchni pod katem wybranej wlaSciwo$ci obserwowanego materialu
(ang. energy-selective imaging), dzieki mozliwo$ci ograniczenia widma obrazowanych energii
do zakresu odpowiadajacego stratom. Kolejng grupa oddzialywan, wystepujacych zaréwno
przy o$wietleniu elektronowym, jak i fotonowym, jest emisja wtérna. Wigze sie ona
z przekazywaniem energii przez elektrony pierwotne i emisja elektronéw swobodnych, ktore
czeSciowo zachowuja swoje wlasciwoSci, m.in. kierunek pedu. Jest ona wyjatkowo
intersujagcym zjawiskiem ze wzgledu na dostep do informacji o przestrzennej strukturze
elektronowej materialu. Wyr6zni¢ w tej grupie nalezy tzw. elektrony augerowskie, ktérych
emisja powodowana jest kwantem promieniowania uwolnionego w wyniku powrotu do stanu
zwigzanego innego elektronu w strukturze. Aby elektron mogl opusci¢ objeto$é probki, musi
posiada¢ energie wieksza niz tzw. praca wyjécia, charakterystyczna dla danego materiatu.
Elektrony wtorne stanowig zatem wazny element analizy materialowej, jednak nie daja pelnej
informacji materialowej. Pozostale zjawiska zaznaczone na ilustracji, jak emisja
promieniowania X, czy generowanie drgan sieci (fononéw), nie biora udzialu w obrazowaniu
w mikroskopii DEEM, jednak zostaly uwzglednione dla pelmego opisu oddzialywan
zachodzacych miedzy wiazka elektronowa a probka.

2.2. Technika DEEM

Innowacyjny emisyjny spektromikroskop elektronowy DEEM jest kontynuacja
osiggnie¢ zespotu prof. Ernsta Bauera [50], wynalazcy technologii mikroskopii elektronéw
powolnych. Mikroskop ten stanowi istotny wklad w rozw¢j technik mikroskopowych m.in.

przez zastosowanie w nim unikalnego obrazujacego analizatora energii a-SDA [10].
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Wykorzystuje rowniez znane wcze$niej rozwigzania z dziedziny mikroskopii elektronow
powolnych, takich jak soczewka katodowa obiektywu oraz separator magnetyczny wigzki.
Zgodnie z zalozeniami podstawowa zaleta DEEM jest quasi-jednoczesna praca w dwoch
trybach obrazowania — obrazu rzeczywistego i dyfrakcyjnego, ktoére przez zastosowanie
szybkiego przelaczania umozliwiaja skorelowana obserwacje topografii oraz struktury

elektronowej w tym samym czasie i miejscu na probce.

2.2.1. Idea dziatania spektromikroskopu DEEM

Rosnacy obszar zastosowan elektronowych metod mikroskopowych, zwlaszcza
skaningowej mikroskopii elektronowej, stworzyt zapotrzebowanie na nowe rozwigzania w tej
dziedzinie. Przyczynily sie do tego ich wszechstronne zalety, tj. wysoka rozdzielczosé¢
(suboptyczna), latwo$¢é manipulacji wigzka (podobienstwo do optyki geometrycznej) oraz
mnogo$¢ informacji niesionych przez elektrony. Dynamiczny rozwdj zapewnilo réwniez
opracowanie technologii obrazowania z wykorzystaniem elektronéw powolnych. To wszystko
zlozylo sie na mozliwo$¢ zastosowania bardzo szerokiego spektrum energii elektronow, ktore
mozliwe s3 do uzyskania w mikroskopii, zwlaszcza przy zastosowaniu réznych zrédel
o$wietlenia prébki (elektrony, fotony). Ten fakt stwarza pole do konstruowania
zaawansowanych metod analizy energetycznej, w tym metod obrazujacych, ktore
w przeciwienstwie do metod skaningowych rejestruja jednocze$nie caly obraz analizowanego

fragmentu powierzchni.

We wszystkich metodach mikroskopii elektron6w powolnych z obrazowaniem
rownoleglym (ang. parallel imaging) na osi obrazowania pomiedzy kolejnymi elementami
elektrooptycznymi (soczewkami, aperturami) naprzemiennie wystepuje plaszczyzna
rzeczywista i dyfrakcyjna. Mozliwe jest skonfigurowanie ukladu tak, aby na ekran
fluoroscencyjny projektowana byla dowolna z nich. Przelaczanie pomiedzy jedng a druga
konfiguracja jest jednak czynno$cia czasochlonng, zwlaszcza z tytulu rozwigzan
mechanicznych stosowanych w aperturach kontrastowych (obserwacja obrazu dyfrakcyjnego
wymusza jej przesuniecie). Procedura ta trwa zbyt dlugo, aby mozliwe bylo rejestrowanie
obrazow obu plaszczyzn w czasie pozwalajacym zaobserwowac szybkie procesy zachodzace na

powierzchni probki.
Na takim gruncie powstala koncepcja urzadzenia, bedacego kluczowym elementem

systemu DEEM, tj. obrazujacego analizatora energii a-SDA. Oprocz energetycznej filtracji

obrazu elektronowego , analizator pozwala na szybkie przelaczanie przefiltrowanej wigzki do
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dwdch niezaleznych kolumn obrazujacych dzieki galwanicznej separacji dwoch poétkul.
Dzieki temu mozliwa jest quasi-jednoczesna analiza wybranego fragmentu
probki w przestrzeniach rzeczywistej oraz dyfrakcyjnej. Nalezy tu podkresli¢, ze
obserwowana informacja jest SciSle skorelowana w obu przestrzeniach, tj. obraz odwrotny
i rzeczywisty pochodza z dokladnie tej samej lokalizacji oraz sa wynikiem identycznej analizy
energetycznej. Rozwigzania dostepne na rynku producentéow tego typu mikroskopow nie
pozwalaja na prowadzenie analizy energetycznej obrazowania w obu przestrzeniach w tym
samym urzadzeniu. Stad uzyskanie komplementarnej informacji w dziedzinie morfologii
i struktury elektronowej powierzchni wigze sie z konieczno$cia przenoszenia badanej probki
miedzy dwoma niezaleznymi systemami, co powoduje ze odtworzenie, lub wykonanie
dodatkowego pomiaru w tym samym punkcie na prébce jest bardzo skomplikowane lub
zupehie niemozliwe. Ponadto istnieje duze prawdopodobienstwo, ze podczas transferu probki
w niekontrolowanych warunkach morfologia powierzchni moze ulec istotnym zmianom
w skutek adsorpcji, co bedzie rzutowalo na poprawnosé pomiaréw. Powyzsze ograniczenia nie
dotycza jednak systemu UPS-DEEM bedgcego przedmiotem konstrukeji i opracowania
metodyki badan w tej rozprawie. Co wiecej, zaproponowane i zastosowane w niej rozwigzania
konstrukecyjne daja mozliwo$¢ prowadzenia cigglego pomiaru w trybie operando, tj. w trakcie
procesu zachodzacego na powierzchni probki (np. epitaksji, depozycji, wygrzewania, itp.).
Dzieki temu mozliwe jest zbadanie wplywu okre$lonej modyfikacji powierzchni materialu

(obraz rzeczywisty, obraz dyfrakcyjny) na lokalng strukture elektronowa (UPS).

Poprzedzajaca idee a-SDA pierwotna koncepcja jednoczesnej akwizycji w dwoch
trybach obrazowania (przestrzeni rzeczywistej i dyfrakcyjnej), z przelaczaniem wigzki miedzy
dwiema kolumnami, opierala sie na elektrostatycznym sferycznym elemencie odchylajacym
(deflektorze). To odchylenie wprowadzalo jednak aberracje chromatyczna (tj. zwigzana z r6zng
energia elektronow), ktéra nalezalo skompensowac przez zastosowanie identycznego elementu
odchylajacego, dzialajacego w przeciwnym kierunku, w celu odtworzenia pierwotnego obrazu.
Obecna w plaszczyZznie pomiedzy tymi elementami dyspersje wigzki mozna bylo natomiast
spozytkowaé w celu prowadzenia analizy energetycznej przez zastosowanie odpowiedniej
apertury. Ta analiza mogla jednak dotyczy¢ wylacznie obrazowania w drugiej kolumnie
(dyfrakcyjnej), pozostawiajac obraz rzeczywisty pozbawiony analizy [2]. Opisane rozwigzanie
doczekalo sie fizycznej realizacji w postaci komercyjnie dostepnego urzadzenia pod nazwa

nanoESCA produkowanego przez niemiecka firme Focus GmbH [51].

Obrazujacy analizator a-SDA jest calkowicie nowa koncepcja wykorzystujaca po raz
pierwszy unikalne wlasciwosci pola sit centralnych przy odchyleniu o kat 360°. W przypadku

pola elektrostatycznego realizuja sie one w elektrooptycznym dzialaniu kulistego
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kondensatora. Wyboér kulistego ksztaltu okladek kondensatora prowadzi do odtworzenia
idealnego pola sit centralnych zapewniajacego, jak dalej zostanie wykazane, szereg
niedostepnych dotychczas korzy$ci natury elektrooptycznej - wytworzone pole centralne
pozwala na kompensacje aberracji geometrycznych. Ponadto, odchylenie wiazki o kat pelny
daje mozliwo$¢ powrotu wigzki na pierwotny tor optyczny po przejSciu przez analizator.
Ta cecha stanowi jedna z kluczowych innowacji wzgledem opisanego w poprzednim akapicie
rozwigzania, znanego dzi§ jako nanoESCA. Szczegblowy opis budowy analizatora a-SDA

znajduje sie w rozdziale 2.2.3.

Z pozostalych aspektow innowacyjnoSci DEEM nalezy réwniez wymieni¢ aktualng
rozbudowe dotychczasowej wersji aparatury, ktéra zostala opisana w dalszej czeéci tej
rozprawy. Jak juz zostalo wspomniane we  wprowadzeniu, zastosowanie
wysokoenergetycznego o$wietlenia probki pozwolilo rozszerzy¢ spektrum analizowanych
elektronow i tym samym zwiekszy¢ mozliwoSci pomiarowe w zakresie energetycznym tej
metody badawczej. Ze wzgledu na uzyskiwang dlugoé¢ fali elektromagnetycznej wyladowania
w plazmie helowej, wigzka o$wietlenia musi by¢ prowadzona torem optycznym w prozni, aby
unikngé¢ ttumienia przez powietrze. Polaczenie lampy helowej wymagalo zatem uzgodnienia
oraz modyfikacji istniejacego systemu prézniowego DEEM, aby stal sie kompatybilny z nowym

modulem o$wietlenia.

2.2.2. Rozwigzania konstrukcyjne spektromikroskopu DEEM

Konstrukcja spektromikroskopu DEEM opiera sie na trzech kolumnach
elektrooptycznych, z ktorej jedna stanowi tor wejéciowy z obiektywu do analizatora, a dwie
pozostale sa torami wyjSciowymi z analizatora do niezaleznych ekranéw fluoroscencyjnych
z kamerami, pozwalajacymi na cyfrowa rejestracje obrazowania [52]. Uproszczony schemat
elektrooptyczny urzadzenia zostal przedstawiony na rysunku 12. Oznaczono na nim
najwazniejsze soczewki, apertury oraz analizator, a takze przykladowe trajektorie
odpowiadajgce obrazowi rzeczywistemu (pomaranczowe) oraz dyfrakcyjnemu (niebieskie).
Nalezy zwrdci¢ uwage, ze elektrony o tym samym kacie startu z probki (rysunek 12., punkt A)
odwzorowane w plaszczyznie rzeczywistej tworza pelny obraz wybranego fragmentu
powierzchni na ekranie 1 (rysunek 12., punkt B), natomiast w plaszczyznie odwrotnej tworza

pojedynczy punkt obrazu dyfrakcyjnego na ekranie 2 (rysunek 12., punkt C).

Tak jak kazdy system mikroskopii elektronowej, rowniez DEEM wymaga odpowiednich

warunkéw fizycznych w torach optycznych dla wlasciwego obrazowania przy uzyciu
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stolik
XY
probka
A soczewka
katodowa
soczewka
transferowa
ekran 2 | apertura
obrazowa
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projektor
apertura | | stygmator
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transferowa soczewka
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potkula
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B \ projektor
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Rys. 12. Uproszczony schemat uktadu elektrooptycznego systemu DEEM (praca wlasna).
Literami oznaczono: A — réwnolegle trajektorie elektronéw wychodzqcych z probki,
B — powstawanie obrazu rzeczywistego, C — powstawanie punktu obrazu odwrotnego.

[praca wlasna] por. [52].
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elektronow. Podstawa jest zapewnienie odpowiedniej klasy prozni ze wzgledu na thumienie
wigzki przez rozpraszanie na czasteczkach gazow resztkowych, i tym samym pogarszanie
rozdzielczo$ci. Wymaga to zamkniecia urzadzenia w prozniowo hermetycznej obudowie,
z zastosowaniem standardowych polgczen poszczegélnych podzespotow w formie flansz
i systeméw CF. Ponadto, nalezy zastosowa¢ odpowiedni zestaw pomp, pozwalajacy na
uzyskanie ultrawysokiej prozni (UHV, ang. ultra high vacuum), tj. ci$nienia ponizej 10~12 Pa

(1071% mbar). Prototypowy system DEEM wyposazony zostal w bezolejowa pompe typu scroll,

Rys. 13. Zdjecie uktadu kolumn obrazujqcych mikroskopu (po lewej, por. [52]) oraz ich
symboliczne przedstawienie (po prawej). Cyframi oznaczono:
1 - stolik, 2 — probke, 3 — obiektyw katodowy, 4 — kolumne transferowq, 5 — analizator
a-SDA, 6 — kolumne obrazowania rzeczywistego, 7,8 — kolumne obrazowania odwrotnego

wraz z ekranem, oraz 9 — flansze montazowq systemu. [opracowanie wlasne]
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pompe turbomolekularna, pompe jonowa oraz w tytanowy sublimator. Na drodze dokonanych
w rozprawie modyfikacji aparatury, system pomp zostal rozbudowany o dodatkowe dwie
pompy turbomolekularne podlaczone do ukladu lampy helowej, ktorych zadaniem byta
ochrona komory gléwnej mikroskopu przed przedostawaniem sie do niej par helu z komory

wyladowczej. Szczegdly tych prac zostaly opisane w rozdziale 3.3.

Jako$¢ obrazowania w spektromikroskopie determinowana jest nie tylko poziomem
prozni, ale rowniez zakloceniami przez zewnetrzne pole elektromagnetyczne. Dlatego obudowa
kluczowych elementéw systemu zostala wykonana z materialbw o wysokiej wartoSci
przenikalno$ci magnetycznej tak, aby stanowily one ekran dla ewentualnych zrédel pola spoza

urzadzenia.

Wazna dla pracy ukladu elektrooptycznego kwestia jest odpowiednie sterowanie
potencjalem elektrycznym wszystkich jego elementow, aby mozliwa byla aktywacja emisji
(lustrzanego odbicia), odchylanie, skupianie i formowanie wigzki elektronéw. Dotyczy to
rowniez miniaturowego deflektora elektromagnetycznego bedgcego czeécig a-SDA. Ze wzgledu
na konieczno$¢ stosowania wysokich napie¢ (rzedu 1-15 kV), wymagane jest uzywanie
dedykowanej aparatury elektronicznej, pozwalajacej na kontrole pracy mikroskopu. Specjalnie
skonstruowany zestaw zasilaczy do DEEM posiada réwniez interfejs umozliwiajacy sterowanie
przy pomocy aplikacji komputerowej. Akwizycja obrazow realizowana jest przy uzyciu
wysokoczulych kamer cyfrowych chlodzonych tréjstopniowym systemem ogniw Peltiera firmy
Princeton Instruments, ktére posiadaja szeroki zakres regulacji czasu ekspozycji. S3 one
wyjustowane do osi optycznych obu kolumn obrazujacych, na ktorych koncach znajduja sie

plytki mikrokanalikowe MCP (ang. microchannel plate) oraz ekrany fluoroscencyjne.

W konwencjonalnej mikroskopii LEEM wykorzystujacej dyfrakcje -elektronow
powolnych LEED, lustrzany charakter geometrii systemu elektrooptycznego implikowany jest
regula niezmienniczo$ci energii elektronéw w procesie ugiecia na atomowej strukturze
powierzchni, co wymusza symetrie konstrukeji wzgledem osi optycznej obiektywu. Niestety,
takie rozwigzanie wyklucza mozliwo$¢ wykorzystania w obrazowaniu powierzchni elektronow
wtoérnych, ktorych energia emisji jest duzo nizsza, niz wiazki pierwotnej, jak réwniez
elektronow strat energetycznych. Stosuje sie ro6zne sposoby doprowadzenia elektronow z dziala
do powierzchni probki, m.in. stosujac bardzo maly kat do normalnej, wystarczajacy, aby
elektrony odbite wypadly poza 0§ obiektywu. W niniejszej pracy wykorzystano innowacyjne
rozwigzanie w postaci specjalnej konstrukeji obiektywu zespolonego z piezoelektrycznie
sterowanym manipulatorem , ktéra pozwala na kolektywny obrét sprzezonych elementow bez

zmiany w lateralnym polozeniu probki wzgledem osi obiektywu. Konstrukcja ta wykorzystuje
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separator magnetyczny, umiejscowiony tuz za obiektywem, odchylajacy wiazki o bardzo maly
kat (regulowany od 0 do 2°), tak aby zminimalizowaé aberracje geometryczne. Dzieki temu
umozliwiono mechaniczne przelaczanie obrazowania w przestrzeni odwrotnej pomiedzy
trybem wysokoenergetycznych elektronow elastycznych (krystalografia) i niskoenergetycznych
elektronow wtornych (struktura elektronowa materialu) [45]. Szerszy opis powyzszego

rozwigzania znajduje sie w rozdziale 4.1.2.

2.2.3. Analizator a-SDA

Koncepcja nowego analizatora obrazujacego powstala jako odpowiedZ na wskazane
w poprzednim rozdziale istotne ograniczenia pomiarowe w dotychczas opracowanych
metodach spektroskopowych. Zaproponowane w niej rozwigzanie elektrooptyczne, bazujace
na idei centralnego pola elektrostatycznego, znajduje swoja analogie w klasycznej mechanice
ruchu cial niebieskich w polu grawitacyjnym, sformutowanych przez Jana Keplera. Klasyczne
rozwigzanie rownania ruchu obiektéw w grawitacyjnym polu sil centralnych dokumentuje
unikalng wladciwo$é tego pola objawiajacg sie w ich niezmiennym powrocie do punktu
poczatkowego niezaleznie od wektora ich pedu, tzn. wszystkie eliptyczne orbity obiektow
poruszajacych sie wokdl centralnej masy przecinaja sie zawsze w jednym punkcie przestrzeni
(o ile nie wystepuja zaburzenia tego pola, np. wzajemne oddzialywanie obiektow) [53].
Ta unikalna wlasciwos¢ pola sit centralnych zostata wykorzystana w modelowaniu eliptycznych
trajektorii elektronowych z jednym wspolnym punktem przeciecia w plaszczyZnie obrazowej
sferycznego analizatora energii przy odchyleniu o kat 360°, co jest warunkiem koniecznym
pozbawionego aberracji obrazowania. Najprostszym rozwigzaniem konstrukcyjnym takiego
analizatora jest kondensator sferyczny z koncentrycznymi okladkami pomiedzy ktérymi
przemieszcza sie wiazka elektronowa. Geometria oraz potencjaly sferycznych okladek
analizatora zostaly tak dobrane, aby rozklad powstalego pomiedzy nimi gradientu potencjatu
elektrostatycznego najdokladniej odwzorowywal pole sil centralnych. Innymi slowy,
powierzchnie ekwipotencjalne w przestrzeni pomiedzy okladkami maja ksztalt idealnie
kulistych sfer o Srodku zgodnym z geometrycznym centrum analizatora. Dzieki takiemu
rozwigzaniu mozliwe jest uzyskanie eliptycznych trajektorii elektronéw, ktore w polowie
obiegu ulegaja maksymalnej dyspersji zgodnej ze spektrum energetycznym wigzki, a nastepnie
— jak przewiduje rozwigzanie ruchu ladunku w polu centralnym — powracaja do punktu

wyjSciowego (warunek zerowych aberracji geometrycznych).

Opisana powyzej idealistyczna koncepcja elektrooptyczna ,,zamknietego” kondensatora

stwarza jednak podstawowy problem przy jej realizacji, a mianowicie — brak mozliwos$ci
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wprowadzenia wigzki elektronowej do wewnatrz tak skonstruowanego systemu.
Zaproponowane rozwigzanie polegalo na zastapieniu niewielkiego fragmentu obiegu
w elektrycznym polu centralnym przez odchylenie w jednorodnym polu magnetycznym.
Zastosowano w tym celu dedykowana konstrukcje elektromagnesu, wyposazonego
w magnetowdd oraz obudowe ekranujgcg. Generowane przezen pole jest skierowane
prostopadle wzgledem pola elektrycznego w analizatorze, ze wzgledu na inna nature
oddzialywania na ladunki elektryczne: zamiast sily kulombowskiej, dzialajacej zgodnie
z kierunkiem pola i prostopadle do kierunku ruchu, dziala sila Lorentza, prostopadla do obu
wymienionych kierunkéw. Dzieki temu nie ma Kkonieczno$ci wytworzenia otworéw
w okladkach analizatora, aby m6c wprowadzié oraz wyprowadzié wigzki. Ponadto mozliwe jest
dobranie innego kata odchylania w tym punkcie, aby mozliwe bylo wyjustowanie trajektorii
wiazek wzgledem gléwnego toru obrazowania mikroskopu — w tym do wyjsSciowej trajektorii
w kolumnie obrazowania rzeczywistego. Przejécie wigzki przez kolowy przekro6j obszaru pola
wprowadza pewne aberracje, jednak sg one kompensowane podczas drugiego przej$cia wigzki
przez deflektor po wyjéciu z analizatora. Graficzne przedstawienie trajektorii wigzki
przechodzacej przez uklad analizatora (widocznej m.in. na rysunku 12.) przypomina ksztaltem

grecka litere alfa (a), co thumaczy obecnoé¢ tej litery w nazwie urzadzenia [54].

Rys. 14. Zdjecia czesciowo zdemontowanego analizatora a-SDA. Cyframi oznaczono: 1 —
obudowe gornej potkuli, 2 — obudowe dolnej pétkuli, 3 — kolumne wejsciowq, 4 — deflektor
magnetyczny, 5 — wewnetrznq oktadke gornej potkuli, 6 — ptytki korekcyjne. [45, 54]
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Na rysunku 14. widoczny jest uklad analizatora z czeSciowo zdemontowanga zewnetrzna
hemisferyczng elektroda. Dzieki galwanicznemu rozdzieleniu (przecieciu) sferycznego
kondensatora (analizatora energii) na dwa niezalezne elektrycznie, wspolérodkowe systemy,
zyskano mozliwo$¢ wylaczenia jednego z nich. W ten spos6b odchylona o 180° w pierwszym
hemisferycznym ukladzie wigzka trafia w obszar bezpolowy dezaktywowanego drugiego ukladu
i dlatego porusza sie w nim prostoliniowo. Niewielki otwor wykonany w miejscu przeciecia tej
linii z zewnetrzna sferyczng okladka drugiego nieaktywnego ukladu pozwala wyprowadzié
wigzke z wnetrza analizatora, skad trafia do kolumny obrazowania plaszczyzny odwrotne;j.
Druga korzyscia plynaca z rozdzielenia sferycznego ukladu na dwa hemisferyczne systemy jest
mozliwo§¢ wprowadzenia w plaszczyZznie obrazowej po odchyleniu o 180° niezbednej do
selekeji energii apertury dyspersyjnej. Niestety, takie rozwigzanie, obok waznych korzysci,
skutkuje rowniez powstaniem zjawisk niepozadanych. Dotycza one przede wszystkim
powstalych nieciggloéci rozkladu pola w obszarze brzegowym okladek sferycznych.
Przeprowadzone przez autora rozprawy badania symulacyjne wykazaly istotne pogorszenie
jako$ci pola brzegowego, a takze skuteczno$¢ zastosowanego rozwigzania w postaci

dodatkowych plytek korekeyjnych — szczegolowe wyniki zawarte sa w rozdziale 3.2.2.

Unikalne wilasciwos$ci elektrooptyczne, ktére odrozniaja analizator a-SDA od innych
konwencjonalnych rozwigzan, umozliwiaja jego potencjalne zastosowanie rowniez w innych
niz DEEM systemach. Na przyklad, w jednym z opublikowanych na ten temat artykuléw
opisane zostalo potencjalne wykorzystanie wlasno$ci ruchu elektronéw w centralnym polu
elektrycznym do kompresji impulséow elektronowych, zar6wno w czasie jak i przestrzeni.
Ze wzgledu na odpychajace oddzialywanie w ,chmurze” elektronowej pomiedzy
jednoimiennymi tadunkami, podczas propagacji impulsu jego energia ulega dyspersji (czesé
elektrondw w chmurze spowalnia, cze$¢ przyspiesza), co skutkuje jego przestrzennym
rozmyciem. Przejécie przez odchylajacy analizator wprowadza korygujaca roéznice drog
optycznych, wynikajaca z tego, ze wolniejsze elektrony odchylane sa po krétszej trajektorii (o
mniejszym promieniu), a szybsze odwrotnie. Dzieki temu impuls elektronowy o pierwotne;j
dyspersji dywergentnej po wyjéciu z analizatora charakteryzuje sie dyspersja konwergentna,
ktora przy odpowiednim doborze parametrow odchylania moze da¢ w rezultacie pelna

kompresje impulsu w punkcie docelowym [54].

