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Kurzfassung

Motiviert durch die in der Literatur bisher unvollstdndige Beschreibung der Relaxation hochgela-
dener Ionen vor Festkorperoberfldchen, besonders in Bezug auf den Eintrag potenzieller Energie in
Oberflachen und der Aufstellung einer vollstdndigen Energiebilanz, werden in dieser Arbeit kom-
plementdre Studien prisentiert, die sowohl die Ermittlung des Anteils der deponierten potenziellen
Energie als auch die Ermittlung der emittierten potenziellen Energie ermoglichen. Zum Einen wird
zur Bestimmung des eingetragenen Anteils der potenziellen Energie eine kalorimetrische Messan-
ordnung verwendet, zum Anderen gelingt die Bestimmung der emittierten potenziellen Energie
mittels doppeldifferenzieller Elektronenspektroskopie. Fiir vertiefende Studien werden Materiali-
en unterschiedlicher elektronischer Strukturen (Cu, n-Si, p-Si und Si0;) verwendet.

Im Falle der Kalorimetrie wird festgestellt, dass die eingetragene potenzielle Energie linear mit
der inneren potenziellen Energie der Ionen wichst. Dabei bleibt das Verhéltnis zwischen der ein-
getragenen potenziellen Energie und der inneren potenziellen Energie nahezu konstant bei etwa
(804 10) %. Der Vergleich von Cu, n-Si und p-Si zeigt im Rahmen der Messfehler keine signifi-
kanten Unterschiede in diesem Verhiltnis. Es liegen jedoch deutlich unter jenem von SiO;.

Die Elektronenspektroskopie liefert ein dazu komplementéres Ergebnis. Fiir Cu und Si konnte
ebenfalls eine lineare Abhédngigkeit zwischen emittierter Energie und innerer potenzieller Ener-
gie festgestellt werden. Das Verhiltnis wurde hierfiir bis zum Ladungszustand bis Ar’* zu etwa
(10£5) % unabhéngig vom Ladungszustand bestimmt. Im Gegensatz dazu liefert SiO; eine nahe-
zu verschwindende Elektronenausbeute. Fiir Ar®* und Ar®* steigt die Elektronenausbeute wegen
der Beitrige der LMM-Augerelektronen fiir alle untersuchten Materialien leicht an. Der Anteil der
emittierten Energie eines Ar’*-Ions wird fiir Cu und Si zu etwa 20 % und fiir SiO; zu etwa 10 %
angegeben. Diese Ergebnisse sind in guter Ubereinstimmung mit den Kalorimetrieexperimenten
und erfiillen die Energiebilanz.

Zusitzlich werden die experimentellen Ergebnisse mit einer Computersimulation modelliert, wel-
che auf dem erweiterten dynamischen klassischen Barrierenmodell basiert. Aus diesen Rech-
nungen kann zudem jener Anteil der deponierten potenziellen Energie erhalten werden, welcher

durch Bildladungsbeschleunigung vor der Oberfliche in kinetische Energie umgewandelt wurde.



Abstract

Motivated by the incomplete scientific description of the relaxation of highly charged ions in front
of solid surfaces and their energy balance, this thesis describes an advanced complementary study
of determining deposited fractions and re-emitted fractions of the potential energy of highly char-
ged ions. On one side, a calorimetric measurement setup is used to determine the retained potential
energy and on the other side, energy resolved electron spectroscopy is used for measuring the re-
emitted energy due to secondary electron emission. In order to study the mechanism of energy
retention in detail, materials with different electronic structures are investigated: Cu, n-Si, p-Si and
Si0;. In the case of calorimetry, a linear relationship between the deposited potential energy and
the inner potential energy of the ions was determined. The total potential energy which stays in
the solid remains almost constant at about (80 £ 10) %. Comparing the results of the Cu, n-Si and
p-Si targets, no significant difference could be shown. Therefore we conclude that the difference in
energy deposition between copper, n-doped Si and p-doped Si is below 10 %, which is significantly
lower than using SiO, targets. For this purpose, electron spectroscopy provides a complementary
result. For Cu and Si surfaces, an almost linear increase of the re-emitted energy with increasing
potential energy of the ion up to Ar’* was also observed. The ratio of the re-emitted energy is about
(10 £ 5) % of the total potential energy of the incoming ion, almost independent of the ion charge
state. In contrast, an almost vanishing electron emission was observed for SiO; and for charge
states below q=7. For A8t and AP, the electron emission increased due to the contribution of
the projectile LMM Auger electrons and the re-emitted energy amounts up to 20 % for Cu and Si
and around 10 % for SiO,. These results are in good agreement with the calorimetric values. In
addition, the experimental results are compared with computer simulations based on the extended
dynamical over-the-barrier model. From these calculations, the ratio of deposited potential energy
that is transformed into kinetic energy before deposition due to the image charge acceleration can

be maintained.
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NI Anzahl der emittierten Sekundirelektronen

NOU Uberlappfaktor der Orbitalvolumens des n-ten Energieniveaus mit der Elektronen-
verteilung des Festkorpers

A Anzahl der unbesetzten Elektronenzustinde in der n-ten Hauptschale

ARC «vvvvnnns Energieniveaus fiir den Resonanten Einfang

g o elektrische Ladung des Ions

Ryt «ovvvnn kritischer Abstand des Ions von der Oberfliche

S o Abschirmmatrix

| P Energie der Bandunterkante des Leitungsbandes

Vo oot Minima der Barriere des totalen elektrostatischen Potenzials

yBild induziertes elektrostatisches Bildpotenzial des Elektrons

Vien +vvvvvnnn elektrostatisches Potenzial des Ions

Vllgrilld ........ induziertes elektrostatisches Bildpotenzial des Ions

Vo klassische Umlauffrequenz der Elektronen im n-ten Energieniveau

Viot «vvevnn.. totales elektrostatisches Potenzial

Wa ool Austrittsarbeit der Elektronen im Material

Y Kernladungszahl

ZBildebene - --- Abstand der Spiegelebene von der Oberfliche

Qeff ..ot effektive Kernladungszahl

[« [P Ladungszustand des lons

Vionl «e----- Normalkomponente der Geschwindigkeit des lons

Symbole im Kapitel 3 und 4

in internationalen Einheiten (SI)

OBoltz -« - in die Probe eingetragener Warmefluss verursacht durch Boltzmannstrahlung
Op .oovvvn... in die Probe eingetragener Wirmefluss

AD «eveinn Debeysche Abschirmlinge

(P eeeeeenns mittlerer Schalenradius der n-ten Elektronenschale

D . elektrostatisches Potenzial

TW ceeeenenn. Oberflichenbedeckungszeit

ATarget + -+ - .- Probenoberfliche

Cp oovvvvenn. Wirmekapazitit der Probe

E Cllgg ........ deponierte Energie pro lon

E]I(?l? dep deponierte kinetische Energie pro Ion
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Epass «vovonn. kinetische Energie der Elektronen, welche den Energiefilter passieren
EII)‘())‘t1 dep * deponierte potenzielle Energie pro Ion

Iglende «+ v v - gemessener lonenstrom auf der Blende des Faraday-Bechers

Iewp o ovovnn gemessener lonenstrom im Faraday-Becher

I.—;Ischilg --- am Schild gemessener Sekundirelektronenstrom

Letektr; Tton; Iprobe  @n der Probe gemessener elektrischer Ionenstrom
liot -t totaler elektrischer Ionenstrom — Summe aus gemessenem Probenstrom und Se-

kundirelektronenstrom

kg oo Boltzmannkonstante

Mo vvvnnnnn.. Elektronendichte

P ..o Leistung der eingespeisten Mikrowellenstrahlung

Do Quellendruck

Paep vvvnvnns deponierte Leistung (z.B. Heizleistung des ohmschen Heizers)

ext «ovvvnnn- extern zugefiihrter Warmestrom (z.B. Heizleistung des ohmschen Heizers)

Fe veiiinnn Zyklotronradius

Ry ......... Wirmewiderstand zwischen Probe und Wirmebad

o .......... Temperatur des Wéarmebads

Tig cooovn ... Ionen-/Elektronentemperatur

Tp oo .. Probentemperatur

TRezipient ---- Temperatur des die Probe umgebenden Rezipienten

Trarget « v - v - - Probentemperatur

UBias -+ +++---- Biasspannung

UGegen -+ - -- Gegenspannung bei Gegenfeldanalyse

Uquelte; Uesch1  Extraktions-, Beschleunigungsspannung an der Ionenquelle beziiglich des Erdpo-
tenzials

URrest «+vvn-- Restbeschleunigungsspannung — Summe aus Beschleunigungsspannung und Brems-
spannung

Ustranif; Usrems  €lektrisches Potenzial der Strahlfiihrung beziiglich des Erdpotenzials
Wil Plasmapotenzial






1 Einleitung

Bereits seit etwa 100 Jahren existieren wissenschaftliche Bestrebungen zur Erforschung physikali-
scher Prozesse wihrend des Einschusses schneller neutraler oder ionisierter Atome in Festkorper-
oberflachen. Das langanhaltende und kontinuierlich hohe Interesse begriindet sich wohl auf den
vielfiltigen und weitreichenden technischen Anwendungsmoglichkeiten in Industrie und Technik.
In den meisten Anwendungsgebieten wird dabei die kinetische Energie der Projektile genutzt. Mit
der Verbreitung kostengiinstiger und effizient arbeitender Apparaturen zur Erzeugung hochgelade-
ner Ionen (HCI) riickte Mitte der 80er Jahre des vorigen Jahrhunderts ein neuer Aspekt in den Mit-
telpunkt der Grundlagenforschung: die Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Festkdrperober-
flachen. Diese neuartigen Szenarien zeichneten sich dadurch aus, dass zu der kinetischen Energie
der Projektile nun auch die innere potenzielle Energie der Ionen (die Summe der zur Ionisierung
aufgebrachten Energie) hinzukam. Diese innere potenzielle Energie (Epo.) kann fiir mittlere und
hohe Ladungszustinde 1keV sehr leicht iibertreffen, bis zu einigen 100keV erreichen und somit
im Falle langsamer Ionen die kinetische Energie um Groéfenordnungen iiberschreiten. Wihrend
Mitte der neunziger Jahre bei der Untersuchung der Wechselwirkung hochgeladener Ionen zu-
meist die Emission von Sekundirteilchen und dabei deren totale Ausbeute im Vordergrund stand,
berichteten Schenkel et al. [[I] erstmalig von Experimenten zur Deposition innerer potenzieller
Energie im Probenmaterial. Schenkel et al. stellten fest, dass etwa 10 % der inneren potenziellen
Energie durch Sekundirteilchen von der Probenoberfliche emittiert wurden und etwa 35 % der in-
neren potenziellen Energie (60 keV) der benutzten Au®®* Ionen in einer Tiefe von mehr als 50 nm
durch elektronische Anregung des Probenmaterials deponiert wurden.

Von Kentsch et al. [2l] wurde 2001 eine kalorimetrische Messapparatur vorgestellt, die es ermdgli-
chen sollte die gesamte Menge der im Festkorper deponierten inneren potenziellen Energie anzu-
geben. Hierbei wurden fiir den Beschuss einer Kupferoberfliche mit Argonionen Werte zwischen
30 % und 40 % fiir die deponierte innere potenzielle Energie angegeben. Mit der Abschédtzung von
etwa 10 % fiir die emittierte potenzielle Energie, ergibt sich beim Aufstellen einer Energiebilanz
die Frage nach den verbleibenden 50 % der inneren potenziellen Energie der Ionen.

Die zentrale Aufgabe der vorliegenden Arbeit ist es, die Frage nach dem Verbleib des bislang
fehlenden Anteils der potenziellen Energie zu beantworten und eine entsprechend vollstindige

Energiebilanz aufzustellen. Dazu werden verschiedene Materialklassen (Metall, Halbleiter und
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Isolatoren) zum Einen elektronenspektroskopisch vermessen und daraus die Menge der durch Se-
kundidrelektronen emittierten Energie ermittelt. Zum Zweiten werden selbige Proben mit einem

verbesserten kalorimetrischen Aufbau untersucht. Die Arbeit ist wie folgt gegliedert:

Das zweite Kapitel verschafft zunichst einen Uberblick iiber die Mechanismen der Wechselwir-
kung hochgeladener Ionen mit Festkorperoberflichen. Hierbei wird einerseits chronologisch auf
experimentelle Fortschritte der letzten fiinfzig Jahre eingegangen. Zum Anderen wird ein theoreti-
sches Modell zur Beschreibung der Wechselwirkungsmechanismen erldutert. Dieses Modell wird
im letzten Teil dieses Kapitel im Rahmen einer numerischen Simulation fiir eine Aussage zur Bi-

lanz der potenziellen Energie erweitert.

Im dritten Kapitel werden die experimentellen Anordnungen beschrieben. Dies beinhaltet sowohl
die Elektronenspektroskopie als auch die Kalorimetrie. Besondere Beachtung wird hierbei auf die
akkurate Bestimmung des Ionenstroms und der kinetischen Energie der Ionen gelegt. Besonders
der letzte Punkt stellte eine grole Herausforderung dar, da bei langsamen Ionen, wie sie in dieser
Arbeit verwendet werden, das Plasmapotenzial einer @-Quelle nicht mehr zu vernachléssigen
ist. Deshalb wurde eine Langmuirsondenmessung an der [ECR}Quelle aufgebaut, welche mit Ge-
genfeldmessungen an der Probe verglichen wurde. Weiterhin ist in diesem Kapitel die Praparation

und die Kalibration der kalorimetrischen Probe beschrieben.

Im vierten Kapitel werden die Ergebnisse der Elektronenspektroskopie und der kalorimetrischen
Messungen présentiert. Es werden dabei Elektronenspektren von Kupfer, p- und n-dotiertem Silizi-
um und Siliziumdioxid miteinander verglichen und die sich daraus ergebenden Werte fiir die durch
Sekundirelektronen emittierte Energie abgeleitet. Als Besonderheit wird im Falle von Silizium-
dioxid eine zusitzliche Verschiebung der Augerlinien nachgewiesen, welche direkt mit der Oxid-
schichtdicke im Zusammenhang steht. Die durch zwei verschiedene Experimente (aus einer Ge-
genfeldanalyse an der Kalorimetrieprobe und aus der Elektronenspektroskopie) ermittelten Werte
fiir die emittierte potenzielle Energie werden miteinander verglichen. Im Anschluss folgt dann die
Gegeniiberstellung der kalorimetrischen Messergebnisse selbiger Proben. In einem abschlielenden
Abschnitt dieses Kapitels wird erstmalig die vollstiindige Energiebilanz fiir die Relaxation von lo-
nen mittlerer Kernladungszahlen vor Oberflichen aufgestellt. Die Bilanz bezieht die Energie ein,
welche einerseits iiber Sekundirelektronen emittiert wird und andererseits wihrend der Relaxation
in den Festkorper eingetragen wird. Diese experimentell ermittelten Energiebeitrige werden mit
jenen Energiebeitrigen verglichen, welche aus der im Kapitel 2 entwickelten numerischen Simula-
tion gewonnen wurden. Hierbei kann gezeigt werden, dass der Energietransfer zu mindestens 90 %
iber Sekundérelektronenemission geschieht, wobei ein Grofiteil der Elektronen den Festkorper aus

geometrischen oder energetischen Griinden nicht mehr verlassen kann und somit deren kinetische
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Energie im Festkorper in Form eines kalorimetrisch zu messenden Wirmeeintrags deponiert wird.
Weiterhin kann man mit der Simulation zwischen Energieeintrigen unterscheiden, welche iiber
Sekundirelektronen vornehmlich im elektronischen System beziehungsweise durch Bildladungs-

beschleunigung vornehmlich im nuklearen System des Festkorpers deponiert werden.

Soweit nicht anders angegeben, werden im 2. Kapitel zur Vereinfachung der die Wechselwirkung
beschreibenden Gleichungen atomare Einheiten verwendet. In den weiteren Kapitel findet

das Internationale Einheitensystem (SI) Verwendung.






2 Grundlagen

2.1 Wechselwirkung hochgeladener lonen mit
Festkorperoberflachen

2.1.1 Uberblick experimenteller Studien

Entscheidende Fortschritte im Verstidndnis der Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Festkor-
peroberflachen wurden zu Beginn, Anfang der siebten Dekade des vorigen Jahrhunderts, zumeist
durch Analysen der Sekundirteilchenemission gewonnen. Darauffolgend starteten ebenfalls Be-
strebungen zur Detektion und Analyse der Verdnderungen an Festkorperoberflichen (Nanostruk-
turierung, Energieeintrag und Phasenumwandlung) erzeugt durch den Beschuss mit hochgelade-
nen lonen. Die Meilensteine experimenteller Fortschritte und theoretischer Erkenntnisse sollen in

diesem Kapitel dargestellt werden.

2.1.1.1 Elektronenemission beim Beschuss von Festkorperoberflachen

Die ersten experimentellen Hinweise zur sogenannten Potenzialemission von Elektronen (PE)
beim Beschuss von atomar sauberen Metalloberflichen mit langsamen einfach, zweifach oder
mehrfach geladenen Ionen fand Hagstrum in seinen Arbeiten [3]], [4l], [3]. Diese Studien zeig-
ten ein starkes Ansteigen der Elektronenausbeute mit steigendem Ladungszustand der Projekti-
le, respektive mit steigender potenzieller Energie. Dabei wurde im Fall von mehrfachgeladenen
Ionen keine untere Grenzgeschwindigkeit fiir das Einsetzen der Elektronenemission festgestellt.
Es konnte weiterhin gezeigt werden, dass die Elektronenemission bereits beginnt, bevor das Ion
die Festkorpergrenze erreicht. Eine Quantifizierung der [PE] gestaltete sich duBerst schwierig, da
diese in den meisten Féllen mit einer kinetisch induzierten Emission von Elektronen einher-
ging und sich diese nicht ohne Weiteres separieren lieBen. Hagstrum erkannte in seinen Arbeiten
dennoch grundlegende Mechanismen zur Beschreibung dieser Prozesse, auf denen das heutige
theoretische Verstindnis basiert (siehe Kapitel 2.1.2). Mit der Weiterentwicklung der Ionenquel-
len (ECR}Quellen Mitte 1980, [EBIT}Quellen Ende 1980-1990) [i6]] und der damit verbundenen
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VergroBerung der Parameterrdume fiir Strahlintensitit, kinetische Energie, Ladungszustand und
Elementauswahl wurde ein intensiveres und systematischeres Studium dieses Prozesses moglich.
In damit durchfiihrbaren Experimenten konnte die bisher von Arifov et al. [7] gefundene Annah-
me eines linearen Zusammenhangs zwischen und potenzieller Energie der Ionen fiir hohere
Ladungszustinde nicht mehr gehalten werden. Die Untersuchung der Wechselwirkung von Ar!?*
mit polykristallinem (Delaunay et al. [[]], [©]]) und monokristallinem Wolfram (de Zwart et al. [L0])
zeigte ein deutliches Abweichen des linearen Zusammenhangs fiir experimentell neu zugéngliche
Ladungszustinde ¢ > 8. Weiterhin wurden in Arbeiten von de Zwart [[I0} [[T]] mit Ar”*-Ionen und
von Zehner [[12]] mit N®*-Tonen sowie O’ -Ionen auf sauberen Goldoberflichen charakteristische
Peaks in der Sekundérelektronenenergieverteilung gemessen, die auf LMM, LMN und KLL Inner-
schaleniibergénge des Projektilions schlieBen lassen. Dabei wurde ebenfalls festgestellt, dass die
Innerschaleniibergiinge zu einem spiteren Zeitpunkt erfolgen, nachdem bereits niederenergetische
Elektronen den Festkorper verlassen haben. Typischer Weise werden etwa 90 % der schnellen Au-
gerelektronen emittiert, nachdem das Ion in die Oberflache eindringt. Dies zeigen auch Arbeiten
von Meyer et al. [13] [14]], Das und Morgenstern [[13]] sowie Stolterfoht et al. [16]]. Die so gewonne-
nen Erkenntnisse fiihrten zu dem Bild der Generierung eines hohlen Atoms!, welches anschlieBend
kaskadenartig zerfillt und in den Grundzustand relaxiert (siche Kapitel 2.1.2.T). Dabei werden Au-
gerelektronen und Rontgenstrahlen ausgesendet.

Das Auffiillen der Innenschalenvakanzen verbunden mit der Emission von hochenergetischen Au-
gerelektronen geschieht in der letzten Phase der Relaxationkaskade des hohlen Atoms. Dies fes-
tigten hochaufgeloste Augerelektronespektren [I7]], bei deren Auswertung unter Zuhilfenahme
von Hartree-Fock Atomstrukturrechnungen die Schalenkonfiguration des hohlen Atoms aufgrund
der Linienverschiebung ermittelt werden konnte [I8] [19]]. Eine dabei stark diskutierte und nicht
vollends beantwortete Frage war, ob das Fiillen der Innerschalenvakanzen bereits kurz vor dem
Eindringen in die Oberfliche startet oder erst unterhalb der Oberfliche vonstatten geht [20]]. Bei
den frithen Arbeiten [31 4] [3] [7]], die bei vergleichsweise hohen kinetischen Energien durchgefiihrt
wurden, kann mit hoher Wahrscheinlichkeit die letztere Variante angenommen werden. Daraufhin
gelang es Thomaschewski et al. [21]] mittels KLL Augerelektronenspektroskopie von langsamen
N®*_Tonen, unter streifendem Einschuss auf ein Goldtarget und damit sehr kleinen Senkrecht-
geschwindigkeiten, einen enormen Zuwachs der Fiillrate der L-Schale nachzuweisen. Diese Be-
schleunigung der Fiillrate (side-feeding) setzte bereits in einem Gebiet hoherer Elektronendichte
im Bereich der Jelliumkante [22]] des Festkorpers ein, d.h. vor der ersten Atomlage, so dass unter
diesen Bedingungen die KLL Spektren nahezu unabhingig von der Eindringtiefe der Ionen sind.
Ein etwas anderes Bild zeigte sich bei dem Beschuss von LiF. Hier folgerten Limburg et al.
bei dem Vergleich hochaufgeloster KLL-Augerspektren von N®* auf LiF, p-dotiertem Si und Al

! Hohle Atome* sind mehrfach angeregte kurzlebige Zustinde neutraler Atome, die einen GroBteil ihrer Elektro-
nen in Orbitalen hoher Hauptquantenzahlen n tragen, wihrend Orbitale niedriger Quantenzahlen n schwach besetzt
bis leer sind.
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bedeutend langsamere Fiillraten der L-Schale im Falle von LiF. Die KLL-Augerspektren von p-
dotiertem Silizium und Aluminium unterschieden sich jedoch kaum. Die Ursache fiir die langsa-
meren Fiillraten wurden der unzureichenden Elektronenmobilitét in LiF zugeschrieben. Das Fiillen
der L-Schale startet in diesem Fall erst unterhalb der Oberfliche. Bei weiteren Vergleichen von
KLL-Augerspektren von O’ auf reinem LiF und auf mit wenigen Monolagen LiF abgedecktem
Gold fiigten Khemliche et al. [24]] hinzu, dass nicht nur die groBe Bandliicke von LiF (welche
sich erst im Festkorper bemerkbar macht) zur Dampfung des Elektronentransfers beitrdgt, sondern

vielmehr die hohe Austrittsarbeit von LiF.

2.1.1.2 Rontgenemission beim Beschuss von Festkorperoberflachen

Ein zweiter Mechanismus fiir das Fiillen der Innerschalenvakanzen ist neben dem Augerprozess
die strahlende Abregung des Projektils unter Aussendung von charakteristischer Rontgenstrah-
lung. Hochaufgelste Rontgenspektren, gemessen wihrend der Anndherung hochgeladener Ionen
an Festkorperoberflichen, geben zum Einen Aufschluss iiber die Anzahl von Spektatorelektronen,
die wihrend des Innerschaleniibergangs dulere Schalen besetzt halten und zum Anderen kann die
Zeitskala fiir einen solchen Innerschaleniibergang abgeschitzt werden. Briand et al. [23]] zeigten
mit diesen Experimenten erste direkte Hinweise fiir die Erzeugung von hohlen Atomen vor der
Oberfliache. Dennoch konnte auch in diesem Fall der Ort der Emission (kurz vor der Oberfliche
oder bereits in der Oberfldche) nicht eindeutig bestimmt werden. So stammen nach neueren Expe-
rimenten [26], [27] Beitrige der in [23]] detektierten Rontgenereignisse eindeutig von sogenannten
,,shohlen Atomen der zweiten Generation', also von unterhalb der Oberfliache.

Die Floureszenzausbeute 2 @y kann nach Wenzel [28]], Sevier [29]] und Zschornack [30] fiir Ele-
mente mittlerer Kernladungszahl (5 < Z < 18) als Folge der elektrischen Dipolstrahlung wie folgt

approximiert werden:
Wx

~107%.2%. 2.1
[~ o (2.1)

In Abbildung[2.T]ist sowohl die Floureszenzausbeute fiir die K- und L-Schalen als auch die Auger-
elektronenausbeute fiir die K- und L-Schalen in Abhéngigkeit von der Ordnungszahl Z angegeben.
Dieses Diagramm verdeutlicht, dass die strahlende Abregung von Projektilen geringer und mitt-
lerer Kernladungszahlen, wie sie in dieser Arbeit verwendet werden, unterdriickt ist. Deshalb soll
diesem Mechanismus der Relaxation hochgeladener Ionen an dieser Stelle nicht mehr Aufmerk-
samkeit gewidmet werden. Weitere Ausfiihrungen finden sich bei Schulz et al. [32]], Mirakhmedov
et al. [33]], Briand et al. [34] 33]], Hanafy [36]] und Beiersdorfer et al. [37]].

