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Interaccion de iones con superficies de peliculas aislantes: emision electrénica.
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Se caracteriz6 el crecimiento de peliculas delgadas de fluoruro de aluminio (AlF;) sobre superficies conductoras
(aluminio y cobre) por espectroscopia de electrones Auger inducida por bombardeo de electrones. Se observé que el
crecimiento de las peliculas es capa por capa. Se estudié la emisi6én electrénica inducida por bombardeo rasante
(0=1°) de protones a energia intermedia (60 keV) en funcién del espesor de la pelicula (desde submonocapas hasta
~200A). En particular, se centré la atencién en los cambios observados en la distribucion en energfa de los electrones
convoy, es decir, aquellos electrones que luego de la colisién con la superficie siguen al proyectil con velocidades
similares. Se compararon estas distribuciones con las correspondientes a colisiones en fase gaseosa, discriminando de
esta forma los efectos de los potenciales inducidos sobre la superficie, tanto para el caso del sustrato (conductor)
como para el de la pelfcula aislante depositada.

We characterized the growth of thin AlF; films over Al and Cu conducting surfaces by means of Auger Electron
Spectroscopy induced by electron bombardment. We observed a layer by layer growth. We studied the changes
produced in the electronic emission induced by grazing bombardment (0=1°) with intermediate energy protons (60
keV) as a function of the film thickness (from submonolayer coverage up to several layers ~200A). In particular, we
focussed our attention in the changes observed in the energy distribution of the convoy electrons, i.e., those electrons
which after the collision with the surface follow the projectile with a similar velocity. We compared these
distributions with the corresponding one in gas phase collisions. These measurements allowed discrimination of the

effects of the potential induced on the surface, for both the conducting and the insulating surfaces.

I. INTRODUCCION

Si bien los aislantes representan una buena parte
de los materiales existentes, los estudios de las
propiedades de su superficie realizados hasta el presente
son escasos cuando se los compara con los realizados en
metales y semiconductores. Esto se debe en parte a que
las herramientas usuales del andlisis de superficies
utilizan el bombardeo y/o emisién de electrones, lo cual
resulta en efectos macroscdpicos de carga y deterioro de
la superficie. Entre los materiales aislantes, los fluoruros
resultan de interés para la fabricacién de dispositivos
electrénicos!", y para la fabricacién de nanoestructuras
en Si®. Otra propiedad de los fluoruros que ha sido
motivo de varios estudios es su alta emisién electrénica
en el rango de bajas energias (<10 eV) cuando se los
bombardea con iones. En particular, en los dltimos afos
se han publicado varios trabajos sobre interaccién de
iones con superficies monocristalinas de fluoruros®?, y
se ha estudiado el crecimiento de peliculas delgadas de

fluoruros sobre sustratos conductores y

semiconductores®.

Al bombardear una superficie con iones
energéticos livianos (H*, He") algunos de los electrones
emitidos son transferidos a estados electrénicos del
continuo del proyectil, siguiéndolo con velocidades
similares, tanto en direccién como en moédulo. Estos
electrones reciben el nombre de electrones corvoy®. Su

importancia radica en que son los que aportan la mayor
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contribucién en el espectro de emision electrénica en la
direccién de reflexi6n especular del proyectil. En este
trabajo se estudi6 como cambia dicha emisién al
bombardear distintas muestras metdlicas y aislantes en
forma rasante (0=1°) con H" a 60 keV. Los cambios
observados se relacionan con los potenciales inducidos
en la superficie, los cuales dependen del caracter aislante
o conductor de la misma. En particular, se estudiaron
sustratos metélicos de Al y Cu sobre los que se crecieron
peliculas delgadas de AlF;.

Con el objeto de controlar la deposicién del
fluoruro, se caracterizé el crecimiento de la pelicula
utilizando la técnica de espectroscopia de electrones
Auger (AES).