2.2.4. Znaczenie metody DEEM w kontekscie aplikacyjnym

W celu oceny potencjalnej pozycji metody DEEM wsrod innych elektronowych metod

badania materialow, dokonano poréwnania dostepnoéci niektérych wlasciwosci
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Analiza powierzchni ciala stalego

Mikroskopia elektronowa Elektronowe metody

Transmisyjna Elektron6w powolnych fizyki powierzchni

TEM| BFTBM| HRTBM| STRM| SEM | SAM | PERM| LEED | LEEM| XPEEM| SPLEEM| DERM|  AES | ARLPS| XS
Topografia ° ° ° ° ° ° °
Krystalografia| e o ° ° ° ° ° ° °
Struktura o o o o
pasmowa
Kontrast [ ] [ J [ ] [ ] [ J [ J [ J [ J [ J [ J
fazowy
Kon_trast o [ J [ J [ J [ J [ J [ J [ J [ J [ ]
chemiczny
Kontrast . .
magnetyczny
Straty [ ] [ J [ ] [ J [ J [ J [ J [ J [ J [ J
energetyczne

Tabela 1. Zestawienie mozliwosci techniki DEEM w odniesieniu do wybranych technik

analizy powierzchni ciala statego. [opracowanie wlasne]

fizykochemicznych ciala stalego w wybranych technologiach z dziedziny mikroskopii
elektronowej, a takze w pozostalych metodach zwigzanych z badaniem fizyki powierzchni.
Zebrane dane przedstawiono w tabeli 1. Na ich podstawie mozna wnioskowa¢, ze mikroskopia
DEEM stanowi interesujaca alternatywe dla wymienionych konwencjonalnych technik
badawczych. Dostepnos$é wszystkich uwzglednionych w tej analizie wlasciwo$ci materialowych
w jednym urzadzeniu daje mozliwoé¢ uzyskiwania unikalnych wynikéw badan wynikajacych

z polaczenia tak duzej iloSci systemowo skorelowanych informacji.

Niewatpliwe zalety opracowywanej techniki spektromikroskopowej DEEM pozwalaja
na jej zastosowanie w szerokim konteks$cie badan podstawowych oraz technologii wytwarzania
w wielu obszarach wspolczesnej inzynierii materialowej. Mozliwo$§é analizy skorelowanych
wlasSciwos$ci fizykochemicznych powierzchni materialéw metalicznych oraz polprzewod-
nikowych pozwala oceni¢ m.in. sklad iloSciowy oraz jako$ciowy (jednorodno$¢) w materialach
zlozonych, wplyw stanu powierzchni materialu na jego strukture energetyczng, wplyw
czynnikow zewnetrznych (np. adsorbatow, wygrzewania lub obcigzenia) na trwale zmiany
w strukturze elektronowej badane w trybie operando, i tak dalej. Proponowane w tej pracy
zastosowanie wysokoenergetycznego oSwietlenia pozwala zalozy¢, ze spektroskopia DEEM
moze zosta¢ wykorzystana jako alternatywa dla badan synchrotronowych, co byloby rewolucja
w dotychczasowym dostepie do tego typu badan.
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Opracowany w latach siedemdziesigtych XX w. przez amerykanska Narodowa Agencje
Aeronautyki i Przestrzeni Kosmicznej (NASA) system oceny pozioméw gotowosci technologii
TRL (ang. Technology Readiness Levels) [55] umozliwia niezalezng ocene poziomu dojrzalosci
nowych technologii oraz zapewnia jednolite rozumienie statusu danego przedsiewziecia na
roznych etapach jego rozwoju. Polskie agencje rzadowe, takie jak Narodowe Centrum Nauki
(NCN) czy Narodowe Centrum Badan i Rozwoju (NCBiR), positkuja sie ta skalg przy okreslaniu
wymagan stawianych projektom zglaszanych przez wnioskodawcoéw w prowadzonych przez
nie konkursach - zwlaszcza tych uwzgledniajacych wspoétprace miedzynarodowa [56]. RoOwniez
obowiazujace od 2018 roku Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce definiuje poziomy
gotowosci, dzielac tradycyjna dziewieciostopniowa skale TRL na trzy fazy: badania
podstawowe, badania przemyslowe i prace rozwojowe [57]. Badania podstawowe odpowiadaja
poziomowi TRL I, ktéry oznacza rozpoczecie prac nad odkrytym lub postulowanym
rozwigzaniem. Badania przemyslowe obejmuja pie¢ kolejnych pozioméw TRL (II-VI), od
poszukiwania potencjalnego zastosowania, przez potwierdzenie krytycznych koncepcji
w warunkach laboratoryjnych oraz bliskich rzeczywistym, az do demonstracji dzialajacego
prototypu w warunkach zblizonych do rzeczywistych. Poziom prac rozwojowych odzwierciedla
poziomy TRL od VII do IX, ktore odnosza sie do demonstracji technologii w warunkach
operacyjnych i ewaluacji utrwalonych rozwigzan pod katem spelnienia pierwotnych zalozen

koncepcyjnych oraz odniesienia zamierzonego efektu.

Rozpatrujac w  przedstawionym  kontek$cie stan prac nad ukladem
spektromikroskopowym UPS-DEEM przed podjeciem zadan opisywanych w tej pracy,
nalezaloby zaklasyfikowa¢ go do poziomu TRL I. Wynika to z faktu, ze uprzednio
w spektromikroskopii DEEM nie wykorzystywano do aktywacji emisji fotoelektronowej
wysokoenergetycznych fotonow. Realizacje szerokich mozliwosci badawczych zapewnila
przeprowadzona w tej pracy implementacja zaawansowanego ukladu monochromatycznej
iluminacji fotonowej oraz rozbudowa ukladu ultrawysokiej prozni. W kontekscie rozwoju
proponowanej metodologii UPS-DEEM nie mozna bylo go uzna¢ za kompletny, z uwagi m.in.
na ograniczone mozliwo$ci iluminacji badanej probki. Zaproponowana w tej pracy istotna
rozbudowa konstrukcyjna i prozniowa stanowiska spektromikroskopowego DEEM
o metodologie UPS w kontekScie nowych aspektow eksperymentalnych przy aktywacji
fotonowej i elektronowej, pozwolila na weryfikacje i optymalizacje tworzonej nowej
metodologii pomiarowej. Kontekst poziomow TRL zostal réwniez przywolany
w podsumowaniu tej rozprawy, aby pokaza¢ wklad autora w rozwdj nowatorskiej technologii
DEEM.
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2.3. Symulacje elektrooptyczne

2.3.1. Wybor metody symulacji i oprogramowania

Wsrod zjawisk fizycznych wykorzystywanych w pracy urzadzen elektrooptycznych
takich jak DEEM, najistotniejsza role pelnia przede wszystkim wzajemne oddzialywanie
czastek naladowanych (tu — elektronéw) oraz pol elektromagnetycznych uzywanych do
sterowania nimi. Przy pominieciu pozostalych, mniej istotnych oddzialywan, zwigzanych np.
z jako$cig wytworzonej prozni, mozna przyjaé, ze to od nich zalezy uzyskanie prawidlowego
obrazu na ekranie mikroskopu. U podstaw ich matematycznego opisu lezy zbiér réwnan
elektrodynamiki klasycznej opracowane przez Jamesa Maxwella, ktore wigza pola elektryczne
i magnetyczne. Przeksztalcone do postaci rézniczkowej, rownania te pozwalaja okresli¢

zalezno$¢ miedzy polami w kazdym punkcie przestrzeni [53]:

V xE 0B
XE=——
at

V xB=uj+ 0

X = —_—

W+ pe—
sV-Ezp
V-B=0

gdzie: E — pole elektryczne, B — pole magnetyczne, | — gesto$é prqdu elektrycznego,
u — przenikalno$é magnetyczna, € — przenikalno$¢ elektryczna, p — gesto$¢ tadunku

elektrycznego, t — czas.

Znalezienie ciaglego, analitycznego rozwigzania dla tak przedstawionego zagadnienia
jest bardzo trudnym, lub wrecz niemozliwym zadaniem do podjecia przy pomocy metod
numerycznych w kontekscie tak ztozonego obiektu, jakim jest tor elektrooptyczny mikroskopu
elektronowego. Sam opis struktury geometrycznej urzadzenia (a tym samym — warunkow
brzegowych) bylby bardzo skomplikowany. Dlatego nalezato skorzysta¢ z metod pozwalajacych
na dyskretyzacje analizowanej przestrzeni, oraz do opisu matematycznego uzy¢ przyblizenia
w postaci czastkowych rownan rézniczkowych, ktore z kolei daja sie rozwigzywaé przy pomocy

metod numerycznych. W przypadku tej pracy zaproponowano zastosowanie metody
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elementéw skornczonych (MES, ang. finite element method — FEM), ktora jest najczesciej
stosowana metoda numeryczng we wspoélczesnej inzynierii. Opiera sie ona na dobrze
poznanych i opisanych podstawach teoretycznych ze wzgledu na swoje podobienstwo do tzw.
sformulowania ,weak formulation” rownan rozniczkowych. Polega ono na dyskretyzacji
modelu do postaci zbioru punktéw w przestrzeni (tzw. siatki), ktéra pozwala ograniczy¢
zlozono$¢ problemu przez powigzanie wartosci szukanej wielkoSci (np. potencjalu) w danym
wezle siatki z warto$cig w kilku - kilkunastu sasiednich weztach. Dzieki temu mozliwe jest
zdefiniowanie ukladu réwnan opisujacego caly model, przez zastosowanie funkcji testowych
z odpowiednio zdefiniowanej przestrzeni Hilberta. Macierz sztywnoSci takiego ukladu staje sie
dzieki temu macierza rzadka (wiekszos¢ jej elementéw ma warto$c¢ zero) [58]. Ze wzgledu na
czesto wysoki stopien (tj. rozmiar) takich macierzy, do operacji obliczeniowych na nich musialy
zosta¢ opracowane specjalne algorytmy [59], ktére w spos6b optymalny wykorzystuja ich
strukture pod katem zajmowanej pamieci operacyjnej oraz czasu potrzebnego na ich

przeprowadzenie.

Wybrane do przeprowadzenia symulacji oprogramowanie COMSOL Multiphysics [60]
jest nowoczesnym, wszechstronnym narzedziem do wykonywania obliczen metoda elementow
skonczonych. Nazwa Multiphysics odnosi sie do mozliwoéci wlaczania do projektu ré6znych
modulow fizycznych (elektromagnetyzm, optyka, cieplo, mechanika, transport mas i czastek,
itp.) i symulowania wzajemnych oddzialywan miedzy nimi. Stworzenie modelu geometrii do
symulacji jest mozliwe przy pomocy wbudowanych narzedzi parametrycznych, jak réwniez
dzieki opcji importu bryly w formacie CAD, przygotowanej w innym oprogramowaniu do
modelowania. Dyskretyzacja geometrii moze zosta¢ wykonana automatycznie, jednak program
daje réowniez bardzo rozbudowane mozliwosci kontroli nad tworzeniem siatki modelu.
Istotnym pojeciem dotyczacym tej kwestii, ktore czesto pojawiac sie bedzie w dalszej czeSci
rozprawy, sg tzw. domeny kontroli siatki MCD (ang. mesh control domains). Technicznie
stanowig one wirtualne bryly wstawiane wewnatrz modelu, ktére sluza wylacznie do
wyznaczenia obszaréw o specyficznych ustawieniach dotyczacych generowania siatki.
W pozostalych aspektach budowy modelu (np. przy definicji warunkéw brzegowych czy

w wizualizacjach) sg one ignorowane.

Do wykonania samych obliczenn $rodowisko oferuje wykorzystanie szeregu tzw.
solver’6w — tj. gotowych algorytmow majacych na celu uzyskanie mozliwie dokladnych
wynikow symulacji w jak najkrétszym czasie. Dzialanie tych algorytm6éw mozna kontrolowaé
przez zmiane odpowiednich parametréow. Wreszcie, po otrzymaniu zbieznego rozwigzania dla
ukladu réwnan wigzacych caly symulowany model, mozliwa jest szeroka analiza i wizualizacja

obliczonych wynikéow. Sthuzg do tego celu réznego typu wykresy, wirtualne plaszczyzny do
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przekrojow, tabele itp. Warto wspomnieé réwniez o interfejsie skryptowym opartym na jezyku
Java, ktory pozwala sterowaé poszczegbélnymi elementami Srodowiska w sposob programowy
i tym samym rozszerzy¢ jego mozliwo$ci o automatyczng ewaluacje wynikow i optymalizacje
warunkéw brzegowych w petli. To istotna wlasciwo$¢ oprogramowania Comsol Multiphysics,
poniewaz, jak pokazala pozZniejsza praktyka, pojedyncza operacja obliczenia rozkladu pola
elektrycznego w modelu zajmuje od kilkudziesieciu minut do kilku godzin (w zaleznosci od
zadanej dokladnoSci wynikow). Mozliwo$é zaprogramowania iteracyjnej optymalizacji

pozwala zaoszczedzié czas, jaki pochlonelaby manualna ewaluacja i powtarzanie symulacji.

2.3.2. Specyfika modelowania ukiadu elektrooptycznego DEEM

Jednym ze sposobow na uproszczenie zaproponowanego modelu jest analiza jego
elektrooptycznej struktury pod katem wystepowania symetrii plaszczyznowych lub
obrotowych. W przypadku, gdy mozliwe jest wyznaczenie takich symetrii, oprogramowanie
pozwala wykonac obliczenia na wybranym wycinku geometrii, a nastepnie powielié je dla reszty
modelu. Jest to szczegoOlnie korzystne rozwigzanie, gdy mamy do czynienia z geometria
obrotowa. Na pierwszy rzut oka, konstrukcja analizatora a-SDA, ktorego zasada dzialania
opiera sie na odchylaniu wigzki przez sferyczne okladki, pozwala przypuszczaé, ze jego
numeryczne odwzorowanie bedzie mozna uogoélnié przy uzyciu symetrii obrotowej. Glebsza
analiza jego geometrii pokazuje jednak, ze wystepuja tam elementy zaburzajace te symetrie,
ktorych obecno$ci nie mozna pomingé w modelu. Przykladowo, symetrie obrotowa w kazdej
z trzech osi wyklucza m.in. 15-stopniowe wyciecie w obu potkulach, stuzace do wprowadzenia
i wyprowadzenia wigzki z wnetrza analizatora. Innym przykladem jest obecnosé¢ kolumny
obrazowania dyfrakcyjnego, ktora lamie symetrie w plaszczyznach XZ i YZ (por. rysunek 15.
w rozdziale 3.1.). Jedynie plaszczyzna XY, w ktorej lezy zerowa trajektoria, pozostaje
potencjalng plaszczyzna symetrii na etapie analizy geometrii. Jednak dalsze budowanie
modelu numerycznego wyklucza rowniez mozliwo$§¢ jego uproszczenia, z uwagi na sposdb
symulowania dzialania deflektora magnetycznego, ktory zostal szerzej opisany w rozdziale
3.2.1. Tak wiec ostatecznie zdecydowano sie na modelowanie catoSci geometrii analizatora,

w pelych jej wymiarach, bez wykorzystania symetrii modelu.

Na poczatkowym etapie prac z zaproponowanym modelem, przeprowadzono szereg
prostych, testowych symulacji, dotyczacych samego rozkladu pola elektrostatycznego
pomiedzy okladkami analizatora, jak rowniez trajektorii elektronéw odchylanych w tym polu.
Zastosowano przy tym domys$lne warto$ci wiekszo$ci parametréw dotyczacych modelu —

przede wszystkim skorzystano z automatycznego zarzadzania siatka w oparciu o wlasnosci
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fizyczne modelu. Ustalono odpowiednie warto$ci potencjaléw przylozonych do okladek
odchylajacych, obliczone zgodnie z energia elektron6w oraz geometria analizatora tak, aby
uzyskiwaé tzw. zerowa trajektorie, biegnaca wewnatrz analizatora dokladnie pomiedzy
okladkami, ktérej promien krzywizny rowna sie $redniej arytmetycznej promieni krzywizny
obu okladek. Wnioski plyngce z tych doswiadczen wskazywaly na konieczno$¢ uzyskania duzej
rozdzielczo$ci wyznaczania rozkladu pola, gdyz miala ona bardzo duzy wplyw na dokladnosé
obliczania toru lotu czastek. Za wyznacznik jakoSci tej symulacji przyjeto chwilowa warto$c
przyspieszenia czastki wzdtuz toru, po ktérym sie poruszala. Im bardziej gtadka byta to krzywa,
tym obserwowano mniejsze finalne odchylenie polozenia czastki od trajektorii zerowej. Jak
stwierdzono po6zniej, podstawowa trudno$cia, jaka decydowala o ostatecznej dokladnosci
uzyskiwanych wynikéw, byl bardzo wysoki stosunek dlugo$ci badanej trajektorii do
mierzonego odchylenia wiazki na jej koncu. Bioragc pod uwage Srednice analizatora a-SDA,
wynoszaca ok. 180 mm dla zerowej trajektorii, oraz spodziewang wielko$¢ obrazu np.
w kolumnie obrazowania dyfrakcyjnego, wynoszacg ponizej 1 mm, mozna przyjac, ze ten
stosunek wynosi okoto 500:1. Stad drobny blad w odchyleniu wigzki na wejéciu do analizatora,
moze skutkowaé znacznym przesunieciem lateralnym na wyjSciu i niekorzystnie rozmy¢
informacje zawarta w tym obrazie. Dlatego tak duza uwage po$wiecono uzyskaniu wysokiej
dokladno$ci obliczania rozkladow po6l w analizowanym modelu. Osiggniecie dostatecznego
poziomu dokladnosci weryfikowano przez analize znieksztalcenn geometrycznych obrazu,

podobnie jak to zostalo opisane we wcze$niejszych badaniach [10,61].

Na zlozono$¢ obliczeniowa problemu oraz w efekcie na dokladno$é przeprowadzanych
symulacji najwiekszy wplyw majq parametry siatki nalozonej na model. W rozpatrywanym
przypadku oddzialywania pol elektrycznego i magnetycznego na ruch czastek naladowanych,
istotnym jest, aby siatka miala mozliwie jednorodna strukture, aby zminimalizowa¢ lokalne
gradienty rozkladu danego pola pomiedzy kolejnymi komoérkami siatki. W tym celu najlepszym
rozwigzaniem mogloby by¢ zastosowanie regularnej struktury prostopadlo$ciennej. Jednak
zlozona geometria modelu, ktéra zawiera m.in. otwory w cigglych powierzchniach (np. okladek
sferycznych) lub polaczenia elementow o réznych ksztaltach, np. powierzchni obrotowych
z plaskimi, sferycznymi itd., uniemozliwia jej uzycie bez koniecznosci definiowania obszarow
z przejSciowa geometrig siatki. Najbardziej uniwersalnym rozwigzaniem jest zatem uzycie
siatki czworoS$ciennej, ktéra program potrafi dostosowaé¢ do relatywnie skomplikowanej
geometrii modelu, jak w tym przypadku. Jej podstawowym ograniczeniem jest mozliwo§¢
wystapienia elementow wkleslych, tj. takich w ktorych lokalne wspohrzedne czeSci wezlow
wyzszego rzedu nalezacych do tego elementu beda mialy warto§é ujemna. Wystepuja one
w przypadku dobrania zbyt rzadkiej siatki na fragmentach modelu, ktére posiadaja

zakrzywione powierzchnie (np. poétkule analizatora). Ich obecno$é co prawda nie wplywa
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istotnie na ogo6lna niedokladno$¢ obliczen w skali calego modelu, jednak moze utrudnié¢
osiagniecie konwergencji w przypadku uzycia iteracyjnych metod obliczania rozwiazania
modelu. W celu unikniecia tego problemu mozna albo zagesci¢ siatke, albo skorzystaé
z gotowych algorytmow oferowanych przez oprogramowanie, ktére ograniczajg opis geometrii

danego elementu siatki do funkcji liniowych, bez odwzorowywania jego krzywizny.

Dodatkowym ograniczeniem, z jakim nalezalo sie zmierzy¢ na etapie przygotowania
modelu, byly mozliwoS$ci sprzetowe komputera, na ktorym wykonywano obliczenia, oraz czas
jaki przewidziano na przeprowadzenie calego szeregu symulacji. Niestety, jak mozna
wywnioskowaé¢ na podstawie opisywanych w tym rozdziale problemoéw, nalezalo szukaé
rozsadnego kompromisu pomiedzy przeciwstawnymi zaleznoSciami. Podjeto zatem szereg
staran, majacych na celu odpowiednie zwiekszenie dokladnoS$ci symulacji, aby spelié przyjete
w tym zakresie zalozenia, wykorzystujac mozliwos¢ definiowania lokalnych zmian parametrow
siatki w wybranych fragmentach geometrii przy uzyciu domen kontroli siatki MCD.
Jednocze$nie sukcesywnie upraszczano geometrie modelu tak, aby zmieSci¢ sie w ramach
dostepnych zasobéw pamieci operacyjnej systemu oraz skrocié czas symulacji i moc
w szybszym tempie ewaluowacé kolejne iteracje zmian w modelu. Powyzsze czynno$ci zostaly

szczegblowo opisane w rozdziale 3.

2.4. Podsumowanie

W rozdziale 2. przedstawiono krotki rys historyczny powstania techniki DEEM, a takze
omoOwiono podstawowe aspekty konstrukeji dedykowane;j tej technice aparatury, zarowno te
wykorzystywane dotychczas we wezesniejszych rozwiazaniach, jak i pozostate, ktére stanowia
o0 jej innowacyjnosci i unikalno$ci w konteksScie zaproponowanej i zrealizowanej w niniejszej
pracy koncepcji systemu UPS-DEEM. Przedstawiono réwniez podstawy przyjetej metodyki
numerycznej, a takze opracowano zalozenia do zdefiniowania geometrii modelu oraz nalozone;j
na niego siatki. Rezultaty przeprowadzonych symulacji zostaly opisane w dalszej czeSci pracy.
Z analizy tych danych wynika, ze omawiana technika posiada wciaz pewne niedoskonalo$ci,
z ktéorych wynikaja zaproponowane przez autora mozliwosci jej optymalizacji, opisane

w rozdziale 3.






Rozdziat 3. Numeryczna analiza mechanizmu
obrazowania w spektromikroskopie

Prace badawcze prowadzone przeze mnie w ramach przygotowywania niniejszej
rozprawy doktorskiej odbywaly sie rownolegle w kilku obszarach. Wspélnym celem byto
zgromadzenie materialu pozwalajacego na potwierdzenie tezy o mozliwosci skorelowanego
obrazowania rzeczywistego i odwrotnego w systemie DEEM z zastosowaniem zaproponowanej
przeze mnie koncepcji wysokoenergetycznego o$wietlenia probki. Niezaleznie od prac
konstrukeyjnych, na podstawie zaproponowanego modelu analizatora a-SDA, dokonalem
glebokiej analizy réznych aspektow elektrooptycznych dotyczacych powstawania obrazu
w spektromikroskopie DEEM. Nalezy podkresli¢, ze byly to pierwsze badania dotyczace
przestrzennego, rzeczywistego modelu analizatora. Zaproponowalem przy tym kilka nowych
rozwigzan, ktére po teoretycznej weryfikacji przy pomocy symulacji zastosowalem
w opracowanym systemie odchylania wigzki elektronowej. Ponizszy rozdzial opisuje proces
optymalizacji modelu oraz wyniki przeprowadzonych z jego udzialem symulacji, majacych na
celu weryfikacje przyjetych zalozen oraz wyznaczenie parametréw przydatnych przy pracach

eksperymentalnych z systemem DEEM.

3.1. Opracowana metodyka analizy numerycznej

Opisane w rozdziale 2.3.2 ograniczenia zwigzane ze ztozono$cig geometrii modelu oraz
dostepnymi zasobami obliczeniowymi doprowadzily do opracowania optymalnego
rozwigzania numerycznego, pozwalajacego z dostateczng dokladnosécia symulowac
przewidziane zjawiska bedace podstawa mechanizmu obrazowania w DEEM. Proces
optymalizacji dotyczyl zaréwno reprezentacji geometrycznej rzeczywistego urzadzenia, jak

i parametréw numerycznych nakladanej na nig siatki.
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3.1.1. Reprezentacja geometryczna modelu analizatora a-SDA

Zaproponowalem, aby przy uzyciu opisanego nizej modelu umozliwi¢ symulacje
wybranego fragmentu trajektorii elektronéw w analizatorze, dodatkowo uwzgledniajac
powstawanie obrazu w kolumnie obrazowania odwrotnego. W tym celu trojwymiarowy model
analizatora zostal ograniczony do nastepujacych elementéw: sferycznych okladek
odchylajacych, deflektora magnetycznego, soczewki transferowej w kolumnie obrazowania
odwrotnego, oraz apertury dyspersyjnej. Optymalizacja geometrii polegala przede wszystkim
na wylaczeniu z iteracji numerycznych obszaréw bezpolowych lezacych poza bezpo$rednim
otoczeniem spodziewanej trajektorii propagacji wigzki elektronowej. W zwigzku z tym
wewnatrz analizatora uwzgledniono wylacznie przestrzen pomiedzy okladkami odchylajacymi
(gdzie wystepuje niezerowa warto$¢ pola elektrycznego), oraz same okladki jako Zrodla pola —
zamodelowane dla uproszczenia jako elementy powierzchniowe pozbawione objetoéci. Obszar
+15-stopniowego wyciecia u wejécia do analizatora wypeliono obszarem bezpolowym,
wstawiajac w punkcie przeciecia gtownych osi elektrooptycznych osobno przygotowany model
deflektora magnetycznego. Dodano rowniez fragment kolumny obrazowania odwrotnego,
tj. soczewke transferowa oraz ekran, lezacy w plaszczyznie dyfrakcyjnej, oraz laczacy je obszar

bezpolowy.