Die Floureszenzausbeute beschreibt die Wahrscheinlichkeit fiir die Emission eines Rontgenquants bei strahlen-
dem Einfang eines Elektrons in ein unbesetztes Niveau einer inneren Schale.
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Abbildung 2.1: Wahrscheinlichkeit zur Emission von Augerelektronen ws und
Rontgenstrahlen wy (Floureszenzausbeute) bei Ionisierung der K- und L-Schalen in
Abhiingigkeit von der Ordnungszahl Z

2.1.1.3 Atom- und lonenemission beim Beschuss von Festkorperoberflachen

Ein vielversprechender Effekt bei der Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Festkorperober-
flachen, besonders hinsichtlich der Anwendung von hochgeladenen Ionen in Industrie und Technik,
ist das Entfernen von Atomen bzw. lonen von der Oberfliche des beschossenen Festkorpers und der
damit verbundenen Modifizierung und gezielten Nanostrukturierung der Festkorperoberflachen.
Erste experimentelle Hinweise auf den Mechanismus des Potenzialzerstdubens fanden Radzhabov
et al. [38]] schon 1976. Hierbei konnte eine starke Abhingigkeit der Sekundérionenausbeute vom
Projektilladungszustand beim Beschuss von Silizium mit Ard™ (q < 5) festgestellt werden. Wieder-
um einhergehend mit fortschreitender Quellenentwicklung stellten 1986 de Zwart et al. [39] beim
Beschuss von Silizium mit Ard" (q < 9) fest, dass zwar die Sekundirionenausbeute enorm mit
dem Ladungszustand ansteigt, die um 2 GroBenordnungen groflere totale Zerstdubungsausbeute
(Sekundérionen und neutrale Sekundérteilchen) jedoch nahezu unabhéngig vom Ladungszustand
ist. Der Ladungszustand des Projektils wirkt sich somit im Falle von Silizium auf eine Verschie-
bung des Verhiltnisses von geladenen und neutralen Sekundirteilchen aus. Schenkel et al. [4Q]
hingegen beobachteten mittels Flugzeitspektroskopie wihrend der Wechselwirkung von hochge-
ladenen Thoriumionen Thd" (q > 30) mit Siliziumdioxid etwa 30 zerstiubte Sekundérionen (ne-
gative und positive) pro einfallendes Th’%*-Ton. Dieser Wert fiir die geladene Komponente der
Sekundirteilchen tibertrifft sogar die gesamte Zerstaubungsausbeute einfach geladener Projektile

um das 10fache bei vergleichbaren kinetischen Energien von etwa 500keV. Weitere Experimente
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[ unter vergleichbaren Bedingungen auf GaAs-, UO-, Graphitoberflichen oder -diinnschichtsys-
temen bestitigten einen deutlich effektiveren Zerstiubungsmechanismus fiir hochgeladene Ionen,
als es von kinetischen Zerstdubungsmodellen erwartet wird. Ein anderer experimenteller Zugang
gelang Neidhart et al. [41]] durch die Benutzung eines Quartzkristalloszillators, der mit diinnen
Schichten aus Alkalihaliden (LiF, NaCl) [4]]] oder Isolatoren (SiO;) [42]] bedeckt war. Es konnte
hierbei selbst fiir mittlere Ladungszustinde von Xenon- und Argonionen die Ladungsabhingigkeit

des Massenverlustes am Quarz pro Projektilion bestitigt werden.

Zur Erklirung der ladungszustandsabhingigen Zerstiubung von Oberflichenatomen wird eine
Kombination aus drei Effekten benutzt: das ,,coulomb explosion*-Modell nach Bitenskii et al.
[43]], das ,.electronic sputtering” -Modell (defektvermitteltes Zerstduben) nach Neidhart et al. [41]
und Sporn et al. [42]] sowie das Modell der ,,Ultraschnellen elektronischen Anregung“ nach Schen-
kel et al. [d 44l]. Das zweite Modell erklirt den Mechanismus durch die Erzeugung von elektro-
nischen Defekten aufgrund des Elektronentransfers zum einfallenden hochgeladenen Ion. Wegen
der starken Elektronen-Phononen-Kopplung in Isolatoren konnen diese elektronischen Defekte,
sogenannte ,,self-trapped exitons®, sehr stark lokalisiert sein. Sie erzeugen somit stark lokalisierte
topologische oder strukturelle Verdnderungen der Oberflichen (Hiigel, Krater), welche lediglich
eine Ausdehnung von einigen Nanometern besitzen. Mittels[AFM} oder[STMIApparaturen gelingt

es nachtrédglich die mehr (HOPG) oder weniger (SiO») stabilen Nanostrukturen nachzuweisen und
aufzuldsen. Auch hier konnte unter anderem von Hayderer et al. [43] oder Ratliff et al. [46] eine
Korrelation zwischen Projektilladungszustand und Defektgroe nachgewiesen werden. Das Gebiet
der Nanostrukturierung von Oberflichen durch hochgeladene Ionen ist Gegenstand aktueller For-
schung [47]]. Fiir die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente riickt dieser Mechanismus der
Relaxation hochgeladener Ionen in den Hintergrund, da der Energieinhalt der zerstdubten Ionen

oder Atome gering ist gegeniiber dem Energieinhalt der Sekundirelektronen.

2.1.1.4 Bildladungsbeschleunigung

Ein mit besonderem Interesse aufgenommener Effekt bei der Anndherung hochgeladener Ionen an
eine Metalloberflache ist die Bildladungsbeschleunigung. Obwohl die Bildladungsbeschleunigung
bereits im [COB}Modell von Burgdorfer, Lenner und Meyer [48]] (siehe auch Abschnitt 2.1.2.1)
beschrieben wurde, so war der experimentelle Nachweis [49] dieses zusitzlichen Energiezu-
wachses der Ionen vor der Oberfliche durch die groBen Anforderungen an die Experimentatoren
nicht nur ein weiterer Test fiir die [COB} Theorie. Durch die Bestitigung des Effekts musste die
Konsequenz abgeleitet werden, dass es fiir das Experiment einen nicht zugénglichen Bereich im
Parameterraum der kinetischen Energie gibt. Der Energiegewinn der Projektile ist direkt mit dem
Abstand des Einsetzens der Erzeugung hohler Atome verkniipft, d.h. er ist hauptsichlich vom La-
dungszustand der Ionen und von der Austrittsarbeit des Probenmaterials abhédngig (siehe Kapitel
[2.1.2). Die von Burgdorfer et al. [51]] angegebene analytische Abschitzung bewertet diesen Effekt



28 2 Grundlagen

etwas zu gering, wie der Vergleich mit experimentellen Daten [52] [33]] zeigt. Eine bessere
Ubereinstimmung bringen die auf dem Modell (Kapitel [2.1.2.1) basierenden numerischen
Simulationen [SCOM}DCOM] von Burgdérfer bzw. EDCOM] von Ducree, Thumm und Andri (sie-

he Kapitel 2.1.2.2).

2.1.2 Uberblick theoretischer Modelle

Um die Anniherung mehrfach geladener Ionen an Metalloberfldchen zu beschreiben, wurden aut-
grund der gefundenen experimentellen Zusammenhinge theoretische Modelle entwickelt. Das
Grundkonzept zur Beschreibung der Anndherung mehrfachgeladener Ionen an Festkorperober-
flichen wurde von Burgdorfer et al. [48]] mit dem classical over-barrier Modell aufgestellt
(siehe néchster Abschnitt). Andere Modelle wie das Kaskadenmodell |54, das dynamical COB
Modell bzw. das extended dynamical Modell von Ducree und Thumm et al. [33] 56, 57 bezie-
hungsweise das close coupling Modell von Bahrim und Thumm (58] [39]] sind Weiterentwicklun-
gen dieses Konzepts. Die wichtigsten Punkte des[COB|Modells sollen im Anschluss kurz skizziert
werden. Im iiberniichsten Abschnitt sollen die Erweiterungen des [DCOM]bzw. [EDCOM]|dargelegt

werden, welche sich in der numerischen Simulation zur Bestimmung der deponierten und emittier-

ten potenziellen Energie in Kapitel [2.2.2] wiederfinden. Die in den folgenden Abschnitten dieses
Kapitels beschriebenen physikalischen Groflen und Gleichungen sind — falls nicht auf andere Wei-
se spezifiziert — in atomaren Einheiten dargestellt. Eine Umrechnungstabelle von atomaren
Einheiten in das Internationale Einheitensystem (SI)) ist im Anhang[A.T]angegeben.

2.1.2.1 Das|[COBFModell

Nihert sich ein g-fach geladenes Ion an eine Metalloberflache, so ist die erste Wirkung, die es
erfahrt, die Wechselwirkung mit seiner eigenen Bildladung und die damit verbundene Beschleu-
nigung zum Festkorper hin. Durch das elektrische Feld der sich anndhernden Ladungsverteilung
erfolgt in der Metalloberfliche eine Umordnung der freien Elektronen. Ist die Geschwindigkeit
des lons viel kleiner als die Geschwindigkeit der Elektronen im Valenzband, so kénnen die Elek-
tronen der Bewegung des Ions instantan folgen und die Kollektivbewegung der Elektronen als
klassische Bildladung beschrieben werden [[60]]. Fiir das klassische Bildladungspotenzial am Ort
7 = xép + z¢, einer Ladung g an der Position R= 0€, + Ré, vor der Oberfliche folgt nach dem

Konzept der Bildladungsmethode?:

q
(Z+R)Z+x%

vBld(x 2 R) = (2.2)

3Jede Ladung q im Abstand R vor einer Metalloberfliche ist so zu behandeln, als ob es eine ebenso groBe Ladung
-q im Abstand -R hinter der Oberflache gibt.
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Ein aktives Elektron, welches unter bestimmten Bedingungen den Festkorper verlassen kann, be-

wegt sich somit in einem totalen Potenzial Vi, welches sich aus Superposition des Projektilpo-
y/Bild

lon_und des Bildpotenzials des aktiven Elektrons

tenzials Vioy, des Bildpotenzials des Projektils
VEBild eroibt:

Vtot - VIon + Vllgrilld + VeBﬂd (23)

—q q 1
= + S (2.4)
VR G-R? (2 errR HE

In Abbildung[2.2]ist das totale Potenzial in der x-z-Ebene dargestellt. Der ebenfalls markierte Sat-
telpunkt stellt die Potenzialbarriere dar. Mit abnehmendem Abstand wird die Barriere geringer.
Im Rahmen des Modells geht man davon aus, dass die Potenzialbarriere unterhalb der Aus-

Sattelpunkt
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Abbildung 2.2: Totales Potenzial, generiert durch ein den Festkorper verlassendes
aktives Elektron und durch ein vor der Oberflache positioniertes lon; Es setzt sich aus
dem Potenzial des Ions, dem Potenzial der Spiegelladung des Ions und dem Potenzial
der Spielgelladung des aktiven Elektrons zusammen.

trittsarbeit des Metalls gedriickt wird. Dadurch wird ein klassisch erlaubter resonanter Transfer
(RC) von Elektronen zwischen dem Leitungsband des Festkorpers und der Energieniveaus mit ho-
hen Hauptquantenzahlen des Ions ermdoglicht. Aufgrund des Elektronentransfers in hohere Scha-
len sinkt die effektive Ladung des lons, wodurch die Potenzialbarriere wieder angehoben wird,

bis der Abstand des Ions den kritischen Abstand abermals erreicht und erneut Elektronen reso-
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nant eingefangen werden. Ein hohles Atom entsteht. Auf der anderen Seite sorgen auch Verlust-
prozesse von Elektronen zur Autoionisation des Ions. Neben dem Augerprozess (Al), der durch
das Herunterkaskadieren sowie die Emission von Elektronen fiir eine sukzessive Relaxation des
angeregten hohlen Atoms sorgt, fithrt auch der sogenannte resonante Verlust (RL]) zum erneuten
Ansteigen der effektiven Ionenladung. Der resonante Verlust wird durch eine Storung des elek-
trostatischen Kernpotenzials des Ions angetrieben. Diese Storung wird durch die Wechselwirkung
des Kernpotenzials mit der induzierten Bildladung hervorgerufen und fiihrt zu einem Anheben der
Energieniveaus im Ion. So kommt es dazu, dass besetzte Niveaus energetisch oberhalb der Fer-
mienergie der Festkorperelektronen liegen und Elektronen somit resonant in unbesetzte Zustidnde
des Festkorpers zuriicktransferiert werden konnen. Diese in Abbildung [2.3] dargestellten und im
[COB}Modell beriicksichtigten Prozesse beschreiben die Generierung von hohlen Atomen bereits
mehrere atomare Einheiten vor dem Auftreffen auf die Oberfliche. Damit verkniipft ist eine sich

P? IS/ISS Al 2 /oL,
Vakmiw : \ ol Rgo . 30 w0 50
w RL '
¢ X R n=9
0 ik n=8
EF EE. n=7
Y ! n==6
n=>5
eleV |
~-30 ’ i n=4
Cu Arq+
-«

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Teilprozesse bei der Anndherung ei-
nes hochgeladenen Ions an eine Festkorperoberfliche. (RC) Resonanter Einfang,
resonanter Verlust, Augerionisation und (IS/SS) Energienivauverschiebung durch
Bildladungwechselwirkung und Abschirmeffekte (aus[61]])

stets dndernde effektive lonenladung und ein totales Potenzial, welche stark vom Abstand des Ions
zur Oberfliche abhédngen. Als analytische Losung fiir den kritischen Abstand, bei dem der Elek-

tronentransfer einsetzt, findet man bei Burgdorfer et al. [48]):

1
) ;— —/8q+2 2.
krit. 2WA/CV 8q ) (2.5)
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wobei Wy die Austrittsarbeit der Elektronen im Material ist; angegeben in eV. Die Hauptquanten-
zahlen der resonanten Energieniveaus ngc ergeben sich aus:

nrc =n € N, Vn mit Vb(R) < Sn(R) < —Wa. (2.6)

Dies betrifft alle Elektronenniveaus n, deren Bindungsenergie €,(R) zwischen der Potenzialbarrie-
re V,(R) und der Austrittsarbeit —Wy liegt.

Die zeitliche Entwicklung der senkrechten Geschwindigkeitskomponente vy, | folgt aus der New-
tonschen Bewegungsgleichung im Kraftfeld des Bildladungpotenzials und des Thomas-Fermi-
Oberflichenpotenzials:

d Fgilg — Frr

—.Vionl —

2.7
dt mlon ( )

Die Losung fiihrt zu einer beschleunigten Bewegung (Bildladungsbeschleunigung) des Ions auf-
grund des elektrischen Felds der induzierten Bildladung des Ions. Fiir eine untere analytische
Abschitzung findet man bei Burgdorfer et al. [31]] :

WA‘]%
3V2

Dies bringt die schon angesprochene Konsequenz mit sich, dass es eine untere Schranke fiir die

AEyin = (2.8)

Anndherungsgeschwindigkeit der Ionen gibt. Aus Gleichung (2.8) folgt:

[\ST[o%}

W,
Vi > 0,324 2ALZ (2.9)

MJon

Mit diesen recht einfachen Vorstellungen der Neutralisationsdynamik hohler Atome vor Metall-
oberflachen, ndmlich dass jedes Mal wenn die Potenzialbarriere unterhalb der Fermienergie féllt,
ein Elektron transferiert wird, findet man sehr gute Ubereinstimmung mit experimentellen Daten

hinsichtlich der Bildladungsbeschleunigung.

2.1.2.2 Das Dynamische COB- / das Erweiterte Dynamische COB Modell

Eine Weiterentwicklung des oben beschriebenen Modells ist das (Dynamical Classical
over-barrier Model). Der grofite Unterschied hierbei besteht darin, dass man das Konzept des dis-
kreten Elektronentransfers aufgibt und zu einem kontinuierlichen Elektronenstrom iibergeht. Fiir
eine quantitative Angabe des Elektronenstroms zum Ion iiber den Potenzialsattel (siehe Abbildung
[2.2) sei an dieser Stelle auf Kapitel 2.2.1] Seite [33] verwiesen.

Fiir den resonanten Elektronenverluststrom folgt mit einer analogen geometrischen Betrachtungs-
weise:

Ein Elektron gilt als resonant ,,verloren” , wenn es iiber die Potenzialbarriere zuriick in den Fest-
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korper treten kann. Dies ist jedoch nur dann erlaubt, wenn es im Festkorper unbesetzte Zusténde
gibt. Die Energieniveaus, welche sich mit zunehmender Bildladungswechselwirkung zu geringeren
Bindungsenergien verschieben, miissen der Bedingung €,(R) > —W, geniigen, um den resonanten
Transfer in den Festkorper zu erméglichen. Somit lassen sich aus der noch zu erlduternden Raten-
gleichung (2.10) die zeitabhingigen Besetzungszahlen a, der Energieniveaus des Ions berechnen.
Diese wiederum bestimmen aufgrund der daraus folgenden Abschirmung des Kernpotenzials die
effektive Ladung und damit die Lage der Energieniveaus des Ions. Diese dynamische Verbesserung
des Modells brachte nicht nur eine genauere Ubereinstimmung mit Experimenten zur Bestimmung
der Bildladungsbeschleunigung, sondern es wurden auch sehr gute Ubereinstimmungen mit expe-
rimentell ermittelten Sekundérelektonenausbeuten und Gleichgewichtsladungszustinden in Ober-
flichenstreuexperimenten gewonnen. Besonders eindrucksvoll gelang dies Ducree et al. [[62]] durch
eine erneute Erweiterung des Modells zum EDCOM] (extended dynamical COM).

Bei der Modellierung Ducrees experimenteller Daten zum Ladungsaustausch und zur Elektronen-
ausbeute bei streifendem Einschuss von hochgeladenen Ionen auf Oberflichen waren die Ergeb-
nisse des |]T_UM| nicht mehr befriedigend. Rechnungen von Ducree et al. [33] [56] und Thumm et
al. [57] mit dem zeigten abermals faszinierende Ubereinstimmung mit der hochauflosen-
den Elektronenspektroskopie. Hierbei wurden nicht nur die Hauptschalen, sondern auch die Un-
terschalenstruktur des Ions in die numerische Simulation integriert und zwei neue Basisprozesse
eingefiihrt, der ,,Side-Feeding Prozess* sowie der ,,Peel-off Prozess®. Diese Prozesse gewinnen an
Bedeutung, wenn die Abstinde des Ions zur Oberflache sehr klein sind oder das Ion gar in die
Oberflache eindringt.

Weitere Modelle zur Beschreibung der Neutralisationsdynamik hochgeladener Ionen, wie das
Close-Coupling-Modell von Bahrim, Sidky und Thumm [538] [63] 59 [64]], womit ein quantenme-
chanisch exakter Zugang beschrieben wird, oder das Kaskadenmodell von Stolterfoht et al. [54]],
welches sich der Relaxation von Ne-Ionen unterhalb einer Aluminiumoberfliche widmet, zeigen

lediglich Abweichungen in spezieller Fragestellung und sind hier nur erwihnt.
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2.2 Simulationen zur Neutralisationsdynamik hochgeladener
lonen

Das im vorigen Kapitel skizzierte Modell zur Beschreibung der Relaxationsdynamik findet in die-
sem Kapitel in einer numerischen Computersimulation Anwendung. Begonnen wird mit einer kur-
zen Einfiihrung und Erlduterung der nach Burgdorfer et al. [48]] und Ducree et.al [53] 56 [62] 57]]
tibernommenen DCOMJEDCOM}Modellierungvorschriften um in einem zweiten Teil eine erneute
Erweiterung des Modells zum [Ya-DCOM] (Yet another DCOM) durchzufiihren. Diese Simulation
rechnet mit senkrechtem Ioneneinfall, so dass das Ion die Oberfliche nicht nur streift, sondern

in den Festkorper eindringt. Das Hauptaugenmerk liegt dann auf einer quantitativen Aussage der
Energiebilanz beziiglich der Verteilung der potenziellen Energie in den Festkorper (Deposition)

bzw. aulerhalb des Festkorpers (Emission).

2.2.1 DCOM/EDCOM-Simulation nach Ducree

Burgdorfer gelang es mit dem[SCOM]erstmalig unter Anwendung des[COB}Modells auf die Ionen-
Oberflachenwechselwirkung zuverlidssige Daten iiber den Zuwachs an kinetischer Energie der Io-
nen vor Oberflachen zu gewinnen. Mit der MaBlgabe auch Informationen iiber die zeitliche Ent-
wicklung des Ions zu erhalten, entstand das |1T_UM[ Dieses Modell kommt von einem diskreten
Elektronenaustausch ab und nimmt stattdessen einen klassisch erlaubten, kontinuierlichen Elek-
tronenstrom zwischen Festkorperoberfliche und Ion an. Grundlage fiir alle Berechnungen ist das
totale Potenzial Gleichung (2.4) mit dem enthaltenen Sattelpunkt, iiber den ein klassisch erlaubter
Elektronentransfer moglich ist.

2.2.1.1 Die Ratengleichung

MaBgeblich fiir die Dynamik der Neutralisation ist die zeitliche Entwicklung der Besetzung der
Energieniveaus a, des Ions. Diese wird im EDCOM}Modell durch folgende Ratengleichung be-

schrieben:

d - .
Ean = @(An - an) Irl-l{C - anIrISL + Wgn Z F}’ll ,nw;r}l - 2W;1n1 Z Fn7n/ Wg/n + ®(An - an)IEF - anlrll)o.
n'>n n' <n

(2.10)
Ajp beschreibt die maximale Besetzungszahl. Als Koeffizienten treten Raten des Resonanten Ein-
fangs (RC), des Resonanten Verlusts (RL), des Verlusts und des Zuwachses auf Grund von Au-
gerprozessen (I, /), Elektronenverlust durch Peel-off Prozesse (PO) und Elektronenzuwachs in
inneren Schalen durch Side-feeding Prozesse (SF) auf. Diese sollen im Folgenden erlidutert wer-
den. wi™ korrigiert die Augerelektronenrate entsprechend der Anzahl der Elektronen in der finalen

Schale und wil“i beriicksichtigt die Ununterscheitbarkeit der Elektronen in der initialen Schale [33]].
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2.2.1.2 Der Resonante Einfang

Die Energieniveaus €, werden stark vereinfacht durch das semiklassische Bohrsche Atommodell
wiedergegeben. Der Resonante Einfang, das hei3t eine von Null verschiedene RC-Rate, ergibt sich
dann, wenn ein resonantes Energieniveau im Ion existiert. Ein Energieniveau &,(R) ist resonant,
wenn dessen Eigenwert zwischen Oberkante des Leitungsbandes —W und dem Maxima aus Lei-

tungsbandunterkante Vjy und Potenzialbarriere V), liegt:
—W > g,(R) > max (Vp,Vb). (2.11)

Der Elektronenstrom zum Ion aus dem sich 6ffnenden Potenzialkanal iiber der Potenzialbarriere,

der durch den geometrischen Querschnitt ¢ dargestellt werden kann, ergibt sich aus:
IZ(R) = 6(R) ju(R). (2.12)

Fiir die Stromdichte j,(R) in das n-te Energieniveau wird bei Ducree et al. [[63] folgende
Modellierung vorgeschlagen:

| min[—Wa,&,40.5]
R = / ve (E)-p(E)dE (2.13)
max|[V}(R),&—0.5]
1 [min[—Wa,€,105]
= - 2|IE+Vb(R)|-D(E)dE. (2.14)
4 Jmax[Vb(R).& 03]
D(E) ist die spektrale Zustandsdichte der Festkorperelektronen. €,1¢ s definiert eine Unschirfe

des Energienivieaus, in welches gefiillt wird.

2.2.1.3 Der Resonante Verlust

Ahnlich wird der Resonante Verlust behandelt. Mit abnehmendem Abstand des Ions von der Ober-
flache wird der Einfluss der induzierten Bildladung auf das Potenzial des Atomkerns immer grof3er.
In der einfachen Nédherung des Bohrschen Atommodells wird diese Storung als hinreichend klein
betrachtet und es ist gerechtfertigt, innerhalb der Stérungsrechnung erster Ordnung das Bildla-
dungspotenzial am Ort des Ions zu den Energieniveaus zu addieren. Dies fiihrt zum Anheben
der Energieniveaus mit kleiner werdendem Abstand. Werden in Folge der Annédherung die zuvor

gefiillten Energieniveaus oberhalb der besetzten Festkorperniveaus gehoben:

e (R) > —W, (2.15)
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Abbildung 2.4: Resonanter Ladungsaustausch. Stehen besetzte Leitungsband-
zustdnde leeren atomaren Niveaus gegeniiber, so konnen Bandelektronen unter der Be-
dingung —W > g, >V, iiber die Potenzialbarriere hinweg zum HCI iibergehen (RC).
Der umgekehrte Prozess, welcher g, > max —W, W, erfordert, reionisiert das HCI @;

(aus [63]).

so erfolgt ebenfalls ein klassisch erlaubter Elektronentransfer vom Ion zum Festkorper. Die Rate
ist nach Burgdorfer et al. [48]] zum Einen durch die klassische Umlauffrequenz der Elektronen im

jeweiligen Energieniveau gewichtet:
_ G&(R)
" 2mnd’

sowie zum Anderen durch die Wahrscheinlichkeit des Ubertritts in den Festkorper bestimmt. Diese

(2.16)

kann wiederum geometrisch abgeschitzt werden:

Ry:it. (€1) — R

P(g,,R) =
(m ) erit(gn)

(2.17)
Die GroBe P(g,,R) gibt das Verhiltnis der Fliche einer Kugel des mittleren Orbitalradius (r),
und des Sattelquerschnitts o wieder [63]]. Fiir den Verluststrom aus dem n-ten Energieniveau folgt

demnach:
IRE(R) = O(W + E,(R)) P(Ep,R) V. (2.18)

In Abbildung 2.4]sind die eben beschriebenen Prozesse schematisch dargestellt. Die Pfeile deuten
den Resonanten Einfang bzw. den Resonanten Verlust an. Der grau gezeichnete Bereich symboli-

siert das Gebiet der Leitungsbandelektronen.

2.2.1.4 Der Augerprozess

Neben den resonanten Prozessen der Neutralisation und Reionisation ist der Augerprozess ein
fiir die Relaxation des hohlen Atoms verantwortlicher Prozess. Er fiihrt ebenfalls zur Reionisati-

on, jedoch unter gleichzeitigem Auffiillen einer Innerschalenvakanz mit einem Elektron aus einer



36 2 Grundlagen

hoheren Schale. Da Mehrschalenprozesse stark unterdriickt sind, werden nur Zweischalenprozesse
betrachtet. Dies bedeutet, dass die bei dem Abregungsprozess (njn; = nf,) freiwerdende Energie
zur lonisation der Schale n;,; fiihrt. Die Raten der Augerprozesse, mit denen sich das hohle Atom
abregt, konnen durch Rechnungen mit dem COWAN-Code [[66l [67] [68]] abgeschitzt werden, aber
auch simplere Skalierungsregeln [[69] [70]] bringen hier beachtlich iibereinstimmende Resultate. Die
schnellsten Raten werden nach Burgdorfer et al. [51]] und Ducree et al. [[63] durch die analytische

Funktion .-
Al B 5,06-10 o

u
(Rini — ngin )30

abgeschitzt. Zu erkennen ist, dass mit wachsender Differenz An = nj,; — ng, die Raten schnell

(2.19)

Mini;Mfin ~
abnehmen und somit Prozesse mit An = 1 dominieren.