II DISPOSITIVO EXPERIMENTAL

Los experimentos se llevaron a cabo dentro de -
una cédmara de ultra alto vacfo (P.~10" torr) conectada
al acelerador “Kevatrito™ de la divisién Colisiones
Atémicas del Centro Atémico Bariloche. La misma esta
equipada con dispositivos que permiten realizar distintas
espectroscopias de electrones (AES y espectroscopia de
pérdida de energia de electrones EELS) @
también el crecimiento in situ de las peliculas.

Para los andlisis con espectroscopia Auger se
utilizaron electrones de 2300 eV incidiendo a 34° de
elevacién respecto de la superficie. Para los
experimentos de electrones convoy se bombarded la

como asi
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muestra con un haz monoenergético de H* generados

™ incidiendo a 1° de

por una fuente de radiofrecuencia
elevacién (o).

Para evitar una acumulacién macroscépica de
carga en los aislantes se trabajé con corrientes bajas (~5
nA) y peliculas delgadas.

Las muestras llamadas planas fueron preparadas
con ciclos de sputtering rasante (0<3°) de Ar* de 20
keV y recocido. Este método minimiza la rugosidad de
la topografia superficial @9 Aquellas llamadas rugosas
fueron bombardeadas con los mismos proyectiles pero a
grandes 4ngulos (0=40°). La topografia de estas
superficies se caracteriz6 con microscopia de fuerza
atémica (no descripta en este trabajo), obteniéndose un
coeficiente de rugosidad (rms) 9 veces mayor que para
las muestras planas (10 A en barridos de 1um x 1um).

III RESULTADOS
Caracterizacién de las peliculas,

El crecimiento de las peliculas de AlF; sobre
sustratos metélicos de Al y Cu preparados con distintas
rugosidades se caracterizé mediante AES. En las figuras
la y 1b se muestran los espectros correspondientes a las
sefiales de Al y F obtenidas para distintos espesores de
la pelicula crecida sobre un sustrato de Al Al igual que
se ha observado en caracterizaciones previas(‘” la sefial
del sustrato metdlico desaparece mientras que las
provenientes del F y el AP* aumentan. La total
desaparicion de la sefial del sustrato indica que la
pelicula cubre completamente al metal, y que no existe
metalizacién por el bombardeo electrénico necesario
para hacer la caracterizacién. Por otro lado, en trabajos
anteriores realizados sobre un sustrato de GaAs se
encontré que se mantiene la relacién estequiométrica
presente en la molécula de AIF;®) y que a temperatura
ambiente la pelicula pricticamente no reacciona con el
sustrato®.

La figura lc¢ muestra la atenuacién del pico
Auger proveniente del sustrato de Cu, preparado con
distintas rugosidades, en funcién del tiempo de
evaporacion de AlFs;. En esta figura se ven los quiebres
caracteristicos del crecimiento capa por capa que puede
modelarse con la siguiente ecuacién durante la
formaci6n de la primer monocapa.

I =Io[(1-A) + A.e¥@sn®) (1)

donde d es el espesor de una monocapa y © es el dngulo
de salida de los electrones respecto de la normal a la
superficie.

LLa intensidad del pico Auger del sustrato que se
mide en la primera etapa de crecimiento hasta completar
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una monocapa, tiene una contribucién proveniente de
electrones que viajan hasta el detector sin atravesar
moléculas de AlF; y que es proporcional a 1 menos el
drea cubierta con fluoruro (1-A), y otra que viene de los
electrones emitidos por el sustrato que atraviesan AlF;
antes de ser detectados, y que por lo tanto es
proporcional a A. Esta Gltima esta atenuada por un
factor exponencial relacionado con el camino libre
medio A de estos electrones en el fluoruro y la distancia
que recorren en el aislante.

dN(E)/dE [unid. arb.]
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Intensidad del pico Auger
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Figura 1: Espectros de electrones Auger del Al (a) y del
F (b) obtenidos para peliculas de distintos espesores (1
MC, 4 MC y 16 MC). (c)Ajustes correspondientes al
modelo de crecimiento capa por capa.