Sam deflektor magnetyczny zostal zamodelowany bez uproszczen, tj. z uwzglednieniem
pelnej geometrii w rzeczywistym rozmiarze, w tym grubosci jego elementéw, w odréznieniu od
opisywanych wcze$niej elektrod generujacych pole elektryczne (opisujacy ich ksztaht
trojwymiarowy model zredukowano do punktéw powierzchni, co znacznie przyspieszato
proces iteracji). Powodem odmiennego podejScia byla bezzrédlowa natura pola
magnetycznego, opisana prawem Gaussa dla magnetyzmu [62]. O ile w przypadku pola
elektrycznego przedmiotem badania byt jego rozklad pomiedzy oktadkami, mozna bylo przyjac,
ze caly tadunek bedacy Zrodlem pola jest zgromadzony przy powierzchniach okladek oraz ze
wnikanie pola do objetosci okladek (i dalej poza analizator) ma pomijalny wplyw na rozklad
w rozpatrywanym obszarze. Z kolei w przypadku badania pola magnetycznego pomiedzy
nabiegunnikami deflektora, nie mozna bylo zaniedba¢ faktu, ze linie tego pola zamykaja sie
tworzac obwod, i — tak jak w rzeczywistym ukladzie — konieczne jest uwzglednienie elementu
zwierajacego ten obwod poza szczeling, w ktorej wytwarzane pole ma oddzialywaé na wiazke.
Dla poprawnego zamykania sie pola w tym elemencie, musial on charakteryzowac sie w calej
objetosci wyzsza przenikalnoScig magnetyczna niz otaczajaca go proéznia — dlatego niemozliwe

byly tu jakiekolwiek uproszczenia geometrii deflektora.
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Po wstepnych symulacjach z wykorzystaniem tak przygotowanego modelu okazalo sie,
ze wymaga on dalszych uproszczen. Zaproponowalem, aby z modelu analizatora usunaé
obszary oddalone od plaszczyzny, w ktorej poruszaja sie elektrony. Przyjalem, ze bezposredni
wplyw na odchylanie wigzki ma pole elektryczne w odleglosci od wspomnianej plaszczyzny nie
wiekszej niz 2,5-krotno$c odleglosci pomiedzy okladkami bedacymi zrodlem tego pola. Bazujac
na tym zalozeniu mozliwe bylo dalsze uproszczenie geometrii, przez wyciecie fragmentu
o szerokoSci +25 mm z calego dotychczasowego modelu analizatora (uwzgledniajac
dziesieciomilimetrowa szczeline pomiedzy sferycznymi elektrodami). Jego ostateczny wyglad

przedstawiony zostal na rysunku 15., w zestawieniu z wizualizacja fizycznego urzadzenia.

Rys. 15. Zestawienie modeli analizatora a-SDA: po lewej pelny model rzeczywistej

geometrii CAD, po prawej — zaproponowany uproszczony model numeryczny. [11]

W pierwszym kroku numerycznym planowane symulacje uwzglednialy wprowadzenie
do analizatora wigzki elektronéw tworzacych obraz w plaszczyznie XZ, stajacy sie teraz
obiektem obrazowania ukladu, a po ich przejsciu przez caly obszar analizy (tzn. po odchyleniu
o kat 360°) — uzyskanie ponownie obrazu rzeczywistego dokladnie w miejscu wspomnianego
obiektu. Przy zmianie parametrow odchylania, tj. wylaczeniu dolnej po6tkuli analizatora,
planowana byla robwniez symulacja procesu obrazowania dyfrakcyjnego. Majac na uwadze fakt,
ze w centrum obszaru dzialania pola w deflektorze magnetycznym wystepuje plaszczyzna
obrazowa, postanowiono zrezygnowaé z modelowania pozostalych soczewek transferowych —
wejSciowej, wprowadzajacej wiazke do analizatora, oraz wyjSciowej, wprowadzajacej wigzke
elektronowa do kolumny obrazowania rzeczywistego. Rejestrowanie obrazow rzeczywistych
realizowane bylo przez wyznaczanie punktéw przeciecia trajektorii elektronéw i plaszczyzny

rzeczywistej.
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3.1.2. Optymalizacja parametrow modelu numerycznego

Do opracowanego modelu wprowadzono rzeczywiste warto$ci parametrow
materialowych poszczegoblnych elementow elektrooptycznych uwzglednionych w symulacjach.
Poniewaz dotyczyly one wylacznie pdl elektromagnetycznych generowanych przez rzeczywiste
materialy oraz ich wplywu na ruch elektron6ow, dla wyznaczenia trajektorii czastek
naladowanych uwzgledniono nastepujace  parametry oraz  ich  wartoSci:
wzgledng  przenikalno$¢  elektryczng e 1 magnetyczna u, oraz = mase
m, = 9-1073! kg i tadunek g, = 1,6 - 10719 C elektronu. Dzieki temu mozliwe byto kolejne
uproszczenie modelu, polegajace na wyborze jedynie dwoch materialow i proézni pomiedzy
nimi oraz przypisanie ich wlasciwos$ci do odpowiednich fragmentéw modelu numerycznego.

Te materialy to:

e ferryt: e =1, u = 1000 (wszystkie elementy deflektora magnetycznego),
e miedz7: e = 7000, u = 1 (elementy bedace Zrodltem pola elektrycznego oraz ekrany)
oraz

e proznia: e = 1, u = 1 (wypelnienie pozostalej przestrzeni modelu).

Oprocz opisanych dotychczas uproszczen geometrii modelu, skoncentrowalem sie
rOwniez na optymalizacji parametréow siatki nalozonej na ten model, poniewaz to one
ostatecznie decydowaly o poziomie zlozonoSci obliczeniowej symulacji oraz o dokladnosci
uzyskiwanych wynikéw. Z uwagi na wystepujace ograniczenia, opisane w rozdziale 2.3.2, w celu
uzyskania najbardziej optymalnej struktury zdecydowalem o zastosowaniu tetraedrycznej
geometrii siatki w calym modelu. Algorytm generowania siatki korzysta z mozliwosci
dynamicznego doboru rozmiaréw elementébw i wymaga przy tym podania zakresu
dopuszczalnych wymiaréw. DomysSlnie przyjeto szeroki zakres wielkoSci elementéw siatki dla
calego modelu: od 300 um do 15 mm. Pozwolilo to na stosowanie zmiennej gestosci siatki,
redukowanej w obszarach modelu mniej istotnych dla doktadnosci uzyskiwanych wynikow.
W pierwszej kolejnoSci wygenerowano siatke w obszarach o szczegélnym znaczeniu dla
prowadzonych symulacji, wykorzystujac w tym celu wspomniane juz domeny kontroli siatki,
a dopiero potem algorytm uzupelnial na jej bazie pozostale obszary modelu, respektujac

zdefiniowane maksymalne tempo wzrostu rozmiarow siatki.
Na etapie prac wstepnych eksperymentowano z réznymi konfiguracjami geometrii

domen MCD oraz ich parametréw, analizujac ich wplyw na dokladno$¢ wynikow symulacji

trajektorii elektron6w. Za sposob ewaluacji jakosci siatki przyjeto badanie chwilowego
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przyspieszenia elektronu, ktory poruszal sie ze stala predkoscia (zgodna z warunkami
eksperymentalnymi) wzdluz trajektorii centralnej. Jesli dobrano zbyt rzadka siatke, lokalne
warto$ci pola odbiegaly istotnie od wartoS$ci teoretycznej (analitycznej) i powodowaly lekkie
odchylanie wigzki od idealnej trajektorii, co dalo sie zaobserwowaé na wykresie sktadowych

przyspieszenia przedstawionym na rysunku 16.

przyspieszenie x, y [mm/ns?]

0+ i
-1 4
-2 4
-3 - S ' \

4 /
4 \_/ !

T T T T T T T T d T T
0 5 10 15 20 25 30

czas symulacji [ns]

Rys. 16. Wykres zmian przyspieszenia elektronu w kierunkach x i y w czasie odchylania
w analizatorze. Przebiegi dla kilku iteracji optymalizacji symulacji - zielonym kolorem

oznaczono wyniki dla najoptymalniejszego zestawu parametréw. [praca wlasna]

Rys. 17. Uproszczony model numeryczny analizatora a-SDA z zaznaczonymi na fioletowo

wirtualnymi domenami kontroli siatki MCD. [praca wiasna]
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W efekcie koncowym, optymalnym rozwigzaniem, skutkujacym dostatecznym
zminimalizowaniem fluktuacji warto$ci pola, byto zadanie lokalnej gestosci siatki na poziomie
80-100 um w obrebie po6l krawedziowych (wejScie/wyjécie z potkul odchylajacych), oraz
200-1000 um w waskim pasie wzdluz trajektorii centralnej po obwodzie analizatora. Calkowita
ilo$¢ stopni swobody, bedaca miarg zlozono$ci modelu numerycznego, wyniosta ponad 15
milionéw. Polozenie domen Kkontroli siatki w analizowanym modelu przedstawiono na

rysunku 17.

Rozwazajgc zagadnienie rozdzielczo$ci prowadzonych symulacji, parametry samej
siatki maja istotne znaczenie glownie dla analizy zjawisk statycznych, tj. rozkladow pola
elektrycznego i magnetycznego w ukladzie elektrooptycznym bez wprowadzania wiazki
elektronowej. Docelowo jednak badane byly zjawiska dynamiczne — ruch elektronow
w obliczonych uprzednio polach — dla ktérych o wiele wieksza role od lateralnej pelni
rozdzielczo§¢ w dziedzinie czasu. Dobor odpowiedniej dlugosci kroku symulacji podlegal
optymalizacji t3 samg metoda, co zastosowana wcze$niej w przypadku rozmiaréw siatki.
Ostatecznie ustalono jej warto$¢ na 16,5 ps, a dlugo$¢ calej symulacji na 32 ns — to czas
potrzebny na przejScie wiazki o energii 1 keV przez caly analizator. Prosty rachunek pozwala
zauwazyc¢, ze procesy dynamiczne byly analizowane w niespelna 2000 krokéw czasowych, co
wobec dlugo$ci obwodu analizatora rzedu ok. 500 mm daje w rezultacie rozdzielczo$¢ lateralna
rowng w przyblizeniu 250 pm. Jest to warto$¢ dobrze skorelowana z opisana wcze$niej §rednia

rozdzielczo$cia symulacji rozkladéw pola.

3.2. Walidacja zaproponowanej metodyki

W celu weryfikacji, czy zaproponowany i zastosowany uproszczony model numeryczny
rzeczywistego analizatora a-SDA w stopniu dostatecznym odzwierciedla prawdziwy
mechanizm obrazowania elektronowego, przeprowadzono szereg symulacji wybranych
aspektow dzialania jego kluczowych podzespolow. Podstawowym zadaniem zaproponowanych
badan bylo zoptymalizowanie parametrow warunkéw brzegowych, aby, wprowadzajac je do
dalszych obliczen numerycznych, przyspieszy¢ ich zbiezno$¢ w przypadku symulacji
obrazowania zlozonej dwuwymiarowej struktury wigzki elektronowej. Przyjeta metoda
polegala na zoptymalizowaniu odchylania tzw. trajektorii zerowej, ktéora docelowo

reprezentowa¢ miala punkt centralny kazdego analizowanego obrazu. W ponizszym rozdziale
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omodwione zostaly wybrane czynniki istotnie wplywajace na odchylanie wigzki elektronowe;j

w analizatorze.

3.2.1. Analiza odchylania w deflektorze magnetycznym

Podczas przejScia przez obszar analizatora, obrazujgca wigzka elektronowa ulega
kilkuetapowemu procesowi odchylania. Pierwszy z tych etapow ma miejsce pomiedzy

nabiegunnikami deflektora magnetycznego.

Zadaniem deflektora jest przede wszystkim przejecie funkeji brakujgcego fragmentu
sferycznego pola elektrostatycznego i wprowadzenie wiazki wychodzacej z kolumny
obiektywowej do obszaru analizatora, a takze wyprowadzenie jej dokladnie w osi kolumny
obrazowania rzeczywistego. Wykorzystanie przy tym pola magnetycznego ukierunkowanego
prostopadle do plaszczyzny odchylania, zamiast pola elektrycznego z liniami sil do niej
rownoleglymi, umozliwilo kontrolowane i pozbawione aberracji geometrycznych
wprowadzenie wigzki do przestrzeni pomiedzy okladkami sferycznymi analizatora. Kluczowa
jest tu natura oddzialywania pola magnetycznego na poruszajace sie elektrony, ktore sa
odchylane w nim niezaleznie od ich azymutu zawsze o ten sam kat, w przeciwienstwie do
odchylania w polu elektrostatycznym. Rzeczywisty uklad sklada sie z kilku elementow
wykonanych z materialu o wysokiej przenikalno$ci magnetycznej, ktore tworza magnetowod
(rdzen) z nabiegunnikami oraz trzech polaczonych w szereg cewek nawinietych (ze wzgledu na
warunki ultrawysokiej prozni) jednowarstwowo. Umiejscowienie deflektora wzgledem
analizatora jest podyktowane geometria kolumny obiektywowej oraz konieczno$cig
zachowania symetrii zwierciadlanej calego ukladu analizatora a-SDA (warunek kompensacji
aberracji elektrooptycznych). Jest on spelniony jedynie wtedy, gdy centrum pola
magnetycznego znajduje sie w punkcie przeciecia osi optycznej kolumny obiektywu oraz

R{+R . .
12 2 (Ry,R, — promienie

stycznych do zerowej trajektorii kolowej o promieniu R, =

polkulistych elektrod) na wejéciu i wyjsSciu sferycznego analizatora. Naturalng optyczna
konsekwencja tego warunku kompensacji jest uformowanie samego obrazu elektronowego
dokladnie w plaszczyznie symetrii w centrum pola magnetycznego. Pozwala to na kompensacje
aberracji geometrycznych przez symetryzacje drég optycznych w ukladzie analizatora. Nie jest
ona niestety do konica mozliwa w realnym rozwigzaniu, ze wzgledu na dystorsje pola na
brzegach — nie jest mozliwe wytworzenie takiego pola magnetycznego, ktére w przekroju
mialoby rozklad prostokatny o nachyleniu zboczy 90°. Gwarantowaloby to spelnienie

powyzszych idealnych warunkéw odchylania i obrazowania. Dazy sie zatem do uzyskania

61



Gabriel Ceballos | Rozprawa doktorska

rozkladu mozliwie jednorodnego w centralnej czesci i o mozliwie duzej dynamice narostu pola
na zboczach schodzacych do warto$ci mozliwie bliskiej zera. Wynika z tego, ze praktycznie
wytworzony rozklad dzwonowy tego pola powinien w jak najwiekszym stopniu zblizy¢ sie do
rozkladu prostokatnego. Z tego wzgledu konieczne jest zastosowanie specjalnej obudowy
ekranujacej, ktéra w zalozeniu powinna ograniczy¢ obszar dzialania pola i zapewni¢ realizacje
opisanych warunkéw odchylania. Na rysunku 18. przedstawiono budowe wewnetrzna

deflektora zainstalowanego w analizatorze a-SDA.

Rys. 18. Zdjecie czesciowo zdemontowanego deflektora magnetycznego (bez gérnej czesci
obudowy). Obok moneta piecioziotowa dla poréwnania wymiaréw. Cyframi oznaczono:
1 — rdzen (magnetowéd) z nawinietymi trzema cewkami, 2 — nabiegunniki, 3 — dolnqg czes¢

obudowy ekranujqcej. [11]

Istotnym zagadnieniem przeprowadzonych badan dotyczacych dzialania deflektora
bylo wyznaczenie rozkladu pola magnetycznego pomiedzy nabiegunnikami oraz jego wplyw na
trajektorie wigzki elektronowej. W ramach dalszego upraszczania modelu zrezygnowano
jednak z modelowania rzeczywistego uzwojenia elektromagnesu (widocznego na rysunku 18.),
a pozadane natezenie pola w ukladzie uzyskano przez ustawienie odpowiednio dobranej
warto$ci magnetyzacji samego magnetowodu. Wymogiem przy tym bylo uzyskanie takiego
stopnia odchylania, jaki pozwoli na wprowadzenie wiazki na trajektorie zerowa. W tym celu
zaproponowano procedure symulacji, obejmujaca obliczenie rozkladu pola magnetycznego
(cze$¢ stacjonarna bez wprowadzania wigzki elektronowej) dla wstepnie przyjetej wartosci
magnetyzacji rdzenia, a nastepnie wyznaczenie trajektorii elektronu (cze$¢ dynamiczna
z uwzglednieniem wprowadzanej wigzki), ktory startuje z energia podstawowg 1 keV z punktu
lezacego w pewnej odleglosci przed deflektorem na jego osi optycznej. Analiza wynikow
dotyczyla wyznaczenia kata o jaki wigzka zostala odchylona od tej osi po przejéciu przez

deflektor. Na tej podstawie opracowany przeze mnie algorytm optymalizacyjny korygowal
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warto$¢ magnetyzacji i powtarzal symulacje, az do osiggniecia kata odchylania rownego 15°
z dokladnoscia do 0,1°. Warto$¢ tego kata wynika z geometrii analizatora i odpowiada
wprowadzeniu wigzki na trajektorie biegnaca dokladnie pomiedzy okladkami sferycznymi
stycznie do trajektorii zerowej o promieniu R,. Aby wyznaczy¢ warto§¢ indukcji pola
magnetycznego wymagana do uzyskania tego kata odchylania, przeprowadzono analize
rozkladu pola wzdtuz osi gltdbwnej deflektora. Dodatkowo, zmodyfikowano model usuwajac calg
obudowe ekranujaca i powtérzono symulacje rozkladu pola dla tej samej warto$ci magnetyzacji
w rdzeniu deflektora. Mialo to na celu zbadanie rzeczywistego wplywu ekranowania
magnetycznego na rozklad pola. Wyniki symulacji rozkladu pola z uwzglednieniem wplywu

zastosowanego ekranu deflektora przedstawiono na rysunku 19.

a)
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Rys. 19. Poréownanie rozktadu pola magnetycznego w deflektorze:
na przekroju a) z obudowq ekranujqceq oraz b) bez obudowy, a takze c) wzdtuz osi symetrii

(czerwone linie) dla modelu z obudowq (niebieska) oraz bez obudowy (czarna linia). [11]

63



Gabriel Ceballos | Rozprawa doktorska

Na podstawie analizy przedstawionych wynikow symulacji mozna zauwazy¢, ze dla
symulacji z obudowa zoptymalizowana warto$¢ indukeji wyniosta ok. 3,7 mT w centralnym
punkcie na osi optycznej. Odczytujac polozenia dla jakich przyjmuje ona poziom odpowiednio
90% i10% wartoSci maksymalnej mozna stwierdzié, ze obszar oddzialywania pola ma $rednice
ok. 6 mm, a narost zbocza rozkladu pola ma dlugo$c okolo 2 mm. Profil tego rozkladu niestety
odbiega od idealnego rozkladu — brak jest wyraznej jednorodno$ci w srodkowej jego czedci.
Widoczna jest jednak znaczaca roznica w stosunku do wynikéw symulacji z usunietym ekranem
magnetycznym. W tym drugim wypadku warto§¢ maksymalna indukcji pola zmniejszyla sie
o ok. 30%, dlugos¢ zbocza (wyznaczona jak poprzednio) zwiekszyla sie do 5 mm, natomiast
obszar oddzialywania pola pozostal w przyblizeniu taki sam — ok. 6 mm $rednicy. Na bazie tych
wynikow mozna jednoznacznie stwierdzi¢, ze zastosowanie ekranu magnetycznego
w konstrukeji deflektora ma istotne znaczenie dla poprawy warunkéow odchylania. Dalsze
prace powinny dotyczy¢ optymalizacji ksztaltu ekranu i konfiguracji ukladu deflektora,
np. przez zmniejszenie szczeliny pomiedzy nabiegunnikami lub tez zwiekszenie ich Srednicy.
Powyzsze wyniki daly podstawe do sformulowania takich wnioskow i staly sie jednym
z czynnikow potwierdzajacych poprawnosé przyjetych zalozen dotyczacych zaproponowanego

modelu numerycznego i pozwolily na prowadzenie dalszych badan symulacyjnych.

3.2.2. Analiza pracy soczewki transferowej

Kolejnym elementem analizowanego ukladu elektrooptycznego, ktéry wymagal
wstepnej kalibracji przed przystapieniem do docelowych symulacji, byta soczewka transferowa
w kolumnie obrazowania odwrotnego. Tak jak pozostale soczewki transferowe, sklada sie ona
z trzech okraglych wspolosiowych elektrod, z ktorych dwie zewnetrzne posiadaja ten sam
potencjal systemu , a érodkowa (o potencjale nizszym) generuje zalezne od tego potencjatu pole
i shuzy do regulacji ogniskowej. Warto podkreslié, ze zgodnie z prawami optyki elektronowej
moze ona pehi¢ role wylacznie soczewki skupiajacej [30]. W rzeczywistym procesie
uruchamiania mikroskopu elektronowego potencjal elektrody skupiajacej w takiej soczewce
dobiera sie empirycznie np. obserwujac zmiany ostro$ci obrazu na ekranie. W opisywanym
w tym rozdziale procesie kalibracji modelu numerycznego rowniez wykorzystano mechanizm
obrazowania w celu dobrania potencjalu skupiajacego. Przyjalem jednak zalozenie,
ze najbardziej optymalnym podejSciem bedzie wyizolowanie kolumny obrazowania
odwrotnego z calego modelu i uzycie wigzki elektronéw o idealnej geometrii, aby uniknaé
przeklamania wynikajacego z aberracji wprowadzanych przez pozostale elementy analizatora.
Te ostatnie mialy sta¢ sie przedmiotem dalszych poglebionych badan, stad decyzja o

wykluczeniu ich udzialu w procesie kalibracji samej soczewki. Ponadto, w celu znalezienia
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optymalnej warto$ci wspomnianego potencjalu skupiajacego konieczne bylo powtarzanie

symulacji, w zwigzku z czym pominiecie pozostalej czeSci przygotowanego modelu, a tym

samym istotne ograniczenie ilo$ci stopni swobody, pozwolilo znaczaco skrocié¢ czas potrzebny

na przeprowadzenie tej operacji.

W opracowanym modelu numerycznym analizatora a-SDA soczewka transferowa pelni

role elektrooptycznego polaczenia miedzy analizatorem a ekranem obrazu odwrotnego.

Jej glownym zadaniem jest przeniesienie obrazu dyfrakcyjnego z plaszczyzny symetrii dolnej

potkuli analizatora a-SDA (po odchyleniu 0 90°) , do skorelowanej z nig plaszczyzny odwrotnej

na wejSciu projektora (por. rysunek 12. w rozdziale
2.2.). Przy odpowiednio dobranym potencjale
skupiajagcym odleglo§¢ ta rowna sie dlugosci
ogniskowej soczewki, dzieki czemu mozliwa jest
projekcja obrazu odwrotnego w opisany powyzej
sposOb. Zgodnie z zasadami optyki klasycznej,
skolimowana wiazka przechodzaca osiowo przez
soczewke skupiajaca powinna zbiega¢ sie w jednym
punkcie polozonym w ognisku  soczewki.
Wychodzac z tej zalezno$ci, zaproponowano

nastepujace warunki brzegowe do symulacji:

e potencjaly elektrod ekranujgcych réwne
potencjalowi kolumny (1000 V),
e zakres potencjatu ogniskujacego: 200-800 V,

a takze nastepujaca konfiguracje wiazki elektronow:

e 8 punktow startowych lezacych w plaszczyznie
prostopadlej do osi soczewki, oddalonej o0 10 mm
od wejscia do soczewki,

e punkty rozmieszczone rownomiernie po okregu
o $rodku lezacym na osi soczewki i promieniu
rownym 2 mm,

e zkazdego z tych punktow start jednego elektronu
w kierunku wzdhuz osi optycznej,

e energia poczatkowa elektronéw rowna 1000 eV.
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Rys. 20. Przekroj przez fragment
kolumny obrazowania odwrotnego.
Kolorami oznaczono: elektrody
ekranujqce soczewki (zielony),
elektrode ogniskujqgcq soczewki
(zotty), linie ekwipotencjalne
w obszarze soczewki (niebieski) oraz
przyktadowe trajektorie elektronow

(czerwony). [praca wilasna]
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Czas symulacji dynamicznej (wyznaczania trajektorii) byt tak dobrany (ok. 8 ns), aby
elektrony dotarly do ekranu, dla ktérego ustawiono warunek zatrzymywania elektronow, aby
mozliwa byla p6zniejsza analiza ich polozenia. Przygotowano skrypt automatyzujacy ewaluacje
wynikow, ktory w petli ustawial zadang warto$é potencjatu soczewki ogniskujacej, wykonywat
symulacje rozkladu pola elektrycznego, nastepnie wyznaczal trajektorie elektronéw,
analizowal ich polozenie na ekranie wyliczajgc $rednig odleglo$¢ od osi optycznej, zapisywat
w pamieci zestaw danych (potencjal soczewki, Sredni promien obrazu na ekranie), aby finalnie
wyznaczy¢ nowg warto$¢ potencjalu mogaca daé lepszy wynik w kolejnej iteracji. Dzialanie

powyzszego algorytmu przedstawiono na rysunku 21.
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Rys. 21. Warto$é sredniego promienia r plamki na ekranie w kolumnie obrazowania
odwrotnego w zaleznosci od potencjatu Vyelektrody ogniskujqcej w soczewce — wyniki

dziatania algorytmu optymalizujqgcego. [praca wilasna]

Jak zaznaczono na rysunku 21., ostateczna warto$¢ potencjalu ogniskujgcego zostata
ustalona na poziomie ok. 460 V. Minimalna $rednica plamki, wynoszaca nieco ponad 10 pum,
odbiega nieznacznie od teoretycznej (tj. zerowej). Nie jest ona jednak manifestacja aberracji
chromatycznych lub geometrycznych wprowadzanych przez soczewke, poniewaz parametry
startowe byly powiekszone w celu lepszej wizualizacji wynikow modelowania. Ponadto,

analizowana wigzka byla monochromatyczna (wszystkie elektrony mialy taka sama energie
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startowa) a takze posiadala takie same (tj. rowne zeru) katy startu w odniesieniu do osi
soczewki przy zachowaniu warunku paraksjalno$ci. Mozna zatem przyjaé, ze jest ona miara
dokladno$ci przeprowadzonych symulacji, a konkretniej — jakoSci dobranych parametrow
numerycznych modelu, zwlaszcza gestoéci siatki. Na tym etapie prac uznalem niedokltadnosé
obrazowania na poziomie kilku mikrometréw za dostateczng, jednak konieczng do

uwzglednienia w p6zniejszych badaniach mechanizmu obrazowania w calym analizatorze.