2.2.1.,5 Side-feeding und Peel-off Prozesse

Bereits etwa zehn atomare Einheiten bevor das hohle Atom in den Festkorper eintritt, kommt es
zum Uberlappen der Einelektronen-Ortswellenfunktion mit den Ortswellenfunktionen der Fest-
korperelektronen. Dies bringt eine Streuung der stark delokalisierten Rydbergelektronen hoher
Quantenzahlen an den Festkorperelektronen mit sich. Dieser so genannte Peel-off Prozess (PO))
fiihrt zum Abstreifen jener Elektronen, die in Schalen groer Quantenzahlen und sehr schwacher
Bindungsenergie sitzen. Die semiklassische Beschreibung der Peel-off Rate geht auf Ducree et al.
[63] zuriick und lautet:

Ny (R) 27 (r)n

O (R) = a To  La(R)
n n

®(<r>n - lAbschirm(R))y (22())

wobei der Basisstrom durch das Reziproke der Umlaufzeit 7;, definiert ist und durch den Uberlapp-
faktor

V(R .
NI?I(R> _ { T}Ei firR > ZBildebene — <r>n } 2.21)
sonst
gewichtet wird. Der Quotient 2L7:<(;>)“ korrigiert die Basisrate weiterhin um einen Faktor, der einer

Reaktionszeit fiir das Abstreifen eines Elektrons entspricht [62]. Die Sprungfunktion verhindert
ein Abstreifen von Elektronen aus Schalen mit einem mittleren Orbitalradius kleiner als der Ab-

schirmlidnge Aapschirm (R):

(2.22)
ZBildebene

max (R,0
A/Abschirm (R) = )’gbschirm (L + 1) :

Ein dem Peel-off Prozess konkurrierender Prozess, der ebenfalls durch den Uberlapp der Einelek-
tronenzustidnde des HCI mit den Festkoperelektronen initiiert wird, ist der Side-feeding Prozess

(SH). Dabei wird davon ausgegangen, dass Vakanzen innerer Schalen iiber augerihnliche Prozes-
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se direkt gefiillt werden konnen, wenn der Uberlapp dieser inneren lokalisierten Schalen mit den

Festkorperelektronen groB genug ist. Ducree et al. [[62]] beschreiben die Rate dafiir wie folgt:

Moo 1 — .\ 46
BYR) = Branyemi(e) (et )

2.23
Noc +1—n ( )

Sie setzt sich zusammen aus dem Uberlappfaktor N9'(R) des Orbitalvolumens mit der Elektro-
nenverteilung des Festkorpers. Ny*¢ steht fiir die Anzahl der Leerstellen in der n-ten Schale und
ISF fiir eine Basisrate multipliziert mit dem Betrag der Ladungswolke —g, welche die effektive

Ionenladung im Festkorper abschirmt.

2.2.2 Erweiterung zur numerischen Simulation Ya-DCOM

Die oben bereitgestellten Methoden finden zumeist Anwendung in Rechnungen fiir den Einschuss
von hochgeladenen Ionen unter sehr kleinen Winkeln auf Festkorperoberflichen. Sie liefern Vor-
hersagen fiir den Ladungsaustausch und den Endladungszustand reflektierter lonen sowie die ab-
solute Sekundirelektronenausbeute [62] 53] [50]. Nun sollen diese Methoden im folgenden Ab-
schnitt auch fiir den senkrechten Einfall iibernommen und mit neu einzufiihrenden Verfahren
zum erweitert werden, um eine energetische Aussage iiber die Neutralisationsdyna-
mik zu erhalten. Die Annahmen dieser Erweiterung beruhen auf der Idee, dass der Hauptteil der
Neutralisations- und Relaxationsdynamik iiber Elektronen ablduft. Weiterhin wird angenommen,
dass Elektronen, die vor der Oberfliche emittiert werden, sich zu 50% in den vorderen Halbraum
(von der Probe weg) und zu 50% zur Probe hin bewegen. Damit werden 50% der Energie emittiert
und 50% deponiert. Fiir Elektronen, die unterhalb der Oberfldche emittiert werden, gilt zunédchst
die gleiche geometrische Betrachtung. Hinzu kommt aber, dass die Elektronen, die in den vorde-
ren Halbraum emittiert werden, den Weg bis zur Oberfliche zuriicklegen miissen. Auf diesem Weg
wird eine inelastische Streuung der Elektronen im Festkorper angenommen. Je nach Emissionstie-
fe, Elektronenenergie und Probenmaterial ist eine Schwichung des emittierten Anteils zu Gunsten
des deponierten Anteils zu berechnen. Die neu modellierten Programmteile betreffen demnach den
Energieverlust der Ionen im Festkorper und die elastische Streuung der Elektronen, die unterhalb

der Oberfliache emittiert werden.

2.2.2.1 lonentrajektorie und der Energieverlust der lonen

Die Trajektorie der Ionen wird durch die Newtonsche Bewegungsgleichung beschrieben:

d . - - — — - - - —
7 Vlon LMo = Fgild(R) — Fre(R)O(|R|,0) — Fsiopping (R)O(0, |R]). (2.24)
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Abbildung 2.5: Energieverlust pro Wegstecke % in Abhéngigkeit der kinetischen

Energie Eyj,. Die Beitrdge der elektronischen und der nuklearen Wechselwirkung sind
separat dargestellt (SRIM2003 [[Z1])).

Diese Gleichung wird entsprechend der Ratengleichung iterativ in vorgegebenen Zeitschritten Az

gelost:
F(R)At
Viel =Vi+ (R) (2.25)
Mpyc,lon
I_éi+1 = ié,' + ViAt. (2.26)
Vor dem Erreichen des kritischen Abstands Ry.i; wirkt nur die Bildladungskraft
5 q(R) ) R
Fgig(R) = — | —————— | é;, 2.27
Blld( ) (Z(R_Zlm) Z ( )

so dass wegen g(R) = konst. Gleichung (2.26)) bis R(fksit.) = Ririr. analytisch integriert werden
kann.

Wird der Abstand des Ions zur Oberfliche geringer als die mittleren Radien der Einelektronenor-
bitale, so iiberlappen diese mit den Elekronenwolken der Atome der ersten Gitterlage. Die dadurch
existierende Pauli-AbstoBung zwischen zwei einzelnen Atomen kann ndherungsweise im Thomas-

Fermi-Modell durch das Potenzial

. R
VTFM(R) _ dnuc,Ion Rf]nuc.,Probeq) (;) (2.28)
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beschrieben werden [[63] [72]]. Fiir den Energieverlust fi—f des Tons innerhalb des Festkorpers
wird die Thomas-Fermi-AbstoBung durch eine analytisch angepasste Funktion aus den [TRIM}
Tabellen nach Ziegler et.al [[73] [74, [7T]] ersetzt. Die Kraft Fsiopping (R) kann dann wie folgt be-

schrieben werden:
- dE
FStopping (R) = E

Dieses Potenzial ist streng genommen nur fiir hochenergetische Stoe zwischen Grundzustands-

(E). (2.29)

konfigurationen anwendbar [[73]]. Es existiert jedoch derzeit keine Potenzialrechnung fiir St6Re
langsamer hohler Atome mit Oberflachen, so dass die Ndherungen der TFM-Formel und der TRIM-
Tabelle gegenwirtig die einzig sinnvollen Niherungen darstellen. In Abbildung [2.3]ist der Ener-
gieverlust pro Wegstrecke dargestellt (entnommen aus [SRIMR003 [[Z1])).

Dabei sind die Anteile des nuklearen und des elektronischen Energieverlustes separat dargestellt.
Es ist bekannt, dass fiir einfachgeladene, sich im Grundzustand befindende Projektile, der nukleare
Beitrag fiir geringe kinetische Energie dominiert. Es wird bei diesen Rechnungen angenommen,
dass dies auch fiir angeregte hohle Atome gilt bzw. die Korrekturen zunidchst zu vernachlidssigen

sind.

2.2.2.2 Tests der Bohrschen Energieniveaus

Da die Bestimmung der Energieeigenwerte hochgeladener Ionen vor einer leitenden Oberfldche ei-
ne sehr grofBe Herausforderung darstellt, die bisher nur fiir groe Abstinde bzw. geringe Ladungs-
zustinde quantenmechanisch akzeptabel gelost werden konnte [[Z6] [63]], soll in diesem Abschnitt
die auf recht einfache Art berechneten Einelektronenenergieniveaus mit Atomstrukturrechnungen
verglichen werden.

Die Einelektronenenergieniveaus des Ions errechnen sich nach dem Bohrschen Atommodell bzw.
nach dem Losen der Einteilchenschrodingergleichung im Zentralkraftpotenzial des Kerns in ato-

maren Einheiten mit der Formel: 5
17

Ton?

n bezeichnet die Hauptquantenzahl und Z die Kernladungszahl des Ions. Befindet sich mehr als

&, (2.30)

ein Elektron im Feld des Kerns, so wird das Kernpotenzial durch die jeweils anderen Elektronen
abgeschirmt. Dies fiihrt zur Reduzierung der Kernladung. Mit den von John C. Slater [[77, [78], [/9]]
formulierten Regeln fiir die Abschirmung der Kernladung lésst sich eine effektive Kernladung
errechnen:

qet. = S - dy. (2.31)
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S 1st die Abschirmmatrix und a, der Besetzungszahlenvektor der Energieniveaus. Mit Beriicksich-

tigung der Slater-Regeln ergibt dies ausgeschrieben:

0,3 0 - .- 0 a
0,85 0,35 0 --- : a

qeff. = 1 : o| : |. (2.32)
: ) : 0 :
1 -~ 1 0,85 0,35 an

Die Eigenwerte der Energieniveaus lauten:

2
_ e
T2t

(2.33)

Um die Resultate dieser Energieeigenwerte mit Atomstrukturrechnungen zu vergleichen, wurden
die Energieniveaus fiir verschiedene Elektronenkonfigurationen nochmals mit dem Flexible Ato-
mic Code [80]] berechnet. Neben der Korrektur der Einteilchenbasiswellenfunktionen durch eine
selbstkonsistende Bestimmung der elektronischen Abschirmung des Kernpotenzials, werden auch
relativistische Effekte vollstindig behandelt. Abbildung[2.6)zeigt den Vergleich der beiden Metho-
den.

Dargestellt sind die Eigenwerte der Energieniveaus mit den Hauptquantenzahlen n = 2bis 13 ei-
nes Ar’T-Ions. Die K-Schale ist voll besetzt. Die L-Schale besitzt eine Vakanz. Unterschiede in
den Werten fiir die Eigenwerte sind zwar zu erkennen, jedoch sind die Abweichungen akzepta-
bel, beriicksichtigt man den enormen Gewinn an Rechenzeit bei Benutzung des einfacheren Bohr-
schen Atommodells. Die Einfliisse der in der Metalloberflidche erzeugten Bildladung werden mit
Storungsrechnung 1. Ordnung beriicksichtigt. Die 1. Ndherung der Storung, das Bildladungspo-
tenzial (Gleichung (2.2)) am Ort des Ions, wird auch in dieser Rechnung zu den Einelektronen-

energieniveaus addiert:
2
_ e
2 n?

wobei sich hier das Ion im Abstand R vor der Oberflache befindet. Der grofler werdende Einfluss

&, + VBl R R), (2.34)

der Storung mit kleiner werdendem Abstand fiihrt dazu, dass die Energieniveaus bei Anndherung

an die Metalloberfldche zu geringeren Bindungsenergien verschoben werden.

2.2.2.3 Energieverlust der Elektronen

Der Hauptaspekt der Erweiterung betrifft die Behandlung der bei der Relaxation des Ions emittier-
ten Elektronen. Die Anzahl der bei der Relaxation des Ions emittierten und im Festkorper verblei-
benden Elektronen bestimmt die Menge der deponierten potenziellen Energie. Durch Summation

der kinetischen Energie jener Elektronen wird die deponierte potenzielle Energie quantifiziert. Zur
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Abbildung 2.6: Dargestellt sind die Energieeigenwerte der Niveaus mit Hauptquan-
tenzahlen n = 2 — 13 eines Ar’*-Ions der Elektronenkonfiguration 1s?2s*2p°. Be-
rechnet wurde einmal nach der Bohrschen Eigenwertformel mit Slaterabschirmung
(rot) und zum Anderen mit dem quantenmechanisch exakteren Flexible Atomic Code

(griin).

numerischen Umsetzung werden die emittierten Elektronen in Energiekanile einsortiert. Die de-

ponierte Energie ergibt sich aus:

Egep= Y. (NSP(E)) - E). (2.35)

1

Der Summationsindex i 1duft iiber alle Energiekanile. N:_ep' (E;) gibt die Anzahl der Elektronen mit
der Energie E; an. Je nach Position des Ions (oberhalb oder unterhalb der Oberfliche) konnen die

Zihlraten der einzelnen Kanile wie folgt aufgeteilt werden.

* Befindet sich das Ion oberhalb der Oberfliche, so wird von einer isotropen Elektronen-
emission ausgegangen [[8T] [82]], damit werden 50 % der Elektronen in den dem Festkorper
abgewandten Halbraum und 50 % auf die Festkorperoberfliche emittiert. Es wird angenom-

men, dass letztere Elektronen ihre gesamte kinetische Energie im Festkorper deponieren. Fiir
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die Intensitéiten der oberhalb deponierten bzw. emittierten Elektronen gilt:

Ndfp,ober — O.SNO,; Nre_m,ober _ O.SNS,. (236)

€ € €

e Von den Zihlraten der Elektronen, die unterhalb der Oberfliche emittiert werden, werden
zundchst ebenfalls 50 % im Festkorper verbleiben, zudem kommt noch ein Beitrag der Elek-
tronen, die durch Streuung auf dem Weg zur Oberfliche den Festkorper nicht verlassen

konnen. Fiir die Intensitédten folgt hier:

2.37)
dep,unt _ 0 0 . rem,unt __ 0 (
N_ —O.S-Ne_—f—O.S-Ne_ (I—K), Ne* 4 —O.S-Ne_K(Ei),

€

mit Beriicksichtigung einer energieabhingigen Elektronenschwichung K(E;).

Die Modellierung der Wechselwirkung von Elektronen mit Festkorpern, insbesondere der Streu-
ung und des Energieverlusts, umfasst bereits eine Vielzahl von Publikationen, ist aber auch Gegen-
stand aktueller Forschung. Frithe Arbeiten von Bethe [[83]] oder Peterson und Green [84]] legten den
Grundstein, jedoch meist fiir hochenergetische Elektronen im Bereich von mehreren keV. Mit Ent-
wicklung der Augerelektronenspektroskopie und der Rontgen-Photoelektonenspektroskopie zur
akkuraten quantitativen Analyse von Oberflichen wichst die Anzahl der Modellierungen fiir den
hier interessanten Energiebereich von wenigen 10eV bis 2000eV [83] [86]. Neben einigen nu-
merischen Simulationen, die zumeist auf Monte-Carlo-Methoden basieren [[87]], gibt es auch se-
miempirische Ansitze. Die inelastische mittlere freie Wegldnge der Elektronen im Festkorper dient
dabei als charakteristischer Parameter fiir die elastische und inelastische Elektronenstreung [B8]].
Der hier verwendete analytische Ansatz stammt von Cumpson und Seah [89]. Sie zeigen, dass
die Einfithrung einer charakteristischen Schwiéchungslidnge an Stelle der inelastischen mittleren
freien Weglidnge einen Grof3teil der Fehler kompensiert, die durch die Modellierung der elastisch
gestreuten Elektronen verursacht werden, ohne dabei die Komplexitit des Modells zu erhdhen.
Die Resultate dieses Modells liegen sehr dicht an denen genauer Monte-Carlo Simulationen [89].
Hervorragende experimentelle Ubereinstimmungen wurden unter anderem in Analysen von Diinn-
schichtsystemen erhalten [89] O0]]. Die in [89] angegebene analytische Formel:

—d
A
Ip = Ige AL(EB) (2.38)

beschreibt die Schwichung der Intensitét charakteristischer Elektronen einer Komponente B, die

durch eine Schicht der Komponente A mit der Dicke d abgedeckt ist. Fiir die energieabhingige
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Abbildung 2.7: Absorptionskurve von Elektronen der Intensitéit Iy in Abhédngigkeit
der Tiefe des Emissionsortes und der Elektronenenergie Ey, in einer Kupferprobe
nach Cumpson et al. [89]]

charakteristische Schwiichungslinge 14} (Eg) wird definiert:

EB/CV

+4 | nm. (2.39)
7045 (In(57) + 3) )

A4 =0.316(a/nm)? (

Man benétigt hierfiir die Kernladungszahl Z der Komponente A und deren Gitterkonstante a in
nm, die mit
1
108 (& _\3 . .
a=10 (pNav) mit i ... atomare Masse in g (2.40)
und p ... Dichte in kgm™3

abgeschitzt werden kann. Dieser Ansatz lédsst sich ebenfalls auf die Schwichung der Elektronen
iibertragen, die in einer Tiefe z unterhalb der Festkorperoberfliche von einem relaxierenden Ion
emittiert werden. Die schwichende Komponente A entspricht dem Probenmaterial und die Quel-
le der charakteristischen Elektronenstrahlung dem relaxierenden Ion. Mit einer charakteristischen
Schwichungslidnge von A = 0.44nm in Kupfer fiir Elektronen der Energie von 200 eV ergibt sich
die in Abbildung [2.7] dargestellte Absorptionskurve in Abhingigkeit der Emissionstiefe fiir die
LMM-Augerelektronen des Argonions. Mit diesen Annahmen wird versucht, die Neutralisations-
dynamik von energetischen Gesichtspunkten zu beleuchten. Einige Ergebnisse der in dieser Arbeit

entwickelten numerischen Simulation werden im nichsten Abschnitt prisentiert.
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Abbildung 2.8: Gezeigt ist die Zunahme der kinetischen Energie AE von Projektilen
verschiedener Ladungszustinde g vor der Probenoberfliche. Ebenfalls eingezeichnet
sind in der Literatur angegebene experimentelle Ergebnisse und eine untere analytische
Abschitzung nach Burgdorfer (Gleichung (2.8)).

2.2.2.4 Darstellung der numerischen Ergebnisse

Das Hauptinteresse der Auswertung der numerischen Simulation liegt bei der Quantifizierung der
eingetragenen und der durch Sekundérelektronen emittierten potenziellen Energie von Argonio-
nen, die mit einer Kupferprobe in Wechselwirkung treten. Die kinetische Energie der Ionen bleibt
dabei unberiicksichtigt. Betrachtet wird die Bildladungsbeschleunigung, die iiber Elektronentrans-

ferprozesse freiwerdende Energie und die dabei in der Probe deponierte Energie.

Die Bildladungsbeschleunigung ist mit einem Zuwachs an kinetischer Energie verbunden.
Dies bedeutet, dass die auf diesem Weg in die Probe eingetragene Energie zwar kalorimetrisch
erfasst wird (Energieverlust des Ions), aber nicht notwendiger Weise direkt in das elektronische
System des Festkorpers eingetragen wird. Die Energieumwandlung findet hauptséchlich iiber nu-
kleare Wechselwirkung statt. In Abbildung [2.8]ist der numerisch errechnete Energiegewinn iiber
dem Ladungszustand dargestellt. Als Referenz fiir diese Werte dienen experimentell ermittelte
Werte, angegeben von Lemell et al. [53]] und Burgdorfer et al. [51]]. Die Ubereinstimmung mit den
experimentellen Daten ist gemessen an der Einfachheit der Simulation akzeptabel. Bezogen auf

die totale innere potenzielle Energie der Ionen betrigt dieser Anteil etwa 5%. Der restliche Teil der
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Abbildung 2.9: Dargestellt ist der liber Elektronen vermittelte Energietransfer Eayger,
die deponierte bzw. emittierte potenzielle Energie (Egep bzw. Eemic) und der Energie-
zuwachs durch Bildladungsbeschleunigung AE, jeweils bezogen auf die innere poten-
zielle Energie Epq eines Argonions mit der Einschussenergie von 700eV iiber dem
Ladungszustand.

inneren potenziellen Energie wird in diesem Modell direkt iiber Elektronentransfer freigesetzt und
in den Festkorper eingekoppelt. Im Kalorimetrieexperiment tragen beide Anteile zur Erhohung der

Probentemperatur bei.

Der liber Elektronen freiwerdende Teil der potenziellen Energie des Ions ist in Abbildung[2.9]
gezeigt. Weiterhin ist in der Darstellung zwischen den Anteilen der deponierten und der emittier-
ten potenziellen Energie unterschieden. Auch die Bildladungsenergie ist dargestellt. In dieser Dar-
stellung ist zu erkennen, dass sich die Anteile der deponierten Energie und der emittierten Energie
zwar zu der gesamten iiber Elektronen freiwerdenden Energie ergiinzen, diese Summe jedoch nicht
die gesamte potenzielle Energie ergibt. Durch Hinzunahme des Anteils der Bildladungsbeschleu-
nigung erreicht die Summation nahezu 100%. Zusammengefasst bedeutet dies, betrachtet man
den gesamten Energietransfer der potenziellen Energie eines hochgeladenen Ions zum Festkorper
durch Elektronen vermittelt, so verbleiben laut numerischer Simulation etwa 75% der potenziel-
len Energie im elektronischen System der Probe, 15% werden durch Sekundérelektronen emittiert

und etwa 6% entfallen auf die Beschleunigung des Projektiles auf Grund der Bildladungswechsel-
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Abbildung 2.10: Dargestellt ist der durch Elektronen ausgeloste Energietransfer
Eauger, die deponierte bzw. emittierte potenzielle Energie (Egep bzw. Eepj) und der
Energiezuwachs durch Bildladungsbeschleunigung AE jeweils bezogen auf die innere
potenzielle Energie E,o eines Argonions mit dem Anfangsladungszustand q=9 iiber
der kinetischen Energie des Ions.

wirkung. Die verbleibenden 4% der potenziellen Energie konnten dadurch erfasst werden, wenn
man beriicksichtigt, dass zur Berechnung der potenziellen Energie des Ions die Ionisationsener-
gie beziiglich der Vakuumenergie berechnet wurde. Bei der Neutralisation vor der Festkorpero-
berfliche starten die Elektronen auf Energieniveaus, die der Energieverteilung der Elektronen im
Leitungsband des Festkorpers geniigen, also mit einer Energie kleiner der Vakuumenergie. Die
so begriindete Differenz in der Energiebilanz wird in dieser Darstellung der Ergebnisse nicht mit
beriicksichtigt. Mit den Annahmen, dass bei der Neutralisation eines g-fach geladenen Ions q Elek-
tronen vom Festkorper zum Ion transferiert werden und die mittlere Bindungsenergie dieser Elek-
tronen im Festkorper etwa 5 eV betrigt, so erhilt man fiir ein neunfach geladenes Argonion eine
Energiedifferenz von 45 eV. Dies entspricht etwa 4,5 % der potenziellen Energie. Fiir ein zweifach
geladenes Argonion erhélt man 10 eV bzw. rund 20 % der potenziellen Energie. Dies ist eine unte-
re Abschitzung. Durch zusitzlichen Elektronentransfer auf Grund von Autoionisationsprozessen
vergrofert sich dieser Beitrag.

Interessant fiir die kalorimetrischen Messungen ist weiterhin eine Prognose iiber die Abhéngigkeit

dieser Mechanismen von der Projektilgeschwindigkeit. Dies wird im Anschluss dargestellt.
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Der Einfluss der kinetischen Energie im Bereich von 100eV bis 1000 eV wurde mit der Si-
mulation ebenfalls untersucht. Abbildung 2.10]zeigt diese Abhingigkeit von der Projektilenergie.
Fiir den Energiegewinn durch die Bildladungswechselwirkung als auch fiir den Energietransfer
iiber Elektronen ist keine Abhingigkeit von der kinetischen Energie zu erkennen. Lediglich die
Aufteilung der Elekronenenergie in deponierte und emittierte Energie verschiebt sich leicht zu
Gunsten der emittierten Energie fiir niedrige kinetische Energien. Dies deutet darauf hin, dass sich
die Relaxationskaskade fiir hohere kinetische Energien in den Festkorper hinein verschiebt. Der
Einfluss der kinetischen Energie verschwindet nahezu fiir kinetische Energien zwischen 400 eV
und 1000 eV. Dies rechtfertigt die lineare Extrapolation der eingetragenen Energie zur kinetischen
Energie Null, um den Anteil der eingetragenen potenziellen Energie zu separieren. Lediglich fiir
kinetische Energien sehr viel kleiner als 400 eV ist mit einer VergroBerung des Fehlers bei der

Extrapolation zu rechnen.






3 Experimentelles

3.1 lonenerzeugung

Die in dieser Arbeit zur Erzeugung und Bereitstellung der Ionen benutzte Einrichtung arbeitet mit
einer ECR}Honenquelle, die von der Firma Pantechnik unter dem Modellnamen Supernanogan ent-
wickelt wurde [91] O2]]. Die ECRHonenquelle ist eine Plasmaionenquelle, in der die Heizung des
Plasmas unter Nutzung der Elektronen-Zyklotron-Resonanz und durch Einspeisung von Mikro-
wellenstrahlung (im hiesigen Fall einer Frequenz von 14,5 GHz) erfolgt.

Dieses Kapitel fithrt mit plasmaphysikalischen Ansitzen in die Physik der ECR}Quelle ein, mit
dem Schwerpunkt auf der Veranschaulichung des Plasmapotenzials, dessen Beitrag an der Be-
schleunigung sehr langsamer Ionen nicht mehr zu vernachlédssigen ist. Hierfiir ndtige KenngroSen
und ihre Zusammenhénge werden erlédutert.

In diesem Zusammenhang wird das allgemeine Funktionsprinzip von[ECR}Quellen kurz erliutert.
Ausfiihrliche Beschreibungen finden sich in [6]], [93]] und [94]].

3.1.1 Plasmaphysikalische Grundlagen der ECR-Quelle

Der Plasmazustand ist der vierte Aggregatzustand der Materie. Er ist ein Gemisch aus Ionen, Elek-
tronen und Neutralteilchen. Die Eigenschaften des Plasmas werden vor allem durch die geladenen
Teilchen des Plasmas bestimmt und unterscheiden sich drastisch von denen eines neutralen Gases.
Der besonders effektive Energietransfer bei Kollisionen von Teilchen gleicher Masse sorgt fiir ein

rasches Einstellen zweier stochastischer Energieverteilungen, den Maxwellverteilungen [O3]]:

2
3 mLeVI,e

_ mye 5 _ZkBTLe 31
fne) = (g ) e Mol 6D

Dies gilt zum Einen fiir die leichte Plasmakomponente (Elektronen m,undv,), zum Anderen fiir

die schwerere Plasmakomponente (Ionen und neutrale Atome my, vy). Es ldsst sich damit eine kom-
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ponentenspezifische mittlere Energie definieren, welche in Einheiten von kp geschrieben werden
kann: 3
Eje= > Leks, (3.2)

und im Weiteren als lonentemperatur 71 oder Elektronentemperatur 7; bezeichnet wird. Dabei gilt:
ksT =1eV = T = 11600K. (3.3)

Bringt man ein geladenes Teilchen in das Plasma, so wird dessen Ladung durch Umordnung aller
Ladungstrager (vornehmlich der Elektronen) im Plasma nach einer bestimmten Zeit und charak-
teristischen Linge der Debye-Linge (Gleichung (3.3))) abgeschirmt. Das Losen der Poissonglei-
chung unter Beriicksichtigung einer kleinen Storung (der Probeladung) in einer nahezu homogenen

Elektronenverteilung ne(7,¢) fithrt zu folgendem elektrostatischem Potenzial:

() = —2e . (3.4)

mit der charakteristischen Abschirmlinge:

kpT.
Ap = 2B (3.5)
€“Ne

& ist die Dielektrizititskonstante, e die Elementarladung und n. die mittlere Elektronendichte.