Si el é4rea ocupada por el fluoruro es
proporcional al tiempo de evaporacidn, la ecuacién 1
queda de la siguiente forma:

L=lo((1-t/t;) + t/ty ¥ @

que es la ecuacién de una recta en funcién del tiempo de

evaporacion, siendo t1 el tiempo de formacién de una
monocapa (MC). Haciendo un andlisis andlogo para la
formacién de la segunda monocapa se obtiene una
expresién similar pero para una recta con otra
pendiente:

T=pe YA MO (1-(t-t, )t )+(t-tyyfty e VOO 3)

El tiempo de formacién de una monocapa, t;=100 s,
puede obtenerse del primer quiebre en la pendiente de la
curva experimental. Ademds, el espesor de una
monocapa se puede estimar como el didmetro de una

CORDOBA 2002- 172

ek

L}



-

molécula de AlFy: d ~ 4.0+0.5 A. Ajustando la
dependencia de la intensidad del pico Auger con el
tiempo de evaporacién del fluoruro se obtiene un
camino libre medio A=6.7+0.4 A para electrones Auger
del Cu y que atraviesan la pelicula. El camino libre
medio estimado segiin se discute en referencia 11 para
distintos medios aislantes, resulta para el caso del AlF;,
A=7+1 A, que es comparable con el valor experimental.
La Fig. lc muestra también jos datos correspondientes
al crecimiento sobre una superficie rugosa. Se ve que el
comportamiento es similar al observado para la
superficie plana.

Electrones convoy.

El espectro de electrones medido al
bombardear las muestras en forma rasante (0i=1°%) con
iones de H" a 60 keV se muestra en la Fig. 2 para una
direccién de observacién especular. En esta figura se
observa que el espectro de emision electrénica tiene una
estructura predominante, que denominamos pico
convoy. Esta se debe a los electrones transferidos a
estados electrénicos del continuo del proyectil. En dicha
figura se ve que la posicién en energia del maximo de
estos picos, Ey, depende del tipo de superficie; aparece
en Em =50%1 eV para Al plano y se corre a energias
menores para la superficie del fluoruro. Para el caso de
la superficie metalica Em es mayor que la energia del
mismo proceso en colisiones con blancos gaseosos:
E.=31.5t1 eV. Este comrimiento hacia energias
mayores que Ece se debe a la aceleracién que sufren los
electrones emitidos por los potenciales inducidos en la

. superficie. En la Fig. 3 se presenta un grafico

esquemdtico de la superficie y de las cargas
interactuantes. El potencial neto inducido que siente el
electrén es repulsivo pues de la interaccidn con su carga
imagen se obtiene una autoenergia que es la mitad de la
correspondiente a la interaccidén con las restantes cargas.
Este potencial provoca un corrimiento de los espectros
electrénicos hacia mayores energias respecto de los
espectros medidos en el caso de blancos gaseosos (en
los que no existe efecto por la superficie). Las regiones
de la muestra con mayor rugosidad no permiten una
interaccién sostenida entre los electrones emitidos y los
potenciales inducidos en la superficie dando por
resultado un pico centrado en la energfa Ece, similar al
caso de la colision ion gas.
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Figura 2: (a) Espectros de electrones convoy medidos en la
direccion de reflexion especular para bombardeo de H™ (60
keV) sobre Al(111) cubierto con distintos espesores de AlF;
(b). Se detallan los espectros de la muestra limpia, de una
pelicula gruesa y de un blanco gaseoso. Em: energia del
mdximo de la distribucion, Ece: energia del electrén convoy
en blancos gaseosos.

En la Fig. 2 se observa que los picos se corren a
energias menores al aumentar el espesor de la pelicula
aislante. El mdximo de la distribucién pasa de estar
centrado en Em= 50%1 eV para el sustrato metdlico a
estar centrado en 27.5%1 eV en el caso de la pelicula
aislante de 47 MC. Eso se explica pues al bombardear
una superficie aislante se produce la ionizacién de la
muestra, generando lo que se denomina potencial de
track (Fig. 4).

g - >
A v,
S &g €

Cargas

Sustrato imégenas
Metalico

Figura 3: Grdfico esquemdtico de las cargas presentes en la
superficie metdlica durante la interaccion con el proyectil y el
electréon convoy.