3.2.3. Analiza rozkiadu pdl brzegowych

W obszarze odchylania sferycznego analizatora a-SDA szczegoblnie istotna role
w powstawaniu niekorzystnych aberracji odgrywaja jego fragmenty brzegowe, w ktorych
wystepuje zaburzenie jednorodno$ci rozkladu pola na krawedziach elektrod. Z punktu
widzenia geometrii idealnej trajektorii odchylanej wigzki, pozadanym jest mozliwie gwaltowny
zanik pola w tych obszarach. Sposobem na przeprowadzenie optymalizacji rozkladu pola sa

zainstalowane w rzeczywistym analizatorze okladki korekcyjne, majgce postac cienkich plytek

Rys. 22. Zdjecie analizatora ze zdemontowanq zewnetrznq hemisferq. Cyframi oznaczono

oktadki korekcyjne: 1 — na wejsciu do analizatora, 2 — przy aperturze dyspersyjnej. [11]
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o grubosci 200 um, bedacych wycinkami sfery, umieszczone w szczelinie pomiedzy potkulami
na ich krawedziach. Ich konstrukcja oraz polozenie w analizatorze zostalo przedstawione na
rysunku 22. Korekta zaburzenia potencjalu realizowana jest przez przylozenie do nich
potencjaléw wynikajacych z wyznaczonego teoretycznie rozkladu pola elektrycznego pomiedzy
potkulami odchylajacymi. Ma to zapewni¢ wymuszenie rozktadu pola zblizonego do idealnego

w obszarze brzegowym, w ktérym jego rozmycie jest najwieksze.

W zwiagzku z zaproponowang przeze mnie koncepcja wykorzystania tych okladek do
korekeji trajektorii wigzki, uznalem za konieczne zbadanie rzeczywistego wplywu okladek na
rozklad pol brzegowych. W tym celu przeprowadzono symulacje porownawcza dla dwoch
przypadkow — na opisywanej w poprzednich rozdzialach docelowej geometrii modelu oraz po
usunieciu z niej okladek korekcyjnych. Potencjaly przylozone do sferycznych okladek
odchylajacych wyliczono z zaleznoSci teoretycznej — zagadnienie to zostanie szerzej omoéwione
w rozdziale 3.2.4. W czasie symulacji obliczano wylacznie rozklady p6l (cze$¢ statyczna), bez
wyznaczania trajektorii wigzki. Przeprowadzono ewaluacje danych w dwoch szczegolnych

obszarach analizatora: u wejscia do niego (kat odchylenia 15°) oraz pomiedzy gérna i dolng
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Rys. 23. Wplyw okladek korekcyjnych na rozktad pola elektrycznego na wejsciu do
analizatora. [63]
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Rys. 24. Wplyw okladek korekcyjnych na rozktad pola elektrycznego w obszarze apertury
dyspersyjnej. [63]

potkulg w miejscu zainstalowania apertury dyspersyjnej (kat odchylenia 180°). Zmierzono
warto$¢ potencjatu elektrycznego wzdluz trzech wspolérodkowych lukéow o promieniach
odpowiednio 89,5, 90 i 90,5 mm. Na tej podstawie mozliwe byto wyznaczenie rozkladu pola
zarowno wzdluz kierunku propagacji wiazki, jak i prostopadle do niego. Zebrane wyniki

przedstawiono na rysunkach 23. i 24. [63].

Przedstawione na powyzszych rysunkach wyniki pokazuja wplyw okladek
korekcyjnych na rozklad pola w analizatorze a-SDA. Widoczna jest jego znaczna poprawa,
ktora objawia sie przez bardziej ostra i lepiej zlokalizowana (dokladnie wokdt wartosci 15°)
krawedzZ obszaru odchylania (rysunek 23.), a takze przez duzo mniejsza amplitude zmiany
warto$ci pola w obszarze apertury dyspersyjnej (rysunek 24.). Wprowadzenie korekcji pola
elektrycznego na krawedziach obszaroéw odchylania stanowi zatem czynnik, ktory istotnie
ogranicza aberracje jakie przekladaja sie na ostateczna rozdzielczo$¢ obrazowania
w analizowanym ukladzie elektrooptycznym. Uzyskane wyniki daja kolejng podstawe do
stwierdzenia, ze przygotowany model numeryczny spelnia przyjete wczesniej zalozenia

dotyczace metody symulacji.
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3.2.4. Optymalizacja warunkow odchylania w analizatorze

Waznym etapem przygotowania modelu numerycznego do docelowych symulacji byla
optymalizacja warto$ci potencjalow w samym analizatorze i taki ich dobor, aby tor elektronéw
paraksjalnych o energii bazowej (ang. pass energy) 1 keV pokrywal sie z trajektorig zerowa
o promieniu R,. Przez trajektorie zerowa nalezy rozumie¢ Slad wiazki elektronowej, ktora
biegnac wzdluz osi optycznej kolumny obiektywowej pokrywa sie po odchyleniu o kat 360°lub
180° z 0sig optyczna odpowiednio pierwszej (obraz rzeczywisty) lub drugiej (obraz dyfrakcyjny)
kolumny obrazujgcej, zgodnie z aktualnym stanem przelgczania trybu pracy systemu DEEM.
W przypadku idealnym (niecigglo$ci pola na krawedziach) warunki brzegowe symulacji mozna
wyliczy¢ w sposob analityczny. W ukladzie rzeczywistym istnieja jednak pola brzegowe (ang.
fringing field), ktore uniemozliwiaja dokladne rozwigzanie rownania ruchu elektronu. Dlatego
proces optymalizacji ostatecznych warunkéw brzegowych zostal przeprowadzony metoda

iteracyjna, przy wykorzystaniu wspomnianego w rozdziale 2.3.1 interfejsu skryptowego.

Zaproponowalem, aby sekwencja krokoéw optymalizacyjnych w opracowanym
Srodowisku numerycznym odtwarzala w mozliwym stopniu rzeczywisty proces kalibracyjny
przeprowadzany podczas przygotowywania systemu DEEM do eksperymentu. Na ogoét polega
on na recznym dostrajaniu wybranych potencjalow w ukladzie elektrooptycznym mikroskopu,
tak, aby testowa wigzka trafiala w wyznaczony punkt (np. §rodek ekranu). W wykorzystywanym
Srodowisku numerycznym istnieje mozliwo$¢ rejestrowania na wybranej plaszczyznie punktu
przeciecia jej przez przechodzaca wiazke. Na tej podstawie mozliwa jest ewaluacja wynikow
i korekta warunkoéw brzegowych do kolejnej iteracji obliczen. Jako ulepszenie obecnego
rozwigzania, przedstawilem koncepcje wykorzystania istniejacych na krawedziach analizatora
okladek korekcyjnych do dodatkowej optymalizacji trajektorii zerowej. W dotychczasowym
rozwigzaniu potencjaly tych okladek byly $ciSle powigzane z rozkladem pola miedzy
sferycznymi okladkami analizatora tak, aby zachowa¢ gradient pola wzdluz promienia
wodzacego w calym obszarze odchylania, a takze uzyska¢ mozliwie ostre przej$cie do obszaru
bezpolowego poza okladkami sferycznymi. Zagadnienie to zostalo opisane w rozdziale 2.3.3.
Zaproponowana przeze mnie optymalizacja mechanizmu obrazowania miala dotyczy¢ zmiany
potencjaléw pary srodkowych okladek korekcyjnych przez dobranie odpowiedniej korekty ich
wartoSci. Opierajac sie na obowigzujacej dla pol elektrycznych zasadzie superpozycji,
zamierzalem uzyskaé efekt dodatkowej skladowej odchylania wigzki w tych miejscach, aby

zmniejszy¢ poziom aberracji w obrazach wyj$ciowych.

70



Numeryczna analiza mechanizmu obrazowania w spektromikroskopie

Istotnym wymogiem bylo jednak zachowanie obowigzujacej w ukladzie analizatora
symetrii, gwarantujacej kompensacje aberracji obrazowania. Z tego wzgledu podane na
rysunku 25. wartoS$ci korekty zostaly zastosowane do obu okladek z przeciwnymi znakami, aby
nie zmieniaé polozenia punktu symetrii wynikowego rozkladu pola elektrycznego w obszarze
okladek. Jak mozna zauwazy¢, korekty te sg niewielkie, rzedu 1V, jednak pozwalaja znaczaco
ograniczy¢ odchylenie wyznaczonej numerycznie trajektorii od trajektorii zerowej. Opisana
powyzej zaproponowana metoda optymalizacji parametrow brzegowych modelu
numerycznego okazala sie by¢ kluczowa pod katem uzyskania poprawnych wynikéw symulacji

rozdzielczo$ci i krzywych kalibracyjnych, ktérym poswiecony jest rozdzial 3.3.

d3L.F
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+1.23V +1.5V
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1] ‘\
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Rys. 25. Schemat modelu analizatora z zaznaczonymi czterema etapami optymalizacji

trajektorii zerowej. Pod wycinkami podano, jaki parametr wynikowy byt optymalizowany

w danym etapie, oraz ostatecznq wartos$¢ korekty potencjatow. [63]
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3.3. Wyznaczanie uzytkowych parametrow obrazowania

W poprzednich rozdzialach przedstawiony zostal proces przygotowania narzedzia
numerycznego w postaci zoptymalizowanego modelu analizatora a-SDA, z ustalonym
zestawem parametrow brzegowych w zakresie symulowanych pol elektromagnetycznych.
W kolejnym etapie prac teoretycznych tak zdefiniowany model mégl by¢ wykorzystany do
przeprowadzenia kompleksowej analizy mechanizmu obrazowania pod katem charakterystyki
dyspersji oraz aberracji. Wnioski z tych badan mialy postuzy¢ do oceny rozdzielczosci oraz
selektywno$ci energetycznej zaproponowanego trybu obrazowania z wykorzystaniem
wysokoenergetycznego o§wietlenia probki, a tym samym postuzy¢ do weryfikacji tej koncepcji

w ukladzie rzeczywistym.

3.3.1. Analiza aberracji chromatycznych

Glowna obawa wynikajaca z planéw rozszerzenia mozliwoéci charakteryzacji
w spektromikroskopie DEEM byt wplyw wiekszego zakresu obserwowanych energii na
pogorszenie warunkow obrazowania w sferycznym analizatorze a-SDA. W swoim zalozeniu
teoretycznym zwierciadlana symetria konstrukcji sferycznego analizatora powinna
gwarantowac pelng kompensacje aberracji chromatycznych (tj. zwigzanych z energia wiazki)
po pelnym przejSciu przez obie poélkule. Nalezy przy tym podkresli¢, ze maksymalizacja
rozmycia energii w plaszczyznie dyspersyjnej po odchyleniu o 180° jest warunkiem uzyskania
wysokiej rozdzielczosci energetycznej elektronow, ktore nastepnie tworza ostry obraz po
odchyleniu o 360° dzieki redukcji tego rozmycia w drugiej p6tkuli w plaszczyZznie obrazowe;j.
Charakter oraz wielko$¢ tych aberracji we wspomnianych plaszczyznach staly sie wobec

powyzszego przedmiotem poglebionych badan numerycznych.

Dysponujac opracowanym modelem analizatora, zoptymalizowanym pod katem
trajektorii zerowej (referencyjnej), przystapilem do zdefiniowania warunkoéw brzegowych dla
symulacji aberracji chromatycznych. W tym celu wybralem zakres energii o szerokosci 4 €V,
tj. warto$ciach od 998 do 1002 eV (z uwzglednieniem energii podstawowej rownej 1000 eV dla
trajektorii zerowej). Wybor stosunkowo nieduzego zakresu byl zabiegiem celowym, z powodu
spodziewanej duzej dyspersji po odchyleniu o 180°. Symulacje przeprowadzone zostaly dla
poczatkowego kierunku trajektorii zgodnego z trajektoria zerowa. Analiza polozenia

elektrondéw realizowana byla przez rejestracje ich wspolrzednych w kolejnych krokach
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symulacji, a nastepnie na podstawie zebranych danych wykonano interpolacje dokladnej

pozycji w wybranej plaszczyznie. Wyniki przedstawione zostaly na rysunku 26.
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Rys. 26. Wyniki symulacji aberracji chromatycznych w dwoéch ptaszczyznach:

dyspersyjnej (po odchyleniu o 180°) oraz obrazowej (360°). [praca witasna]

Widoczne na rysunku 26. wykresy zaleznosci aberracji chromatycznych od energii
wiazki pokazuja liniowy charakter w obu analizowanych przypadkach. Dla r6znicy energii
rownej 1 eV, odchylenie w plaszczyznie dyspersyjnej wyniosto okolo 200 pm, natomiast
w plaszczyZnie obrazowej — okolo 2 A, co $wiadezy o prawie calkowitej kompensacji aberracji
w obrazie rzeczywistym (poprawa o 6 rzedow wielko$ci). Dodatkowo, oceniajac wyniki dla
odchylenia o 360°, mozna potwierdzi¢ duza dokladnos¢ zaproponowanej metody symulacji,
gdyz widoczny jest zachowany liniowy charakter aberracji, a mimo bardzo malej skali
odchylenie od tej liniowosci jest pomijalnie male. Na podstawie powyzszych wynikéw mozna
wyznaczy¢ teoretyczng rozdzielczo$¢ analizy energetycznej wynoszaca okolo 5 meV na 1 pm
w obszarze apertury dyspersyjnej. Nalezy jednak pamietac¢, ze ostateczna warto$c tej
rozdzielczo$ci moze byé¢ ograniczona wlaSciwoSciami mechanicznymi samej apertury, takimi

jak gladkos$¢ krawedzi i dokladno$¢é pozycjonowania.
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3.3.2. Analiza aberracji geometrycznych

Przedmiotem kolejnych badann teoretycznych zrealizowanych przy uzyciu
zoptymalizowanego modelu analizatora byly aberracje geometryczne, wynikajace z niecigglo$ci
pola sil centralnych w brakujacym obszarze +15°, konstrukcyjnie niezbednym do
wprowadzenia i wyprowadzenie wiazki elektronowej z kulistego analizatora a-SDA.
Ten konstrukecyjny wymoég powodowal niewielkie zaburzenie w pelnej kompensacji aberracji
elektrooptycznych pierwszej poétkuli przez odwrécony rozklad pola w drugiej potkuli
analizatora. Zaproponowalem jednoczesne wyznaczenie trajektorii wigzki kilku elektronéow
o okreslonej geometrii, aby mo6c zaobserwowaé tego rodzaju aberracje w symulowanym
mechanizmie obrazowania. Przyjeta stala energia elektronéw, wynoszaca 1000 eV,
gwarantowala brak wplywu aberracji chromatycznych na uzyskiwane wyniki. Uwzgledniajac
piecdziesieciokrotne powiekszenie kolumny obiektywowej, przyjalem, ze zakres katow
akceptacji elektron6w tworzacych obraz w analizatorze wynosi ok. £1°, co odpowiada ok. +45°
w plaszczyznie probki. Rozklad intensywnosci plamki tworzonej w obrazie przez tak
zdefiniowana wiazke, proporcjonalny do kwadratu cosinusa kata emisji, zostal zwizualizowany
w postaci punktow, ktéorych wielko$¢ reprezentuje przypisang kazdemu z analizowanych
elektrondéw warto$¢ intensywnosci. Ten zabieg mial za zadanie lepsza wizualizacje aberracji na
przygotowanych wykresach. Ewaluacja wynikéw odbywala sie w identyczny sposéb jak

w przypadku opisanego weze$niej drugiego typu aberracji. Otrzymane wyniki zaprezentowane

sg na rysunku 27.
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Rys. 27. Wyniki symulacji aberracji geometrycznych w plaszczyznie dyspersyjnej
(po odchyleniu o 180°) oraz w plaszczyznie obrazowej (po odchyleniu o 360°, wraz

z proponowanym wynikiem stygmatyzacji) dla kqta akceptacji £1°. [11]
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Przedstawiony na rysunku 27. obraz rozmytej plamki w plaszczyZnie dyspersyjnej
charakteryzuje sie symetriga tylko wzgledem osi poziomej. Efekt ten jest demonstracja
szczegblne] wlasnosci pola centralnego, ktéra powoduje, ze kazde odchylenie trajektorii
w kierunku zgodnym z gradientem pola w pierwszej potkuli przyjmuje ujemna warto$¢ po
odchyleniu o 180°, co tlumaczy obecno§¢ par punktow o tej samej intensywno$ci dla
dodatniego zakresu osi X. Szeroko$¢ poléwkowa aberracji dla tego obrazu wynosi ok. 50 pm
w obu kierunkach. Poréwnujac z obrazem po odchyleniu o 360°, po uwzglednieniu mozliwosci
stygmatyzacji korygujacej jego proporcje, wykazano nieco ponad dwukrotne zmniejszenie

aberracji do ok. 20 pum.

W celu oceny rzeczywistej rozdzielczo$ci obrazowania, przeprowadzono powtornie
powyzsza symulacje, wprowadzajac mniejszy zakres kata akceptacji (£0,15°), podyktowany
warunkami eksperymentu. Na rysunku 28. przedstawiony zostal rozklad aberracji
w plaszczyZnie rzeczywistej po odchyleniu o 360°, wraz z uwzglednieniem mozliwoSci
stygmatyzacji obrazu. Dla oddania rozkladu intensywno$ci, ponownie uzalezniono wielko§é

punktu od kata startu.

Widoczne rozklady intensywnosci obrazowanej plamki wykazuja szeroko$¢ potowkowa

rowng okolo 1,5 um, co przy uwzglednieniu powiekszenia obrazu w kolumnie obiektywowej,
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Rys. 28. Wyniki symulacji aberracji geometrycznych w plaszczyznie obrazowej
(po odchyleniu o 360°, wraz z proponowanym wynikiem stygmatyzacji) dla kqta
akceptacji +0,15°. [11]
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pozwala na okreSlenie granicznej rozdzielczo$ci dla obrazu rzeczywistego wynoszacej
ok. 25 nm w odniesieniu do powierzchni probki. Ponadto, spodziewany wynik stygmatyzacji
ilustruje rekonstrukcje wlasciwej geometrii obrazu po odchyleniu w drugiej hemisferze
analizatora, znacznie zaburzonej przez aberracje indukowane w pierwszej hemisferze

(por. rys. 27.).

3.3.3. Wyznaczenie krzywych kalibracyjnych

Korzystajac z opracowanego i zweryfikowanego modelu numerycznego, podjeto
roOwniez probe wyznaczenia wybranych teoretycznych krzywych kalibracyjnych dla obrazu
odwrotnego, ktore moglyby pézniej postuzy¢ do interpretacji uzyskiwanych eksperymentalnie
wynikdéw obrazowania. Za pomoca tych krzywych mozliwe byloby po6zZniejsze skalibrowanie
i skorelowanie uzyskanych obrazéow w plaszczyznie odwrotnej ze strukturg komorki sieci
odwrotnej (wyznaczenie polozenia punktow symetrii) i zwigzanych z nig katow emisji (lub
odbicia). Nalezy jednak zaznaczy¢, iz przeprowadzona analiza dotyczyla modelu samego
analizatora, a tym samym nie uwzgledniala ostatecznego powiekszenia obrazu w kolumnie
obrazujacej. Dlatego do symulacji wybrano taki zakres katow startu trajektorii, ktory umozliwit
po analizie wynikdw wyznaczenie ogblnej zaleznosci potozenia od kata w miejscu skorelowanej

plaszcezyzny dyfrakcyjnej. Rejestracja potozen elektronéw odbywala sie w ten sam sposoéb jak
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Rys. 29. Wyniki symulacji krzywych kalibracyjnych dla ptaszczyzn odwrotnych:
po odchyleniu o 90° (po lewej) oraz w kolumnie obrazowania odwrotnego (po prawej).

[praca wlasna]
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w przypadku symulacji aberracji, lecz dotyczyla plaszczyzn odwrotnych: w analizatorze po
odchyleniu o 90° oraz w kolumnie obrazowania odwrotnego (w ognisku za soczewka
transferowa), do ktorej wigzka trafia po odchyleniu o 180° przy wylaczonej goérnej potkuli.

Zebrane dane przedstawione sg na rysunku 29.

Przedstawione na wykresach dane wskazujg na liniowy charakter zalezno$ci polozenia
na obrazie od kata emisji (odbicia), jednak nalezy podkresli¢ ze przeanalizowany zostal zakres
bardzo malych katow. Uwage zwraca ujemny wspolczynnik kierunkowy jednej z krzywych na
drugim wykresie, co $wiadczy o tym, ze uzyskiwany w tej plaszczyznie obraz jest lustrzanie
odbity. Z uwagi na brak danych na temat parametréw pozostalych elementéw kolumny
obrazowania odwrotnego, nie bylo mozliwe wyznaczenie ostatecznych parametréw krzywych
kalibracyjnych do zastosowania dla pdzniej zarejestrowanych obrazow. Uzyskane wyniki
pokazuja jednak, ze przy uzyciu opracowanej metody numerycznego symulowania dzialania
elementow spektromikroskopu DEEM mozliwe jest nie tylko teoretyczne potwierdzenie
zaproponowanych rozwigzan elektrooptycznych, ale rowniez wyznaczanie jego parametrow

uzytkowych.

3.4. Podsumowanie

W rozdziale 3. zaprezentowano wyniki badan przeprowadzonych przez autora
w zakresie przygotowania, optymalizacji oraz zastosowania numerycznego modelu analizatora
a-SDA. Opisane zostaly etapy budowania modelu i doboru odpowiednich wartosci jego
parametrow, ktore pozwolily na mozliwie wydajng i zapewniajaca pozadany poziom
dokladnos$ci symulacje rozkladéow pol elektrycznych i magnetycznych oraz wyznaczania
trajektorii elektronéw z uwzglednieniem wplywu obu rodzajow pol. W ramach walidacji
przygotowanego modelu wykonano kilka symulacji wybranych rozwigzan elektrooptycznych,
w tym nowych zaproponowanych przez autora, zastosowanych w analizatorze, ktorych
omowione wyniki pozwolily na glebsze zrozumienie zalezno$ci wplywajacych na jako$c
obrazowania w spektromikroskopie. Zwieniczeniem symulacji numerycznych byly poglebione
badania aberracji chromatycznych i geometrycznych, powstajacych i jednocze$nie
kompensowanych w analizatorze. Uzyskane wyniki wykazaly wysoka rozdzielczos¢

obrazowania zaréwno w aspekcie lateralnym (odwzorowanie powierzchni proébki) jak
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i energetycznym. Wykazano réwniez mozliwo$¢ zastosowania opracowanego i zoptymali-
zowanego aparatu numerycznego do wygenerowania krzywych kalibracyjnych, ktore,
rozszerzone o dodatkowe informacje, moga stanowi¢ pozyteczne narzedzie do wykorzystania
przy korelacji uzyskiwanych obrazow ze strukturg sieci odwrotnej i wyznaczaniu punktow

symetrii.



Rozdziat 4. Realizacja opracowanej koncepcji
obrazowania w spektromikroskopie DEEM

Po uzyskaniu teoretycznego potwierdzenia mozliwosci realizacji zaproponowanego
mechanizmu obrazowania z wykorzystaniem wysokoenergetycznego o$wietlenia probki,
przeprowadzono prace zwigzane z zaimplementowaniem tego rozwigzania w istniejacym
systemie DEEM. Zostaly one opisane w niniejszym rozdziale. Badania te obejmowaly m.in.
wybér jednego z dostepnych na rynku zZrédel oSwietlenia fotonowego, przygotowanie
konstrukeyjnych zalozen dla tego Zrodla w kontekécie wymogoéw obrazowania w DEEM oraz
nadzorowanie realizacji unikalnego i dedykowanego stanowisku UPS-DEEM zamodwienia.
Rozbudowa pierwszej wersji systemu DEEM dotyczyla zaprojektowania oraz wykonania
systemu precyzyjnego justowania zakupionego nowego zrodla fotonowego wzgledem osi
optycznej obiektywu, dodania zakupionych i opracowanych elementéw systemu prézniowego,
gwarantujacych uzyskanie i utrzymanie wymaganej w DEEM ultrawysokiej pr6zni (UHV),
a takze zaprojektowania oraz wykonania elektryczno-mechanicznej konstrukeji systemu
wygrzewania calej aparatury UPS-DEEM. Dzieki kompleksowej realizacji tak szeroko
zakrojonego przedsiewziecia inzynierskiego mozliwe bylo podjecie pierwszych prob
obrazowania, ktorych wyniki, wedle ich wstepnej analizy i interpretacji opisanej w drugiej
czeSci niniejszego rozdzialu, daly podstawe do stwierdzenia shusznosci tezy postawionej

W niniejszej rozprawie.
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4.1. Optymalizacja konstrukcji i adaptacja systemu
spektromikroskopowego

4.1.1. Adaptacja modutu wysokoenergetycznego oswietlenia
probki

Zaproponowane przeze mnie rozszerzenie mozliwo$ci badawczych systemu DEEM
dotyczylo przede wszystkim zwiekszenia zakresu energetycznego obrazowania w oparciu
o nowy system o$wietlenia probki. Zdecydowano sie na wybér i instalacje zZrodla fotonowego
niemieckiej firmy, specjalizujacej sie w wytwarzaniu aparatury plazmowej VUV, ze wzgledu na
mozliwo$¢ intensywnej wspdlpracy juz na etapie projektu i technicznej realizacji Zrodla VUV.
Decydujace kryterium stanowito doswiadczenie firmy w wytwarzaniu tego typu urzadzen oraz
spehienie przez producenta warunku latwosci obstugi oraz uzyskania zaplanowanych przeze
mnie rozmiaréw aparatury, pozwalajacych na integracje z istniejagcym systemem DEEM. W ten
sposob, przez polaczenie dwoch zaawansowanych rozwigzan w postaci aparatury UPS-DEEM,
uzyskalem mozliwo$¢é prowadzenia badan spektromikroskopowych bez koniecznosci

ucigzliwego transportu calego laboratorium do o$rodka synchrotronowego.