Der erste Faktor des Potenzials in Gleichung (3.4) beschreibt die Lsung der ungestorten Poison-
gleichung mit der charakteristischen % Abhingigkeit des Potenzials. Die zusitzliche exponentielle
Abhingigkeit in r beschreibt die Abschirmung der Probeladung im Feld aller anderen Ladungen.
Bewirkt eine dullere Kraft (z.B. vermittelt durch eine elektromagnetische Welle) eine Ladungstren-
nung im Plasma, so folgt durch den Abschirmmechanismus ein internes elektrisches Feld, welches
dieser Ladungstrennung entgegen wirkt. Die Teilchen beginnen mit einer charakteristischen Fre-

quenz, der Plasmafrequenz zu schwingen:

eZne

Wp,e = (3.6)

EoMe '
Dabei bedeutet m. die Masse der jeweiligen Teilchen, hier der Elektronen. Das Plasma in [ECR}
Quellen wird generiert, indem ein Arbeitsgas in einer evakuierten Plasmakammer durch Elektro-
nenstossionisation sukzessive ionisiert wird. Der Einschluss des so erzeugten Plasmas geschieht
magnetisch. Die im Gas vorhandenen Elektronen werden durch Mikrowelleneinstrahlung mit ho-
her Leistung (Pyr < 2kW) ,resonant geheizt. Die Resonanzbedingungen lassen sich aus den
nachfolgenden Gleichungen ableiten. Elektrisch geladene Teilchen werden in Magnetfelder auf

Kreisbahnen gezwungen.
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Teilchenart- | Zyklotronradius r. / mm
Teilchenart energie
B=024T | B=0,6T
E 1 eV
H* 10 1,9 0,71
Art 10 12 4,5
Ar®F 10 L5 0,56
Pb™" 10 27 10
Pb4+ 10 0,51 0,19
e 10 0,044 0,017
e 1000 0,44 0,17
e” 104 1.4 0,53
e” 10° 20 7.4
Tabelle 3.1: Zyklotronradien einiger Teilchen mit verschiedenen Rotationsenergien
und verschiedenen Resonanzfeldstirken [[06]]
Der Radius dieser Kreisbahn, der Zyklotronradius, ist durch
re= ok (3.7)
q|B|

gegeben. In Tabelle [3.1] sind typische Zyklotronradien fiir verschiedene Teilchen, Energien und
Magnetfeldstirken angegeben. Aus dem Zyklotronradius und der Rotationsenergie folgt die Winkel-
geschwindigkeit bzw. die Zyklotronfrequenz:
2WVHE = |We| = m (3.8)
m
Gleichung (3.8) beschreibt die Resonanzbedingung fiir magnetisch eingeschlossene Elektronen
bei Einspeisung von Mikrowellenstrahlung der Frequenz vygg. B symbolisiert die magnetische In-
duktion, g, m die Ladung und die Masse des Elektrons und w, die sich daraus ergebende Win-
kelgeschwindigkeit des Elektrons. Aus der Theorie der Ausbreitung elektromagnetischer Wellen
in Plasmen folgt [97] O3] 9], dass nur sich sehr schnell dndernde Felder mit wyr > wp, in
das Plasma eindringen und somit die Elektronen resonant heizen konnen. Da die Frequenz der Mi-
krowellenstrahlung, mit der ECR}Plasmen geheizt werden, in der Regel vorgegeben ist, ldsst sich
diese Bedingung umformulieren und aus Gleichung (3.6)) eine obere Schranke fiir die Elektronen-
dichte, die sogenannte cutoff-Dichte, definieren. Mit wp . = Wy, der Erregerfrequenz, folgt:

Dl Eome (3.9)

RNeutoff = 22

Diese Dichte stellt somit eine obere Grenze der Elektronendichte dar, bis zu welcher der resonante

Energietransfer zu den Elektronen des Plasmas theoretisch erméglicht wird.
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Das so erzeugte Plasma enthilt lonen verschiedener Ladungszustdnde. Der mittlere maximale La-
dungszustand folgt aus einem Gleichgewicht aus Ionisations- und Rekombinationsprozessen, wel-
che in [@ 03] [T00 [TOT] [T02]] ausfiihrlich beschrieben sind.

3.1.2 Besonderheiten der Supernanogan

Das fiir den Einschluss des Plasmas notige Magnetfeld wird bei dieser Ionenquelle durch Perma-
nentmagneten erzeugt. Spezielle Parameter der Supernanogan sind in Tabelle [3.2] zusammenge-
fasst. Die Supernanogan produziert einerseits niedriggeladene Ionen mit groBer Intensitit (mehr
als 2mA H) aber auch hohergeladene Ionen mit geringeren Intensititen (mehr als 350 uA Ar3*
und 15 pA Xe> ™) bei einer Mikrowellenleistung von etwa 400 W.

Um die Elektronendichte in der Plasmakammer so weit wie moglich zu erhdhen (siehe Gleichung
@B9)), ist die Plasmakammer aus Aluminium gefertigt. Die natiirliche Oxidschicht des Kammer-
materials stellt durch die erhohte Sekundirelektronenausbeute einen zusitzlichen Elektronendona-
tor dar. Weiterhin steht zur Optimierung der Ionenproduktion ein motorgetriebener, abstimmbarer
Mikrowellentuner und ein dreielementiges Extraktionssystem zur Verfiigung. Dieses extrahiert die
Ionen elektrostatisch aus dem Quellenvolumen und leitet sie mit einer kinetischen Energie bis zu

25keV x q in die Strahlfiihrung ein.

Leistungsparameter der Supernanogan

Frequenz 14,5GHZ
HF Leistung 200 W bis 600 W
Extraktionsspannung | 10kV bis 35kV
Gewicht 200kg
garantierte Strahlintensitét fiir die Supernanogan
Ionensorte \ q 8+ 17+ | 24+ | 25+
Ar 250 uA
Xe 30 uA
Ta 3uA
Pb 2uUA

Tabelle 3.2: Ausgewihlte Parameter der ECR-Quelle Supernanogan der Firma Pan-
technik
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3.1.3 Charakterisierung von ECR-Plasmen

Wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, wird in Plasmaionenquellen, speziell in
Ionenquellen, der Plasmaeinschluss durch eine magnetische Spiegelkonfiguration realisiert. Wei-
terhin wird das Plasma durch resonantes Einspeisen von Mikrowellenstrahlung stark geheizt. Die-
se beiden die Theorie verkomplizierenden Punkte beeinflussen hauptséichlich die Elektronen des
Plasmas [103]]. Als Konsequenz ergibt sich bei magnetisch eingeschlossenen Plasmen, dass die
Energieverteilung der Elektronen nicht im thermischen Gleichgewicht vorliegt, man hingegen aber
zwel dominierende Elektronentemperaturverteilungen (eine senkrecht zu Magnetfeldlinien und ei-
ne parallel zu Magnetfeldlinien) definieren kann [[6]].

Die Elektronenverteilung in [ECR}Quellen wird weiterhin iiberwiegend durch den Elektronenver-
lustkegel beeinflusst. Durch die groBere Beweglichkeit! gehen dem Plasma durch Diffu-
sionsprozesse (besonders in Randbereichen des Plasmas) wesentlich mehr Elektronen als Ionen
verloren. Durch die Verarmung an Elektronen bildet sich am Plasmarand eine positive Raumla-
dungsschicht aus. Das damit verbundene elektrische Feld zwischen Kammerwand und Plasmarand
wirkt dem Elektronenverlust entgegen. Das elektrische Feld impliziert ebenfalls eine Potentialdif-
ferenz zwischen Plasma und Kammerwand.

Diese Potenzialdifferenz stellt sich so ein, dass der Elektronenverluststrom und Ionenverluststrom
betragsmifig gleich groB sind und somit die Plasmaneutralitdt gewéhrleistet ist. Da das Innere des
Plasmas wiederum feldfrei ist, entspricht diese Potenzialdifferenz dem Potenzial des Plasmas, dem
sogenannten Plasmapotenzial.

Sollen Ionen auf wenige 10eV x q abgebremst werden, so gilt zu beachten, dass das interne Poten-
zial des Plasmas respektive das Plasmapotenzial neben den Quellen- und Strahlkanalpotenzialen
mafgeblich zur Gesamtenergie der Ionen beitrigt. Um diesen Einfluss zu quantifizieren, sollte
zum FEinen die kinetische Energie der Ionen explizit ermittelt werden. Da eine Bestimmung der
kinetischen Energie der Ionen mittels Gegenfeldmethode auch immer mit einer Verinderung der
Ionenoptik und damit der Ionentrajektorien verbunden ist, besteht zum Anderen die Moglichkeit
die Plasmaparameter, im Speziellen das Plasmapotenzial, mit geeigneter Diagnostik direkt zu er-
mitteln.

Man unterscheidet dabei zwischen zwei Diagnosemethoden: globalen und lokalen.

Globale Methoden umfassen die Rontgenspektroskopie sowie die Spektroskopie im Bereich des
sichtbaren Lichts. Fiir die lokale Plasmadiagnostik werden verschiedene Typen von Langmuirson-
den eingesetzt [I03]]. Die Theorie letzterer Diagnosemethode soll im Folgenden genauer betrachtet
werden.

Hierfiir wird an eine Elektrode, die in das Plasma taucht, eine elektrische Spannung gegeniiber der

Plasmakammerwand angelegt und diese Spannung von positiven nach negativen Werten durch-

! Aufgrund der mehr als ein 1000fach geringeren Masse bewegen sich Elektronen mehr als 1000fach schneller als
die Ionen.
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gefahren. Dabei wird der Strom in Abhédngigkeit der Sondenspannung gemessen. Diese Strom-
Spannungs-Charakteristik (siehe Abbildung[3.1) erlaubt Riickschliisse auf Kenndaten des Plasmas

wie z.B. Elektronenenergieverteilung, Elektronendichte, lonendichte und das Plasmapotenzial.

0 //L}F Lljp U

Abbildung 3.1: Strom-Spannungs-Charakteristik zur Bestimmung des Plasmapoten-
zials

a

Die Kennlinie ldsst sich in drei Abschnitte einteilen. In Abschnitt ¢ liegt eine positive Spannung
am Sondendraht an. Durch diese Spannung werden alle Elektronen aus der Raumladungszone
abgesaugt, welche sich um die Sonde herum ausbildet. Der Sondenstrom entspricht dem Elektro-
nensdttigungsstrom. Er ist iiber einen weiten Bereich der Sondenspannung konstant. Bei Verrin-
gerung der Sondenspannung erkennt man ab einer kritischen Spannung ein Abnehmen des Son-
denstroms. Das Sondenpotenzial entspricht jetzt dem Plasmapotenzial, wodurch mit abnehmender
Sondenspannung zunehmend Elektronen der Raumladungszone mit zu geringer Energie gehin-
dert werden, die Sonde zu erreichen. Ein weiteres Verringern der Spannung fiihrt zu einer Strom-
Spannungs-Charakteristik, die in idealen Plasmen der Energieverteilung der Elektronen entspricht
(Abschnitt b). Dabei durchlduft man einen Spannungswert (das Floatingpotential), bei dem der
Nettostrom Iyer, = I 4 I1 gleich Null ist. Wird die Spannung so gering, dass der grofite Teil der
Elektronen die Sonde nicht mehr erreichen kann, sittigt der Strom abermals. Dieser Strom gibt
den Ionensittigungsstrom des Plasmas an (Abschnitt a) [103]].

In nichtmagnetisierten Plasmen kénnen nach [[106]] durch folgende Zusammenhinge charakteris-

tische Plasmaparameter aus der Strom-Spannungskennlinie und den Sittigungsstromen abgeleitet
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werden. Der Elektronensittigungsstrom (Abschnitt ¢) kann durch:

1
sit = 7 7eeAVe (3.10)

beschrieben werden, wobei v, die mittlere Elektronengeschwindigkeit:

1
Vo = <8kTe>2 G.11)

angibt. A ist die Sondenfliche und n, wiederum die Elektronendichte. Im Abschnitt b, U < Up,
in dem die Elektronen von der Sonde weggedriickt werden, ergibt sich der Elektronenstrom in Ab-
wesenheit eines Magnetfeldes und bei Annahme einer Maxwellverteilung der Elektronenenergie

Zu:
e(U — UpL)

I~ =1Ig, e ksTe (3.12)
Durch Logarithmieren von Gleichung (3.12)) erhilt man folgenden linearen Zusammenhang:

In(I") = In(lgy) + % (3.13)

Aus dem Anstieg ldsst sich die Elektronentemperatur ermitteln.
Bemerkt sei an dieser Stelle, dass die Verwendung von Langmuirsonden im Fall von[ECR}Plasmen

nicht uneingeschrinkt moglich ist. Folgende Hauptgriinde sollen kurz erldutert werden:

¢ Das Plasma wird durch elektromagnetische Strahlung geheizt [1Q7]]. Wie schon oben ange-
deutet, fiihrt dies abhingig von der Intensitét zu einer Elektronenenergieverteilung, die einer

Maxwellverteilung nicht mehr geniigt [[108]].

« Der Plasmaeinschluss ist durch ein starkes und inhomogenes Magnetfeld realisiert. Ubertrifft

der Zyklotronradius die Debyeldnge nicht um ein Vielfaches
re > Ap, (3.14)

konnen die Sattigungsstrome durch Driftstrome verfilscht werden.

Erlduterung:

Fiir den Zyklotronradius folgt nach Gleichung (3.7) und der wahrscheinlichsten Geschwindigkeit

2kpT
V=4 2=, (3.15)
Ne

der Elektronen nach Maxwell:
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zunichst:
me |2kT,

- C[_B me .
Fiir die Bedingung in Gleichung ergibt sich mit der Debyelidnge nach Gleichung (3.3) und
Einsetzen der cutoff-Dichte im Plasma (Gleichung (3.9)) folgende obere Abschétzung:

(3.16)

re

T m
= ’cutoff>> _ewHF\/i. (3.17)
AD qB

In gewissen Spannungsbereichen der Sondenkennlinie ist deshalb bei Nichterfiillen der Abschétz-
ung durch Gleichung (3.17)) mit einer Abweichung von der idealen Sondencharakteristik zu rech-
nen. Durch einen ausgekliigelten Sondenaufbau konnen diese Einfliisse teilweise kompensiert bzw.
reduziert werden. Der E x B-Drift zum Beispiel hat keinen Einfluss auf die Sondencharakteristik,
wenn die Sonde so positioniert wird, dass Feldlinien nur senkrecht auf die Sonde treffen. Somit
kann der Anstieg der Kennlinie (Abschnitt b) zur Auswertung der Elektronenenergieverteilung je-
ner Elektronenkomponente benutzt werden, welche sich parallel zu den Feldlinien bewegt.

Diese Punkte betreffen vor allem die Genauigkeit der Ermittlung der Elektronenenergieverteilung
und der Sittigungsstrome; die Bestimmung des Plasmapotenzials bleibt durch die deutliche defi-

nierte Abnahme des Elektronensittigungsstroms von diesen Effekten nahezu unbeeinflusst.

Es ist somit gezeigt, dass die Langmuirsondendiagnostik eine direkte Moglichkeit zur Bestimmung
der ECR}Plasmaparameter (im Speziellen des Plasmapotenzials und damit der exakten Beschleu-
nigungsspannung der extrahierten Ionen) bietet. Da quantitative Aussagen iiber das Plasmapoten-
zial und somit iiber die exakte kinetische Energie der Ionen fiir die Experimente dieser Arbeit
unabdingbar sind, wird neben der Gegenfeldmethode ebenfalls die Methode der Bestimmung des
Plasmapotenzials mittels Langmuirsonde benutzt, wodurch beide Moglichkeiten zur Bestimmung

der kinetischen Energie der Ionen miteinander verglichen werden konnen.

3.1.4 Die Langmuirsonde an der Supernanogan

In diesem Abschnitt sollen Uberlegungen zur Dimensionierung und zur Realisierung der Sonde
an der Supernanogan der ECR}Quelle der Zwei-Quellenanlage beschrieben werden. Im einfachs-
ten Fall, der fiir die Plasmapotenzialmessung ausreichend ist, besteht eine Langmuirsonde aus
einem geometrisch genau definiertem elektrisch leitenden Sondendraht, welcher in das Plasma
gebracht wird. Um die Sondenlénge zu definieren, wird der gesamte Draht durch ein Keramikrohr-
chen isoliert. Eine noch zu definierende Linge des Sondendrahtes reicht dann als Spitze aus dem
Keramikrohrchen in das Plasma. Die Zuleitung zum Sondendraht muss hochvakuumgerecht aus
der Plasmakammer gefiihrt werden. Da der Sondendraht zudem in das Plasma eintaucht, muss an

seine thermische Bestdndigkeit eine hohe Anforderung gestellt werden. Hierfiir wurde Wolfram
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ausgewdhlt, welches eine Schmelztemperatur von 3410 °C besitzt. Ein weiterer Grund fiir die
Wahl von Wolfram ist die relativ hohe Austrittsarbeit der Elektronen (W = 4,54eV) im Vergleich
zu anderen Metallen, wodurch die Emission von Sekundirelektronen, die den zu messenden Strom

verfilscht, gering gehalten wird.

3.1.4.1 Die Sondendimensionierung

Bei der Dimensionierung der Sonde sind folgende Fakten mal3gebend:

1. Der Sondenradius soll klein gegeniiber der mittleren freien Weglinge der Teilchen sein,

so dass von stoBfreien Plasmen ausgegangen werden kann. (klassische Sondentheorie nach

Langmuir [103]))

2. Die Sondenlinge soll grof3 gegeniiber dem Sondenradius sein, damit die Geometrie der zy-

lindrischen Sonde eindeutig definiert ist.

3. Die Sondenliinge soll grof3 gegeniiber der Debyelinge sein, womit die Ausrichtung der Son-
de im Plasma eindeutig definiert ist, da eine Dimension deutlich die charakteristische Ab-

schirmlinge tibertrifft.

Die mittlere freie Weglidnge in Plasmen berechnet sich nach [109] aus:

167 (gT,)?
Ao = ———C2 3.18
T T, InA (3.18)
mit A als dem Coulomblogarithmus:
ksT,)*
A= 1og EoksTe)” (3.19)
n2e’

Mit realistischen Abschiitzungen aus rontgenspektroskopischen Messungen [110}, [[T1} I12] fiir die
Elektronentemperatur und Elektronendichte des Plasmas in der[ECR}Quelle ergeben sich folgende
Werte fiir:

die mittlere Elektronentemperatur:
T, =2,5keV (3.20)

und die Elektronendichte:
n, =108 m3. (3.21)

Es folgt fiir die mittlere freie Weglinge:

Aes =4,5-10"m. (3.22)
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Fiir die Debyelinge folgt nach Gleichung (3.3)):
Ap = 0,4mm. (3.23)

Die Dimensionen der Sonde werden wie folgt festgelegt:

Sondenléinge: Ly = 10mm,

Sondenradius: Rg = 0,4 mm.

3.1.4.2 Realisierung der Langmuirsonde

Die Supernanogan bietet nur axiale Zuginge zur Plasmakammer. Demnach ist das Einfiihren der
Sonde auch in dieser Richtung beschrinkt. Die Sonde muss beweglich sein, um sie aus bzw. in das
Plasma zu fahren. Weiterhin muss eine vakuumvertrédgliche elektrische Kontaktierung hergestellt
werden.

Um dies zu ermoglichen, wurde die zur Supernanogan gehdrende Ofen- und Zerstdubungserwei-
terung, welche der Erzeugung von nicht gasformigen Arbeitsmedien dient, wie folgt modifiziert.
In Bild 3.2(a) sind zunichst die Originalteile dargestellt.

Es ist vorgesehen, dass der Sputtermotor potenzialgetrennt an das Bias-Rohr angeflanscht wird.
In den Sputtermotor wird der Ofenstab vakuumtauglich eingespannt und kann durch Bewegen des
Stellmotors in die Plasmakammer gefahren werden. Der Ofenstab verfiigt ebenfalls tiber eine elek-
trische Vakuumdurchfiihrung, die dazu dient, die Heizung an der Spitze des Stabes zu betreiben.

An Stelle der Heizung an der Stabspitze werden nun die Einzelteile der Langmuirsonde montiert
(siehe Zeichnung [3.2(b)). Detaillierte Ausfiihrungen finden sich im Arbeitsbericht [I15]]. Der Bol-
zen an der Ofenstabspitze wurde entfernt und der Messkontakt gegeniiber dem Ofenstab mittels
eines Keramikrohrchens isoliert und fixiert. An die Messspitze wurde eine Buchse gekrimpt, in
welche der Sondendraht eingesteckt wird. Uber Sondendraht und Steckverbindung wird ein weite-
res Keramikrohrchen geschoben, welches die Sonde mit dem Ofenstab verbindet. Der Sondendraht
wird so zugeschnitten, dass die Sondenlidnge, der Teil des Drahtes, der aus dem Keramikrohrchen
herausragt, der geforderten Lange entspricht. Der Ofenstab wird in den Stellmotor eingespannt, so
dass er maximal 28 mm aus dem Bias-Rohr herausragt. Damit wird erreicht, dass die Sondenspitze
komplett aus dem Plasma gezogen werden kann und im Bias-Rohr vor Zerstdubung geschiitzt ist,
beziehungsweise zur Messung in das Plasma gefahren werden kann. In Abbildung [3.3] sind mit-
tels blauen Markierungen die Extrempositionen der Sonde und durch die rote Markierung das Ende
des Bias-Rohrs gezeigt. Zusitzlich ist in dieses Diagramm die Axialkomponente der magnetischen

Induktion eingezeichnet. Es ist zu erkennen, dass an der Sondenposition das Magnetfeld nicht ver-
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Stellmotor

Biasrohrbefestigung
‘ — Biasrohr

Ofenstab——
UHV-Dichtung

.

(a) Ubersichtszeichnung der Ofenerweiterung der ECR-Quelle. Der Ofenstab kann mittels Stellmotor durch
das Bias-Rohr in das Vakuum geschoben werden [1131 [114]).

Messkontakt Ofenstab  Bolzen (entfernbar)
Sl ~
Steck-Klemm-Verbindung Messkontakt

o : Wolframdraht
Keramikisolation Keramiktshrchen
Spitze T _l __________
Ofenstab ) Gewindebohrung M2

Toe— Keramikréhrchen
Metallrohrchen

(b) Einzelteile der Langmuirsonde und Montage an die Ofenstabspitze

Abbildung 3.2: Zeichnung des Umbaus der Ofenerweiterung der ECR-Quelle
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Abbildung 3.3: Axialkomponente der magnetischen Induktion entlang der Symme-
trieachse ECR-Quelle. Die blauen Linien markieren die Endlagen der Langmuirsonde.
Die rote Linie gibt das Ende des Bias-Rohrs an.

schwindet. Das Priifen der Abschitzung nach Gleichung (3.17) auf Seite [56] fiir diese Werte der

magnetischen Induktion ergibt ein Verhiltnis von:

L

2 =07 (3.24)

Die sich daraus ergebende Konsequenz ist, dass eine Bestimmung der Elektronenenergieverteilung
und der Elektronendichte erheblich aufwendiger gestaltet werden miisste. Eine Losung hierfiir bie-
ten Doppelsonden. Dennoch bleibt die Bestimmung des Plasmapotenzials mittels Einzelsonden
von dieser Storung unberiihrt, denn die Einfliisse der magnetischen Induktion fiihren vornehm-
lich zu einer Verfilschung der Séttigungsstrommessung und damit zu einer Verschiebung der I-
U-Kennlinie entlang der Stromachse. Die Bestimmung des Plasmapotenzials bleibt weitestgehend
unbeeinflusst. Experimentelle Ergebnisse und eine Messvorschrift zur Bestimmung des Plasmapo-

tenzials finden sich im nichsten Kapitel.

3.1.5 Resultate der Plasmapotenzialbestimmung

Ist die Quelle in Betrieb genommen, so kann iiber ein auf Labview basierendem Steuerpro-
gramm die Langmuirsonde in das Plasma gefahren werden. Nun kann ebenfalls per PC-Messpro-
gramm die Strom-Spannungs-Charakteristik aufgenommen werden. Es empfiehlt sich die Span-

nung nur sehr langsam zu variieren und gegebenfalls mehrere I-U-Kennlinien zu mitteln. Entspre-
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Abbildung 3.4: Abhingigkeit des Plasmapotenzials von der Biasspannung bei P =
80W und p =3,5-10"® mbar

chend der in Kapitel [3.1.3] beschriebenen Sondencharakteristik ist die I-U-Kennlinie auszuwerten.
Zur Charakterisierung der ECRFQuelle wurde das Plasmapotenzial fiir verschiedene Quellenpa-
rameter wie Quellendruck, Mikrowellenleistung, Biasspannung und Tunerstellung bestimmt und
somit deren Einfluss auf die Restenergie der Ionen ermittelt. Bei diesen Experimenten wurde Ar-
gon als Arbeitsgas verwendet. Wenn die Plasmastabilitit es zulieB3, wurde stets nur ein Parameter
variiert. In Abbildung [3.4]ist das gemessene Plasmapotenzial iiber der Biasspannung dargestellt.
Die Mikrowellenleistung betrug hierbei 80 W, wobei der Quellendruck bei 3,5 - 107% mbar ge-
halten wurde. Das Plasmapotenzial ergibt sich unter diesen Bedingungen zu etwa 11V£2V. In
Abbildung [3.5] wurde die eingespeiste Mirkrowellenleistung variiert. Hier wurde zusitzlich die
Tunerstellung angepasst, um die Quelle in einem stabilen Betriebsregime zu betreiben. Es zeigte
sich, dass mit steigender Mikrowellenleistung das Plasmapotenzial ansteigt. Ein streng monoton
wachsender Zusammenhang kann jedoch nicht bestitigt werden. Unabhiingig von der Anderung
der Tunereinstellung ergibt sich ein stufenartiges Anwachsen des Plasmapotenzials mit der ein-
gespeisten Mikrowellenleistung. Als letzter zu variierender Parameter bleibt der Quellendruck.
Dieser Zusammenhang ist in Abbildung [3.6] dargestellt. Der Quellendruck wurde in dieser Unter-
suchung iiber einen Bereich von 1-10~° mbar bis 5- 107> mbar variiert. Alle anderen Parameter
verblieben konstant bei P = 80 W und Upgj,s = —110V. Auch in diesem Fall ist ein deutliches
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Abbildung 3.5: Abhingigkeit des Plasmapotenzials von der eingespeisten Mikrowel-
lenleistung bei Ugjys = —110V und p = 3,5 - 10~° mbar
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Abbildung 3.6: Abhingigkeit des Plasmapotenzials vom Quellendruck bei Ugij,s =
—110Vund P =80W
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Ansteigen des Plasmapotenzials mit dem Quellendruck zu erkennen. Dabei erkennt man sowohl
im niedrigen Druckbereich als auch im hohen Druckbereich eine Sittigung des Plasmapotenzi-
als. Es zeigte sich, dass das Plasmapotenzial nur vom Quellendruck und der Mikrowellenleistung
mafgeblich beeinflusst wurde. Anhand dieser Experimente konnte ein Parameterbereich gefunden
werden, in dem das Plasmapotenzial und damit die kinetische Energie der Ionen nur gering von
den Parametern Druck und Mikrowellenleistung abhéngt. Das so bestimmte Plasmapotenzial fiir
einen Quellendruck p = 3 - 10~° mbar und einer Mikrowellenleistung von P = 100 W wurde zu
Up. = 12£2V gemessen.
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3.2 lonentransport

Ein bedeutender Teil dieser Arbeit beinhaltete den Aufbau einer lonenstrahlanlage, welche neue
Moglichkeiten fiir Experimente mit hochgeladenen Ionen eroffnet. Die Anlage erzeugt sowohl
mittlere als auch hochste Ladungszustinde iiber einen gro3en Bereich der Elemente des Perioden-
systems. Des Weiteren kann die kinetische Energie dieser Projektile stufenlos zwischen wenigen
eV und mehreren 100 keV variiert werden. Besonders die Moglichkeit der Erzeugung langsamer
Ionen hochster Ladungszustinde eroéffnet neue experimentelle Bedingungen. Zum Einen gelingt
dies dadurch, dass die potenzielle Energie die kinetische Energie der Ionen iibertrifft und deshalb
ein Grofteil dieser enormen Energie in oberflichennahe Bereiche deponiert wird. Zum Anderen
werden diese Bedingungen auch durch die stufenlose Variation der kinetischen Energie geschaf-
fen, die die Potenzialenergieeffekte gezielt verstirken kann und damit neuartige experimentelle
Zugiénge zur Physik der Ionenfestkdrperwechselwirkung ermdoglicht. Um die Ladungszustands-
und auch Intensitétsflexibilitédt nicht zu beschrinken, ist die Anlage mit zwei Quellen ausgestattet.
Die bereits beschriebene[ECR}Quelle Supernanogan findet Einsatz fiir die Produktion mittlerer La-
dungszustdnde mit hohen langzeitstabilen Stromen im yA Bereich. Fiir hochste Ladungszustinde
ist eine [EBIT}Quelle Dresden EBIT eingesetzt.