Este potencial es atractivo para los electrones que se
alejan de la superficie provocando un corrimiento hacia
energias menores en los espectros con respecto a los
obtenidos en gases.
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Figura 4: Grdfico esquemdtico de las cargas presentes en la
pelicula aislante durante la interaccién con el proyectil y el
electrén convoy. Para peliculas gruesas el potencial de track
domina la interaccion.

Un punto importante a notar es que al aumentar
el espesor de la pelicula, la contribucién al pico en Ece
(debida a la rugosidad) no cambia apreciablemente,
concluyéndose que la rugosidad de la pelicula es similar
a la inicial. Estas conclusiones estin sustentadas por
mediciones de la topografia (de los sustratos puros y
con las peliculas) mediante microscopia de fuerza
atdmica (no descriptas en este trabajo).

En la Fig. 2 podemos comparar los espectros
obtenidos para Al con los correspondientes a los
distintos espesores de la pelicula, observando que la
produccién de electrones secundarios (E.<10eV)
aumenta al aumentar el espesor de la pelicula aislante.
Este resultado es consistente con lo observado
anteriormente"'”, donde la emisién secundaria, excitada
por bombardeo idnico, en aislantes es superior que en
conductores.

En la figura 5 observamos el corrimiento en
energia del miximo de la distribucién de electrones
respecto del correspondiente a gases en funcién del
espesor de la pelicula (Em-Ece). Para pocas monocapas
de espesor los potenciales generados por las cargas
imagenes tanto en el sustrato como en la pelicula
dominan la interaccién, aunque son menores que para el
caso metdlico. El potencial inducido en el sustrato
resulta apantallado a medida que crece el espesor, y se
le se suma el hecho que la interaccién decae
rapidamente con la distancia entre particulas (por el
espesor de la pelicula). El potencial debido a las cargas
imdgenes en la pelicula (también repulsivo) es menor
que en el caso metélico.

Esto explica la fuerte disminucién inicial del
corrimiento Em-Ece. Para este caso, la ionizacién de la
pelicula aislante (que genera el potencial de track)
también es rdpidamente neutralizado por los electrones
del metal, resultando en un potencial de frack muy
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pequedo. En el caso opuesto, para 30 MC el potencial
de track es el dominante, resultando en un corrimiento

60 keV H" — AIF,/ Al(111), a=0=1°
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Figura 5: Em — Ece vs. espesor de la pelicula.

hacia energfas ain menores que Ece. En la regién
intermedia compiten ambos potenciales (inducido y
frack) con efectos comparables

V. CONCLUSIONES

Utilizando espectroscopia de electrones Auger se
observé que el crecimiento de peliculas de AlF; sobre
sustratos de Cu y Al se produce capa por capa,
cubriéndolo completamente, y que la metalizacién por
el bombardeo electrénico necesario para hacer la
caracterizacion es despreciable (dentro de 1la
sensibilidad de AES).

Experimentos de emisién de electrones inducidos
por bombardeo rasante con H' a 60 keV muestran un
aumento en la emisién secundaria para las muestras
cubiertas con AlF;.

Para el caso de superficies metalicas, las
distribuciones de electrones presentan un maximo a la
energia Em mayor que la correspondiente al caso de
colisiones en fase gaseosa. Esto se interpreta como un
efecto del potencial (repulsivo) generado por las cargas
inducidas tanto por el ion como por el propio electrén
en la superficie.

Para el caso de la muestra con peliculas aislantes
el maximo de la distribucién aparece a energias menores
ain que las correspondientes al caso de gases. Esto se
debe a la competencia entre los potenciales inducidos y
la formacién del potencial (atractivo) de track, que para
peliculas suficientemente gruesas (~30 MC) supera en
magnitud a los otros potenciales inducidos, generando
un potencial neto atractivo.
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