Wybor rozwigzania

Bazujac na wczeéniejszych do$wiadczeniach ze wstepnie zintegrowana z DEEM
rteciowa lampa nadfioletowa, pozwalajaca na o$wietlenie powierzchni probki fotonami
o energii ok. 4 eV, poszukiwano zrodla promieniowania nadfioletowego o mniejszej dtugosci
fali, rzedu kilkudziesieciu nanometréw, co pozwoliloby na probkowanie struktury elektronowej
materialow w zakresie kilkudziesieciu elektronowoltéw. Jednym ze stosowanych Zrodel takiego
promieniowania jest wyladowanie w plazmie helowej, ktorego widmo zawiera dwie linie
o wysokiej intensywnoSci emisji w nadfiolecie: 50,4 nm (24,6 eV, pochodzace z He I) oraz
22,8 nm (54,4 eV, pochodzace z He II). Jednak tak wysoka energia promieniowania wigze sie
z ograniczeniami natury technicznej, ze wzgledu na silne tlumienie tych dlugosci fali przez
powietrze. Stad konieczno$¢ stosowania prozniowego toru optycznego, ktory pozwala na
doprowadzenie o$§wietlenia do komory gléwnej mikroskopu, a takze zapobiega przedostawaniu

sie don zanieczyszczen i gazow z komory wyladowczej.

Komercyjne rozwigzania dostepne na rynku nie spehnialy jednak wymagan zwigzanych

z formowaniem wigzki tak, aby mozliwe bylo oSwietlenie probki w istniejacym ukladzie

80



Realizacja opracowanej koncepcji obrazowania w spektromikroskopie DEEM

konstrukeyjnym kolumny obiektywowej bez znacznej utraty intensywno$ci promieniowania.
Zapytanie ofertowe, na podstawie ktérego zostal finalnie wybrany wykonawca dedykowanego
rozwigzania, zawieralo wymogi dotyczace geometrii wiazki oraz sposobu jej formowania.
Sposrod otrzymanych ofert wybrano rozwiazanie zaproponowane przez firme Focus GmbH
z Niemiec. Oparte byto ono o modul promieniowania VUV (ang. vacuum ultraviolet) o nazwie
HIS 14 w wersji MONO, wyposazony w komore wyladowcza, specjalnej konstrukeji
wielowarstwowe zwierciadlo toroidalne, stuzace do skupienia wigzki na probce, a takze
dedykowany monochromator, zawierajacy strefowa plytke dyfrakcyjna, pozwalajaca na wybor

jednej z dwoch dhugosci fali — ok. 22 i ok. 50 nm, lub tez na odbicie calego widma m.in. w celu
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Rys. 30. Schemat systemu DEEM (por. rysunek 12. w rozdziale 2.2.) z dolqczonym
modutem VUV (por. [45]).
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Jjustowania optyki modulu z wykorzystaniem promieniowania widzialnego. Produkt
oferowany przez ww. firme wymagal jednak istotnej adaptacji konstrukeyjnej, aby umozliwié
pOzniejsze kalibrowanie polozenia plamki na powierzchni prébki i wyjustowanie jej wzgledem
osi elektrooptycznej obiektywu. W tym celu zostal zaprojektowany element lgczacy flansze
wyjéciowa modutu VUV z flansza na porcie systemu DEEM, zrealizowany przez producenta
razem z zamOwionym modulem. Na rysunku 30. przedstawiono schemat systemu DEEM
z dolaczonym modutem HIS 14 MONO.

W ramach spelnienia wymogow specyfikacji ztozonego zamoéwienia, producent uzyskat
pozadane parametry wiazki dotyczace $rednicy plamki w ustalonej odleglo$ci od lustra,
skorelowanej z geometria ukladu DEEM. Wynosila ona ok. 100 um, przy czym maksimum
intensywnoS$ci obejmowalo obszar o $rednicy ok. 10 pum. Z kolei $rednica obrazowanego
w spektromikroskopie obszaru powierzchni probki, o ktorej decyduje powiekszenie obiektywu
katodowego, wynosi réowniez okolo 10 um. Z powyzszych wartoSci wynikata konieczno$é¢
zaprojektowania oraz wykonania dedykowanego ukladu mechanicznego, pozwalajacego na
integracje ukladu Zrodla fotonowego z istniejaca konstrukcja aparatury oraz jednoczesnie na
swobodng manipulacje calym ukladem Zrbdla, aby mozliwe byto precyzyjne wyjustowanie obu
ukladéw optycznych (tj. skorelowanie maksimum plamki ze Zrdédla z osia optyczna obiektywu

spektromikroskopu).

System pozycjonowania modutu wysokoenergetycznego

Analiza geometrii ukladu wykazala konieczno$¢ manipulacji uktadem w 5 stopniach
swobody: translacji w 3 osiach X, Y i Z, oraz rotacji w osi flanszy i w osi prostopadtej do nie;j.
Dzieki temu mozliwa bylaby selektywna modyfikacja pozycji ukladu Zrdédla fotonowego
w wybranej osi, co znaczaco ulatwiloby zmudny proces kalibracji, polegajacy na poszukiwaniu
maksimum sygnalu elektronowego wzbudzonego z obrazowanego, kilkumikrometrowego

obszaru probki. Wymienione osie zostaly przedstawione na rysunku 31.

W ramach prowadzonych przeze mnie badan i analizy mozliwosci pozycjonowania
z wymagang dokladno$cig zaproponowalem punkty podparcia (czerwone na rysunku 31.)
z mozliwo$cia uwzglednienia Srodka ciezkoSci urzadzenia oraz planowanych stopni swobody,
tak aby mozliwa byla selektywna korekta polozenia modutu poprzez translacje we wszystkich
trzech kierunkach oraz obrot wokot dwoéch zdefiniowanych osi. Wymagana wysoka dokladnos¢
pozycjonowania zostala zrealizowana przy uzyciu zaprojektowanego i wykonanego
dedykowanego zestawu trzech $rub z niestandardowym, krotkim skokiem gwintu. Aby

umozliwi¢ swobodng translacje modulu, Sruby te zostaly zakonczone gniazdami na kulki
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lozyskowe, ktorych zastosowanie istotnie wplynelo na zmniejszenie oporéw ruchu modutu
w plaszczyZnie poziomej. Przewidziano rowniez dodatkowe §ruby mocujace, ktérych zadaniem
bylo usztywnienie modulu wzgledem stolu systemu po zakonczeniu procesu justowania.
Ponizej na rysunku 32. przedstawiono widok modelu omawianego rozwigzania

konstrukeyjnego [64].

Rys. 31. Geometria modutu do pozycjonowania zrédta fotonowego — kolorem zielonym

oznaczono dwie osie rotacji. [praca wlasna]
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Rys. 32. Widok modelu 3D modutu do precyzyjnego pozycjonowania

wysokoenergetycznego zrédla fotonowego [64].
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Weryfikacja wstepnej kalibracji modutu

Zgodnie z wymaganiami zawartymi w zamoOwieniu, producent byt zobowigzany do
wstepnego skalibrowania modulu VUV, tak aby po zainstalowaniu go na flanszy systemu
DEEM plamka wysokoenergetycznego o$wietlenia trafiala z dostateczna dokladnoscia
w Srodek obrazowanego obszaru. Poniewaz jednak mozliwe byly drobne przesuniecia podczas
transportu, przed przystapieniem do integracji modulu VUV z aparatura spektromikroskopu
podjeto prdbe zgrubnej weryfikacji tego ustawienia. Korzystajac z dostepu do punktu,
w ktérym powinna by¢ skupiona wiazka fotonéw, mozliwe bylo przeanalizowanie geometrii
wigzki przy uzyciu lasera dostarczonego przez producenta. Do realizacji tego przedsiewziecia
konieczne bylo wykonanie precyzyjnego uchwytu, ktéry umozliwil rejestracje polozenia plamki
w stosunku do osi flanszy wej$ciowej do systemu DEEM, w odleglo$ci w jakiej znajduje sie
probka. Na rysunku 33. przedstawiono widok zrédla VUV zamocowanego na module do

pozycjonowania, z zalozonym wspomnianym uchwytem kalibracyjnym.

Po zainstalowaniu uchwytu na flanszy wyjSciowej zrodla VUV, zamocowano laser na
drugim jego konicu i ustawiono plytke monochromatora w pozycji neutralnej (bez filtrowania).
Obserwacja plamki na przygotowanym ekranie uchwytu wykazala dostateczna dokladnos$é
wyjustowania modulu — znajdowala sie ona w odlegloSci okolo 1,5 mm od $rodka ekranu. Blad
mogl wynika¢ z niedokladno$ci wykonania uchwytu, jednak zostal on uznany za akceptowalny
na tym etapie prac. Nastepnie zmieniono potozenie ekranu, mocujac go na drugim koncu
uchwytu. Obserwacja plamki u wyjs$cia z modutu, tj. w plaszczyznie laczenia flansz, wskazywala

na prawdopodobng nieprawidlowo$¢ konstrukeji ukladu skupiajacego wigzke, poniewaz jej

-7, :
l . " y : 4
N - — .

Rys. 33. Widok modutu fotonowego z zatozonym uchwytem kalibracyjnym (1) u wyjscia

z modutu oraz laserem (2) na flanszy rewizyjnej komory wytadowczej.

[praca wlasna]

84



Realizacja opracowanej koncepcji obrazowania w spektromikroskopie DEEM

Srodek byt o kilka milimetréw oddalony od centrum ekranu, a tym samym — od osi toru
optycznego prowadzacego do probki. Widok plamek na ekranie w dwoch omawianych

polozeniach zostal przedstawiony na rysunku 34.

Rys. 34. Widok uchwytu kalibracyjnego z zamocowanym ekranem polprzezroczystym

— w pozycji odpowiadajqcej polozeniu probki (po lewej) oraz w plaszczyznie flanszy

wyjsciowej (po prawej, widok wewnqtrz uchwytu). [praca wlasna]

Na podstawie powyzszych wynikow powstalo przypuszezenie, ze po integracji zrodta do
spektromikroskopu cze$¢ promieniowania nie trafitaby do otworu w obiektywie,
przygotowanego dla doprowadzenia wigzki do probki, i uleglaby rozproszeniu zmniejszajac
tym samym intensywno$¢ odpowiedzi elektronowej z probki podczas docelowego
eksperymentu. Postanowiono jednak na tym etapie nie podejmowaé zabiegow
konstrukeyjnych, majacych na celu zapobiezenie takiej potencjalnej sytuacji, zakladajac jej
pOzZniejsza weryfikacje na etapie uruchomienia calej aparatury. Po zakonczeniu weryfikacji
wstepnego wyjustowania zrodla przystapiono do jego integracji z systemem DEEM wraz

z modulem do pozycjonowania.

Rozbudowa uktadu prézniowego

Prawidlowa praca modulu wysokoenergetycznego, opartego na wyladowaniu w plazmie
helowej, wymaga utrzymania odpowiedniego rygoru w zakresie ci$nienia panujacego wewnatrz
urzadzenia. Istotne jest nie tylko zapewnienie zalecanego przez producenta gradientu ci$nienia
w obrebie komory wyladowczej, celem uzyskania wlasciwego przeplywu gazu, ale réwniez —
zapobiezenie propagacji gazow z tejze komory w kierunku o$wietlanej probki. Z uwagi na

wlaSciwos$ci fizyczne promieniowania o wybranej w tej konfiguracji dlugosci fali (silne
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tlumienie przez metal, szklo) niemozliwg okazala sie jednak hermetyczna separacja komory
wyladowczej zrodla oraz glownej komory spektromikroskopu. Z tego wzgledu, oprocz
dostarczonego wraz z zamdwionym modulem zestawu pomp do komory wyladowczej,
skladajacego sie z pompy turbomolekularnej oraz suchej pompy prozni wstepnej, zastosowany
zostal dodatkowy stopien pompowania, skladajacy sie réowniez z dwodch takich pomp,
podlgczony do komory monochromatora. W zalozeniu taka konfiguracja miala ograniczyé
przenikanie gazow z komory wyladowczej, tak aby wydajno$¢ systemu pompowania w glowne;j
czesci spektromikroskopu, sktadajacego sie z pompy turbomolekularnej, jonowej i sorpcyjnej,
pozwalala na utrzymanie wymaganego, ultrawysokiego poziomu prézni rzedu 10-! mbar.
Na rysunku 35. przedstawiono fragment systemu UPS-DEEM z widocznymi pompami
prozniowymi podlaczonymi do modutu wysokoenergetycznego.

Rys. 35. Widok fragmentu zaadoptowanego do systemu DEEM modutu wysokoenergetycznego

z docelowym ukladem pompowania. Numerami oznaczono: 1 — zestaw pomp komory
wyladowczej, 2 — pompe turbomolekularng, podiqczong do komory monochromatora oraz

3 — wspolpracujqcq z nig bezolejowq pompe typu scroll. [praca wlasna]
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4.1.2. Koncepcja integracji dziata elektronowego

Glownym zagadnieniem omawianym w ramach niniejszej rozprawy doktorskiej
niewatpliwie jest rozszerzenie mozliwo$ci pomiarowych w systemie UPS-DEEM w oparciu
o modul wysokoenergetycznego o$wietlenia probki. Jednak wspomniane juz w rozdziale 2.
o$wietlenie elektronowe stalo sie rowniez elementem przeprowadzonych wstepnych prac
eksperymentalnych. Konstrukcja ukladu elektrooptycznego umozliwia réwniez obrazowanie
z wykorzystaniem elektronéw odbitych od powierzchni prébki, niosacych cenne informacje
m.in. o strukturze krystalograficznej (elektrony odbite elastycznie) i strukturze stanow
nieobsadzonych (elektrony odbite nieelastycznie). Te komplementarne mozliwo$ci powinny
by¢ przedmiotem dalszej rozbudowy systemu i badan z jego wykorzystaniem. Wprowadzenie
wiazki odbitej zgodnie z osia gldwna obiektywu wymaga zastosowania separatora —
np. magnetycznego — aby oddzieli¢ ja od wiazki pierwotnej. Nalezy zauwazy¢, ze odchylanie
wiazki elektronowej w polu magnetycznym wigze sie z wprowadzaniem istotnych aberracji
geometrycznych wynikajacych z réznicy drog optycznych. Wyjatkiem od tej reguly sa
trajektorie krzyzujace sie w centrum obszaru odchylania, tj. trajektorie tworzace obraz w danej

plaszezyznie, dla ktorych zachodzi kompensacja tych aberracji.

W odréznieniu od klasycznych systeméw mikroskopii elektronéw powolnych, takich
jak np. LEEM, zaproponowana w DEEM innowacyjna koncepcja integracji dziala
elektronowego [44] uwzgledniala przeniesienie separatora z dotychczasowego polozenia
w plaszcezyznie obrazowej do plaszczyzny dyfrakeyjnej bezposrednio za obiektywem [43,45].
Dzieki temu zabiegowi, wspomniana kompensacja aberracji geometrycznych wprowadzanych
przez separator zachodzi w plaszczyznie odwrotnej, co istotnie wplywa na poprawe
rozdzielczo$ci obrazowania dyfrakeji, w odroznieniu od dotychczas stosowanych rozwigzan
w mikroskopii LEEM, w ktorej kompensacja aberracji dotyczyla obrazu rzeczywistego.
Przeprowadzona analiza wplywu kata separacji na wielko$¢ aberracji w plaszczyznie obrazowe;j
[45] wykazala jednak, ze przy zachowaniu malej wartoSci tego kata (ok. 2°), mozna rowniez
zniwelowa¢ wplyw braku symetrii w stosunku do obrazu rzeczywistego, utrzymujac
rozdzielczo$¢ lateralng na poziomie ponizej 1 nm. Ponadto, tak maty kat separacji, a zasadniczo
— jego techniczna realizacja w postaci stosunkowo niskiej wartoSci indukeji pola
magnetycznego, powoduje mniejsza dyspersje energetyczng wigzki obrazujacej.
To rozwigzanie daje dodatkowa mozliwo$¢ prowadzenia obserwacji cech zwigzanych ze
stratami energii przy oSwietleniu elektronowym, niedostepna np. w klasycznej metodzie LEEM
z powodu zbyt duzego kata separacji. Uzyskane dzieki temu informacje, w korelacji

z wynikami pozostalych trybéw obrazowania w DEEM, moga pozwoli¢ na jeszcze
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dokladniejsze poznanie struktury elektronowej badanego materialu. Na rysunku 36.
przedstawiono schemat kolumny obiektywowej DEEM z uwzglednieniem dwdch polozen
zespolu obiektywu — do o$wietlenia fotonowego (A, brak odchylenia) oraz do o$wietlenia

elektronowego (B, odchylenie od osi 0 2°).

Rys. 36. Schemat kolumny obiektywowej DEEM ze zintegrowanym dzialem
elektronowym, w dwdch polozeniach — oswietlenie fotonowe (A) oraz oswietlenie
elektronowe (B). Literami oznaczono: a — probke, b — obiektyw katodowy, ¢ — separator
oSwietlenia elektronowego, d — dzialo elektronowe, e — soczewke transferowaq, f — deflektor

wiqzki, g,h — 0$ obiektywu, 1 — o$ kolumny obiektywowej, B — kqt odchylenia (2°). [44,45]

Dalsze prace eksperymentalne z wykorzystaniem o$wietlenia elektronowego
potwierdzily zasadno$¢ tego systemowego rozwigzania, skladajacego sie z separatora
magnetycznego w ukladzie obiektywowym, dziala elektronowego wraz ze sterownikiem, a takze
mechanizmu precyzyjnego odchylania obiektywu wraz z probka, z wykorzystaniem specjalnej
Sruby mikrometrycznej. Kompletny obecny uklad obiektywu przedstawiono na rysunku 37.

Uruchomienie powyzszego ukladu oswietlenia elektronowego umozliwilo uzyskanie
pierwszych obrazéw dyfrakcyjnych przykladowej probki. Poniewaz jednak ich znaczenie
w kontekscie niniejszej rozprawy jest nierozerwalnie zwigzane z wynikami obrazowania
z o$wietleniem fotonowym, ich prezentacja oraz wstepna interpretacja zostala uwzgledniona

w rozdziale 4.2.1, przy omdwieniu pozostalych rezultatow prac eksperymentalnych.
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Rys. 37. Widok fragmentu kolumny obiektywowej po implementacji mechanizmu
odchylania. Literami oznaczono: a — préobke, b — soczewke katodowgq, c — dalszq czesé
kolumny obiektywowej, d — ramie manipulatora odchylajqcego soczewke wraz z probkq,

m — mechanizm przesuwu probki. [45]

4.1.3. Uruchomienie systemu DEEM z zaadaptowanym modutem
wysokoenergetycznym
Przygotowanie prozni

Uzyskanie i utrzymanie warunkow ultrawysokiej prozni (UHV) jest condicio sine qua
non w realizacji wiarygodnych badan dotyczacych zjawisk powierzchniowych. Dedykowane

rejestracji i analizie tych zjawisk stanowisko pomiarowe UPS-DEEM wymagalo w tym
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wzgledzie szczegblnej starannos$ci w doborze materialow i przestrzegania restrykeyjnych zasad
tworzenia konstrukeji prézniowych zapewniajacych zaniedbywalna obecno$é gazow
resztkowych w obszarze prozniowym prébki. Dotyczylo to zar6wno eliminacji wirtualnych
gazdw resztkowych z wewnatrzprézniowych elementéw elektrooptycznych i mechanicznych,
jak tez hermetycznoéci obudowy prézniowej na poziomie szczelnosSci helowej. Niestety,
w przypadku tak zaawansowanego uktadu pomiarowego skladajacego sie z tysiecy elementow
konstrukeyjnych, jakim jest stanowisko UPS-DEEM, nie udalo sie uniknaé¢ wielokrotnych
korekt w miejscach spawania i polgczen prozniowych. Bylo to tym bardziej pracochlonne, ze
ostateczna weryfikacja hermetycznosci mogla nastapi¢ dopiero po dlugotrwatej procedurze
uzyskiwania ultrawysokiej prézni. Wazny rozdzial tej skomplikowanej procedury stanowi
proces wygrzewania aparatury, ktéry ma na celu odparowanie zanieczyszczen
zaadsorbowanych na wewnetrznych powierzchniach systemu prozniowego oraz jego
elementach konstrukcyjnych, w glownej mierze — wody. Konieczne bylo zatem uzyskanie
i utrzymanie przez ok. kilkadziesiat godzin temperatury na poziomie 200°C. Nalezalo przy tym
kontrolowaé temperature niektérych wrazliwych komponentéw wewnatrz systemu, takich jak
piezoelektryczny mechanizm przesuwu probki czy apertur. W tym celu do wnetrza systemu
prozniowego przez dedykowane przepusty wprowadzono termopary monitorujace

temperature w jego newralgicznych obszarach (dopuszczalna temperatura: 150°C).

Rys. 38. Widok rozbudowanej konstrukcji obudowy do wygrzewania systemu DEEM

w trakcie demontazu po procesie wygrzewania. [praca wtasna]

90



Realizacja opracowanej koncepcji obrazowania w spektromikroskopie DEEM

Do osiagniecia zadanej warto$ci wykorzystane zostaly dwa piece elektryczne z wentylatorami,
wraz z systemem automatycznego sterowania ich praca w oparciu o pomiar temperatury na
zewnatrz i wewnatrz spektromikroskopu. Aby proces grzania byl wydajny, zastosowano takze
obudowe z materialow izolacyjnych odpornych na wysokie temperatury, takich jak welna
szklana i ceramiczne plyty izolacyjne. Przed przystapieniem do uruchomienia calego systemu,
istniejaca konstrukcja obudowy musiala zostac znaczaco zmodyfikowana z tytulu rozszerzenia
aparatury o zrédlo fotonow. Widok czeSciowo zdemontowanej obudowy do wygrzewania

przedstawiony zostal na rysunku 38.

Po przygotowaniu konstrukeji obudowy przystapiono do procesu pompowania oraz
wygrzewania aparatury, ktéry ostatecznie trwal kilkadziesiat godzin. Na poczatkowym jego
etapie zapisywano warto$¢ ciénienia panujacego wewnatrz spektromikroskopu, aby
zarejestrowac zjawisko odparowania wody. Jak mozna zauwazy¢ na rysunku 39., po ok. dwoch
godzinach wystgpil gwaltowny wzrost ciSnienia, po ktérym jego warto$¢ zaczela dosé
dynamicznie spadaé¢. Powyzsze wyniki potwierdzaja fakt, ze dla uzyskania wysokiej jako$ci
préozni w tego rodzaju ukladzie, koniecznym jest zastosowanie wysokiej temperatury
wygrzewania, ktora ulatwia usuniecie zwigzkdéw zaabsorbowanych na wewnetrznych

elementach aparatury.

5,0

4,5
4,0 4

354 N\

cisnienie [107 hPa]

2,54

2,0 . T

czas [godz.]

Rys. 39. Wykres zmian ci$nienia w komorze spektromikroskopu w czasie procesu

wygrzewania aparatury. [praca wtasna]
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Uruchomienie i kalibracja modutu wysokoenergetycznego

Mimo utrudnionej i wymagajacej, ze wzgledu na geometrie wigzki fotonowej,
weryfikacji wstepnego justowania wysokoenergetycznego o$wietlenia VUV, zdecydowano sie
ostatecznie zbadac jego efektywno$c¢ juz po integracji z systemem DEEM. W tym celu
przeprowadzono zalecona przez producenta procedure uruchomienia zrodla, uwzgledniajaca
roOwniez uruchomienie chlodzenia komory wyladowczej oraz podlaczenie Zrdédla helu.
Sprawdzenie i poprawa wyjustowania modulu, a przy okazji — zmierzenie maksymalnej
intensywnoSci o$wietlenia, realizowane bylo z wykorzystaniem zjawiska fotoelektrycznego,
zachodzacego w obszarze o$wietlonej ze 7Zrodla probki. Aby mozliwe bylo rejestrowanie
generowanego w ten sposob fotoelektronowego sygnatu, do elektrody obiektywu oraz probki
podlaczono napiecie wyciggajace o wartosci ok. 50 V, oraz wlaczono w obwod elektrometr
Keithley 610C.

Monitorowanie sygnalu fotoelektronowego podczas manipulacji polozeniem
i orientacjg zrodla VUV pozwolilo znalezé jego maksimum i tym samym ustali¢ optymalne
polozenie modulu. Jednak zarejestrowana warto$¢ (20 nA) byla kilkukrotnie nizsza niz ta
podawana przez producenta. Najbardziej prawdopodobnym wyjasnieniem tego stanu rzeczy
byt fakt stosowania przez niego dedykowanego fotodetektora o wyzszych przekrojach czynnych
na fotoemisje (w UPS-DEEM in situ wykorzystywana byla docelowa molibdenowa prébka).
Istotny wplyw mogly mieé rowniez wezedniej zdiagnozowane problemy z geometrig wigzki na
wejSciu do DEEM, ktore mogly by¢ zwigzane zaréwno z dokladno$cig wykonania i justowania
cze$ci mechanicznych, jak réwniez z monochromatorem, ktory wchodzi w sktad modutu VUV.
Dla usprawnienia procedury kalibracji wiazki fotonowej, aktywowano wstepnie wiazke
fotonéw pochodzaca bezposrednio z komory wyladowczej. Przeprowadzone prace testowe
i kalibracyjne wykazaly, ze niewielki wycinek kata brylowego konwergentnej wigzki fotonowej
nie wpisuje sie optymalnie w kat akceptacji obiektywu i probki, zdefiniowany przez: jej
centrum, niewielki otwor w ekranie magnetycznym i o$ iluminacji. Niewielkie przesuniecie tej
osi wzgledem osi bocznej flanszy akcesyjnej rzedu 1-2 mm wynika z addytywnego dystansu
(sumujacego sie na kolejnych uszczelkach CF), spowodowanego ich trudnym do
kontrolowania, losowym dociskiem. Oméwione prace testowe ukladu UPS-DEEM wskazaly na
mozliwo$¢ poprawy kalibracji, wynikajaca z uzupelnienia systemu o prézniowy mieszek

korygujacy wspomniane niedopasowanie.
Niemniej jednak, mimo zaistnialych problemoéw kalibracyjnych skutkujacych niewielka

redukcja intensywno$ci, nalezy wyraznie stwierdzi¢, ze zasadniczy cel wprowadzonych zmian

konstrukeyjnych zostal osiagniety, tj. zaproponowane rozwigzanie konstrukcyjne wraz
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z uruchomionym Zzrdédlem fotonowym umozliwilo o$wietlenie probki wysokoenergetycznymi
fotonami. Potwierdzaja to wyniki przeprowadzonych w nastepnej kolejnoSci wstepnych

eksperymentalnych prac badawczych.