Weiterhin gehort zur Rossendorfer Zwei-Quellenanlage ein Strahlfiihrungssystem, welches es er-
moglicht, die von beiden Quellen erzeugten Ionen in eine gemeinsame Targetkammer zu fiihren.
Durch ein integriertes Bremslinsensystem kann die kinetische Energie der Ionen bis auf weniger
als ein 1000tel der Anfangsenergie verringert werden. Die Ionen werden zum Einen mit einer ki-
netischen Energie von bis zu 25 keV mal Ladungszustand aus der [ECR}Quelle und zum Anderen
mit einer kinetischen Energie von bis zu 8 keV mal Ladungszustand aus der [EBIT}Quelle extra-
hiert. Nach dem Transport zur Experimentierkammer konnen die Ionen in zwei Stufen (1. Stufe

bis 5 keV mal Ladungszustand, 2.Stufe bis 10 eV mal Ladungszustand) abgebremst werden.

3.2.1 Das Strahltransportsystem

Die extrahierten Ionen beider Quellen werden in dem Strahltransportsystem (siehe Abbildung[3.7)
mittels elektrostatischer Linsen geeignet fokussiert und mittels magnetischem Dipol nach Mas-

sen und Ladungsverhiltnis separiert. Das Strahltransportsystem ist entsprechend der Funktionsab-

schnitte (ECR}Quelle, ECR}Ladungstrennung, [EBIT}Quelle, [EBIT} Ladungstrennung und Experi-
ment) ebenfalls in Vakuumabschnitte eingeteilt. Die Abschnitte (EBITHVA]l und[EBITHVAR)

sind analog zu den [ECR] Abschnitten (ECRHVAJl und [ECR}VAR) aufgebaut. Im Folgenden wird
deshalb der Aufbau der [ECR] Abschnitte genauer beschrieben. Abweichungen des [EBIT}Zweigs

von diesen werden im Anschluss dargestellt.
Das allgemeine Prinzip der Ionenerzeugung sieht vor, dass der Ort der Ionenerzeugung (die Plas-
makammer der [ECR|bzw. die Driftréhren der [EBIT) mit Hochspannung beaufschlagt ist. Die Po-



3.2 Tonentransport 65

ECR-Quelle

VA ... Vakuumabschnitt ;;% =

EEL ... elektrostatische Einzellinse

EBL ... elektrostatische Bremslinse

DK ... Diagnostikkammer mit:

MD ... magnetischer Dipol ECR

EBIT-Quelle

BEx = EBIT =
ECR 2 EEL1 =
EEL1 § EBIT ;<>
ECR - DK1 =
DK1 EBIT
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Abbildung 3.7: Darstellung und Gliederung der Zwei-Quellenanlage in Funktionsab-
schnitte und Benennung wichtiger ionenoptischer Komponenten

tenzialdifferenz zwischen Quellenvolumen und Strahlkanal sorgt fiir die Beschleunigung der Ionen

auf eine Transportenergie von:
Exin. =q- UQuelle- (3.25)

Dabei ist g die Ladung des Ions und Ugyee die am Quellenvolumen anliegende Hochspannung.
Aus dem fiir die Beschleunigerphysik wichtigen Liouvilleschen Theorem iiber die Konstanz des
Phasenraumvolumens lisst sich folgern, dass das Produkt aus Emittanz und kinetischer Energie
eine Erhaltungsgrofe ist. Dabei ist klar, dass Ionenstrahlen mit hoher Transportenergie zu be-
vorzugen sind, da sie eine geringere Emitanz aufweisen. Das sich an die Quelle anschlielende
Extraktionslinsensystem, ein Linsenensemble aus drei Linsenelementen sorgt fiir einen moglichst
monotonen Feldverlauf und tibernimmt die Formung des Ionenstrahls zu einem Parallelstrahl. Die
ersten beiden Linsenelemente sind mit variabler Spannung betrieben, das dritte ist an das Strahl-
rohrpotenzial kontaktiert. Diese Konfiguration der Linsenelemente, auch ,,dicke Linse” genannt
[16], ermdglicht es, durch Variation beider Spannungen sowohl den Brennpunkt zu verschieben
als auch die StrahlfleckgroBe einzustellen. Im hier vorliegenden Fall wird der Ionenstrahl zu ei-
nem Parallelstrahl geformt und weiter in die Einzellinse (ECRHEEL]!) eingeschossen. Durch die
Einzellinsenspannung am mittleren Linsenelement wird der Parallelstrahl auf dem Brennpunkt der
Linse abgebildet. Der Brennpunkt kann durch diese Linsenspannung so verschoben werden, dass er
genau am 1. Schlitzsystem (ECR}HDS|l) mit dahinter befindlichem Faraday-Becher (ECRHDFC|I)
liegt. Von hier an wird mit Brennpunktabbildungen gearbeitet. Brennpunktabbildungen werden
dort verwendet, wo die Ionentransmission gegeniiber der Strahlhomogenitét im Vordergrund steht.
Der am Faraday-Becher (ECRHDFCJl) detektierte gesamte Ionenstrom wird nun in den Dipolma-
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gneten [ECRIMD eingeschossen. Der Dipolmagnet sorgt fiir die Massen- und Ladungsseparation,
wihrend der Ionenstrahl um 90 ° abgelenkt wird. Durch Anschrigen der Polkanten um 27 ° 2 des
Dipols erreicht man zusitzlich zu der fokalen Abbildung in der Ablenkebene eine zweite fokale
Abbildung mit gleicher Brennweite in der dazu senkrechten Ebene. Ablenkmagneten dieser Art
werden als bifokal oder stigmatisch bezeichnet. Um die stigmatische Abbildung korrigieren zu
konnen?, ist am Eingang des magnetischen Dipols ein elektrostatischer Quadrupol eingebaut, der
im Bedarfsfall den Brennpunkt beider Fokalebenen auf einen gemeinsamen Ort bringt. Der Ab-
lenkmagnet ist so in der Strahlfiihrung positioniert, dass der Objektbrennpunkt im Schlitzsystem
[ECRHDS]Jl und der Bildbrennpunkt im Schlitzsystem ECRHDFCP liegt. Somit ist eine Brennpunkt-
abbildung gewihrleistet. Am Faraday-Becher 2 (ECRHDFCR) konnen durch Variation des Ablenk-
magnetstroms Ladungs- und Intensitédtsverteilungen gemessen werden.

Obige Ausfiihrungen gelten eingeschrénkt analog fiir den[EBIT}Zweig. Die Position der Einzellin-
se EBITHEEL]! ist abweichend. Sie wurde in die [EBIT}Extraktion integriert. Da dieser Zweig der
Zwei-Quellenanlage im Rahmen dieser Arbeit keine Anwendung findet, soll auf eine detaillierte

Beschreibung dieser Entwicklungen verzichtet werden.

Das lonenbremssystem

Um die Ionen von ihrer Transportenergie auf die gewiinschte kinetische Endenergie Eyin. eng abzu-
bremsen, wird ein Gegenfeld benétigt, welches durch ein Potenzial der GroBe:

Ein. end.
— 8 = Ugeschl, — URest (3.26)

Urems. = Ueschl. —
definiert ist. Das Potenzial Ugegcpy. beinhaltet hierbei die Summe aus Quellenpotenzial und Plas-
mapotenzial. Die kinetische Endenergie Eyiy, end. €ntspricht einer effektiven Beschleunigungsspan-
nung der Ionen, im Folgenden als Restbeschleunigungsspannung Ugrest = E“““Te“d bezeichnet. Das
Erzeugen des Gegenfeldes durch Hochlegen des Targetaufbaus ist im Allgemeinen unerwiinscht,
da dies erhebliche Schwierigkeiten im experimentellen Aufbau der Messapparatur mit sich bringt.
Eine wesentlich komfortablere, wenn auch aufwéndigere Variante ist es, das gesamte Strahltrans-
portsystem auf ein negatives Potenzial der Grofle Upems. zu legen. Das Quellpotenzial ist dabei auf
das Strahlkanalpotenzial aufgesetzt (siche Bild [3.8)), so dass die Transportenergie im Strahlkanal
weiterhin durch das Quellenpotenzial bestimmt wird, die Endenergie der lonen beim Verlassen der
Strahlfiihrung aber aus der Differenz zwischen dem Strahlkanalpotenzial und dem Quellenpoten-
zial. Somit sind die Parameter der ionenoptischen Elemente im Strahlkanal unabhingig von der

Restenergie der Ionen. Lediglich die Parameter der Abbremsoptik miissen an eine Anderung der

“Dies gilt fiir kleine Verhiltnisse von Magnetpolliicke und Ablenkradius. Bei Abweichung davon sind Korrekturen
des Winkels nétig.

3Durch nachtriigliche VergroBerung der Polliicken betriigt das Verhiltnis von Polliicke zu Ablenkradius % =0.2,
wodurch obiger Winkel nicht mehr ideal ist.
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Abbildung 3.8: Schematische Darstellung der Potenzialverteilung in den Bereichen
der Ionenbeschleunigung, des lonentransports und der Abbremsung der Ionen am Bei-
spiel des ECR-Zweigs

Abbildung 3.9: Zeichnung des zweistufigen Abbremslinsensystems an der Zwei-
Quellenanlage, Erlduterungen siehe Text

Endenergie angepasst werden. Dies ermoglicht eine schnelle und komfortable Verdnderung der

Endenergie der Ionen. Die Bremsoptik an der Zwei-Quellenanlage ist zweistufig ausgelegt (sie-
he Abbildung |315[) Die 1. Stufe der Ionenbremse wird benutzt, um den Strahl auf eine kinetische

Energie von 5keV x q abzubremsen. Der Brennpunkt der ersten Stufe kann dabei entweder auf das

Target in der Experimentierkammer oder in den Objektbrennpunkt der zweiten Stufe geschoben

werden. In der zweiten Stufe wird dann die Abbremsung auf die gewiinschte Endenergie der Ionen

vorgenommen.

Die 1. Bremsstufe besteht aus drei Linsenelementen. Das 1. Linsenelement (EBLJI1) ist an
das Beamlinepotenzial angeschlossen. Das 3. Linsenelement (EBLJ13) bestimmt die Restenergie

der Ionen nach Verlassen der Bremsstufe eins. Die an das 3. Linsenelement angelegte Spannung
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(c) VergroBerte Darstellung der Ionentrajektorien beim Durchgang durch das zweite
Bremslinsensystem

Abbildung 3.10: Verlauf der Ionentrajektorien im Strahlkanal und beim Durchgang
durch das Bremslinsensystem, simuliert mit dem Computerprogramm Simion
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betriigt demnach -5 kV #. Das 2. Linsenelement der Bremsstufe eins (EBL|12) dient zur Fokus-
sierung des Strahls und kann vereinfacht als Einzellinsenelement dieser 1. Bremsstufe verstanden

werden.

Die 2. Bremsstufe fand schon in der alten Rossendorfer ECR}Quellen-Strahlfiihrung Einsatz
(17 und ist auf eine Einschussenergie von 5 keV xq optimiert. Mit ihr konnte ebenfalls eine
kinetische Restenergie von einigen 10eV x q erreicht werden. Sie wurde dahingehend verbessert,
dass das Linsenensemble in diesem Fall beweglich konstruiert wurde und somit in bzw. aus der
Targetkammer gefahren werden kann (siche Abbildung [3.9). Der Verfahrweg betréigt 10 cm. Die
2. Bremsstufe besteht aus vier Linsenelementen, wobei das 1. Element (EBLR1) auf demselben
Potenzial wie das letzte Element der 1. Bremsstufe (EBL]13) liegt. Alle weiteren Linsen dienen
dazu, den Ionenstrahl beim Ubergang von einer kinetischen Energie von 5keV x q zu einer End-
energie von wenigen 10eV x q moglichst achsennah und fokussiert zu iiberfiihren. Der Fokus des
Ionenstrahls nach der Abbremsung liegt etwa 35 mm hinter dem letzten Bremslinsenelement. Dies
lasst nicht viel Bewegungsfreiheit fiir den Targetaufbau. Deshalb ist es von erheblicher Bedeutung
und groBem Vorteil, dass die Moglichkeit besteht, das 2. Bremslinsensystem 10 cm aus der Expe-
rimentierkammer herauszuziehen, ohne die Kammer beliiften zu miissen. Somit sind Experimente
moglich, die nur die 1. Bremsstufe und mehr Freiraum fiir Analytik am Target benétigen. Mit dem
Rechenprogramm SIMION wurde die gesamte Ionenoptik der Strahlfiihrung inklusive Abbrems-
system modelliert. Dies ist in Abbildung gezeigt. Neben den ionenoptischen Elementen und
den Aquipotenziallinien sind auch die errechneten Ionenflugbahnen dargestellt. Hiermit gelingt es
optimale Parameter fiir die jeweiligen ionenoptischen Komponenten zu finden.

Zur Definition der Startbedingungen der Ionen wurde die Linsenspannung fiir die erste Einzellinse
beider Zweige aus dem Experiment {ibernommen. Der unbekannte Startpunkt und die Divergenz
des Ionenstrahls in der Simulation wurde so angepasst, dass der Ionenstrahl im Modell-Faraday-
Becher (EC{DFC]1) fokussiert ist. Mit diesen Anfangsbedingungen fiir die Ionen lassen sich alle
anderen Strahlkanalparameter finden und durch die Simulation optimieren. In Tabelle [A.T]im An-
hang[A.3]sind experimentelle und simulierte Parameter fiir die Linsenspannungen der Bremslinse
und fiir verschiedene kinetische Endenergien der Ionen verglichen. Sie zeigt neben einer guten
qualitativen Ubereinstimmung der Abhingigkeit der Linsenspannungen von der Restenergie in ge-
wissen Bereichen auch eine sehr gute quantitative Ubereinstimmung der Werte aus Experiment

und Simulation.

4Damit die Einschussenergie 5 keV betriigt, berechnet sich der exakte Wert fiir die 3. Linsenspannung aus Upegchl. —
|UBrems.| — 5kV. Im Rahmen der tolerierbaren Abweichungen ist die Spannung meist konstant -5 kV.
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Abbildung 3.11: Restgasspektrum nach Konditionierung der Experimentierkammer

3.2.2 Die Experimentierkammer der Zwei-Quellenanlage

Beim Studium der Wechselwirkung langsamer hochgeladener Ionen mit Festkopern ist die Fest-
koperoberflache aufgrund der geringen kinetischen Energie, der damit verbundenen geringen Ein-
dringtiefe der lonen und der Wechselwirkungsmechanismen vor dem Eindringen in den Festkorper
ein wichtiger und genau zu fixierender Bestandteil des Experiments. Abschitzungen fiir die Wie-
derbedeckungszeit einer Oberfliche aus dem Restgas nach Gleichung (3.27) aus [81]:

10~ %s

w
ergeben eine Aufwachszeit pro Monolage von 10 Sekunden bei einem Kammerdruck von
10~ " mbar. Bei einem Druck von 10~ !9 mbar betrigt diese Zeit bereits mehrere Stunden. Um
reproduzierbare Experimente mit definierten Oberflichen durchfiihren zu konnen, ist es deshalb
unabdingbar, die Experimentierkammer so auszustatten, dass Basisdriicke der Kammer kleiner
5-10"'""mbar erreicht werden konnen. Die Kammer ist mit einem zweistufigen Pumpsystem, ei-
ner Drehschieberpumpe zum Bereitstellen des Vorvakuums und drei Turbomolekularpumpen mit
einer Gesamtsaugleistung S = 1700@ zum Erreichen des Ultrahochvakuums ausgestattet. In
der Experimentierkammer befindet sich ein Massenspektrometer, womit das Restgas der Kammer

charakterisiert sowie Verunreinigungen oder undichte Stellen aufgezeigt werden konnen. Ein sol-
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ches Restgasspektrum ist in Abbildung [3.T1] gezeigt. Dominiert wird das Restgasspektrum von
Wasserstoff, der aufgrund seiner geringen Atommasse, grolen Beweglichkeit und der daraus fol-
genden groBen mittleren freien Weglidnge schlechter von mechanischen Pumpen gepumpt werden
kann und zudem als kleinstes Atom des Periodensystems am leichtesten durch die Kammerwénde
diffundieren kann. Um den Basisdruck in der Kammer weiter zu verringern, ist ein Pumpensys-
tem erforderlich, welches die leichten Komponenten des Restgases effektiver pumpt. Dies kann
eine kryogene Pumpe sein, aber auch ein zweistufiges Turbomolekularpumpensystem ist zu emp-
fehlen. Weiterhin ist in der Kammer eine Zerstiubungskanone zum Reinigen der Probenober-
flaichen montiert. Die Kanone arbeitet mit Argongas. Die extrahierbaren Strome bei einer kine-
tischen Energie von 3 keV betragen 10-20 nA. Zur Charakterisierung der gesduberten Oberfliche
steht ebenfalls in der Experimentierkammer eine Niederenergieelektronenoptik zur Verfligung,
die wahlweise als Augerelektronenspektrometer (AES) oder als Niederenergieelektronendiffrak-
tometer (LEED) eingesetzt werden kann. Alle in die Kammer integrierten experimentellen Anord-
nungen, einschlieBlich des im néichsten Abschnitts beschriebenen kalorimetrischen Messaufbaus,
erfiillen [UHV}Bedingungen. Nach konditionierendem Ausheizen der Kammer betréigt der Basis-

druck in der Kammer 2 - 10~ 19 mbar.
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3.3 Messung von lonenstrom und lonenenergie

3.3.1 Anordnung Probe - Abschirmung

Ein generell zu verbessernder Punkt am kalorimetrischen Messsystem [2]] war die zuverlissige
Messung des Ionenstroms an der Probe, unabhéngig vom Probenmaterial und der Sekundirelektro-
nenausbeute. Wie in Kapitel 2.1.T]Janhand von vielen Experimenten verdeutlicht, geht der Beschuss
von Festkorperoberflichen mit einer vom Ladungszustand abhéngigen Sekundirelektronenausbeu-
te einher. Dieser Elektronenstrom verhindert die exakte direkte Messung des Ionenstroms an der
Probe. Eine Unterdriickung der Sekundirelektronen durch elektrostatische Potenziale ist in diesem
Fall nicht méglich, da die mit sehr geringer kinetischer Energie (= 20eV/q) eingeschossenen Ionen
malgeblich beeinflusst wiirden. Ein Ausweg bietet ein den Probenbereich umgebendes, elektrisch
isoliert aufgehangenes Rohr, an dem die emittierten Elektronen gemessen werden konnen. Um
zu verhindern, dass einfallende Ionen diese Schirmung treffen und die Elektronenstrommessung
verfilschen, ist zwischen Schirm und Bremslinse eine Blende kleinerer Offnung montiert. In Ab-

bildung ist die Anordnung und das Messprinzip schematisch dargestellt. Durch Summation

Blende Schild

Ie‘@ IIon

# UGegen

1

Abbildung 3.12: Schematische Darstellung der Anordnung zur Messung des lonen-
stroms an der Probe und der Bestimmung der Restenergie der Ionen mittels Gegen-
feldmessung
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von gemessenem lonenstrom /1y, und emittiertem negativem Sekundérelektronenstrom /.- kann

der tatsidchliche Ionenstrom I wie folgt bestimmt werden:
liot = lion +Ie* . (328)

Die Genauigkeit der Strommessungen ist dabei besser als Al = +5 nA. Fiir den Fehler des lo-
nenstroms zur Probe ergeben sich damit als obere Abschidtzung etwa 10 nA bei einem totalen lo-
nenstrom von 1 4 A. Durch Anlegen einer variablen Spannung an die Probe kann zwischen Probe
und Schild zusitzlich ein elektrisches Gegenfeld erzeugt werden, welches die Ionen abbremst. Ein
somit zur Verfiigung stehender Gegenfeldanalysator kann die kinetische Energie der auf die Probe
treffenden Ionen bestimmen. Dabei wird die tatsdchliche kinetische Energie der Ionen bestimmt
und eventuelle Aufladungen der Probe (zum Beispiel beim Beschuss von nicht ideal leitenden

Materialien) mit beriicksichtigt.

3.3.2 Resultate der Gegenfeldmessung

Abbildung [3.13] zeigt exemplarisch ein Gegenfeldspektrum, aufgenommen an einer Kupferprobe
bei konstanten Quellenparametern P = (80+20)W und p = (3£ 1) - 10 %mbar, einer eingestell-
ten Restbeschleunigungsspannung Uqyelle — Ustranirohr = 30V und einem totalen Ionenstrom von
Iiot = 1 HA. Im Diagramm ist der Strom-Spannungsverlauf fiir den Probenstrom (schwarze Kur-
ve) und den Schildstrom (rote Kurve) eingezeichnet. Der gemessene Probenstrom betriigt fiir die
Gegenspannung 0V, entsprechend der Sekundirelektronenemission zunichst etwa 1,2 uA. Mit
groferer Gegenspannung nimmt die Sekundérelektronenemission bis auf I,- = 0 uA ab. Eine wei-
tere Erhohung der Gegenspannung fiihrt dazu, dass lonen die Probe aus energetischen Griinden
nicht mehr erreichen konnen. Dies fiihrt zur Abnahme des Probenstroms und andererseits zur
Zunahme des Schildstroms, da die Ionen durch das Gegenfeld in den Sekundirelektronenschirm
gedriickt werden. Die Ionen im Schild erzeugen ebenfalls Sekundérelektronen, die zur Probe be-
schleunigt werden. Dies fiihrt bei groBBeren Gegenspannungen als der Restbeschleunigungsspan-
nung Ugreg ZU einem negativen Probenstrom und einem positiven Schildstrom.

Das kleine Fenster in Abbildung zeigt die Ableitung des Probenstroms nach der Gegenspan-
nung. Es ergibt sich somit eine Restenergie von 63 eV xq. Die Breite der Energieverteilung ergibt
sich in diesem Fall etwa zu 14 eV xq. Dieser Wert stellt jedoch eine obere Grenze fiir die Energie-
breite dar, da in ihr auch die Winkeldivergenz beinhaltet ist. Bei sehr kleinen Restenergien bis hin
zur Restenergie Null wird der Beitrag der Winkeldivergenz im Vergleich zum Beitrag der tatsichli-
chen Energiebreite der Ionen immer groBer, da die transversale Komponente der Geschwindigkeit
und damit die Transversalenergie der Ionen konstant bleibt. Aus der ermittelten Restenergie von 63
eV/q lasst sich bei einer eingestellten Restbeschleunigungsspannung von 50 V auf eine zusitzliche

Beschleunigungsspannung von 13 V schliessen. Beide Methoden sowohl Langmuirsondenmes-
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Abbildung 3.13: Darstellung des gegenspannungsabhingigen Probe- und Schirm-
stroms fiir Ar’+-Ionen wihrend des Anlegens einer variablen Gegenspannung an die
Probe

sung als auch Gegenfeldmessung stellen alternative Methoden zur Ermittlung des Plasmapotenzi-
als respektive der kinetischen Energie der Ionen dar. Wie gut beide Methoden korellieren, soll im

Folgenden gezeigt werden.

3.3.3 Vergleich der Gegenfeldmessung mit Langmuirsondenmessung

Analog zu den Experimenten zur Bestimmung des Plasmapotenzials mittels Langmuirsondendiag-
nostik wurde fiir die Variation des Quellendrucks, wie in Abbildung [3.13] gezeigt, das zusitzliche
Beschleunigungspotenzial ermittelt. Ein Vergleich der Resultate beider Methoden findet sich in
Abbildung [3.14] Dargestellt ist hierbei die zusitzliche Beschleunigungsspannung bzw. das Plas-
mapotenzial fiir verschiedene Quellendriicke. Aufgrund der sehr guten Ubereinstimmung ist die
relativ einfache aber schnell durchzufiihrende Gegenfeldmethode eine akzeptable Methode zur
Bestimmung der Restenergie der Ionen. In allen Kalorimetrieexperimenten wurde fiir jede Ionen-
Proben-Kombination und jede eingestellte kinetische Energie ein Gegenfeldspektrum aufgenom-
men, um die Restenergie der Ionen exakt ermitteln zu kdnnen. Es lédsst sich zusammenfassend fest-
halten, dass in guter Ubereinstimmung aus Langmuirsondenmessung und Gegenfeldmessung ein
Plasmapotenzial von Up), = (12+2)V ermittelt wurde, welches bei konstanten Quellenparametern
P = (80420)W und p = (34 1)-10-%mbar stabil bleibt. Zusitzlich konnten aus den Gegenfeld-
messungen Erkenntnisse iiber die Sekundérelektronenemission und die Qualitéit des Ionenstrahls

hinsichtlich Energiebreite und Winkeldivergenz gewonnen werden.
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3.4 Ermittlung der deponierten potenziellen Energie —
kalorimetrische Messungen

3.4.1 Messprinzip

Ziel der Kalorimetrieexperimente ist es, die Menge der in der Probe deponierten potenziellen Ener-
gie der Ionen zu quantifizieren. Die Grundidee dabei ist, den gesamten Energieeintrag (Summe aus
kinetischer und potenzieller Energie) pro Ion bei verschiedenen kinetischen Energien der Projekti-
le in einem Bereich von 100eV - 1000 eV zu ermitteln. Dabei wird vorausgesetzt, dass in diesem
Bereich sowohl der Anteil der deponierten kinetischen Energie als auch der Anteil der deponierten
potenziellen Energie unabhéngig von der Projektilgeschwindigkeit ist. Dann ist es moglich durch
Extrapolation der gewonnenen gesamten Energieeintrige zur kinetischen Energie Null beide An-
teile der Energie zu separieren:

Ion _ rlon Ton
Edep — “kin,dep + Epot,dep : (3.29)

Durch einen Vergleich mit theoretischen Rechnungen [66] [BQ]] fiir die Summe der Ioni-
sationsenergie (potenzielle Energie) der Ionen gelingt es, den Anteil der deponierten potenziellen
Energie zu ermitteln.

Die folgende Herleitung verdeutlicht die Messstrategie.

Die gesamte deponierte Energie pro Ion E(Iigg wurde in Gleichung (3.29) in Anteile der kinetischen
und der potenziellen Energie separiert. Sie wird experimentell aus einer Gesamtheit von N Ionen

ermittelt. Fiir die gesamte deponierte Energie folgt:
Esep = Elgy N = (ElSnaep + Epricp) V- (3:30)

Fiir einen konstanten Teilchenstrom auf die Probe folgt fiir den gesamten Energieeintrag Egep pro
Zeit:

Edep I I N
: = ( k(i):7dep+Ep(c)>Itl7dep) P (3.31)

Mit Umformungen und Ersetzen der deponierten kinetischen Energie pro Ion durch:

EgR gep = URest 4 (3.32)

und unter der Voraussetzung, dass die gesamte kinetische Energie der Ionen im Festkorper depo-

niert wird, folgt:

Edep URest q-N 4 Epot,dep
t t t

E
Piey = Ugest-lion + —22%. (3.33)
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Hierbei ist Ugrege die Restbeschleunigungsspannung der Ionen, g die elektrische Ladung und /iy,
der elektrische Ionenstrom auf die Probe. Mit der Annahme, dass die deponierte Leistung Pyep.
vollstdndig in Wirme umgewandelt wird, kann diese in einer geeigneten kalorimetrischen Mess-
apparatur durch eine Temperaturdnderung quantifiziert werden. Die Experimentiervorschrift sieht
somit vor, die Probentemperaturerhohung in Abhingigkeit des Ladungszustandes und der Restbe-
schleunigungsspannung zu ermitteln. Aus der ermittelten Temperaturdifferenz kann mittels Kali-
brierung der Messaparatur und des Ionenstroms auf die eingetragene Energie pro Ion geschlossen

werden.

3.4.2 Das Kalorimeter

In diesem Abschnitt findet sich eine detaillierte Beschreibung des experimentellen Aufbaus des
Kalorimeters zur Bestimmung des Energieeintrags hochgeladener Ionen in Festkorperoberflachen.
Der Abschnitt gliedert sich in zwei Teile. Zunichst soll die Wirkungsweise des Kalorimeters und
die Dimensionierung des Messsystems erldutert werden. Im Anschluss folgt die Beschreibung der
Realisierung des im Vergleich zu verbesserten Targetaufbaus unter der Beriicksichtigung der
notigen Weiterentwicklung des Messsystems wie die Beachtung der[THV}Umgebung der Imple-
mentierung eines unverzichtbaren |ULV|-tauglichen Probentransfers, der verbesserten Ionenstrom-

messung und der Abschirmung der Boltzmanstrahlung.

Die im Experiment genutzte kalorimetrische Messmethode ist an die Methode der thermischen
Relaxation zur Bestimmung der Wirmekapazitit von Proben angelehnt 121}, 1221 123].
Das Prinzip dieser Messmethode beruht auf der Messung der zeitabhingigen Anderung der Pro-
bentemperatur einer an ein Wirmebad unendlich groBer Wirmekapazitit® thermisch gekoppelten
Probe. Die thermische Kopplung zwischen Wirmebad und Probe wird durch den Wirmeleitwi-
derstand Rw charakterisiert. Dies ist schematisch in Abbildung (3.13) dargestellt. An der Probe
ist ein Temperatursensor und ein Ohmscher Heizer montiert. Wird keine Heizleistung in die Probe
eingetragen, so ist unter Idealbedingungen © die Probentemperatur 7' gleich der Wirmebadtempe-
ratur Ty. Unter Zufiihrung einer zeitlich konstanten Heizleistung P, die einem Wirmestrom Qp zur
Probe entspricht, stellt sich eine neue Gleichgewichtstemperatur 7o+ AT an der Probe ein. Die das

System beschreibende Differenzialgleichung lautet:

dTq Tp — T¢
P_|_(P 0)

I Ry =Qp. (3.34)

Cp

Die Bedingung der unendlich groBen Wirmekapazitit ist dann gegeben, wenn die von der Probe abflieBende
Wirmemenge die Temperatur des Wérmebads nicht beinflusst.
6z.B. unter Vernachlissigung eines externen Wirmeeintrags, z.B. Boltzmannstrahlung



78 3 Experimentelles

Ohmscher Heizer

‘Temperatur-
sensor

Wirmebad
T, +AT

Abbildung 3.15: Schematische Darstellung des kalorimetrischen Messprinzips

Nach Vereinfachung folgt mit 7 = Cp - Rw:
L T S (3.35)
P T

Hierbei ist Cp die Wirmekapazitit der Probe, Ty die Temperatur des Warmebades, Ry der Wirme-
widerstand zwischen Probe und Wirmebad, 7p die Probentemperatur, QOp der Wirmestrom bzw.
die eingetragene Leistung in die Probe und 7 ergibt sich aus dem Produkt von Wirmewiderstand
Rw und Wirmekapazitit Cp. Die Losung der linearen Differenzialgleichung 1. Ordnung setzt sich
aus der homogenen 7}(¢) und der speziellen Losung 75" (¢) zusammen, wobei letztere mit folgen-

dem Ansatz:

. 1

= Op-Rw+T (3.36)

gewonnen wird. Dieser Ansatz gilt fiir zeitunabhédngige Koeffizienten und Quellterme. Es ergibt
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sich:

To(t) = Tp(1)+ T (1)
!

= C-¢e T+QOp-Ry+Tp. (3.37)
Mit der Anfangsbedingung 7p(r = 0) = Tj folgt:
C=-0Rw. (3.38)
Damit folgt das Zeitverhalten der Probentemperatur zu:
To(t) = Ty+ Qp - Ry - (1 — et~ ), (3.39)

wobei 7T die charakteristische Zeitkonstante ist. Bei Variation der in die Probe eingetragenen Wiir-
meleistung Q unter konstant gehaltener Temperatur 7 (fy) des Wirmebads nihert sich die neue
Gleichgewichtstemperatur 7'(z) nach fiinf Zeitkonstanten T bis auf 99% der Temperatur Tp(t —
o) = Ty + AT an.

Der Eintrag der Wirmeleistung geschieht zum Einen durch Heizen mit dem Ionenstrahl und zum
Anderen durch das Heizen mit dem Ohmschen Heizer. Durch diese zweite Heizmethode gelingt
es, eine gemessene Temperaturerh6hung beim Ionenbeschuss zu kalibrieren und in eine absolute
dquivalente elektrische Heizleistung umzurechnen.

Um den definierten Wirmeiibergang zwischen Probe und Warmebad herzustellen, werden die Zu-
leitungen fiir den an der Proberiickseite befestigten Heizer bzw. Temperatursensor benutzt. Fiir die
Dimensionierung dieser Zuleitungen ist es wichtig, das fiir den Arbeitsbereich erforderliche An-
sprechvermogen des Kalorimeters abzuschitzen.

Das Ansprechvermogen S berechnet sich aus dem Quotient des Wirmestroms und der {iber dem
Wirmewiderstand abfallenden Temperaturdifferenz und stellt bei einem temperaturunabhingigem

Wirmewiderstand genau dessen Kehrwert dar:

L R SAR 3.40
= — T =—. .
STAT /TO Rw() " T AT (340)

Da die Auflosung der Auswertungselektronik des Targettemperaturfiihlers auf 1 mK begrenzt ist,
soll eine minimale Temperaturerh6hung von 5 mK fiir den kleinsten einzutragenden Wérmestrom
erreicht werden: )

AT = % > 5mK. (3.41)



80 3 Experimentelles

Fiir das Ansprechvermdgen S folgt damit:

Op

< . 342
SSoK (3.42)

Der durch Ionenheizen minimal eingetragene Wirmestrom kann mit

QO =P (3.43)
(Exin,ton + Epot.ton) * Nion
> Exinton * Nion
> ¢ Urest Nion
> URrest * lion (3.44)

abgeschitzt werden. Exin 1on, Epot,lon quantifizieren die kinetische bzw. die potenzielle Energie ei-
nes Ions, Njo, die Anzahl der einfallenden Ionen pro Zeit. g beschreibt die Ladung des Ions, Uges
und /o, die Restbeschleunigungsspannung der Ionen und den tatsdchlichen Ionenstrom, die sich
im Experiment minimal zu Uregt > 20V und /1o, = 1 wA ergeben. Fiir das Ansprechvermogen folgt
aus diesen Werten:

URest ' Ton 20V-1-107A

S < =
- SmK 5-103K

W
— 4.1074 2
K

(3.45)

und mit der gerechtfertigten Annahme eines temperaturunabhingigen Wirmewiderstands [124]]

folgt fiir selbigen:
1
R = -
S
K
R > 250—. (3.46)
%

Mit Gleichung (3.47) kann der Wirmewiderstand der vier elektrischen Zuleitungen des Probehei-
zers und des Probentemperatursensors berechnet werden und somit das Verhiltnis aus Lange / und
Querschnitt A definiert werden:

RZuleitungen = % : ﬁ . (3.47)
Der Vorfaktor JT beriicksichtigt die Anzahl der Zuleitungen und A steht fiir den Wirmeleitko-
effizienten. Mit Kupfer als Zuleitungsmaterial (Ac, = 401 n‘iV—K) und einem Leiterquerschnitt von
A = 0.025 mm? ergibt sich fiir die Linge einer Zuleitung / = 10mm. Diese Abschitzung beinhaltet
keinen zusitzlich auftretenden Wirmeiibergangswiderstand an Kontaktstellen verschiedener Ma-

terialien. Weiterhin ist anzumerken, dass dies eine untere Abschitzung fiir die durch Ionenheizung
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Abbildung 3.16: Darstellung der Realisierung des unendlich grolen Warmebads

einzutragende Leistung ist, da der Anteil der potenziellen Energie der Ionen nicht beriicksichtigt
wurde.

Die Realisierung des kalorimetrischen Probenhalters ist in Abbildung[3.16]dargestellt. Als Wirme-
bad dient ein Aluminiumblock. Um die unendlich grole Wirmekapazitit des Wiarmebads zu reali-
sieren, wird die Temperatur des Aluminiumblocks durch eine PID-Regelschleife zwischen einem
Ohmschen Heizer und Temperatursensor, welche beide am Aluminiumblock befestigt sind, auf ei-
ner konstanten Temperatur gehalten. Die Temperaturschwankung dieser Regelung betrigt +1 mK.
In Abbildung [3.16]ist der als Wirmebad dienende Aluminiumblock orange dargestellt. Der Block
besitzt eine zentrale Bohrung von 2 cm Durchmesser, an dessen Position die Probe montiert wird.
Radial von dieser Bohrung befinden sich vier symmetrisch angeordnete Locher, durch welche die
vier Zuleitungen der Probe gezogen werden und die Probe somit positioniert wird. Im Anschluss
stellt eine Abdeckplatte, die mit vier Schrauben fixiert wird, den Wiarmekontakt zum Aluminium-
block sicher.

In Abbildung ist die Elektrifizierung und die Datenerfassung des Experiments dargestellt. Da
die komplexe Montage der zu untersuchenden Probe immer ausserhalb des Vakuums durchgefiihrt
wird und die Probe erst danach in die Experimentierkammer gebracht werden kann, bestand die
dringende Notwendigkeit, den Probenhalter im Rahmen dieser Arbeit so umzukonstruieren, dass
ein Probenwechsel ermoglicht wird, ohne dabei das[UHV} Vakuum der Experimentierkammer auf-

zuheben. Die dabei favorisierte Losung ist, das gesamte Wirmebad aus bzw. in das Vakuum zu
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Abbildung 3.17: Darstellung der zur Steuerung des Experiments und zur Datenerfas-
sung notigen Verdrahtung des kalorimetrischen Probenhalters

transferieren. Aus Abbildung ist ersichtlich, dass dabei 15 elektrische Verbindungen unter-
brochen bzw. wiederhergestellt werden miissen. Dazu dient eine[UHV}taugliche, nach dem[D-Sub
Standard ausgefiihrte 15-polige Steckverbindung, die neben der elektrischen Kontaktierung auch
die mechanische Fixierung des Wirmebads ermdglicht. Zur Positionsfindung der beiden Steck-
verbinder dient eine Fiihrung durch zwei Bolzen, welche in zwei in der Aufnahme vorgesehene
Locher einfahren. Die Bolzen bestehen, im Gegensatz zu dem aus Aluminium gefertigtem Wirme-
bad sowie der Wirmebadaufnahme, aus Invar, einem durch besonders geringe Wirmeausdehnung
gekennzeichnetem Material. Aufgrund der unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten des Bol-
zenmaterials und des ,LLochmaterials“ wird bei externem Kiihlen der Wirmebadaufnahme ein
besonders intensiver Wirmekontakt hergestellt. Der gesamte Targethalter ist in Abbildung [3.18§]
dargestellt.

Der in Kapitel 3.3.1] auf Seite [72] zur Messung des Sekundirelektronenstroms erwihnte Schirm
ist in Abbildung [3.18halbdurchsichtig und gelb dargestellt. Zum Probentransfer und zur Proben-
praparation kann er vertikal um 250 mm verschoben werden.

Diese Schirmung der Probe dient nicht nur zur Bestimmung des korrekten Ionenstroms, sondern
sie reduziert zugleich storende, durch die Boltzmannstrahlung verursachte Einfliisse.
Die Ermittlung des Einergieeintrags beruht auf einer Differenzmessung, so dass der Absolutwert

der Boltzmannstrahlungsleistung keinen Einfluss auf die Messergebnisse hat, denn durch Dif-
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Abbildung 3.18: Darstellung des die Probe umgebenden Schilds (halbdurchsichtig
gelb) zur Messung des Sekundérelektronenstroms und zur Abschirmung von Schwan-
kungen der Boltzmannstrahlung aufgrund von Raumtemperaturschwankungen



84 3 Experimentelles

ferenzbildung beider Gleichgewichtszustinde wird dieser Beitrag anulliert. Eine Anderung des
Wirmeflusses innerhalb der Messperiode kann die Messung jedoch erheblich beeinflussen, wie im
Folgenden gezeigt wird. Die allgemeine Gleichung fiir den durch Boltzmannstrahlung verursach-
ten Wirmefluss zwischen zwei Korpern der Temperatur 77 und 75 mit der sich gegeniiberstehenden
effektiven Flache A lautet:

Opole. = OA (61T} — &T3') . (3.48)

Die Konstanten ¢ und € bezeichnen die Stefan-Boltzman-Konstante ¢ und die € materialcha-
rakteristische Konstante fiir die Emissivitdt. Angepasst auf die geometrischen Verhiltnisse in der

Experimentierkammer lautet die Strahlungsbilanz:

4
Rezipient

e eTargetTT“arget> , (3.49)

OBoltz. = c72ATa1rget (gRezipient

wie in meiner Diplomarbeit [I00] gezeigt werden konnte. Die Anderung dieser Strahlungsbilanz,

herbeigefiihrt durch Variation der Temperaturen von Kammer oder Probe, berechnet sich wie folgt:

. 4
3 3
d QBoltz, - 2ATargt::t ‘O (ggRezipientTReZipiemd TRezipient - 48TargetTTarget d TTarget . (3.50)

Die Einfliisse von Schwankungen der Probentemperatur konnen im Folgenden unberiicksichtigt
bleiben. Die Probe ist zum Einen an das Wirmebad gekoppelt, so dass zuféllige Schwankungen
sehr klein sind. Zum Anderen sind nicht zufillige, durch Heizen herbeigefiihrte Schwankungen
in der Kalibrierung der Probe mittels elektrischem Referenzheizer beriicksichtigt. Man erkennt je-
doch die Wichtigkeit, die Probe bei der gleichen Basistemperatur zu kalibrieren, bei der auch der
Ionenbeschuss stattfindet. Dies gilt besonders, wenn bei hohen Basistemperaturen (Zimmertempe-
ratur) gearbeitet werden soll, da die Probentemperatur mit der dritten Potenz eingeht. Somit bleibt
die Rezipiententemperatur als kritische Grof3e.

Mit Einsetzen der Werte fiir die Emissivitdt des Rezipienten &€gi,p; = 0.2 der Stefan-Boltzmann-
Konstante ¢ = 5.6703 - 1078 W folgt zunichst:

m2K4
: —~12 \\4 ngezipient
dQOgolz. = 9.2-10 K4 3 'dTRezipient (3.51)
< q-1-dU+U-dI
= dPIon:

wobei dPj,, die Schwankung des Leistungseintrags durch Ionenbeschuss beschreibt. U, I stehen
fiir die Restbeschleunigungsspannung und lonenstrom, dU, dI fiir die dazugehorigen Schwankun-
gen. Mit obigen Annahmen fiir U = 100V, dU =2V, I =1-10"°A und df = 5- 1078 A ergibt
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Abbildung 3.19: Zeitlicher Verlauf der Schildtemperatur bei eingeschalteter Stabili-
sierung

sich fiir die Schwankungen des Leistungseintrags durch Ionenheizen:
dP=7-10"°W. (3.52)

Fiir die maximale Temperaturschwankung des Rezipienten bei Raumtemperatur ergibt sich:

4.3 1
d TRezipient = 9—2 : 106 K4 W
d TReZipient = 90mK. (3.53)

Die Rezipiententemperaturschwankungen, verursacht durch Raumtemperaturschwankungen, iber-
steigen diese abgeschitzte Grenze um ein Vielfaches [[I00]. Es ist deshalb unabdingbar das Kalori-
meter mit einem Wirmeschild zu umgeben, welches diese Temperaturschwankungen kompensiert.
Diesen Zweck erfiillt ebenfalls der Sekundirelektronenschirm, denn er ist iiber drei Peltierelemente
an einem temperaturstabilisierten Kupferflansch befestigt. So kann der Schirm bis auf eine Tem-
peratur von -10 °C heruntergekiihlt werden, was nach obiger Formel eine Schwankung von 125
mK zulidsst. Die Stabilisierung des Kupferflansches gelingt durch aktive Kiihlung mittels Fliissig-
keitsbad einer Temperaturstabilitit von £10 mK. In Abbildung [3.19] ist iiber mehrere Stunden
die Langzeitstabilitidt der Schildtemperatur dargestellt. Die Peltierelemente werden im Regime der

Spannungsreglung betrieben, so dass zwischen beiden Seiten des Peltierelements stets die gleiche
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Abbildung 3.20: Temperatur-Zeit-Kurve und elektrische Heizleistungs-Zeit-Kurve
wihrend der Probenkalibrierung

Temperaturdifferenz aufrecht erhalten wird, unabhéngig von der zu transportierenden Warmeleis-

tung.

3.4.3 Probenkalibrierung

Um die Temperaturerhohung des Targets beim lonenbeschuss in eine absolute deponierte Energie
umrechnen zu konnen, wird die Probe kalibriert. Die Kalibrierung beruht dabei auf der Annahme,
dass die Temperaturerhohung durch Leistungseintrag mit dem Ionenstrahl dquivalent zur Tempera-
turerhohung durch Leistungseintrag mit dem resistiven Heizer ist. Nach der Darstellung typischer
Ergebnisse einer Kalibrierung, im hiesigen Fall der Siliziumprobe, soll im Anschluss in Kapitel
B.4.4] der Giiltigkeitsbereich der Methode mittels numerischer Finite Elemente Methode (FEM)
Simulation abgeschitzt werden. In Abbildung[3.20]ist der zeitliche Verlauf der Probentemperatur
und der Verlauf der Heizleistung exemplarisch fiir die Kalibrierung einer Siliziumprobe dargestellt.
Der zeitliche Verlauf der Probe gibt den in Gleichung (3.39) auf Seite[79|beschriebenen mathemati-
schen Zusammenhang wieder. Die Kalibrierungsmessung ist von einer minimalen Temperaturdrift
tiberlagert, die fiir die Einzelmessung vernachlissigbar ist. Zudem wurde bei der Bestimmung der
Temperaturdifferenz der Mittelwert aus ansteigender und fallender Flanke errechnet. Der Fehler
ist durch den Digitalisierungsfehler bestimmt. Fiir die Temperaturdifferenz ergibt sich ein Fehler
von AT =2mK.

In Abbildung 3.2T]ist die gemessene Temperaturdifferenz iiber der elektrischen Heizleistung dar-
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Abbildung 3.21: Ermittelter linearer Zusammenhang aus Temperaturerhohung und
eingetragener elektrischer Heizleistung

gestellt. Deutlich zu erkennen ist der lineare Zusammenhang beider GroBen iiber einen Bereich
von mehreren Groflenordnungen in der elektrischen Heizleistung. Der ermittelte Fehler fiir den
Anstieg des linearen Zusammenhangs betrigt lediglich 1%. Die Umkehrfunktion dient als Kali-
brierfunktion und wird bei der Auswertung der Ionenheizexperimente zur Umrechnung der Tem-

peraturerhdhung in die eingetragene Leistung benutzt.

3.4.4 FEM-Simulation zum Warmetransport an der Probe

Dieser Abschnitt befasst sich mit der Festsetzung der Grenzen der experimentellen Parameter fiir
den Leistungseintrag in die Probe. Anhand einer numerischen Rechnung soll gezeigt werden, ab
welchem Wirmefluss in die Probe die Aquivalenz zwischen Ohmschem Heizen und Ionenheizen
nicht mehr gewéhrleistet ist. Ein wesentlicher Unterschied zwischen dem eigentlichen Experiment
und der Kalibrierung ist der Ort des Leistungseintrags. Wihrend im Falle des Ionenheizens die
Energie nahezu homogen in der Oberfliche der Probe deponiert wird, findet der Leistungseintrag
des Referenzheizers lokalisiert im Heizer selbst statt. Die den Sachverhalt beschreibende Warme-

transportgleichung lautet:
— Ve (kVT (7)) = QO(F). (3.54)

k bezeichnet die als isotrop und temperaturunabhéngig angenommene Wirmeleitfahigkeit, 7'(7) ist

die Temperatur am Ort 7 und Q die eingetragene oder abgefiihrte Warmemenge am Ort 7. Sie setzt
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sich aus Anteilen der Konvektion, der Strahlung und externer Quellen zusammen. Die Geome-
trie ist dem Probenhalter entsprechend nachgebildet (vgl. Kapitel 3.4.2] Seite 81} Abbildung [3.16]
und Abbildung in diesem Kapitel). Die Randbedingungen fiir die einzelnen Oberflichen

werden entsprechend der Gleichung gewdhlt:
70 (KVT(7) = Gext + h (Ty = T () + 0€ (Tegpient — T(7)*) (3.55)

Der externe Wirmefluss wird mit gex;. angegeben, k ist der Wirmetransportkoeffizient und 7y die
Temperatur des Wirmebads, 6, € und Trezipient bezeichnen die Konstanten der Boltzmannstrah-
lung (siehe Kapitel [3.4.2] Seite [84). Die Transportgleichung (3.54) ist mathematisch der Gruppe
der elliptischen partiellen Differenzialgleichungen zuzuordnen. Eine analytische Losung ist nur
bedingt moglich, deshalb wird die numerische Methode der Finiten Elemente benutzt. Das
Programmpaket FEMLab der Firma Comsol ist dafiir ein geeignetes Hilfsmittel. Es ermoglicht
tiber ein CAD-Interface die Definition der Geometrie und die anschlieBende Definition der Rand-
bedingungen. In Abbildung ist die iiber vier diinne Drihte an die Hitzesenke montierte
Probe dargestellt. Die Dimensionierung geht mit dem realistischen Aufbau einher (vgl. Kapitel

B.4.2) auf Seite [77).