4.2. Eksperymentalna weryfikacja obrazowania
struktury elektronowej

Podczas prowadzenia prac konstrukcyjnych dokonano wyboru materialu, jaki mial
po6zniej postuzy¢ do wykonania pierwszych prob obrazowania. Zdecydowano o przygotowaniu
probki wykonanej z molibdenu, a $ciélej rzecz biorac — tlenku molibdenu(IV) MoO,, cienkiej
warstwy utlenionej powierzchni tego metalu. Wybor tego zwigzku podyktowany byl faktem, iz
czesto pojawia sie on w najnowszej literaturze z dziedziny dotyczacej badan powierzchni, a co
za tym idzie — jego parametry fizykochemiczne s dobrze zbadane i opisane. Opublikowane
dane przyjeto jako referencyjne, co utatwia walidacje i korelacje wynikow uzyskiwanych nowa

metoda charakteryzacji z zastosowaniem spektroskopii DEEM.

4.2.1. Wstepne badanie eksperymentalne w uktadzie
rzeczywistym

Pomimo posiadania przez stanowisko UPS-DEEM wlasnego ukladu wymiany probki ze
Sluza prozniowa, ze wzgledu na opisane wczeéniej techniczne zaawansowanie procedury
kalibracyjnej, opisany we wstepie monokrysztal molibdenu umieszczono w systemie jeszcze
przez procedura przygotowania prozni. Pierwszy etap zaplanowanego eksperymentu polegat
na kalibracji toréw elektrooptycznych pod katem prawidlowego ogniskowania, powiekszenia
oraz stygmatyzacji obrazu. Po uzyskaniu pozadanych parametréw mozliwa byla rejestracja
pierwszych obrazow badanej probki we wszystkich trzech dostepnych trybach obrazowania —
rzeczywistego i odwrotnego z wykorzystaniem zrodla fotonowego, oraz dyfrakcyjnego
z wykorzystaniem wstepnie uruchomionego dziala elektronowego. W tym miejscu nalezy
jednak zaznaczyé¢, ze wspomniany wcze$niej mieszek, justujacy transferowa soczewke
dyfrakcyjna wzdluz jej osi elektrooptycznej, pozwolilby na plynng zmiane powiekszenia
niezaleznie od energii obrazujacych elektronéw, a tym samym na optymalng kalibracje ukladu

w torze obrazowania dyfrakcyjnego. Realizacja tej modyfikacji elektrooptycznej na dalszym
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etapie rozwoju techniki UPS-DEEM ulatwi w praktyce eksperymentalnej redukcje
maksymalnych powiekszenn obrazéw w przestrzeni wektora falowego i zwiekszenie pola

widzenia sieci odwrotne;j.

Pierwsze prace testowe przeprowadzono z wykorzystaniem utlenionej powierzchni
molibdenu o orientacji (11 0). Testowa probka wykonana zostata z monokrystalicznego preta
o Srednicy ok. 10 mm z osig zgodna z kierunkiem krystalograficznym [1 1 0]. Prostopadle do
tego kierunku, z tolerancja katowa +0,25° ustalong na podstawie dyfrakcji rentgenowskiej,
wycieto z niego metoda elektroerozji WEDM (ang. Wire Electrical Discharge Machining)
krazek o grubo$ci ok. 0,7 mm. Powierzchnia badanej struktury zostala przygotowana zgodnie
z przyjetymi procedurami. Wielostopniowy proces polerowania poprzedzony zostal kalibracja
kata montazu w uchwycie polerskim przy uzyciu precyzyjnego goniometru rentgenowskiego,
co zapewnialo redukeje o rzad wielkosci kierunkowego bledu do wartosci £0,025°. Procedure
przygotowania monokrystalicznej powierzchni po stronie powietrza konczylo chemiczno-
mechaniczne polerowanie w roztworze zelazocyjanku potasu Ki[Fe(CN)e]-3H2O, mycie
w acetonie i plukanie w wodzie dejonizowanej. Zanieczyszczenia objeto$ciowe usuwane byty
natomiast w prézni metodg dlugotrwalego wygrzewania w tlenie przy ci$nieniu parcjalnym ok.
10 mbar (10# Pa) w temperaturze ok. 1300 K. Po usunieciu domieszek objeto$ciowych
i wielokrotnych fleszach temperaturowych ma miejsce (przy braku zanieczyszczen
powierzchniowych) utlenianie atomow czystej powierzchni molibdenu. Tak przygotowana
powierzchnie wykorzystano do przeprowadzenia pierwszych prac badawczo-testowych

opisanych wczeéniej trybéw pracy systemu UPS-DEEM.

Rysunek 40. przedstawia wynik obrazowania powierzchni materialu. Wstepnie
dobrany zakres obrazowanych w analizatorze energii fotoelektronéw (5 eV) umozliwil
zaobserwowanie wyraznych struktur liniowych, ukladajacych sie wzdluz dwoch gléwnych,
utozonych pod wzajemnym katem 109,5°, kierunkow [1 -1 1] oraz [1 -1 -1]. Kierunki te
koresponduja z rzedami atomowymi najwiekszego upakowania dla $ciany (1 1 0), ktoére z kolei
determinujg rozklad tarasow atomowych na powierzchni z uwzglednieniem tolerancji katowej
(ang. miscut) w procedurze jej preparatyki. Zgodnie z zastosowana procedura, dla kata
inklinacji powierzchni (110) krysztalu ok. 0,025° (wynikajacego z niedokladnosci
mechanicznych w czasie kalibracji osi krystalograficznej i procedury polerowania) oraz dla
wartoéci 3,15 A stalej atomowej sieci krystalograficznej molibdenu, $rednia szerokoéé tarasow
pojedynczych stopni atomowych wynosi 0,51 um, za§ podwojnych — energetycznie mniej

prawdopodobnych — 1,02 pm.
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Rys. 40. Obraz powierzchni tlenku molibdenu(IV) — wynik obrazowania rzeczywistego,
zorientowany 1 umieszczony na tle rysunku struktury krysztatu molibdenu. Oznaczono
wybrane kierunki krystalograficzne, szerokosci widocznych stopni atomowych (nry 1-6)

oraz szeroko$¢ potéwkowq rozmycia krawedzi. [45]

Uwzgledniajac wielko$¢ pola widzenia w obrazie na rysunku 40. rowna ok. 3 um, mozna
oszacowacé szerokoSci stopni atomowych (oznaczonych strzatkami 1-6) na 0,4-1,2 um, ktére
pozostaja w zgodzie z oszacowanymi niedokladno$ciami atomowymi obrobki mechaniczno-
chemicznej krysztalu. Na podstawie tych zalozen mozna roéwniez oszacowaé rozdzielczosé
obrazowania, zdefiniowana rozmyciem krawedzi stopni atomowych, ktérego szeroko$c¢
poldwkowa wynosi ok. 30 nm. Warto$¢ ta pokrywa sie z wynikami symulacji aberracji
przedstawionych w rozdziale 3.3.2. (25 nm).
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Jednocze$nie, w trakcie opisanego eksperymentu dedykowanego detekcji obrazéw
rzeczywistych aktywowano kolumne obrazowania odwrotnego odpowiedzialna za projekcje
przestrzeni wektora falowego i rejestrowano przy jej pomocy obrazy skorelowanych struktur
odwrotnych na drugim ekranie fluoroscencyjnym mikroskopu. Obu komplementarnym
trybom pracy towarzyszylo niezmienne, scharakteryzowane w rozdziale 4.1.1., pobudzenie
fotonowe stanéw elektronowych powierzchni. Obok wizualizacji opisanych wezeéniej struktur
powierzchniowych, generowalo ono (naprzemiennie wzdluz toru elektrooptycznego)
dedykowany im obraz odwrotny, bedacy projekcja wzdluz kierunku [110] przestrzennej
konfiguracji wektora falowego, tozsamej z katowym rozkladem emisji fotoelektronow.
Informacje taka w bezpo$redniej blisko$ci punktu symetrii I' strefy Brillouina dla $ciany (11 0)
przedstawiono na rysunku 41. dla wybranej energii wigzania rownej 5 eV, co odpowiada energii
kinetycznej ok. 16 eV. Srednia droga swobodna elektronu o takiej energii ogranicza jego
penetracje do kilku warstw atomowych. Dlugos¢é koherencji jest wiec zbyt mala, by
dlugozasiegowy porzadek struktury atomowej znalazl swoje odzwierciedlenie w projekeji

przestrzeni wektora falowego.

Rys. 41. Rozktad kqgtowy emisji fotoelektronéw z badanego obszaru probki — wynik

obrazowania odwrotnego. [11]

Na rysunku 41. widoczny jest izotropowy rozklad katowy emisji fotoelektronéw
z badanego obszaru probki o strukturze pierécienia z wyraznie zarysowana krawedzig oraz

prawie zerowa intensywno$cig w jego wnetrzu. Struktura ta odnosi sie do bardzo niewielkich
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katow ugiecia wektora falowego, przez co wykazuje prawie idealna symetrie obrotowa

niezalezng od kierunkow krystalograficznych, wynikajaca z prawie zerowej sktadowej wektora

falowego E||. Aby przeanalizowaé elektronowy mechanizm tego zjawiska, przeprowadzono
szczegOlowa obserwacje pierScieniowej struktury w glab pasma walencyjnego wzdluz krzywej
rozkladu gestoéci stanow w funkeji energii. Opisany w rozdziale 3.3.3. algorytm numeryczny
wykorzystano do kalibracji ustawienia analizatora energii tak, aby uzyska¢ serie obrazéow
w przestrzeni odwrotnej, zachowujac niezmienniczo$¢ obszaru inspekcji zdefiniowanego
w kolumnie obrazu rzeczywistego (rysunek 40.). Wyniki opisanej procedury przedstawiono na

rysunku 42.

E [eV]

Rys. 42. Zestawienie uzyskanych rozktadow w przestrzeni wektora falowego dla réznych

zakreséw energii. [praca wlasna]

W ramach tego samego eksperymentu, w celu wlaczenia zjawiska dyfrakeji,
nieobecnego w przypadku niekoherentnej aktywacji fotonowej, wykorzystano modul dziala
elektronowego i mozliwo$¢ plynnej zmiany geometrii pomiarowej, dzieki opisanemu wczeéniej
mechanizmowi obrotu zespotu obiektywu i piezokwarcowego manipulatora probki W wyniku
obrotu (w plaszczyznie wyznaczonej przez dzialo elektronowe i 0§ obiektywu) o kat rowny
polowie kata inklinacji osi elektrooptycznej dziala elektronowego (wynoszacego 4°),
oS elektrooptyczna obiektywu staje sie dwusieczng tego kata. Caly system mikroskopowy
uzyskuje za$ geometrie spelniajaca wymogi symetrii zwierciadlanej, bedacej condicio sine qua
non trybu dyfrakcji elektronéw elastycznie odbitych. Przy takiej wlasnie geometrii
przeprowadzono rejestracje projekcji monoenergetycznej sfery Ewalda na plaszczyzne (11 0)
przy o$wietleniu elektronowym. Co istotne, uklad mechaniczno-elektrooptyczny kolumny
obiektywowej gwarantuje zachowanie orientacji oraz polozenia obrazowania wzgledem préobki
przy przejSciu miedzy osSwietleniem fotonowym a elektronowym, co pozwala na korelacje
wynikow uzyskiwanych w obu trybach. Ta zalezno$¢ okazala sie kluczowa przy wstepnej
interpretacji przeprowadzonych badan, o ktérej szerzej traktuje rozdzial 4.2.3. Powiekszony
fragment obrazu odwrotnego, uzyskanego przy uzyciu dziala elektronowego, przedstawiony

zostal na rysunku 43.
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Na rysunku 43. pokazano obraz
dyfrakeji elektronow, przedstawiajacy liniowy
uklad superrefleksow LEED w kierunku
[3 -3 -2] charakterystyczny dla dwuwymia-
rowej struktury tlenku molibdenu [65].
Zgodnie 7z oczekiwaniami intensywno$c

super-refleksow maleje wraz ze wzrostem
adekwatnej skladowej wektora falowego E".
Odleglo$¢ pomiedzy nimi w sieci odwrotnej
wynosi ok. 0,18 A, co oznacza, ze dzieli ona
wektor laczacy refleksy (1 1) i (-1 0) wzdluz
kierunku [3 -3 2] na 17 segmentow [65].

Oznacza to, ze mechanizm utleniania

powierzchni (1 1 0) molibdenu prowadzi do

epitaksjalnego wzrostu warstwy MoO- lo

(/)

o dobrze zdefiniowanym dlugozasiegowym Y Y ks
porzadku. Wielko$¢ tego fragmentu obrazu (00)

odwrotnego komorki elementarnej struktury  Rys. 43. Powiekszony fragment nalezqcy do
podloza p(1xl) jest zgodna z rozmiarem  tzw.,superstruktury” (ang. superstructure)
i orientacja pierécieniowego rozkladu emis;ji dyfrakcyjnej zmodyfikowanej tlenkiem
fotoelektronéw z rysunku 41., uzyskanego  molibdenu powierzchni zobrazowanej przy
w trybie obrazujacej spektroskopii UPS- pomocy dziala elektronowego w systemie

DEEM, co wynika z warunkow eksperymentu. DEEM przy energii 65 eV. [45]

Nalezy podkresli¢, ze wzbogacenie systemu podwdjnego obrazowania DEEM o zrédlo
wysokoenergetycznych fotoné6w doprowadzilo do uzyskania globalnie unikalnego stanowiska
pomiarowego, ktdre umozliwilo po raz pierwszy korelacje lateralna i czasowa pomiedzy
widokiem rzeczywistym powierzchni oraz przypisanymi jej dwoma obrazami
odwrotnymi z przestrzeni wektora falowego: obrazem rozkladu wektora
falowego fotoelektronéow aktywowanych wysokoenergetycznymi fotonami oraz
obrazu elektronéw ugietych. Mozliwo$¢ jednoczesnej i wzajemnej korelacji cech
uzyskanego obrazu rzeczywistego i obu obrazéw odwrotnych stanowi o eksperymentalnym
potencjale badawczym zaprojektowanej i zrealizowanej metodologii UPS-DEEM oraz inspiruje

do dalszej jej weryfikacji.
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4.2.2. Symulacja selektywnosci obrazowania struktury
elektronowej

Struktura rozkladéw katowych emisji elektronow, bedacej rezultatem o$wietlenia
fotonowego, zostala poddana weryfikacji z wykorzystaniem opracowanego i zoptymali-
zowanego modelu numerycznego mechanizmu obrazowania. Celem tego postepowania bylo
wykazanie teoretycznej mozliwos$ci odwzorowania zaobserwowanej struktury rozkltadow przez
uklad elektrooptyczny uruchomionego spektromikroskopu, ze szczegdélnym uwzglednieniem
analizy energetycznej w analizatorze a-SDA. Przygotowano zestaw danych testowych,
obejmujacych przykladowe trzy struktury rozkladu katowego emisji, rozniace sie energia,
z ktorych jedna odwzorowywata pierScien obecny na obrazach z opisywanego wczeéniej
eksperymentu, pozostale natomiast stanowily fikcyjne struktury liniowe. Przypisano im
przykladowe energie startu z powierzchni krysztalu z przedzialu 2 eV, co koresponduje
z energiami wigzania elektronow w pasmie walencyjnym. Przeprowadzono symulacje
jednoczesnego wprowadzenia wymienionych struktur obrazowych do zoptymalizowanego
modelu analizatora, ustawionego w tryb obrazowania odwrotnego bez analizy energetycznej.
Zarejestrowano polozenia elektronow w plaszczyznie odwrotnej po odchyleniu o 90°
(reprezentacja danych wejéciowych), w plaszczyZnie dyspersyjnej po odchyleniu o 180°,
a takze na ekranie w kolumnie obrazowania odwrotnego (por. rysunek 12. w rozdziale 2.2.).

Wyniki tej symulacji przedstawiajg wykresy na rysunkach 44.-46.

1000

500 L]

|
.
.
¥
X
X
X
O
X
X
X
¥
.
X

y [um]

0

-500 L]

~1000 AT
-1000 -500 0 500 1000

x [pm]

Rys. 44. Polozenia elektronéw w ptaszczyznie odwrotnej (po odchyleniu o 90°).
Uzyte oznaczenia: struktura pozioma x 0 eV, struktura pierscienia e 1 eV,
struktura pionowa o 2 eV. [11]
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Rys. 45. Polozenia elektronow w ptaszczyznie dyspersyjnej (po odchyleniu o 180°). Oznaczenia:

struktura pozioma x 0 eV, struktura pierscienia e 1 eV, struktura pionowa o 2 eV. [11]

Jak mozna zaobserwowa¢ na rysunku 44., na tym etapie przejScia wigzki przez
analizator istotna role zaczyna odgrywaé¢ dyspersja chromatyczna, ktéra objawia sie
przesunieciem $rodkow symetrii testowych struktur obrazowych o ok. £100 pm wzgledem
trajektorii zerowej, tj. punktu (0,0) na wykresie. Na rysunku 45. wida¢ z kolei skupienie wigzek
tworzacych poszczegolne struktury, ktore tworza na wykresie trzy rozmyte punkty, ktore to
rozmycie jest objawem nieskompensowanych aberracji geometrycznych. Nalezy jednak
podkresli¢, ze w tej plaszczyznie obserwujemy obraz rzeczywisty, natomiast przedmiotem tych
symulacji byt obraz odwrotny. Dyspersja rzedu ok. 200 um/eV pokazuje, ze wyizolowanie
wybranej struktury w ramach analizy energetycznej obrazowania wymaga submilimetrowej
precyzji pozycjonowania apertury dyspersyjnej, co jest mozliwe do zrealizowania przy jej
obecnej piezokwarcowej konstrukeji.
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Rys. 46. Polozenia elektronéw na ekranie obrazu odwrotnego dla symulacji bez analizy

energetycznej. Oznaczenia jak na rysunku 45. [11]
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Wykres na rysunku 46. prezentuje finalny widok zobrazowanych struktur na ekranie
w plaszczyznie odwrotnej. Poréwnujac go z danymi wejSciowymi z rysunku 44. mozna
zauwazy¢, ze struktury ulegly drobnym deformacjom. Po pierwsze — widoczne jest
zniwelowanie dyspersji chromatycznej, poniewaz $rodki struktur pokrywaja sie w punkcie
(0,0). Ponadto, mozna zauwazy¢, ze struktury ulegly pomniejszeniu (mniej wiecej o 40%),
a takze sg nieco obrocone wokot ich punktu symetrii. Sa to jednak znieksztalcenia, ktore tatwo
mozna skorygowaé np. przez zmiane powiekszenia ostatniej soczewki (projektujacej)
w kolumnie obrazujacej, a takze przez odpowiednie dostrojenie parametréow stygmatora
w kolumnie obiektywowej (por. rys. 12). A zatem, nalezy przyjaé, ze tego typu struktury
elektronowe z przestrzeni wektora falowego sa prawidlowo odwzorowywane przez analizator
a-SDA. Moim zdaniem stanowi to dostateczng podstawe do uznania uzyskanych przeze mnie
obrazow z przestrzeni odwrotnej za wiarygodna miare rozkladow katowych emisji z badanej
probki, co uprawnia do podjecia préb interpretacji tych wynikéw. Na rysunku 47.
przedstawiono wynik symulacji, powtérzonej z zastosowaniem analizy energetycznej,
tj. z apertura dyspersyjng ustawiong na selekcje struktury o energii 0 €V, oraz jego zestawienie
z obrazowaniem uzyskanym w uruchomionym spektromikroskopie. Jak wida¢, dane z tych

dwdch obrazowan bardzo dobrze koreluja ze soba.
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Rys. 47. Polozenia elektronéw na ekranie obrazu odwrotnego dla symulacji z analizq

energetycznq (po lewej), oraz te same wyniki natozone na obraz z kamery (po prawej). [11]
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4.2.3. Wstepna analiza danych eksperymentalnych

Pomimo, iz dotychczas przedstawione wyniki s3 w mojej ocenie wystarczajaca
podstawg, aby moc odniesc sie do postawionej na wstepie tezy, podjete zostaly jednak proby
ich wstepnej analizy. Dzieki temu mozliwe bylo wskazanie czeSciowej korelacji z wynikami
z innych metod (w tym synchrotronowych), a takze zaprezentowanie jakiego rodzaju
informacje mozna wyznaczy¢ na podstawie obrazow z systemu UPS-DEEM, co dodatkowo

podnosi warto$¢ merytoryczng opracowanej metodologii badan.

Gestos$é stanow

Pierwszego rodzaju analize, ktéra mozna bylo przeprowadzi¢ korzystajac wylacznie
z omoOwionego w rozdziale 4.2.1. eksperymentu, stanowilo wyznaczenie krzywej gesto$ci
stanow badanego materialu na podstawie zebranych rozkladow z przestrzeni wektora falowego
epitaksjalnej struktury MoO./Mo w temperaturze pokojowej. Suma intensywnosci
pojedynczego obrazu stanowi bowiem miare relatywnej iloSci wyemitowanych elektronow
o wybranym zakresie energii. Zestawiajgc te sume dla calego zbadanego spektrum energii

uzyskujemy wykres gestoSci standéw, przedstawiony na rysunku 48.
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Rys. 48. Zaleznos¢ gestosci stanoéw (w jednostkach arbitralnych) od energii wigzania
w zbadanym materiale. Przedstawiono przyktadowe obrazy odwrotne oraz

odpowiadajqce im punkty na wykresie. (praca wtasna, por. [45])
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Zgodnie z wykresem przedstawionym na rysunku 48., zaobserwowano pewne
charakterystyczne zmiany (wzmocnienie) gestosci standw wraz ze wzrostem energii wigzania,
jednakze ich glebsza analiza nie byla przedmiotem tej rozprawy. Nalezy natomiast podkresli¢
przewage, jaka oferuje przedstawiona metoda wzgledem innych sposobéw wyznaczania
gestoSci stanow, z ktorych wiekszo$¢ wykorzystuje informacje pochodzaca z duzego obszaru,
jak to ma miejsce np. w konwencjonalnej metodzie UPS. W systemie UPS-DEEM informacja
o gestosci stanow, pochodzaca z obrazowania odwrotnego, jest $ciSle powigzana z tym, co
mozemy zaobserwowacé na obrazach powierzchni, a zatem — mozliwe jest uzyskanie powyzszej

zalezno$ci dla wybranego, submikrometrycznego obszaru na prdbce.

Porownanie otrzymanych wynikow z wynikami z innych metod

W ramach opisywanych tu wstepnych badan nad korelacja zebranych obrazowan
z innymi wynikami, dokonano roéowniez przegladu najnowszej literatury zwigzanej
z pokrewnymi metodami mikroskopii elektronowej, zwlaszcza typu LEEM/PEEM. Na
szczegblng uwage zastuguja rezultaty opublikowane w 2015 w czasopi$mie Ultramicroscopy
[66]. Zespot kierowany przez Christiana Tusche badal probke zlota w orientacji (111) chtodzona
cieklym helem, dla ktorej znane bylo zjawisko spinowego rozszczepienia stanéw
powierzchniowych Shockleya, reprezentowanych w przestrzeni wektora falowego w postaci
pierscienia. W tych badaniach wykorzystana zostala konstrukcja mikroskopu elektronowego
nanoESCA, z o$wietleniem fotonowym o dlugoéci fali rownej 21,2 eV (He I). Co prawda

glownym ich celem bylo zbadanie spinowych wlaéciwoéci obserwowanych rozkladow
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Rys. 49. Po lewej: obraz struktury odwrotnej, zarejestrowany przy pomocy nanoESCA
[66]. Po prawej: obraz odwrotny z DEEM [11]. Liniq czerwongq zaznaczono potencjalng
korelacje danych.
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elektronéw, jednak na potrzeby niniejszego opracowania ograniczono sie wylacznie do
rozkladow bez analizy spinu. Warto tutaj nadmieni¢, iz obrazowanie obejmowalo obszar
w przestrzeni odwrotnej, pozwalajacy zaobserwowac¢ cala I strefe Brillouina. Na rysunku 49.
przedstawiono omawiane wyniki dla zlota, zestawione wraz z obrazowaniem tlenku
molibdenu(IV) w DEEM.

Jak pokazano na rysunku 49., istnieje S$cisla korelacja tych dwoéch obrazéow
W zaznaczonym obszarze, tj. struktura i ksztalt tych pierScieni sg bardzo podobne.
Zaobserwowanie tego typu subtelnych struktur elektronowych w materiale, odpowiadajacych
stanom powierzchniowym Shockleya [66], jest istotnym osiggnieciem w kontekscie
rozszerzenia mozliwo$ci badawezych uruchomionego systemu UPS-DEEM. Z powyzszego
poro6wnania mozna rowniez wnioskowa¢ na temat Kkoniecznych zmian w ukladzie
elektrooptycznym kolumny obrazowania odwrotnego. Duze (i stale), ze wzgledu na obecna
geometrie elektrooptyczng ukladu analizatora a-SDA, powiekszenie w kolumnie obrazu
dyfrakeyjnego powoduje, ze rejestrowane w DEEM pole widzenia rzedu +0,5 A1 w przestrzeni
wektora falowego jest fragmentem I strefy Brillouina (o rozmiarze +1 A-1). Niestety, obecna
konfiguracja aparatury nie pozwalala na manipulacje obserwowanym obrazem w ten sposob,
aby moc przeprowadzi¢ projekcje na ekranie calej I strefy Brillouina. Na tej podstawie zostal
wysnuty wniosek, iz konieczne bedzie wprowadzenie dodatkowej soczewki w tor optyczny, aby
moc przeskalowac wielko$¢ powiekszenia. Jego realizacja nie byla jednak przedmiotem prac

opisanych w tej rozprawie.

Korelacja z wynikami uzyskanymi przy o§wietleniu elektronowym

Na podstawie wynikow struktury dyfrakcyjnej z o§wietlenia elektronowego, w korelacji
z innymi publikacjami nt. MoQO,, mozliwe bylo wyznaczenie orientacji zbadanej probki,
a nastepnie przeprowadzenie analizy obrazow z oSwietlenia fotonowego w kierunku
wyznaczenia rozkladow w przestrzeni wektora falowego i energii. Odzwierciedlaja one
przestrzenng strukture pasmowa materialu, poniewaz zmiana trybu o$wietlenia nie wplywa na

orientacje probki, jak tez na nanometryczng lokalizacje obszaru analizy i obrazowania.

Konstrukcja kolumny obiektywowej, rozbudowana o mechanizm o$wietlenia
elektronowego, pozwala na precyzyjne nachylenie obiektywu wraz z probka wzgledem osi
kolumny obrazujacej (z punktem obrotu w jego ognisku) o kat z przedzialu 0-4°, jak to zostalo
opisane w rozdziale 4.1.2. Nalezy jednak podkresli¢, ze obrét ten nie powoduje zmiany
polozenia probki wzgledem osi optycznej obiektywu. Uprawnia to do jednoznacznej korelacji
orientacji obrazéw uzyskiwanych w DEEM, zaréwno pomiedzy przestrzenia rzeczywista

i odwrotna, jak rowniez pomiedzy wynikami z o§wietlenia fotonowego i elektronowego.
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Rys. 50. Obraz dyfrakcyjny warstwy epitaksjalnej tlenku molibdenu (1 1 0) uzyskany
technikq LEED. [65]

W przeprowadzonym przegladzie literaturowym, wsréd artykutow dotyczacych badan
nad tlenkiem molibdenu, mozna odszuka¢ informacje nt. struktury dyfrakcyjnej
charakteryzujacej ten material. W publikacji, ktora ukazala sie w 2007 roku w czasopi$mie
Physical review. B, Condensed matter, zamieszczone zostaly obrazy dyfrakcyjne utlenionej
powierzchni (11 0) molibdenu, uzyskane z wykorzystaniem techniki LEED [65]. Mozna na nich
zauwazy¢ charakterystyczna liniowa strukture przecinajacych sie superreflekséw (ang.
superstructure), ktéore ukladaja sie symetrycznie wokoét refleksow  dyfrakcyjnych
molibdenowego podloza (zob. rysunek 50.). Osie symetrii wyznaczone s3 przez kierunki
krystalograficzne [1 -1 0] oraz [0 O -1]. Oznacza to, ze ten sam dlugozasiegowy porzadek
epitaksjalnej struktury MoO2/Mo realizuje sie w dwoch obroconych o kat ok. 50° kierunkach.
Srodek przeciecia tych superstruktur ulokowany jest w powtarzalny i symetryczny sposob
w wezlach sieci odwrotnej powierzchni podloza, a to odzwierciedla egzystencje dwoch
rownouprawnionych i obréconych domen w epitaksjalnym systemie rzeczywistym.
Powiekszony obraz analogicznej liniowej superstruktury z centrum ulokowanym w punkcie
I’ strefy Brillouina zaobserwowany zostal w eksperymencie UPS-DEEM przeprowadzonym
w ramach niniejszej rozprawy, co uwidoczniono na rysunku 51. W przyblizeniu
kinematycznym szeroko$§¢ polowkowa wiazek ugietych superstruktur odzwierciedla $rednia
wielko$¢ przypisanych jej epitaksjalnych domen. Przeprowadzony przy pomocy techniki
UPS-DEEM eksperyment pozwala na wyznaczenie tej wielkoSci przyjmujacej warto$¢ ok.
0,01 A1 — determinuje ona $redni rozmiar dlugozasiegowego porzadku obszaréw domen

MoO- na poziomie ok. 500 A, co pozostaje w zgodnosci z badaniami technika STM [65].
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Rys. 51. Poréownanie eksperymentalnych obrazow dyfrakcyjnych z metody LEED [65] oraz
DEEM (10° razy mniejszy obszar obserwacji) [45].

Po wyjustowaniu obrazéw mozliwe bylo naniesienie kierunkoéw oraz skali na obraz
uzyskany w analizowanym eksperymencie, zar6wno w przypadku iluminacji elektronowej, jak
i fotonowej, czemu sprzyjal fakt, ze obrazy odwrotne dla obu trybow o$wietlenia powstaja bez
zmiany orientacji probki. Procedure kalibracji azymutalnej zilustrowano na rysunkach 40.143.
Pozwolilo to na jednoznaczne przypisanie obserwowanych cech w dwuwymiarowym rozkladzie
gestosci stanow obsadzonych powierzchni nie tylko energiom wigzania elektronéw w pa$mie
energetycznym, ale réwniez jej kierunkom krystalograficznym w tym samym pomiarze. Ten
unikalny atrybut energetycznej i kierunkowej selektywno$ci techniki UPS-DEEM (przy
niezmienniczo$ci nanometrycznej lokalizacji) zaowocowal pionierska analiza tych
dwuwymiarowych rozkladéw gestoéci stanow i ich ewolucji z energia wigzania i kierunkiem
krystalograficznym. W praktyce numerycznej (post experimentum) oznaczalo to wybor
i wizualizacje ewolucji gestosci stanéow elektronowych w jednej plaszczyznie
krystalograficznej. Rysunek 52. ilustruje te procedure na przykladzie rozwoju stanow
elektronowych w bezposredniej blisko$ci punktu I' strefy Brillouina w kierunkach [0 0 -1] oraz
[3 -3 2]. W metodach konwencjonalnych wyboér krystalograficznej plaszczyzny pomiaru
dokonuje sie juz na poziomie czasochlonnego eksperymentu przez mechaniczny obrét probki
lub detektora, co obarczone jest bledem orientacji krystalograficznej. Jedyna, istniejaca
obecnie obok UPS-DEEM, technika obrazujaca rozklad gestoSci obsadzonych stanow
elektronowych jest nanoESCA (ang. imaging Electron Spectroscopy for Chemical Analysis)
[67][68], chociaz w przeciwienstwie do DEEM [44] nie dysponuje ona mozliwo$cig
o$wietlenia elektronowego, a przez to unikalnymi technikami dyfrakcji (LEED) i obrazowania
(LEEM). Tak wiec, poréwnanie wynikéw z metody UPS-DEEM mozliwe jest wylacznie
z uzyskiwanymi w jedynym dostepnym w nanoESCA trybie obrazowania struktury

elektronowych stan6w obsadzonych przy iluminacji fotonowe;.
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Rys. 52. (a) Rozklad elektronow z eksperymentu DEEM z oSwietleniem fotonowym,
z naniesionymi wektorami wybranych kierunkéw krystalograficznych. (b, ¢) Rozktad
emisji elektronéw w zaleznosci od polozenia wzdhuz wybranego wektora falowego (0$

pozioma) oraz energii wiqzania (o$ pionowa). [praca wlasna]
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Rys. 53. (a) Rozklad elektronow z eksperymentu opisanego w publikacji referencyjnej.

Liniqg przerywanq zaznaczono przekroj, ktory przedstawiony jest obok. (b) Rozklad
elektronéw wzdtuz wybranego wektora falowego (o$ pozioma) oraz energii wigzania (0$

pionowa) [34].

W przytoczonym artykule C. Tusche i in. [66] dokonali podobnej analizy obrazowania,
uzyskujac poréwnywalne rezultaty, ktére zostaly przedstawione na rysunku 53. Rozklady
z rysunkow 52.b,c i 53.b cechuja sie podobng quasi-paraboliczng struktura, chociaz rozmycie
gestoSci stanéw obsadzonych (oznaczone liniami przerywanymi) w kierunku [3 -3 2] (rys. 52.b)
wydaje sie by¢ wieksze, niz w kierunku [0 O -1] (rys. 52.c). Glebsza interpretacja tych
obserwacji wykracza na tym etapie poza metodologiczno-technologiczny aspekt niniejszej
rozprawy, ktorej ramy wyznaczalo opracowanie pionierskiej metodologii UPS-DEEM

i empiryczne wykazanie jej potencjalu badawczego.
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4.3. Podsumowanie

W rozdziale 4. opisano prace konstrukcyjne oraz eksperymentalne, przeprowadzone
przez autora w ramach realizacji zaproponowanej i teoretycznie potwierdzonej mozliwosci
obrazowania z wykorzystaniem  wysokoenergetycznego o$wietlenia  probki
w spektromikroskopie DEEM. Przedstawiony zostal proces adaptacji dedykowanego zrodla
fotonowego, ktory obejmowal rowniez projekt i wykonanie systemu precyzyjnego
pozycjonowania. Uruchomienie nowego modutu systemu zostalo poprzedzone jego wstepna
kalibracja optyczna, a takze rozbudowa obudowy do wygrzewania oraz rozszerzeniem ukladu
pomp prézniowych. Przeprowadzono nastepnie procedure przygotowania prozni oraz ocene
efektywnosci o$wietlenia na podstawie pomiaru fotopradu. W pierwszej czesci rozdzialu
opisano roéwniez eksperymentalny aspekt koncepcji o$wietlenia elektronowego, wraz
z innowacyjnym rozwigzaniem elektrooptyczno-mechanicznym, pozwalajagcym na

przelaczanie trybu pracy mikroskopu miedzy dwoma typami o$wietlenia.

W drugiej czeSci rozdzialu zawarty zostal opis eksperymentu wykonanego na tak
przygotowanym systemie UPS-DEEM, ktéry dotyczyl pierwszych préb jednoczesnego
obrazowania w dwoch przestrzeniach — rzeczywistej i odwrotnej — z wykorzystaniem
wysokoenergetycznego o$wietlenia fotonowego, uzupelionego zastosowaniem Zrodia
elektronowego. Przedstawione i opisane zostaly wyniki tego eksperymentu, ze szczegdlnym
uwzglednieniem korelacji wynikow pochodzacych z dwoch trybéw oSwietlenia. Zamieszczono
takze wstepna analize obrazowania w odniesieniu do wynikéw prac innych zespotow
badawczych, ktora w ocenie autora stanowi dostateczng podstawe dla potwierdzenia shusznosci

tezy postawionej w tej rozprawie.



Rozdziat 5. Podsumowanie koncowe

Tematyka przedstawionej rozprawy doktorskiej jest zwigzana z nowa technika
spektromikroskopii elektronowej, ktorej prototypowa realizacja jest zaproponowany wraz
z modyfikacjami system UPS-DEEM. W pracy dyskutowane sa zagadnienia zwigzane
z rodzajem stosowanych typow o$wietlenia probki, a w szczegbdlnosSci — o$wietlenia za pomoca
wigzki fotondw o wysokiej energii. Autor zaproponowal modyfikacje i rozbudowe istniejacej
aparatury o zrodlo takiego promieniowania, aby zwiekszy¢ mozliwosci pomiarowe
wspomnianej techniki badawczej w szerszym zakresie energetycznym. Realizacja tego
przedsiewziecia zostala poprzedzona doglebna analiza teoretyczna elektrooptycznych
mechanizmoéw obrazowania w DEEM, oparta w gldéwnej mierze na symulacjach numerycznych.
Ich wyniki stanowily wstepne potwierdzenie postulowanego rozwiazania, ktdére zostaly
nastepnie zweryfikowane eksperymentalnie. Proces rozbudowy systemu obejmowal:
zdefiniowanie i zaprojektowanie konstrukeyjnych aspektow dedykowanego zrodta fotonowego
i jego adaptacje w systemie UPS-DEEM, optymalizacje ukladu prbézniowego oraz
zaprojektowanie i budowe systemu automatycznego wygrzewania, a takze zmiany
w mechanicznej konstrukeji noénej i kalibracyjnej. Opracowano metodologie charakteryzacji
struktury elektronowej, gesto$ci standw i morfologii powierzchni. Po uruchomieniu
i wyjustowaniu systemu UPS-DEEM wykonano pierwsze proby obrazowania utlenionej
w wysokiej temperaturze powierzchni (110) monokrystalicznej probki molibdenu. Otrzymane
rezultaty potwierdzily mozliwo$¢ realizacji zaproponowanej metodologii, a wstepna analiza
rezultatow eksperymentalnych w zakresie krystalografii oraz struktury elektronowej wykazata

wysoki stopien ich zbiezno$ci z danymi literaturowymi.
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Uzyskanie wynikow pozwalajacych na potwierdzenie tezy rozprawy jest efektem
realizacji zadan szczegolowych, sformulowanych w rozdziale 1.2.1. Najwazniejsze wnioski,

bedace podsumowaniem tych badan, sa nastepujace:

1. W ramach pracy opracowano zaawansowane narzedzia analityczne, stuzace do
numerycznego modelowania mechanizmu obrazowania w spektromikroskopie, w celu
potwierdzenia jego teoretycznych zalozen w spos6b mozliwie wiernie oddajacy warunki

rzeczywistego procesu.

2.  Przygotowany i zoptymalizowany model obrazowania zastosowano do weryfikacji
wymaganego rezimu pracy ukladow elektrooptycznych mikroskopu, zwigzanego
z zaproponowanym sposobem pobudzenia prébki i wynikajacymi z tego tytulu parametrami
wiazek elektronowych tworzacych obraz. Uzyskane wyniki wykazaly przewidywana wcze$niej
analitycznie kompensacje aberracji geometrycznych i chromatycznych generowanych
w obszarze analizy sferycznego analizatora obrazujacego a-SDA, istotng role ekranowania
separatora magnetycznego, a takze pozwolily wyznaczy¢ rozdzielczo$c¢ lateralng na poziomie
25 nmi energetyczng 5 meV /1 um mozliwg do uzyskania przy proponowanych zalozeniach.
Powyzsze rezultaty stanowig warto$¢ nie tylko dla przedmiotowej techniki UPS-DEEM, ale

rowniez dla szerokiej dziedziny zagadnien elektrooptycznych.

3.  Dodatkowo, na podstawie wynikow symulacji toréw wigzki oraz zaproponowanej
metodologii obrazowania, uruchomiono i zoptymalizowano korekte pola elektrycznego w celu
poprawy warunkéw odchylania wigzki w analizatorze a-SDA. Wyznaczono krzywe kalibracyjne
systemu w celu optymalizacji zaproponowanej procedury eksperymentalnej UPS-DEEM
w quasi-jednoczesnych badaniach materialdbw i struktur w obu komplementarnych

plaszczyznach obrazu i dyfrakeji w czasie rzeczywistym.

4.  Model numeryczny zastosowano rowniez do pézniejszej walidacji wynikéw pracy
rzeczywistej aparatury w postaci otrzymanych obrazéw spektromikroskopowych, przez
poréwnanie ich z wizualizacja uzyskang z symulacji dla parametrow wejéciowych

odzwierciedlajgcych warunki eksperymentu.

5. Na podstawie przeprowadzonego numerycznego modelowania mechanizmu
obrazowania zaproponowano i zrealizowano rozbudowe stanowiska UPS-DEEM, co
w znacznym stopniu rozszerzylo mozliwosci badawcze zaproponowanej metodologii.
Stanowisko spektromikroskopowe wzbogacono o wysokoenergetyczne Zrodlo fotonowe, ktore

zapewnilo mozliwo$¢ obrazowania struktury elektronowej materialow w zakresie energii do ok.
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50 eV. Zastosowanie o$wietlenia fotonowego w polgczeniu z prototypowym zrodlem
elektrondéw powolnych zapewnilo unikalng mozliwo$¢ badania nie tylko stanéw obsadzonych
(przy o$wietleniu fotonowym), ale réwniez dodatkowo elektronowych stanéw nieobsadzonych
przy o$wietleniu elektronowym. Opracowano uklad mechaniczny wraz ze stolikiem
i mechanizmami regulacji gwarantujacy precyzyjne justowanie wigzki fotonowej wzgledem osi
optycznej, co ostatecznie pozwolilo na eksperymentalng realizacje zaproponowanego

rozszerzenia funkcjonalno$ci stanowiska UPS-DEEM.

6.  Przeprowadzono pierwsze badania eksperymentalne przy uzyciu fotonéw
HeI/Hell, jak tez obserwacje morfologii powierzchni badanej struktury z jednoczesnym
obrazowaniem rozkladu stan6w energetycznych i struktur dyfrakcyjnych w tym samym
nanometrycznym obszarze badan. Unikalna cecha niezmienniczo$ci tego obszaru pozwolita na
korelacje obrazéw dyfrakcyjnego i fotoemisyjnego oraz ich interpretacje w kontek$cie
nielicznych informacji literaturowych z dziedziny spektromikroskopowej wizualizacji

przestrzeni odwrotnej wektora falowego.

Whioski sformulowane na podstawie tych badan staly sie bezposrednia przestanka, aby

potwierdzi¢ shusznoé¢ sformulowanej w pracy tezy badawczej:

Mozliwe jest jednoczesne i skorelowane obrazowanie
morfologii powierzchni i odpowiadajacej jej lokalnej
struktury elektronowej w inzynierii pasma
energetycznego w ukladzie spektromikroskopowym
UPS-DEEM

Na podstawie powyzszego podsumowania mozna odnie$¢ sie do wspomnianego
w rozdziale 2.2.4. poziomu gotowosci technologicznej TRL w kontekécie zbudowanego
stanowiska badawczego UPS-DEEM i przeprowadzonych eksperymentow, ktére potwierdzily
wszystkie kluczowe tezy, a przede wszystkim te zawarte w niniejszej rozprawie. Wciaz jednak
istnieje pole do dalszego doskonalenia i uzupeliania mozliwosci badawczych zbudowanego
stanowiska eksperymentalnego UPS-DEEM oraz dalszej optymalizacji istniejacych rozwigzan.
Wobec powyzszego, stan realizacji tego nowatorskiego polaczenia spektromikroskopowych

technik VUV oraz DEEM na poziomie funkcjonalnego stanowiska eksperymentalnego
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Rys. 54. Widok laboratorium UPS-DEEM po zakoriczeniu prac adaptacyjnych

opisywanych w tej rozprawie. [46]

dzialajacego w warunkach laboratoryjnych, kaze okresli¢ jego stopien gotowosci badawczej
i technologicznej w konfiguracji instrumentalnej UPS-DEEM jako TRL VII
w dziewieciostopniowe] skali gotowosci technologicznej. Pelny widok laboratorium UPS-

DEEM po zakonczeniu opisanych prac zostal przedstawiony na rysunku 54.

Rozszerzenia potencjalu badawczego stanowiska eksperymentalnego UPS-DEEM
bedzie wymagaé¢ dalszych prac, zarébwno w kontekécie wzbogacenia i udoskonalenia
istniejacych trybow aktywacji emisji elektronowej jak i zwigzanych z nimi technik

pomiarowych:

e Badania w trybie operando na strukturach przyrzadowych

¢ Instrumentalna modyfikacja stanowiska o mozliwo$¢ iluminacji synchrotronowej
¢ Rozbudowa systemu o chlodzenie probki do temperatury np. cieklego azotu

e Implementacja argonowego dziala jonowego

e Wprowadzenie zmiennego powiekszenia w kolumnie obrazowania odwrotnego.
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Wykaz rysunkow

Zdjecie mikroskopu DEEM wykorzystywanego obecnie w Katedrze
Mikroelektroniki i Nanotechnologii.

Zdjecie zdemontowanego analizatora a-SDA.

Zrzut ekranu z interfejsem programu Comsol i zaladowanym modelem a-SDA.
Wykresy ilustrujace zmiany zainteresowania wybranymi zagadnieniami na
podstawie kwerendy w serwisie Elsevier Scopus.

Zdjecie repliki mikroskopu transmisyjnego Ernsta Ruski, znajdujacej sie
w Muzeum Niemieckim w Monachium.

Poréwnanie technik mikroskopowych TEM, SEM i LEEM.

Symulacja soczewki katodowej zastosowanej w DEEM.

Tworzenie obrazu rzeczywistego przez soczewke katodowa.

Tworzenie obrazu dyfrakcyjnego przez soczewke katodowa.

Zalezno$¢ Sredniej drogi swobodnej elektronu od jego energii.

Rodzaje oddzialywan elektronéw z probka.

Uproszczony schemat ukladu elektrooptycznego systemu DEEM.

Zdjecie ukladu kolumn obrazujgcych mikroskopu oraz ich symboliczne
przedstawienie.

Zdjecia cze$ciowo zdemontowanego analizatora a-SDA.

Zestawienie modeli analizatora a-SDA: po lewej pelny model rzeczywistej
geometrii CAD, po prawej — zaproponowany uproszczony model numeryczny.
Wykres zmian przyspieszenia elektronu w kierunkach x i y w czasie odchylania
w analizatorze.

Uproszczony model numeryczny analizatora a-SDA z zaznaczonymi na
fioletowo wirtualnymi domenami kontroli siatki MCD.

Zdjecie czeSciowo zdemontowanego deflektora magnetycznego.

Porownanie rozkladu pola magnetycznego w deflektorze: na przekroju
a) z obudowg ekranujacg oraz b) bez obudowy, a takze c¢) wzdluz osi symetrii dla
modelu z obudowa oraz bez obudowy.

Przekrdj przez fragment kolumny obrazowania odwrotnego.

Warto$¢ Sredniego promienia r plamki na ekranie w kolumnie obrazowania
odwrotnego w zalezno$ci od potencjatu Vf elektrody ogniskujacej w soczewce —
wyniki dzialania algorytmu optymalizujacego.

Zdjecie analizatora ze zdemontowang zewnetrzna hemisfera.
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Rysunek 23.

Rysunek 24.

Rysunek 25.

Rysunek 26.

Rysunek 27.

Rysunek 28.

Rysunek 29.

Rysunek 30.

Rysunek 31.

Rysunek 32.

Rysunek 33.

Rysunek 34.

Rysunek 35.

Rysunek 36.

Rysunek 37.

Rysunek 38.

Rysunek 39.

Wplyw okladek korekcyjnych na rozklad pola elektrycznego na wejsciu do
analizatora.

Wplyw okladek korekeyjnych na rozklad pola elektrycznego w obszarze apertury
dyspersyjnej.

Schemat modelu analizatora z zaznaczonymi czterema etapami optymalizacji
trajektorii zerowe;j.

Wyniki
dyspersyjnej (po odchyleniu o 180°) oraz obrazowej (360°).

symulacji aberracji chromatycznych w dwoéch plaszezyznach:
Wyniki symulacji aberracji geometrycznych w plaszczyznie dyspersyjnej (po
odchyleniu o 180°) oraz w plaszczyznie obrazowej (po odchyleniu o 360°, wraz
z proponowanym wynikiem stygmatyzacji) dla kata akceptacji +1°.

Wyniki symulacji aberracji geometrycznych w plaszczyznie obrazowej (po
odchyleniu o 360°, wraz z proponowanym wynikiem stygmatyzacji) dla kata
akceptacji £0,15°.

Wyniki symulacji krzywych kalibracyjnych dla plaszczyzn odwrotnych: po
odchyleniu o0 90° oraz w kolumnie obrazowania odwrotnego.

Schemat systemu DEEM z dolaczonym modutem VUV.

Geometria modutu do pozycjonowania Zrodla fotonowego — kolorem zielonym
oznaczono dwie osie rotacji.

Widok 3D

wysokoenergetycznego zrodla fotonowego.

modelu modulu  do  precyzyjnego  pozycjonowania
Widok uchwytu kalibracyjnego z zamocowanym ekranem polprzezroczystym —
w pozycji odpowiadajacej polozeniu probki oraz w plaszczyznie flanszy
wyjsciowe;.

Widok modutu fotonowego z zalozonym uchwytem kalibracyjnym (1) u wyjécia

z modutu oraz laserem (2) na flanszy rewizyjnej komory wytadowcze;.

Widok fragmentu zaadoptowanego do systemu DEEM modulu
wysokoenergetycznego z docelowym ukladem pompowania.

Schemat kolumny obiektywowej DEEM ze zintegrowanym dzialem
elektronowym, w dwoch polozeniach — oSwietlenie fotonowe (A) oraz

oSwietlenie elektronowe (B).

Widok fragmentu kolumny obiektywowej po implementacji mechanizmu
odchylania.

Widok rozbudowanej konstrukcji obudowy do wygrzewania systemu DEEM
w trakcie demontazu po procesie wygrzewania.

Wykres zmian ci$nienia w komorze spektromikroskopu w czasie procesu

wygrzewania aparatury.
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Wykaz rysunkow

Rysunek 40.

Rysunek 41.

Rysunek 42.

Rysunek 43.

Rysunek 44.

Rysunek 45.

Rysunek 46.
Rysunek 47.

Rysunek 48.
Rysunek 49.

Rysunek 50.

Rysunek 51.

Rysunek 52.

Rysunek 53.

Rysunek 54.

Tabela 1.

Obraz powierzchni tlenku molibdenu(IV) — wynik obrazowania rzeczywistego,
zorientowany i umieszczony na tle rysunku struktury krysztalu molibdenu.
Rozklad katowy emisji fotoelektrondéw z badanego obszaru probki — wynik
obrazowania odwrotnego.

Zestawienie uzyskanych rozkladéw w przestrzeni wektora falowego dla r6znych
zakresOw energii.

Powiekszony fragment nalezacy do tzw. ,superstruktury” dyfrakcyjnej
zmodyfikowanej tlenkiem molibdenu powierzchni zobrazowanej przy pomocy
dziala elektronowego w systemie DEEM przy energii 65 eV.

Polozenia elektronow w plaszczyznie odwrotnej (po odchyleniu o 90°).
Polozenia elektron6w na ekranie obrazu odwrotnego dla symulacji bez analizy
energetycznej.

Polozenia elektronéw w plaszczyznie dyspersyjnej (po odchyleniu o 180°).
Polozenia elektron6w na ekranie obrazu odwrotnego dla symulacji z analiza
energetyczna, oraz te same wyniki nalozone na obraz z kamery.

Zalezno$¢ gestosci standéw od energii wigzania w zbadanym materiale.

Po lewej: obraz struktury odwrotnej, zarejestrowany przy pomocy nanoESCA.
Po prawej: obraz odwrotny z DEEM.