Rand: Temperatur TMax / K: 303
303

z/m
0,02 302,8
302,6
0,01

302,4

302,2

0.01 302
]

Twmin / K: 301,8

(a) Geometrie der Probenauthingung (b) Uberlagertes Netz aus finiten Elementen

Abbildung 3.22: Darstellung der konkreten Geometrie und des iiberlagerten Netzes
aus Finiten Elementen zur Losung des Warmetransportproblems an der Probe mittels
FEMLab

Abbildung[3.22(b)|zeigt etwas vergrofert die mit einem Netz aus kleinen Elementen belegte Probe.
In den Abbildungen[3.23(a)]bis[3.23(g)|sind die Temperaturverteilungen der Probe dargestellt. Die
linke Spalte zeigt die Verteilungen fiir den Wérmeeintrag im Ohmschen Heizer, die rechte Spalte

fiir das Ionenheizen. In verschiedenen Zeilen sind unterschiedliche Heizleistungen (0 W, 500 u'W,

1 mW, 5 mW) aufgetragen.
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Abbildung 3.23: Vergleich des Probentemperaturverlaufs fiir verschiedene Heizleis-
tungen und verschiedene Orte des Warmeeintrags
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Zunichst ist zu bemerken, dass die mittlere Probentemperatur linear mit der eingetragenen Leis-
tung steigt. Dies zeigt Abbildung[3.24] Der Anstieg der modellierten Werte entspricht hierbei den
experimentell gefundenen Werten fiir die Kalibrierung. Man erkennt fiir geringe Leistungseintrige
bis etwa 1 mW einen sehr kleinen Gradient (kleiner 1 mK) in der Probentemperatur. Weiterhin ist es
fiir diese Leistungen nicht entscheidend, an welchem Ort diese Warmemenge eingetragen wird. Fiir
Leistungen groBBer 1 mW beginnt die Temperatur des Heizers von der des Sensors stirker abzuwei-
chen. Man erkennt recht deutliche Unterschiede der mittleren Probentemperatur in Abhéngigkeit
der Orte des Leistungseintrags. Im Experiment wird durch Auswertung des temperaturabhéngigen
elektrischen Widerstands des Sensors auf die Probentemperatur geschlossen. Da diese ab einer
Leistung von 1 mW mehr als 1 mK von der mittleren Probentemperatur abweicht und auch ver-
schiedene Temperaturen fiir die Ortsabhiingigkeit am Sensor ermittelt werden, ist die Aquivalenz
der elektrischen Heizung und der Ionenheizung nach Aussage der Simulation nicht mehr gewéhr-
leistet. Die Kalibrierung ist dann nicht mehr sinnvoll. Damit wird der Bereich fiir den maximalen
Wirmefluss iiber die Probe auf 1 mW begrenzt. Die ermittelte Grenze fiir den Warmeeintrag ist
dadurch begriindet, dass jede Verbindung von Materialien mit einem Warmeiibergangswiderstand
verbunden ist. Auch der Wirmewiderstand der Probe selbst muss mit beriicksichtigt werden. Fiir
geringe Leistungen stellt dieser summierte Wirmewiderstand kein Problem dar, da in diesem Fall

der Temperaturgradient unterhalb der Messgenauigkeit liegt.

e AT /K

Probe
lineare Anpassung: __
AT/K=4869xP /W ]

10

10° 10° 10°
P/W
Abbildung 3.24: Mittels der Finiten Elemente Methode berechnete mittlere Proben-

temperatur des kalorimetrischen Probenhalters in Abhéngigkeit von der eingetragenen
Heizleistung
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3.4.5 Probenpraparation

Die zuvor beschriebene Messung der Anderung der Differenz zwischen Probentemperatur und
Wirmebad beim elektrischen Referenzheizen oder beim Beschuss mit Ionen erforderte die Aus-
stattung der Probe mit einem Temperaturfiihler sowie einem resistiven Heizer.
Als Temperaturfiihler kamen Platinwiderstinde (PT1000) mit einem Ohmschen Widerstand von
1000 Ohm bei 0 °C zum Einsatz.
Als resistive Probenheizer bewihrten sich Dehnmessstreifen der Firma VISHAY INTERTECH-
NOLOGY, INC., im Speziellen vom Typ FSM-A6176S-100-S6EC. Diese Dehnmessstreifen eig-
nen sich besonders wegen ihres temperaturunabhingigen Ohmschen Widerstandes und der daraus
folgenden temperaturunabhéngigen Leistungsaufnahme.
Sowohl Temperaturfiihler als auch Heizer mussten geeignet auf der Riickseite des Probenmaterials
befestigt werden. Dabei war auf einen moglichst guten Wiarmekontakt zwischen Probenriickseite
und Heizer bzw. Temperaturfiihler zu achten. Dies konnte durch eine Klebverbindung mit dem
Klebstoff QA-600 ADHESIVE KIT erreicht werden. Dieser Kleber eignet sich besonders wegen
seiner groBen Temperaturbestiandigkeit und der geringen Viskositét, welche zu einer geringen Di-
cke der Klebstoffschicht beitridgt. Dies verringerte zum Einen den Wirmeiibergangswiderstand
zwischen Probenriickseite und Heiz- bzw. Temperaturmesselement und zum Zweiten verbesserte
sich die Ultrahochvakuumtauglichkeit. Die Klebeprozedur mit dem QA-600 bedingte zusétzlich,
dass die Klebeverbindung bei etwa 180 °C ausgeheizt wurde. Diese Temperatur liegt weit iiber
der Experimentiertemperatur, wodurch eine Verschlechterung des Ultrahochvakuums aufgrund des
Klebers nicht beobachtet werden konnte. Im Anschluss an die Bestiickung der Probe mit Heizer,
Temperaturfiihler und Zuleitungen wurde die Probe auf den Kalorimetrieprobenhalter aufgelegt.
Die vier Zuleitungen der Probe wurden durch die Bohrungen geschoben und die Probe mit der
Abdeckplatte fixiert. Um eine moglichst reine Probenoberfliche in das Vakuum zu transferieren,
wurde die Probenoberfliche im Falle von Silizium kurz vor dem Transfer chemisch von der Oxid-
schicht gereinigt:

Si0; +4HF — SiF, +2H;0. (3.56)

Nach dem Transfer in das Ultrahochvakuum der Targetkammer (p = 2 x 10710 mbar) wurde die
Probenoberflache unter Benutzung einer Argon - Gasentladungsionenquelle durch Zerstdubung

zusitzlich gesidubert. Die Zerstdubungsparameter sind in Tabelle [3.3] dargestellt.

Ionenenergie 3 keV
Ionenstrom 3 uA
Partialdruck Ar | 1-10~* mbar

Tabelle 3.3: Standardparameter der lonenkanone zur Sduberung der Probenoberfldache
durch Zerstdubung
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Weiterhin konnte wihrend des Experiments von einer dynamischen Sduberung der Probenober-
fliche durch den Experimentierstrahl ausgegangen werden. Bei einer Stromstirke von 1A und
einer kinetischen Ionenenergie von 100 eV bis 1000 eV befinden sich die Parameter nur leicht

unterhalb des Maximums fiir die Zerstdubungsausbeute.
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3.5 Ermittlung der emittierten potenziellen Energie —
Elektronenspektroskopie
Motivation der Elektronenspektroskopie ist es, die experimentellen Daten des Energieeintrags

von langsamen hochgeladenen Ionen mit einer komplementidren Messmethode zu festigen. Wie
in den Kapiteln 2.1.1 und 2.1.2] beschrieben, stehen neben dem Energieeintrag weitere Relaxa-

tionskanéle hochgeladener Ionen mit der Emission von Sekundirteilchen (Photonen, Elektronen,
Ionen, Atome) im Zusammenhang. Vom energetischen Aspekt am bedeutendsten fiir Projektile
geringer Kernladungszahlen ist dabei die Emission von Sekundirelektronen (sieche Kapitel 2.1.1.1]

bis Kapitel 2.1.1.3).

Experimentelle Anordnung

Die Experimente zur Bestimmung der durch Sekundirelektronen emittierten potenziellen Ener-
gie wurden im Ionenstrahllabor des Hahn-Meitner-Instituts (HMI) in Berlin durchgefiihrt. Das
Tonenstrahllabor verfiigt unter anderem tiber ein [ECRIQuellenlabor, welches in Abbildung [3.23]
dargestellt ist. Die [ECR}Quelle ist iiber eine Ionenstrahlfiihrung [123]], [126] 7], [&1]] an eine
[CHV}Experimentierkammer gekoppelt [127]], [82]] welche ebenfalls eine Ionenbremsoptik zur Er-
zeugung von lonen variabler kinetischer Energie enthilt. Detailliertere Ausfiihrungen finden sich
in den angegebenen Referenzen. Eine Darstellung der benutzten Experimentierkammer findet sich
in Abbildung 3.26] In der Experimentierkammer befindet sich der wichtigste Teil der Messap-
paratur zur Bestimmung der iiber Sekundérelektronen emittierten potenziellen Energie eines ein-
fallenden Ions, das Elektronenspektrometer. Der Aufbau und die Funktionsweise des Elektronen-
spektrometers wurde in friitheren Arbeiten [126] [I7]], [82]], [128]], [127] mehrfach beschrieben.
Deshalb soll dies nur grob skizziert werden. Von groflem Interesse bei dieser Apparatur ist neben
der Bestimmung der Augerelektronenausbeute bei der Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit
Festkorperoberflichen auch die totale Elektronenausbeute y. Der wohl groBte Anteil der totalen
Elektronenausbeute (etwa 90 %) wird im Niederenergiebereich (einige eV) emittiert.

Der Vorteil dieser Apparatur liegt darin, dass das Spektrometer bis zu kleinsten Energien zu-
verlédssig arbeitet. Dies ist notwendig, will man sowohl die totale Elektronenausbeute ermitteln
als auch energieaufgeloste Elektronenspektren aufnehmen. Das Spektrometer besteht aus einem
45°—Parallelplattenanalysator, Eingangs- und Ausgangsblenden sowie einem Channeltron zur Er-
fassung der Elektronenereignisse im jeweiligen Energiefenster. Die Energieauflosung des Spektro-
meters wird zusitzlich verbessert, indem die Elektronen vor dem Eintritt in die Analysatorplatten
abgebremst werden konnen. Die untere Platte liegt zu diesem Zweck auf dem Potenzial V. Die
Energie der Elektronen betrigt deshalb Ep,5s = E +V mit V < 0. Durch Anlegen einer Spannung

U an die obere Platte werden die den Analysator passierenden und zu analysierenden Elektronen
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Abbildung 3.25: Das[ECR}Labor am HMI Berlin [82]]
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auf eine Parabelbahn gelenkt. Nur die Elektronen mit der Energie:

Uu-Vv
Epass = i k : Spektrometerkonstante (3.57)

passieren den Analysator auf der Sollbahn. Die Spektrometerkonstante k beschreibt das Verhiltnis
aus dem Abstand der Ablenkplatten d zu dem Abstand der Blenden L:

k=— (3.58)

Bei der Aufnahme eines Energiespektrums werden U und V' so variiert, dass die Elektronen un-
abhingig von ihrer Eintrittsenergie in das Spektrometer den Analysator mit der festen Energie Epags
durchfliegen, um danach durch anschlieBende Nachbeschleunigung auf dem Channeltrondetektor
nachgewiesen zu werden. Um aus der Messung auf absolute Werte schlieBen zu kdnnen, miissen
die Spektren nach vorheriger Eichung verschiedener Parameter normiert werden. Solche Parameter
sind der beobachtbare Raumwinkel, die beobachtbare Probenflache und die Spektrometereffizienz.
Die Eichung dieser Parameter beruht auf Erfahrung und einer Vielzahl von Experimenten inner-
halb der Arbeitsgruppe am Mehr zur Theorie des Spektrometers findet man in [126]]. Die
Absolutnormierung wird nach [82]] durch Gleichung (3.39) erreicht:

d°N z
dE dQ AE'AQ'T]'%'CQ'CS'fgeo‘

(3.59)

Die GroBe auf der linken Seite gibt die Wahrscheinlickeit pro einfallendes Ion an, mit der ein
Elektron mit einer Energie E in den Raumwinkel Q emittiert wird. Auf der rechten Seite der Glei-
chung steht cg fiir den Faraday-Becher-Faktor, fge, flir den Geometriefaktor, cg fiir den Umrech-
nungsfaktor von Ladungen in Teilchenzahl (cp = 6,24 - 10'2 uC—1), Q fiir die im Faraday-Becher
pro Messpunkt aufgesammelte Ladung und q fiir die Ladung des Projektils. Der Faraday-Becher-
Faktor cg gibt das Verhiltnis zwischen Ionenstrom und dem gemessenen Strom an der Probe an. Er
wird experimentell durch den Vergleich des Ionenstroms im Faraday-Becher und dem Ionenstrom

auf der Probe bestimmt:

o5 = Icup + 0.3 Igjende . (3.60)
TTarget

IBiende gibt den Ionenstrom auf der Blende des Faraday-Bechers an, der klein gegen Icyp sein soll.

Dabei wird von einer mittleren Sekundérelektronenausbeute y = 2 auf der Becherblende ausge-

gangen. Die Normierung der aufgenommenen Spektren geschah weitestgehend automatisch mit

Hilfe des Computerprogrammes BEN. Aus den normierten doppeldifferenziellen Elektronenspek-

tren kann durch Integration sowohl die totale Elektronenausbeute Y- als auch die Menge der durch
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die Elektronenemission emittierten Energie E;™ berechnet werden:

Y, = //deEdeE (3.61)
dN,-

em. __ . e

ESm = //deEE S (3.62)

Da ein senkrechter Ionenbeschuss der Proben analog zur Kalorimetrie aus geometrischen Griinden
nicht moglich ist, wurden alle spektroskopischen Experimente unter einem Einfallswinkel von 60°
zur Oberfliche durchgefiihrt. Die Abweichungen der Ausbeuten verglichen mit dem senkrechten
Einfall sind gering und konnen akzeptiert werden. Als Projektile wurden Ar-Ionen der Ladungs-
zustande zwei bis neun verwendet. Dabei wurde die Abhingigkeit der Ausbeuten von der Projek-
tilenergie im Bereich von 100eV bis 3000 eV exemplarisch fiir den Ladungszustand Ar’* unter-
sucht. Alle anderen Ladungszustinde des Projektils wurden bei einer konstanten Einfallsenergie
von 720 eV gemessen (siche Tabelle [3.4). Die Integration der Winkelabhéngigkeit der detektierten
Elektronenausbeute erfordert eine analytische Anpassung der Messdaten beziiglich verschiedener
Detektionswinkel. Folgende Betrachtung liegt der analytischen Ndherung zu Grunde.

Die doppeldifferenzielle Elektronenausbeute ldsst sich in zwei Anteile zerlegen:

d*N
dQdE

=Y+ Yoo P2, (3.63)

Erster Teil beschreibt die isotrope Emission von Elektronen oberhalb der Festkorperoberfliche.
Der zweite Anteil beriicksichtigt zusitzlich eine exponentielle Schwichung der Elektronenemis-
sion in Abhingigkeit der im Festkorper zuriickgelegten Wegstrecke z. Die Wegstrecke z ldsst sich

durch die Emissionstiefe d und dem Beobachtungswinkel 0 ersetzen. Es folgt:

d*N -
J0gE = Yitherhime, (3.64)
Fiir kleine Eindringtiefen d folgt:
d*N .
o4k * Yi+Y2(1—A -sinf). (3.65)
Dies ldsst sich zusammenfassen zu:
d*N
deE(G) ~ a-+b-sin6. (3.66)

Der in Gleichung (3.66)) beschriebene mathematische Zusammenhang wird fiir die analytische An-
passung der doppeldifferenziellen Elektronenspektren und anschlieender Integration iiber Raum-
winkel und Energie benutzt, wobei a und b die Parameter der analytischen Anpassung darstel-

len. Nach der Raumwinkelintegration ergibt sich somit die energiedispersive einfachdifferenzielle
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Elektronenausbeute:
dN
= = /(a+bsin9) 5in0d6 do
Q
b ,
= 2mwa+ 5T (3.67)

In den Experimenten wurden jeweils folgende drei Beobachtungswinkel benutzt: (6=20°, 40°,
60°). In der folgenden Tabelle findet sich eine Zusammenstellung der durchgefiihrten Experimente

in Abhiéngigkeit des Probenmaterials, des Ladungszustandes bzw. der kinetischen Energie.

’ Element \ Ladungszustand H kinetische Energie \ Probenmaterial
Ar 2-9 720 eV Cu
Ar 2-9 720 eV n—Si
Ar 2-9 720 eV p—Si
Ar 2—9 720 eV Si + 40nm SiO,
Ar 9 (0,5—5) keV Cu
Ar 9 (0,5—5) keV Si 4+ 40nmSiO;
Ar 9 720 eV n—Si + 20nm SiO,
Ar 9 720 eV p—Si+ 20nmSiO,

Tabelle 3.4: Ubersicht der durchgefiihrten Experimente zur Bestimmung der Elektro-
nenausbeute und der dariiber emittierten Energie fiir verschiedene Probenmaterialien,
unterschiedliche Ladungszustinde und unterschiedliche kinetische Energie der Argo-
nionen
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Uberblick

In einem ersten Teil werden erstmalig absolute Werte fiir die emittierte potenzielle Energie fiir
die Wechselwirkung von Argonionen (1 < q < 11, 100 eV< Eyj, < 1000 eV) mit verschiedenen
Festkorperoberflichen durch Evaluierung von doppeldifferenziellen Elektronenspektren angege-
ben. Ein Vergleich der Ergebnisse der Elektronenspektroskopie und der Ergebnisse der Gegenfeld-
messung am Kalorimeter wird zeigen, dass beide Methoden eine gute Ubereinstimmung aufwei-
sen, worin die Konformitét beider Apparaturen bestétigt wird.

In einem zweiten Teil sollen absolute Werte fiir die Menge der deponierten potenziellen Energie
unter gleichen Wechselwirkungsbedingungen présentiert werden.

Das Interesse liegt bei beiden Untersuchungen auf der Unterscheidung verschiedener Materialklas-
sen wie Metalle, Halbleiter und Isolatoren.

Zur besseren Veranschaulichung der Ergebnisse sowie zur Uberpriifung, inwiefern die beiden Me-
thoden alle Relaxationskanéle erfassen, werden die absoluten Werte mit theoretischen Angaben fiir
die gesamte potenzielle Energie der Ionen verglichen. Damit wird erstmalig erfolgreich eine Ener-
giebilanz fiir die Relaxation von hochgeladenen Ionen vor Festkorperoberflichen aufgestellt. Zum
Abschluss werden die experimentellen Daten beider Messmethoden mit Daten der numerischen
Simulation beziiglich der Energiebilanz verglichen.
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4.1 Emittierte Energie durch Elektronen

4.1.1 Analyse der Rohdaten

In Abbildung [4.1] sind doppeldifferenzielle Elektronenausbeuten fiir verschiedene Beobachtungs-
winkel (@= 60°, 40°, 20°) dargestellt. Entsprechend Kapitel[3.5]auf Seite[96] Gleichung (3.66) wird

0,1

0,01
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N / (3ELBQ)

1E-4 E
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0 50 100 150 200 250 300
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Abbildung 4.1: Typische Sekundirelektronenspektren fiir verschiedene Beobach-
tungswinkel (®=60°, 40°, 20°, 60°) fiir den Beschuss von Cu mit Ar’t

die Winkelverteilung der emittierten Elektronen ermittelt und nach Gleichung die Integrati-
on der Raumwinkelabhingigkeit durchgefiihrt. Die Resultate, d.h. die einfachdifferenziellen Elek-

tronenausbeuten sowie die emittierte Energie iiber der Elektronenenergie, sind in den Abbildungen

@.2(a)lund @.2(b)| fiir verschiedene Ladungszustinde iiber der Elektronenenergie dargestellt.

In beiden Darstellungen ist fiir die Ladungszustinde q = 8 und q = 9 eine ausgeprédgte Erhhung
bei 200 eV zu erkennen. Diese Resonanz ist der LMM-Augerlinie des Projektils zuzuordnen. Ar®*
besitzt eine Vakanz in der L-Schale, die sich hauptsichlich iiber den LMM-Augerkanal abregt. Im
Falle von Ar®* existiert ebenfalls eine metastabile Elektronenkonfiguration [129], die eine Vakanz
in der L-Schale aufweist. Da dieser Anteil verglichen mit der gefiillten L-Schalenkonfiguration
bei Art sehr klein ist, ist auch die LMM-Resonanz im Fall von Ar3* deutlich kleiner. Es ist in
Abbildung weiterhin gezeigt, dass der Anteil der niederenergetischen Sekundérelektronen

bis zu einer Energie von etwa 50 eV den groBten Beitrag zur Elektronenausbeute liefert. Das Dia-
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Abbildung 4.2: Energiedispersive Sekundirelektronenspektren und die daraus ermit-
telte, durch Sekundérelektronen von der Probe emittierte Energie fiir den Beschuss von

Cu mit Ar?"
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gramm in Abbildung .2(b)|stellt die mit der Energie multiplizierte Elektronenausbeute respektive
die emittierte Energie dar. Hierbei wird deutlich, dass zumindest fiir Ladungszustidnde groBer als
q = 8 die niederenergetischen und hochenergetischen Anteile der Sekundirelektronen hinsichtlich
der emittierten Energie etwa gleich groB3 sind. Weiterhin sind die Spektren dadurch ausgezeichnet,
dass sie im Niederenergiebereich einen starken Abfall der Elektronenausbeute aufweisen. Dieser
Abfall bei etwa 4 eV kennzeichnet die untere Energiegrenze des Spektrometers [[126]. Um den Nie-
derenergieanteil der Sekundérelektronen jedoch nicht unterzubewerten, wird die Ausbeute fiir eine

Energie kleiner 5 eV vor der Energieintegration mit einem Polynom dritten Grades abgeschitzt.

4.1.2 Darstellung der Einzelergebnisse

Da man mit der spektroskopischen Messapparatur in der Lage ist sowohl Elektronenenergie als
auch Elektronenausbeute absolut zu ermitteln, ist die Bestimmung des emittierten Anteils der po-
tenziellen Energie eine wichtige komplementire Messung zu den Experimenten zum Energieein-
trag. Aus diesem Grund wurden Vertreter der drei Materialklassen (Metall, Halbleiter und Isola-
tor) ebenfalls elektronenspektroskopisch vermessen. Als Vertreter fiir die Klasse der Metalle dient

Kupfer.

4.1.2.1 Elektronenspektroskopie an Kupfer

Die Integration der einfachdifferenziellen Elektronenausbeute bzw. des Produkts aus einfachdit-
ferenzieller Elektronenausbeute und Elektronenenergie im Intervall der Energie der emittierten
Elektronen liefert zum Einen (aus Abbildung die totale Elektronenausbeute und zum An-
deren (aus Abbildung B.2(b)) die totale Energie in Abhingigkeit des Ladungszustandes. Diese
Zusammenhinge sind in den Abbildungen [.3(a) und i.3(b)] (schwarze Quadrate) dargestellt. Der

Zusammenhang beider Grofen mit der inneren potenziellen Energie ist durch die gestrichelte Line

gezeigt. Diese Linie approximiert qualitativ die innere potenzielle Energie in Abhédngigkeit vom
Ladungszustand E(q) ~ m. Die semiklassische Herleitung dieser Abhingigkeit ist im An-
hang[A .4 gezeigt.

Fiir die quantitative Anpassung der eingezeichneten Funktionen an die experimentellen Daten wur-

de ein Anpassungsfaktor k definiert:

1 221 2¢°+3q%+q
. @.1)

f(q):k-imeac G

Ermittelt man diesen Faktor fiir die mit dem Cowan-Code [[66] berechnete potenzielle Energie der
Ladungszustinde Ar!™ bis Ar3T, so ergibt sich k = 1,08, wie ebenfalls im Anhang demons-
triert. Im Fall der Elektronenausbeute dient dieser Faktor lediglich zur Anpassung der dargestell-

ten Funktion an die experimentellen Daten. Im Falle der emittierten Energie gibt dieser Faktor den
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Abbildung 4.3: Sekundirelektronenausbeute (a) und totale emittierte Energie (b) ver-
glichen fiir Kupfer- und Siliziumproben in Abhédngigkeit vom Ladungszustand fiir den
Beschuss mit Ar?+
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emittierten Teil der inneren potenziellen Energie wieder. Er betriigt fiir die eingezeichnete Funktion
in Abbildung .3(b) kK = 0, 11. Die Abweichung fiir die Ladungszustinde q > 8 von der approxi-
mierten Funktion sind durch den Sprung in der Ionisationsenergie bei beginnender lonisation einer
neuen Schale (L-Schale) begriindet. Die benutzte analytische Anpassung ist nur zweckméBig in-
nerhalb einer Schale mit gleicher Hauptquantenzahl (siehe ebenfalls Anhang[A.4).

Weiterhin kann festgestellt werden, dass die Ergebnisse der totalen Elektronenausbeute mit dies-
beziiglichen Angaben in der Literatur gut iibereinstimmen. McDonald et al. [I30] fanden bei
dem Beschuss von Kupferoberflichen fiir den hier verwendeten Bereich von Ladungszustinden
gleich groBe Elektronenausbeuten. Weiterhin folgerten die Autoren, dass ein GroBteil der emit-
tierten Elektronen dem Niederenergiebereich bis 50 V zuzuordnen ist. Die Summe der iiber Se-
kundirelektronen emittierten Energie wurde nach meinem Kenntnisstand hier erstmalig evaluiert,
so dass keine in der Literatur verzeichneten Angaben zum Vergleich der Ergebnisse zur Verfiigung

stehen.

4.1.2.2 Elektronenspektroskopie an Silizium

Ein dhnliches Ergebnis liefert die Elektronenspektroskopie an einer Siliziumprobe. In den Ab-
bildungen [.3(a)| und [.3(b)] sind ebenfalls die totale Elektronenausbeute und auch die durch Se-
kundirelektronen emittierte Energie als Dreiecke dargestellt. Hierbei sind die Daten jeweils fiir
p-dotierte (N, = 4,5 - 1015 —L; | roter Kreis bzw. n-dotierte N, = 1,5 - 1095, griines Dreieck)

cm3’ o3’

Siliziumproben gezeigt. Es kann im Rahmen der Genauigkeit kein Unterschied fiir die Ergebnis-
se der verschieden dotierten Proben festgestellt werden. Auch der Vergleich mit den Daten der
Kupferprobe zeigt keinen deutlichen Unterschied. Silizium verhilt sich, wie auch andere Arbei-
ten zur Elektronenemission auf Halbleiter zeigen [I31]], bei Raumtemperatur wie ein Metall. Das
Ion taucht neutralisiert in den Festkorper ein [18] 23]. Es stehen geniigend Ladungstriger zur
Verfiigung und auch die Mobilitit dieser ist hinreichend grof3, um den Verlust an Elektronen durch
das eindringende hochgeladene Ion zu kompensieren. Dies spiegeln auch die Experimente von
Ducree et al. [133]] wider. Ferner zeigt weiterhin der Vergleich der beiden unterschiedlichen
Dotierungen, dass nicht das Vorhandensein von Elektronen im Leitungsband zu den metalldhnli-
chen Eigenschaften fiihrt, sondern vielmehr die Moglichkeit vorhanden sein muss, Elektronen dem

Valenzband nachzuliefern. Diese Aufgabe kann auch von der Locherleitung tibernommen werden.

4.1.2.3 Spektroskopie an Siliziumdioxid

Ein anderes Bild ergibt sich bei der Elektronenspektroskopie an Siliziumdioxid. Siliziumdioxid
als Vertreter der Materialklasse der Isolatoren bringt die experimentelle Schwierigkeit der elek-
trostatischen Aufladung mit sich. Um unkontrollierbare Aufladungen zu verhindern, wurden die

Proben speziell prapariert. Dazu wurde eine diinne Siliziumoxidschicht auf einem n-dotierten Si-
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Abbildung 4.4: Vergleich der energiedispersiven Sekundirelektronenausbeute pro
einfallendes Ar’t-Ton auf SiO, verschiedener Oxiddicken und verschiedenen Basis-
materials

liziumsubstrat mittels PECVD} Verfahren deponiert. Dieses Oxid besitzt eine hohere Storstellen-
anzahl und stellt deshalb einen weniger perfekten Isolator als thermisch gewachsenes Oxid dar.
Aufgrund der geringen Dicke der Oxidschicht kommt es zu einer quasi statischen Aufladung der
Probe von einigen 10 V. Dabei stellt sich ein Gleichgewicht zwischen der Aufladung der Oberfliche
durch Ionenbeschuss und der Kompensation dieser Ladungen durch Fowler-Nordheim-Tunneln
(134 [134d] ein. Es sei an dieser Stelle lediglich erwihnt, dass die verbleibende Potenzialdiffe-
renz mit der Oxidschichtdicke korreliert, wie in Abbildungf.4]zu erkennen ist.

Hierbei erkennt man die Verschiebung der LMM-Augerelektronenlinie zu niedrigeren Energien
mit zunehmender Oxiddicke verglichen mit der Argon LMM-Augerelektronenemission auf Kup-
fer und Silizium. Durch die positive Aufladung der Siliziumdioxidoberflache beim Ionenbeschuss
erfahren die Sekundirelektronen einen Energieverlust, der sich in der Verschiebung der Argon
LMM-Augerresonanz widerspiegelt.