Obraz dyfrakcyjny warstwy epitaksjalnej tlenku molibdenu (1 1 0) uzyskany
technika LEED.

Poréwnanie eksperymentalnych obrazéow dyfrakcyjnych z metody LEED oraz
DEEM.

(a) Rozklad elektronéw z eksperymentu DEEM z o$wietleniem fotonowym,
z naniesionymi wektorami wybranych kierunkéw krystalograficznych. (b, c)
Rozklad emisji elektron6w w zaleznoéci od polozenia wzdluz wybranego
wektora falowego oraz energii wigzania.

(a) Rozklad elektronow z eksperymentu opisanego w publikacji referencyjne;.
(b) Rozklad elektronéw wzdluz wybranego wektora falowego oraz energii
wigzania.

Widok laboratorium UPS-DEEM po zakonczeniu prac adaptacyjnych

opisywanych w tej rozprawie.

Wykaz tabel

Zestawienie mozliwoSci techniki DEEM w odniesieniu do wybranych technik

analizy powierzchni ciala stalego.
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Opracowanie nowej metodologii charakteryzacji.

123






WYDZIAL FIZYKI | ASTRONOMII

INSTYTUT FIZYKI DOSWIADCZALNEJ
pl. Maxa Borna g

-204 Wroctaw

Wroctaw, dnia 13 stycznia 2023 r.

RECENZJA ROZPRAWY DOKTORSKIEJ
DLA
RADY DYSCYPLINY NAUKOWEJ AUTOMATYKA, ELEKTRONIKA,
ELEKTRONIKA I TECHNOLOGIE KOSMICZNE POLITECHNIKI WROCLAWSKIEJ

Tytul rozprawy: ,,Opracowanie metodologii charakteryzacji struktury elektronowej,
gestosci stanow i morfologii powierzchni warstw technika spektromikroskopii DEEM”

Autor rozprawy: mgr inz. Gabriel Cebaloss

Promotor: prof. dr hab. Inz. Marek Tlaczala, Wydzial Elektroniki, Fotoniki i
Mikrosysteméw Politechniki Wroclawskiej
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Dyscyplina: Elektronika

Okres ostatnich kilkudziesigciu lat to czas bardzo dynamicznego rozwoju wielu obszardéw
naszego zycia, w ktérych wykorzystywane sa r6znego rodzaju uktady, narzedzia i przyrzady o
unikatowych wiasciwosciach. Rozwdj ten mozliwy byt 1 jest przede wszystkim poprzez
umiejetnosci miniaturyzacji i poznawania nowych fizykochemicznych wiasciwosci obiektow o
zmniejszonych rozmiarach oraz wymiarowosci. W takich ukladach wlasciwosci objetosciowe
ulegaja zmianom 1 przestaja by¢ dominujace, a role taka przejmuja powierzchnia i warstwa
przypowierzchniowa. W ten sposéb powstal niezwykle rozlegly obszar badan (umownie
nazywany nanonaukg) i wykorzystywania ich wynikow (nanotechnologia). Oczywistym staje si¢
zatem konieczno$¢ konstruowania i wykorzystywanie przyrzadéw, ktére pozwalaja na badania
wiasciwoscei fizykochemicznych obiektéw o nanometrycznych rozmiarach, a w szczegdlnosci
badania wlasciwosci ich powierzchni. Badania takie przeprowadzane sg z reguly w warunkach
wysokiej lub ultrawysokiej prozni i dlatego uktady pomiarowe wyposaza si¢ w wiele przyrzadow,
tak aby roézne rodzaje badan prowadzone byly in situ, i aby nie byto koniecznosci transferowania

probek do innych uktadéw, podczas ktérych nastapitby kontakt probki z powietrzem, co
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prowadzitoby zapewne do zmiany morfologii i struktury jej powierzchni. Niezmiernie pozadane
jest zatem, aby stosowane przyrzady mogly jednoczesnie lub quasi-jednoczesnie dostarczac jak
najwiekszej liczby oczekiwanych informacji.

Z tego punktu widzenia efekty pracy mgr. inz. Gabriela Cebalossa przedstawione w jego
rozprawie doktorskiej wpisuja si¢ znakomicie w istniejace potrzeby wszechstronnych przyrzadow
badawczych, dzieki ktorym sa (i moga by¢) prowadzone badania, przede wszystkim o charakterze
podstawowym, nie tylko w kraju, a w wielu innych, rozproszonych po swiecie, wiodacych
laboratoriach badawczych. Opracowany uklad pomiarowy pozwala bowiem na jednoczesna
obserwacje zachodzacych powierzchniowych proceséw fizykochemicznych (np. wzrostu cienkich
warstw, segregacji powietzchniowej, powierzchniowych reakcji chemicznych, dyfuzji, desorpeji,
strukturalnych i magnetycznych przejé¢ fazowych) i pozyskiwanie informacji o topografii i
strukturze atomowej i elektronowej powierzchni z okresleniem jej przestrzennego skladu
chemicznego.

Celem pracy mgr. inz. Gabriela Cebalossa — Autora rozprawy doktorskiej — bylo
opracowanie i wdrozenie koncepcji rozbudowy istniejacego prototypu systemu emisyjnej
spektromikroskopii elektronowej podwdjnego obrazowania (DEEM) o dwa nowe Zrodia
o§wietlenia probki oraz zweryfikowanie stusznosci tezy, postawionej na podstawie
przygotowanego przez Autora zaawansowanego modelu numerycznego mechanizmu
obrazowania i przeprowadzonych obliczen, moéwiacej o mozliwosci jednoczesnego i
skorelowanego obrazowania w takim systemie morfologii powierzchni i odpowiadajacej jej
lokalnej struktury elektronowe;j.

W swojej rozprawie mgr. inz. Gabriela Cebalossa powotuje si¢ na 68 prace zrodtowe
(ksiazki, publikacje oraz opracowania firmowe) i 5 odnosnikéw internetowych. Dobor zrodet i
wyciagane z nich wnioski wskazuja na dobra znajomo$¢ zagadnien. Rozprawa liczy 123 strony i
sktada sie z: spisu tresci, streszczenia (w jezyku polskim i angielskim), wykazu skrétow uzytych
w pracy, wprowadzenia, pigciu rozdziatéw, bibliografii, wykazu rysunkow i tabeli, oraz dorobku
Autora. Motywacje, cel podjecia przeprowadzonych badan i ich metodologig, oraz zawartosci
rozprawy i jej strukture, przedstawiono w sposob zwigzly w jej streszczeniu, wprowadzeniu i
Rozdziale 1. W Rozdziale 2. przedstawiono podstawowe zagadnienia mikroskopii elektronowe;
oraz histori¢ jej rozwoju, w tym w szczegolnosci przedstawiono zasady dziatania i budowe
spektromikroskopu DEEM, a takze opis zagadnien teoretycznych poruszanych w pracy oraz opis
metod numerycznych uzytych do uzyskania prezentowanych dalej wynikow.

W Rozdziale 3. przedstawiono szczegdly opracowanego i zoptymalizowanego modelu
numerycznego analizatora a-SDA oraz wyniki wstepnej weryfikacji wybranych parametrow

elektrooptycznych. Ustalono optymalna, ze wzgledu na czas i dokladno$¢ symulacji
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numerycznych, gestos¢ siatek odchylajacych/przyspieszajacych oraz przeprowadzono analize
wplywu parametréw pracy soczewki transferowej, rozktadu pdl brzegowych w obszarze apertury
dyspersyjnej i na wejsciu do analizatora oraz ich wplyw na trajektorie elektrondw.
Przeanalizowano wystepujaca aberracje chromatyczna i geometrycznag i sposoby ich korekcji, oraz
ich wptyw na mozliwg do osiagniecia rozdzielczo$¢ energetyczng i lateralng spektromikroskopu.

W Rozdziale 4. opisano wykonane prace konstrukcyjne 1 eksperymentalne, w
szczegélnosci adaptacje zrodet oswietlenia fotonowego 1 elektronowego. Przedstawiono
procedure uruchamiania i kalibracji systemu pomiarowego oraz uzyskano pierwsze wyniki
doswiadczalne dla powierzchni tlenku molibdenu ($ciana (110)). Ich poréwnanie z dostgpnymi
danymi literaturowymi dato tutaj bardzo duza zgodnos¢.

Rozdziat 5. zawiera podsumowanie przeprowadzonych prac i wynikow badan. Na ich
podstawie Autor sformutowat najwazniejszy wniosek — zaproponowang w rozprawie jej gtdbwna teze
nalezy uznaé¢ za potwierdzong. W tym rozdziale Autor nakreslil takze dalsze kierunki rozwoju
opracowanej przez Niego metody badawczej.

Zdaniem Recenzenta wybrany uklad pracy jest wilasciwy a poruszane zagadnienia i
wyciggane wnioski sg przedstawione w sposob przystepny, co pozwala czytelnikowi na szybkie
zrozumienie opisywanych probleméw i oceng postepdéw przeprowadzonych prac. Strona jezykowa
rozprawy roéwniez nie budzi zastrzezen.

Do najwazniejszych osiggnieé¢ Autora naleza:

« opracowanie metodologii symulacji numerycznych dotyczacych mechanizmu
obrazowania z zastosowaniem obrazujgcego sferycznego analizator odchylajacego (a-SDA) pod
katem weryfikacji zastosowanych rozwigzan aparaturowych

» modyfikacja i optymalizacja istniejacej konstrukcji stanowiska UPS-DEEM oraz
rownoczesne wprowadzenie nowych rozwigzan inzynierskich majacych na celu rozszerzenie
funkcjonalnosci systemu, w tym adaptacje wysokoenergetycznego oswietlenia fotonowego VUV,
uruchomienie nowego zrédta oswietlenia wigzka elektronowa, a takze modyfikacje konstrukcji
mechanicznej oraz uktadu prézniowego

« uruchomienie zmodyfikowanego systemu UPS-DEEM oraz przeprowadzenie wery fikacji
parametréw uzytkowych i zdefiniowanie podstawowych parametréw elektrooptycznych tego
stanowiska, umozliwiajace kompensacj¢ aberracji geometrycznej i chromatycznej oraz
optymalizacj¢ rozdzielczo$¢ lateralnej i energetycznej (uzyskana rozdzielczo$¢ lateralna wynosi
25 nm a energetyczna 5 meV/1 um)

» eksperymentalne potwierdzenie, przy zastosowaniu fotondéw linii He I/He II, mozliwosci

jednoczesnego uzyskiwania obrazowania probki w przestrzeni rzeczywistej oraz odwrotnej z
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zastosowaniem analizy energetycznej (quasi-jednoczesna charakteryzacja struktury elektronowej
(gestosci stanéw) i morfologii powierzchni).

Wszystkie one wskazuja na dobra i rozlegla wiedz¢ Autora, obejmujaca nie tylko
zagadnienia o charakterze inzynierskim — takie jak projektowanie i konstrukcja urzadzen przy
zastosowaniu oprogramowani typu CAD i technologia wysokiej oraz ultrawysokiej prozni — ale
rowniez z zakresu fizyki, w tym w szczegdlnosci fizyki powierzchni oraz umiejetnosc
postugiwania si¢ zaawansowanymi narzedziami informatycznymi z obszaru optoelektroniki i
elektrooptyki.

Przedlozona do oceny prace oceniam wysoko — prezentowane wyniki badan stanowig
samodzielny i oryginalny dorobek mgr. inz. Gabriela Cebalossa, a postawiong w rozprawie tezg
nalezy uzna¢ za potwierdzona. Na podkreslenie zastugi fakt, ze opracowany system pomiarowy,
w ktérym mozliwa jest quasi-jednoczesna obserwacja fizykochemicznych wiasciwoscei
powierzchni probki (jej topografii i struktury krystalograficznej, sktadu, struktury elektronowej —
gestosci standéw i zwigzku dyspersyjnego pomiedzy energig a wektorem falowym elektronu) z

nanometryczng doktadnoscig jest pierwszym tego typu systemem na swiecie.

Rozprawa doktorska mgr. inz. Gabriela Cebalossa speinia wymagania stawiane autorom
rozpraw doktorskich przez obowiazujace przepisy — Art. 186 i 187 Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r.
Prawo o szkolnictwie wyZzszym i nauce (t.j. Dz.U.2022.574). Wnioskuje zatem o dopuszczenie do

dalszych krokow postepowania o nadanie stopnia doktora.

oo ﬂud‘w‘e/re\

Dr hab. Leszek Markowski, prof. uczelni
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DLA RADY DYSCYPLINY AUTOMATYKA, ELEKTRONIKA,
ELEKTROTECHNIKA I TECHNOLOGIE KOSMICZNE

Tytul rozprawy:

Opracowanie metodologii charakteryzacji struktury elektronowej, gestosci stanow

i morfologii powierzchni warstw technika spektromikroskopii DEEM

Autor rozprawy: mgr inZ. Gabriel CEBALLOS

Promotor: prof. dr hab. inz. Marek Tlaczala

Promotor pomocniczy: dr hab. inz. Krzysztof Grzelakowski

Rozw¢j technologii potprzewodnikowej zalezy od wielu czynnikow, nie tylko bezposrednio
zwigzanych ze zmniejszaniem wymiaru charakterystycznego dla pojedynczych przyrzadow,
ale w duzej mierze doskonaleniu metod szybkiej i wiarygodnej charakteryzacji podlozy
i warstw materialow na kazdym etapie procesu technologicznego. Przy obecnych rozmiarach
struktur na poziomie pojedynczych nanometrow, charakteryzacja ta musi umozliwia¢ ocene
jako$ci, w tym struktury i morfologii do poziomu pojedynczych atoméw. Doklada sig do tego
dazenie do laczenia funkcji elektronowych i fotonowych w jednym ukladzie monolitycznym
wymuszajac bardzo doktadna (do poziomu atomowego) znajomos$¢ struktury fizycznej
i modelu energetycznego wraz z rozktadem gestosci stanéw obsadzonych i -nieobsadzonych,
zwlaszcza w aktywnych obszarach funkcjonalnie zintegrowanych. Wsréd metod takiej
charakteryzacji niewatpliwie rozwojowa 1 o wielkim potencjale aplikacyjnym dla
nanotechnologii moze by¢ metoda UPS-DEEM (ang. Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy -

Dual Emission Electron spectroMicroscopy) umozliwiajaca quasi jednoczesng wizualizacje
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przestrzeni rzeczywistej struktury i pedu, a wigc wektora falowego elektronéw w tym samym

obszarze fizycznym.

We wstepie do pierwszego rozdziatu (str. 11-14) Autor dokonat skondensowane;j, ale trafnej
analizy mozliwosci rozwoju tej metody, wskazujac, ze w wiarygodny sposdb moze ona
gwarantowac¢ obrazowanie w obu tych obszarach. Pozwolilo to na sformutowanie odwaznej
tezy pracy (str. 15), a nastgpnie okreslenie zadan szczegdlowych prowadzacych do jej
udowodnienia. Nalezy zaznaczy¢, ze ambitne zadanie podjete do realizacji przez Autora byto
wynikiem badan prowadzonych w ramach projektu Narodowego Centrum Nauki
realizowanego na wydziale Elektroniki, Fotoniki i Mikrosysteméw Politechniki Wroctawskiej,
sprowadzajace si¢ do opracowania metody formowania wiazki fotoelektronowej i rozwigzan
konstrukcyjnych catego systemu. Umozliwilo to wytworzenie w ramach prowadzonych badan
i prac konstrukcyjnych unikatowego w skali $wiatowej, oryginalnego stanowiska
spektromiskopowego UPS-DEEM. Technika ta, rozwijana od 2004 roku we Wroctawskim
Parku Technologicznym (firma Opticon) zostala w ostatnich latach twoérczo rozwinigta
w katedrze Mikroelektroniki i Nanotechnologii na Wydziale Elektroniki, Fotoniki
i Mikrosysteméw Politechniki Wroctawskiej, daje wielkie mozliwosci pomiarowo-
diagnostyczne, umozliwiajace obrazowanie stanu powierzchni i struktury elektronowej
w trakcie jednego eksperymentu pomiarowego, a wigc w tym samym obszarze badanej

powierzchni.

Praca ma ze swej natury charakter wielowatkowy, ale wszystkie one podjete we wiaSciwej
chronologii zmierzaly do jednego celu, efektywnej realizacji oryginalnego stanowiska
zintegrowanego pomiarowo-diagnostycznego w fundamentalnym dla szeroko rozumianej
inzynierii materialowej. Dotyczy to takze bardzo cienkich warstw (nanometrycznych), a wige
przydatne jest np. w technologiach pélprzewodnikowych, zaréwno do materialow
polprzewodnikowych jaki i dielektrycznych. Informacja zbierana jest z powierzchni
o wymiarach nanometrycznych, tj. charakterystycznych dla obecnej generacji struktur (np.

diagnostyka miedzyoperacyjna), przyrzadéw i monolitycznych uktadéw pétprzewodnikowych.

Nalezy wigc okresli¢ przediozona prace jako wynikowo konstrukcyjna, ale poprzedzona
analizami i opracowaniami teoretycznymi dotyczacymi zaréwno zjawisk fizycznych,
zachodzacych w poszczegdlnych obszarach tego zlozonego systemu, wymagajacego
specyficznych warunkoéw (wysoka préznia w duzym skomplikowanym konstrukcyjnie

stanowisku, separowanie toréw oddziatywan i odpowiedzi w dwoch réznych strumieniach —

130



elektronowym oraz fotonicznym). Jest to w pelni oryginalna konstrukcja catego systemu

pomiarowego, z przetwarzaniem i wizualizacjag wynikOw pomiarow.

Zwazywszy na niezbedng wielowatkowo$¢ tak ambitnego zadania, Autor, zaraz
po wprowadzeniu zdefiniowal obszar, a raczej obszary planowanych badan w skondensowane;j
formie (str. 11-14). Teza sformutowana zostala wyjatkowo jasno i lapidarnie, a co za tym idzie
zrozumiale oraz w pelni jednoznacznie. Uzupelniajaco w stosunku do tezy (jak si¢ okazato
bardzo trafnie) sformutowane zostaly gléwne, ujete kompleksowo, szczegdlowe zadania
badawcze — str. 15-16, rozdziat 1. W tym samym rozdziale Autor przedstawia i uzasadnia
przyjeta metodologie badan wraz z uzasadnieniem jej wyboru dla poszczegdlnych watkow
badawczych. Stusznie siggnal w tym zakresie do szerokiego spektrum obszardéw literatury
dotyczacej tematyki pracy, tj. fizyka, inzynieria oraz materialoznawstwo. Szczegélowe
obszary tematyczne, ktore trafnie okreslit w swoich badaniach wymienione sa na str. 20,
a wykresy liczno$ci publikacji z tych obszaréw w poprzedniej dekadzie (1990-2000) na rys. 4.
Jasno z nich wynika nie tylko aktualno$¢ i trafno§¢ wyboru tematyki badawczej Autora, ale
takze zainteresowanie wielu osrodkéw naukowych ta tematyka i potencjal rozwojowy tego

obszaru badan.

Przeglad metod zwiazanych z obrazowaniem budowy i struktury elektronowej materiatow
wystepujacych w réznej formie (materiat lity, samodzielne warstwy, warstwy na podtozu) ujat
Autor w historycznym ukladzie, przytaczajac podstawowe osiagnigcia i cytujac gldéwne pozycje
literaturowe. To bardzo skondensowane i warto$ciowe opracowanie i dzigki temu wyraznie
pokazujace droge rozwoju tych metod, dochodzac w efekcie do techniki DEEM (emisyjna
spektromikroskopia elektronowa podwdjnego obrazowania) jako podstawowej w dojsciu
po dolaczeniu do niej techniki UPS (nadfioletowa spektroskopia emisyjna) do techniki UPS-
DEEM.

Koficowa tabela zbiorcza przedstawia w formie tabelarycznej poréwnanie efektywnosci
réznych metod obrazowania budowy cial statych sugerujac, Ze potencjat rozwojowy metody
UPS-DEEM jest bardzo duzy. Badania Autora przedstawione w tej pracy, a zwlaszcza efekt
w postaci nowej, oryginalnej konstrukcji o znacznie wigkszych mozliwosciach i efektywnosci
badan materialéow (udowodnienie tezy pracy!) moze staé si¢ poczatkiem nowej generacji
metody badania materialéw, alternatywnej np. do badan synchrotronowych (str. 47-48). Nie
wiemy dzisiaj czy tak sig¢ stanie, ale prace Autora i ich efekty zdaja si¢ t¢ mozliwos¢

potwierdzac.
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Autor zwrécit takze uwage na procesy symulacji zjawisk elektrooptycznych, ktére to
pozwolitoby w efekcie na wilasciwe sterowanie elektronami przez pola elektromagnetyczne
i dobor odpowiedniego oprogramowania do dzialan symulacyjnych. Poprawne zalozenia

przyjete w tym zakresie pozwolily na konstrukcj¢ aparatury, a w szczegolnosci konstrukcje

sferycznego analizatora odchylajacego (a0 - SDA).

Kolejnym, bardzo waznym watkiem 1 zarazem niezbednym etapem badan Autora,
umozliwiajacym rozpoczecie prac zwigzanych z konstrukcja najwazniejszych elementow
stanowiska pomiarowego 1 w koncu jego caloéci jest numeryczna reprezentacja mechanizmu

obrazowania w spektromikroskopie UPS-DEEM.

Opracowanie numerycznego rozwigzania ostatecznie pozwolilo na symulowanie zjawiska
decydujacego o mozliwosci obrazowania w technice DEEM. To umozliwilo modyfikacje
geometrii analizatora i korektg w systemie odchylenia wiazki elektronowej. Zmiany konstrukcji
analizatora o - SDA zrealizowano po wprowadzeniu uproszczonego modelu numerycznego
opracowanego przez Autora, wydajg si¢ by¢ krytycznym elementem w konstrukcji systemu
pomiarowego, umozliwiajacego spelnienie planowanych mozliwosci pomiarowych. Autor
wlozyt w ten obszar ogromna prace zarobwno koncepcyjna, oparta o analizg zjawisk fizycznych
zachodzacych w deflektorze i analizatorze, ale takze w catym ukladzie obrazowania. Jest to
oryginalny element pracy, $wiadczacy o glebokim zrozumieniu zjawisk zachodzacych
w procesie obrazowania. Ich analiza pozwolita na wlasciwa konstrukcje stanowiska jako catosci
(str. 61-77). Analizy numeryczne pozwolily takze zrozumie¢ zalezno$ci majace znacznie
w uzyskaniu odpowiedniej jako$ci obrazowania, a symulacje pozwolily m. in. na
uwzglednienie ich w efektach dotyczacych aberracji chromatycznych i 'geometrycznych.

To bardzo warto$ciowa z punktu naukowego, czgs¢ pracy.

Wszystkie opisane powyzej prace zmierzaly do rozszerzenia mozliwosci pomiarowych
w  systemie UPS-DEEM  poprzez dolaczenie =~ modutu  o$wietlenia  probki
wysokoenergetycznymi  fotonami. Stwarzalo to znaczace rozszerzenie mozliwosci
pomiarowych, a takze wymagato znaczacych zmian w konstrukcji aparatury, w tym adaptacji

modutu wysokoenergetycznego oswietlenia probki.

Uzycie jako zrédta promieniowania lampy emitujacej promieniowanie ze wzbudzonej plazmy
helowej, o energii fotonéw 24,6 eV i 54,4 ¢V, wymagalo jednak toru prozniowego. To
stanowilo kolejne wyzwanie. Nastgpnymi bylo pozycjonowanie toru i kalibracja toru

o$wietlenia wysokoenergetycznego, czy konieczno$¢ modyfikacji dziala elektronowego
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(str. 80-89), a w koncu uruchomienia cato$ci aparatury oraz pierwszych pomiaréw w celu
eksperymentalnej weryfikacji obrazowania. Opis eksperymentu i jego wyniki opisane sg
szczegdtowo w rozdziale 4.21 (str. 93-98) Wykazaly one, ze w zbudowanym stanowisku
pomiarowym UPS-DEEM umozliwiono po raz pierwszy w $wiecie korelacje lateralna
1 czasowa pomiedzy obrazem rzeczywistym powierzchni oraz przypisanymi jej dwoma
obrazami odwrotnymi z przestrzeni wektora falowego. Jako probki uzyto utlenionej
powierzchni molibdenu. Uzyskane wyniki dotyczace orientacji krystalograficznej probki oraz
uzyskanej struktury pasm energetycznych, zgodne sa z innymi pomiarami tych wiasciwosci
dostepnymi w literaturze. Te wyniki stanowia zwienczenie calej wielowatkowej pracy

doktoranta i jednoznacznie udawadniajg postawiong tezg.

Stwierdzam, ze przestana mi do recenzji rozprawa doktorska mgr. inz. Gabriela Ceballosa
pt. ,,Opracowanie metodologii charakteryzacji struktury elektronowej, gestosci stanow
i morfologii powierzchni warstw technika spektromikroskopii DEEM” spelnia z wyraznym
nadmiarem wymagania przewidziane dla rozpraw doktorskich w aktualnie obowigzujacej
Ustawie z dnia 20 lipca 2018 r. z p6zniejszymi zmianami i wnoszg¢ o dopuszczenie jej Autora

do publicznej obrony rozprawy.

3k ok

Na zakonczenie mojej recenzji cheiatbym zaznaczy¢, ze znane sa mi warunki uznania pracy
doktorskiej za wyrdzniajaca si¢. Nie bytbym jednak w zgodzie ze swoim sumieniem gdybym
nie stwierdzil, Zze praca ta zdecydowanie powinna zosta¢ uznana za wyrdzniajaca Sig.
Nowatorskie, a przede wszystkim oryginalne, wrgcz o pionierskim charakterze osiagnigcie,
o czym pisatem powyzej i co zostalo udokumentowane i zaprezentowane w bardzo dobrze
zredagowanej rozprawie w pelni to moim zdaniem uzasadniaja. Nalezy oczekiwaé
komercjalizacji systemu UPS-DEEM i wprowadzenia go, jako super nowoczesnej techniki

do praktyki badawczej i produkcyjnej, w zakresie nie tylko technologii potprzewodnikowych.
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