Doch nicht die gesamte Verschiebung kann mit der Potenzialdifferenz und des Fowler-Nordheim-
Tunnelprozesses erklidrt werden. Es kann gezeigt werden, dass das Anwachsen der Potenzialdif-
ferenz zwar in linearem Zusammenhang mit der Oxiddicke steht, aber die Extrapolation zu einer
Oxiddicke null die Verschiebung nicht anulliert. Eine mogliche Erkldrung dafiir ist, dass im Oxid
nicht geniigend bewegliche Ladungstriger vorhanden sind um das eingedrungene hochgeladene

Ion abzuschirmen. Die deshalb im Vergleich zu Metallen und Halbleitern geringer ausgepriagte Ab-
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Abbildung 4.5: Einfachdifferenzielle Sekundirelektronenausbeute von SiO; bei dem
Beschuss mit Ionen Ard™

schirmwolke sorgt gegebenenfalls fiir eine zusitzliche Verschiebung der Augerlinie. Eine weitere
Erkldrung bietet die Moglichkeit, dass das hochgeladene Ion bedingt durch die hohere Austritts-
arbeit im Oxid nicht neutralisiert in den Festkorper eintaucht und die Relaxationskaskade tiefer
in den Festkorper verlagert wird. Eine dhnliche Deutung ist bei Khemlich et al. [24]] zu finden,
als reines LiF und mit wenigen Monolagen LiF abgedecktes Gold miteinander verglichen wurde
(siehe Kapitel 2.1.1.1] Seite 23). Diesen Prozess im Detail zu ergriinden, ist Gegenstand aktueller
Untersuchungen in unserer Arbeitsgruppe und kann noch nicht detailliert ausgefiihrt werden.
Vergleicht man weiterhin die Sekundirelektronenspektren von Siliziumdioxid in Abbildung [4.3]
mit denen von Kupfer in Abbildung so erkennt man neben der Verschiebung der LMM-
Linie bei allen Ladungszustidnden eine wesentlich geringere Elektronenausbeute im Niederener-
giebereich. Dies belegt ebenfalls die Verschiebung der Elektronenspektren zu niedrigeren Energien
und das damit verbundene spitere Einsetzen der Elektronenemission.
Zum Vergleich mit den vorher dargestellten Ergebnissen sind in Abbildung und Abbildung
|.6(b)| die totale Elektronenausbeute fiir Siliziumoxid und die iiber Elektronen emittierte Energie
als blaue Dreiecke dargestellt. Die totale Sekundirelektronenausbeute und die damit verbundene
Emission potenzieller Energie ergibt fiir niedrige Ladungszustidnde bis q=7 nahezu null. Erst mit
Einsetzen der hoher energetischen Beitrige der LMM-Augerelektronen steigt die totale Elektro-

nenausbeute und die Menge der emittierten Energie an.
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Abbildung 4.6: Vergleich der energiedispersiven Sekundarelektronenspektren und
der daraus ermittelten, durch Sekundirelektronen von der Probe emittierten Energie
fiir den Beschuss von Siliziumdioxid, p- und n-Silizium und Kupfer mit Ar?"
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4.1.2.4 Energieabhangigkeit der emittierten Energie der lonen

Die Beantwortung der Frage nach dem Einfluss der Projektilenergie auf die Elektronenspektren
war eine der zentralen Fragen der Experimente am [HMI] Beruht doch die Auswertung der kalo-
rimetrischen Experimente auf einer linearen Extrapolation zur kinetischen Energie null. So ist es
von groBer Notwendigkeit fiir die Auswertung der Kalorimetrieexperimente zu zeigen, dass die
Elektronenemission in dem benutzten Bereich der Projektilenergie unabhingig bzw. wenigstens
linear mit der Projektilenergie im Zusammenhang steht. Die kinetische Energie der Ar’*-Ionen
wurde von 500eV bis 5000 eV variiert. In den Abbildungen [.7(a)] und [.7(b)] sind sowohl die
Elektronenausbeute als auch die durch Elektronen emittierte Energie fiir Kupfer und Silizium-

dioxid dargestellt. Neben den deutlichen quantitativen Unterschieden zwischen der Kupferprobe
und der Siliziumdioxidprobe konnte eine nahezu konstante Elektronenausbeute bzw. ein konstanter
Wert der emittierten Energie fiir unterschiedliche Projektilenergien nachgewiesen werden. Es ist
zu erkennen, dass bei beiden Proben sowohl die Werte der Elektronenausbeute als auch die emit-
tierte Energie geringfiigig mit abnehmender kinetischer Energie ansteigen. Fiir hohere kinetische
Energien (Exi, > 1000eV), welche dann jedoch ausserhalb der exprimentellen Parameter der Ka-
lorimetrie liegen, sinken die Werte leicht. Dies geht einher mit experimentellen Daten von Aumayr
et al. [50] und Kurz et al. [49]. Fiir kinetische Energien im Bereich von 100eV steigt die Se-
kundirelektronenausbeute wieder leicht an. Dieses Verhalten in Abhiingigkeit der Projektilenergie
kann durch zwei Fakten begriindet werden. Fiir sehr geringe kinetische Energien setzt zum Einen
die Dynamik der Relaxation des hohlen Atoms deutlich vor der Oberfldche ein und auf Grund der
langeren Aufenthaltszeit vor der Oberfliche schreitet die Relaxation weiter voran als bei hoher
kinetischer Energie. Zum Anderen ist die Eindringtiefe fiir hochenergetische Projektile (mehrere
Nanometer) deutlich groBer als fiir Projektile im Bereich von 100eV ( Subnanometer). Da ein
Grofteil der Elektronen eine kinetische Energie kleiner 1000 eV besitzen, kann die Mehrheit der
emittierten Elektronen, welche von hochenergetischen Projektilen stammen, den Festkorper nicht

verlassen.
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Abbildung 4.7: Vergleich der Elektronenausbeute und der absoluten emittierten Ener-
gie durch Sekundérelektronen fiir den Beschuss einer Kupfer- bzw. Siliziumdioxid-
oberfliche mit Ar’*-Tonen verschiedener kinetischer Energie
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4.1.3 Vergleich und Wertung der Ergebnisse

Mit Hilfe der Elektronenspektroskopie wurde zum FEinen gezeigt, dass die Elektronenausbeute
und die somit emittierte Energie nahezu unabhingig von der Projektilenergie in einem Bereich
von 100eV bis 1000 eV ist. Damit kann bestétigt werden, dass fiir die Auswertung der kalorime-
trischen Experimente eine lineare Extrapolation in diesem Bereich der Projektilenergie gerecht-
fertigt ist. Zum Anderen sind erstmalig die Werte fiir die durch Sekunddrelektronen emittierte
Energie fiir verschiedene Materialklassen bei konstanter kinetischer Energie (Exj, = 720eV) in
Abhingigkeit vom Ladungszustand (q=2-9) der Projektile dargestellt (Abbildung f.6(b)). Bei al-
len Proben konnte gezeigt werden, dass die absoluten Werte fiir die emittierte Energie bei niedrigen
Projektilladungszustidnden sehr klein sind und mit steigendem Ladungszustand (mit steigender po-
tenzieller Energie) anwachsen. Die gemessenen Werte im Falle der Kupferprobe und der beiden
Siliziumproben unterscheiden sich dabei kaum. Im Falle der Siliziumdioxidprobe wird ein be-
deutend geringerer Anteil der potenziellen Energie durch Sekundirelektronen emittiert. Dies ist
vor allem durch die Aufladung der Probe und der damit verbundenen Verschiebung der Elektro-
nenspektren begriindet. Bemerkenswert ist abschlieBend die Tatsache, dass in allen Experimenten
keine Probenaugerprozesse angeregt werden konnten. In friiheren Arbeiten von Kohrbriick [81]]
und Spieler [82]] konnten diese Prozesse detektiert werden. Allerdings wurden diese Experimen-
te mit Projektilenergien von einigen 10 keV durchgefiihrt. Ein Unterdriicken der Probenaugerlinie
durch Verschmutzung der Oberfldche ist auszuschlieBen, da auch die Augerelektronenlinie [81]]
von Kohlenstoff bei 260 eV nicht zu erkennen ist. Spieler [82]] definierte eine Schwellenergie von
2keV fiir Ar”* und Ar'#* Tonen auf Silizium. Diese Fakten lassen die Schlussfolgerung zu, dass
die Anregung von Probenaugerprozessen hauptsichlich durch die kinetische Energie der Projek-
tile initiiert wird. Die potenzielle Energie hingegen, so die Vermutung, wird zumeist schrittweise
in kleineren Energieportionen in Form von Bewegungsenergie der Elektronen in den Festkorper

eingetragen und vermag keine Innerschalenvakanzen anzuregen.

4.1.4 Emittierte Energie mittels Gegenfeldanalyse

Aus der in Kapitel [3.3.2] Seite [73] beschriebenen Gegenfeldanalyse zur Bestimmung der Rest-
energie der Ionen wurden ebenfalls Erkenntnisse liber die Sekundérelektronenemission gewon-
nen. In Abbildung [.§]ist selbige Gegenfeldanalyse nochmals dargestellt. Die Strom-Spannungs-
charakteristik, die emittierte Elektronen bis zu einer Gegenspannung von 50 V reprisentiert, ist
hierin blau gekennzeichnet. Die blaue Fliche selbst reprisentiert die durch Sekundirelektronen
emittierte Leistung bei einem Ionenstrom von 1 A. In Abbildung [4.9]ist dieser Sachverhalt auf
den Ionenstrom normiert und fiir verschiedene Ladungszustinde dargestellt. Zusitzlich sind in
diesem Diagramm die Ergebnisse der Gegenfeldmessungen mit denen der Elektronenspektrosko-

pie fiir Kupfer verglichen. Die quantitative Ubereinstimmung der dargestellten Ergebnisse ist auf
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Abbildung 4.8: Gegenspannungsabhingiger Proben- und Schirmstrom wihrend des
Anlegens einer variablen Gegenspannung an die Probe; Die blaue Flidche entspricht
der durch Sekundirelektronen emittierten Leistung.

Abbildung 4.9: Vergleich der Ergebnisse aus Elektronenspektroskopie und Gegen-
feldanalyse zur Ermittlung der emittierten Energie pro einfallendes Ion fiir verschie-
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Grund der Einfachheit der Gegenfeldmessung als sehr gut einzuschitzen. Lediglich fiir Ladungs-
zustdnde g > 6 wird der Wert fiir die emittierte Energie im Falle der Gegenfeldmethode zu gering
abgeschitzt. Diese Differenz steigt mit zunehmendem Ladungszustand weiter an. Der Grund dafiir
ist, dass die Gegenspannungsanalyse nur bis zu einer Spannung von 50 V misst, d. h. Elektronen bis
zu einer maximalen Elektronenenergie von 50 eV Elektronen beriicksichtigt. Die Elektronenener-
gien fiir die hoheren Ladungszustinde iiberschreiten diese Grenze jedoch. Die Gegenfeldanalyse
bietet die Moglichkeit, Strahlqualitit und kinetische Energie direkt auf der Kalorimetrieprobe zu
bestimmen, unabhingig vom Probenmaterial sowie eventuellen Aufladungen. Die gute Uberein-
stimmung dieser beiden Methoden ist zum Einen eine bestandene Uberpriifung fiir die Genauig-
keit der kalorimetrischen Apparatur und zeigt damit zum Anderen die Konformitit der kalorime-

trischen Experimente und der Elektronenspektroskopie.
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4.2 Deponierte Energie der lonen

Die Experimente des Energieeintrags hochgeladener Ionen in Festkorperoberflachen unter Benut-
zung des in Kapitel [3.4.2] beschriebenen Aufbaus erfordern zur Ermittlung representativer, absolu-
ter Messergebnisse eine Reihe von Vorexperimenten. Dies beinhaltet die Kalibrierung der Proben-
temperaturerhohung beziiglich einer bekannten elektrischen Referenzheizleistung (siehe Kapitel
[3.4.3), womit im Anschluss die Angabe absoluter Werte fiir die deponierte potenzielle Energie
ermOglicht wird. Weitere Vorexperimente dienen zur Ermittlung der Restenergie der Ionen unter
Beriicksichtigung des Plasmapotenzials (siehe Kapitel [3.1.5]bzw. Kapitel [3.3.2). Diese Experimen-

te bilden die Grundlage fiir die im Folgenden présentierten Ergebnisse.

4.2.1 Analyse der Rohdaten

Die Experimentiervorschrift (Kapitel [3.4.1)) sieht vor, die Probentemperaturerh6hung in Abhéngig-
keit des Ladungszustandes und der Restbeschleunigungsspannung der benutzten lonenspecies zu
ermitteln. Der zeitliche Verlauf der Probentemperatur ist exemplarisch fiir Ar’* und einen tota-
len Ionenstrom fio; = 1 A in Abbildung {f.10| dargestellt. Die verschiedenen Farben der Graphen
codieren unterschiedliche Restbeschleunigungsspannungen, respektive die kinetische Energie der
Ionen. Zu erkennen ist ebenfalls eine geringe Temperaturdrift von etwa 20 mK in 6000 s, welche
die Messergebnisse aber nicht beeinflusst.

Mit der aus diesem Diagramm zu ermittelnden Temperaturdifferenz in Abhéingigkeit der Variati-
on der kinetischen Energie folgt mit der Kalibrierkurve sowie dem Teilchenstrom die eingetragene
Gesamtenergie pro lon E(Il‘e’g.
bildung [.1T] exemplarisch fiir die Kupferprobe dargestellt. Durch die lineare Extrapolation der

Eine komplette Messreihe verschiedener Ladungszusténde ist in Ab-

Kurven zur kinetischen Energie null wird der Anteil der deponierten potenziellen Energie ermit-
telt.

4.2.2 Darstellung der Einzelergebnisse
4.2.2.1 Kalorimetrische Messungen an Kupfer

In Abbildung [£.12] zeigen die schwarzen Quadrate die pro Ion in die Kupferoberfliche eingetra-
gene potenzielle Energie fiir verschiedene Ladungszustidnde. Vor der Diskussion der Ergebnis-
se sei an dieser Stelle nochmals ganz deutlich hervorgehoben, dass die gewonnenen Werte fiir
die deponierte Energie eines hochgeladenen Ions nicht der Energiedeposition eines Ions mit ei-
ner kinetischen Energie nahe null entsprechen. Vielmehr dient die Extrapolation der Separation
des kinetischen und potenziellen Energiebeitrags. Diese Extrapolation ist moglich, da sich im

betrachteten Intervall der kinetischen Energie die Dynamik der Neutralisation nur unwesentlich
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Abbildung 4.10: Probentemperatur iiber der Zeit fiir den Beschuss einer Kupferprobe
mit Ar’"-Tonen verschiedener kinetischer Energie

mit der kinetischen Energie dndert. Somit entsprechen die dargestellten Werte der deponierten
potenziellen Energie eines hochgeladenen lons, welches sich mit einer kinetischen Energie im
Bereich von 100eV -q < Eyin < 1000eV -q an die Oberfliche annédhert. Aus dem Diagramm in
Abbildung [A.12] ist erkennbar, dass der deponierte Teil der potenziellen Energie bis zu Ladungs-
zustinden q < 8 entsprechend Gleichung (@.1)) auf Seite [T02] mit dem Ladungszustand bzw. linear
mit der Summe der Ionisationsenergie anwéchst. Der Anpassungsfaktor betrdgt hierbei k = 0, 84.
Fiir hohere Ladungszustinde erkldrt wiederum der Sprung der Ionisationsenergie auf Grund der
beginnenden Ionisation der L-Schale, dass die analytischen Funktion die experimentellen Daten
unterbewertet. Die im Diagramm angegebenen Fehler setzen sich hauptsichlich aus drei Anteilen
zusammen. Zum Einen ist da die Unsicherheit in der Bestimmung der Restenergie, welche mit
AEyi, = AUp; - g = 2eV - q abgeschitzt wird. Der zweite Anteil ergibt sich aus dem Fehler der li-
nearen Regression der eingetragenen Energie iliber der kinetischen Energie. Zum Dritten muss der
Fehler in der Bestimmung des Ionenstroms mit beriicksichtigt werden. Als Fehler konnen hier et-
wa 10 nA abgeschitzt werden. Der so abgeschitzte Gesamtfehler von etwa 15 % ist fiir einfach und
zweifach geladene Projektile aufgrund des geringen absoluten Messwertes am grof3ten und sinkt
fiir hohere Ladunszustinde auf 10 %. Weitere Beitrige, wie zum Beispiel Fehler in der Ermittlung
des Zusammenhangs der eingetragenen elektrischen Heizleistung sowie der Probentemperatur lie-
gen unterhalb von 2 % und konnen vernachldssigt werden. Die Fehlerangaben stellen eine obere

Abschitzung dar. Die Reproduzierbarkeit der Einzelmessungen ist weitaus besser, wie anhand von
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Abbildung 4.11: Deponierte Energie eines Argonions in eine Kupferoberfliche fiir
verschiedene Ladungszustinde und verschiedene kinetische Energien; Der Schnitt-
punkt mit der Energieachse bei Eyj, = 0 eV ergibt den Anteil der eingetragenen inne-
ren potenziellen Energie wieder.

einzelnen Messpunkten in den Diagrammen zu erkennen ist.

4.2.2.2 Kalorimetrische Messungen an Silizium

Im Falle von Silizium wurden die gleichen Siliziumproben mit unterschiedlichen Dotierungen un-
tersucht (p-dotierte N, = 4,5 1015$ bzw. n-dotiert N, = 1,5 - 1015#). Die Resultate sind als
rote Kreise bzw. griine Dreiecke in Abbildung [A.12] gezeigt. Es zeigt sich, dass bei der Depositi-
on potenzieller Energie langsamer hochgeladener Ionen kein messbarer Unterschied im Vergleich
der beiden verschieden dotierten Siliziumproben existiert. Verglichen mit dem Energieeintrag in
die metallische Kupferprobe liegen auch diese Abweichungen innerhalb der Fehlergrenzen. Man
kann schlussfolgern, dass sich die Neutralisationsdynamik hochgeladener Ionen vor Halbleitero-
berflichen mit den hier verwendeten Dotierungen im Falle der Kalorimetrie nicht wesentlich von
der Neutralisationsdynamik vor Metalloberflichen unterscheidet (vgl. dazu Kapitel f.1.2.2] Seite
[[04). Eine Interpretation hierfiir ist, dass die Bedeutung der Bandliicke von Materialien fiir die
Emission der Elektronen und fiir die Generierung des hohlen Atoms eher gering ist. Im Bild des
[COB}Modells ist anzunehmen, dass die Potenzialbarriere sogar unterhalb der Valenzbandoberkan-

te gedriickt werden kann und somit ein resonantes Fiillen der duB3eren Energieniveaus des Ions
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Abbildung 4.12: Deponierte potenzielle Energie pro Ion fiir verschiedene Ladungs-
zustiinde bei dem Beschuss einer Cu-, p-Si- bzw. n-Si-Probe mit Ar4*-Ionen

direkt aus dem Valenzband moglich ist. Ein zusitzliches Absenken der Barriere um etwa 1 eV auf-
grund einer Bandliicke verdndert den Neutralisationsmechanismus kaum. Entscheidend ist hierbei
lediglich, dass der lokale Elektronenverlust durch Festkorperelektronen ausgeglichen werden kann
(siehe Seite und Seite [25). Ob die beweglichen Ladungstriger durch Elektronen oder durch
Locher représentiert werden, ist dabei nicht von Bedeutung. Effekte, die sich ausbilden, wenn die
lokalen Elektronenverluste nicht kompensiert werden, konnen zum Beispiel an Isolatoroberflachen

wie Siliziumdioxid, untersucht werden.

4.2.2.3 Kalorimetrische Messungen an Siliziumdioxid

Fiir die Messungen an einer Siliziumdioxidoberfliche wurde genau wie im Fall der Elektronen-
spektroskopie eine Probe pripariert, die aus n-leitendem Siliziumbasismaterial und einer 40 nm
dicken deponierten Siliziumdioxidschicht besteht. Dies fiihrt, wie schon in Kapitel@erl'&iutert, zZu
einer quasi statischen Aufladung der Probe, mit einem zuséitzlichen Potenzial von etwa 20 V an der
Probenoberflache. Es konnte gezeigt werden, dass diese Potenzialdifferenz mit der Oxiddicke ko-
relliert. Weiterhin ist bekannt, dass die Zerstaubungsausbeute fiir hochgeladene Ionen auf Silizium-
dioxid immens mit dem Ladungszustand ansteigt [41] 42]]. Somit ist die Dicke der Oxidschicht und
damit auch die Potenzialdifferenz von der lonenfluenz abhingig. Dies erfordert besondere Prizi-

sion bei der Ermittlung der Restenergie der Ionen mittels Gegenfeldanalyse. Zum Anderen kann
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Abbildung 4.13: Eingetragene innere potenzielle Energie eines Ard"-Ions fiir eine
Siliziumdioxidprobe verglichen mit den metalldhnlichen Proben: Kupfer, p-dotiertes
Silizium und n-dotiertes Silizium

nicht garantiert werden, dass auf Grund der verschiedenen Ladungszustinde und der verschiede-
nen kinetischen Energien der Ionen, der Strahlfleck des Ionenstrahls fiir alle Parameter gleich grof3
ist und an der gleichen Stelle das Target trifft. Man muss vielmehr davon ausgehen, dass die Oxid-
schicht nach einer gewissen Fluenz nicht mehr als homogen angesehen werden kann. Dennoch
soll in Abbildung [f.13]die Messreihe fiir den Beschuss von 40 nm Siliziumdioxid auf n-dotiertem
Silizium neben den anderen Materialien dargestellt werden. Die Darstellung der deponierten Ener-
gie liber dem Ladungszustand zeigt auch im Fall von Siliziumdioxid ein lineares Ansteigen der
eingetragenen Energie mit der inneren potenziellen Energie (siehe Gleichung (.I)) und Anhang
[A.4] Seite [I40). Die eingezeichneten Messpunkte liegen fiir die hohen Ladungszustinde deutlich
iiber den Messpunkten fiir die Kupfer- und Siliziumproben. Im Experiment wurde mit hohen La-
dungszustinden beginnend zu niedrigen Ladungszustinden gemessen. Ein durch die Ionenfluenz
bedingtes Abtragen der 40 nm dicken Oxidschicht erkldrt das Anndhern des Energieeintrags fiir
die niedrigen Ladungszustinde an die eingezeichnete Funktion und damit an die Werte des Ener-
gieeintrags fiir Halbleiter- und Metallproben. Ein deutlicheres Bild vermittelt der direkte Vergleich
der verschiedenen Oberflichen im nichsten Abschnitt. Die Fehlerbalken sind exemplarisch fiir die
Messungen an der Kupferprobe sowie an Siliziumdioxid eingezeichnet. Unterschiede zwischen

der vermessenen Metalloberfliche und der Halbleiteroberfliche konnen nur innerhalb der Fehler-
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grenzen gefunden werden. Dies ist konsistent mit den Experimenten zur Elektronenspektroskopie

auf Metall- und Halbleiteroberflaichen im Rahmen dieser Arbeit und auch mit Experimenten von
Arnau et al.[[I37]].
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4.3 Bilanz der potenziellen Energie

Von groBer Bedeutung fiir diese Arbeit ist das Aufstellen einer Energiebilanz hinsichtlich der Auf-
teilung der potenziellen Energie in unterschiedliche Relaxationskanéle. In vorangegangenen Ar-
beiten von Schenkel et al. [[dI] wurde der Teile der emittierten Energie zwar ebenfalls auf etwa 10 %
abgeschitzt. Der Teil der deponierten potenziellen Energie konnte aufgrund der Messmethode nur
fiir eine Tiefe groBer 50 nm ermittelt werden. Wie bereits erwihnt, wurde von Schenkel et al. []]
fiir den deponierten Anteil der potenziellen Energie etwa (35 - 40) % und auch von Kentsch et
al. [2]] etwa 40 % angegeben. Wobei besonders im letzeren Fall ungeklirt blieb, wie die restlichen
50 % der potenziellen Energie dissipieren. Im Folgenden werden zur Erstellung der Energiebi-
lanz die gewonnenen Resultate der emittierten bzw. der deponierten potenziellen Energie aus der
Elektronenspektroskopie bzw. der Kalorimetrie mit berechneten Werten fiir die potenzielle Energie
verglichen (von [I37]] nach Cowan [[66] berechnet). Dies ist in Abbildung [4.14] gezeigt.

In dieser Abbildung ist zum Einen die deponierte potenzielle Energie mit der totalen potenziellen
Energie in das Verhiltnis gesetzt. Es ist zu erkennen, dass das Verhiltnis der eingetragenen potenzi-
ellen Energie gleichfalls nahezu unabhédngig vom Ladungszustand ist. Der Anteil betrédgt hier etwa
80%. Mit steigendem Ladungszustand nimmt das Verhiltnis der eingetragenen Energie zunéchst
leicht zu. Um dann fiir Ladungszustiande grofler als 8 wieder etwas zu sinken. Dabei sei bemerkt,
dass die relative Unsicherheit der Messpunkte fiir geringe Ladungszustinde aufgrund der geringen
Messgrofle wesentlich groBer ist. Der Abfall fiir hohere Ladungszustdnde hingegen kann durch das
Einsetzen der Emission der LMM-Augerelektronen gedeutet werden. Diese besitzen eine grofe
Menge an kinetischer Energie und konnen somit auch aus tieferen Atomlagen die Probe verlassen.
Diese Interpretation wird bestérkt, indem man zum Zweiten die Ergebnisse der komplementéren
Elektronenspektroskopie betrachtet. Hierbei zeigt sich ebenfalls ein nahezu konstantes Verhiltnis
aus emittierter Energie und potenzieller Energie der Ionen. Das Verhiltnis betragt unabhingig vom
Ladungszusand etwa 10 % (vgl. Abschitzung von Schenkel [[I]). Mit zunehmendem Beitrag hoch-
energetischer Sekundirelektronen fiir Ladungszustiande bis q> 8 steigt dieses Verhiltnis leicht an.
Dies kann komplementér zur Kalorimetrie durch die LMM-Augerelektronenbeitrige gedeutet wer-
den. Es ist festzustellen, dass sich die Ergebnisse der Elektronenspektroskopie und die Ergebnisse
der Kalorimetrie zur totalen potenziellen Energie, in dieser Darstellung zu 1, ergénzen und so-
mit die Energiebilanz erfiillen. Dies bestitigen zum Einen die dominierenden Relaxationskanile
(Elektronenemission und Elektronendeposition) und legt zum Anderen deren Wichtung (Emission
und Deposition von Energie) dar. In beiden Methoden sind keine Unterschiede im Verhiltnis der
deponierten und der emittierten Energie zur totalen potenziellen Energie fiir Metalle und Halbleiter
erkennbar. Im Falle des Isolators zeigt sich jedoch eine Verschiebung des Verhéltnisses zu Guns-
ten der deponierten Energie, wobei dieser Unterschied durch die Aufladung der Probe maB3geblich
beinflusst ist. Im Vergleich mit den Ergebnissen der deponierten potenziellen Energie von Kentsch

et al. [21[124]] liegen die Verhiltnisse der eingetragenen Energie weit iiber 30 %. Diese Berichtigung



120 4 Resultate und Diskussion

Y AN

\
\

N
I\
L
//

\

& —
I q+ .
L 1 Ar auf: .
0.5 —m—Cu
~ —@— p-Si |
N —V¥—Si0,
=1 - -

emit
T
Er\
>

———=— = - v ]
e
00L B we e e *// ! !
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

Abbildung 4.14: Anteile der deponierten inneren potenziellen Energie bzw. der emit-
tierten inneren potenziellen Energie bezogen auf die Summe der Ionisationsenergie fiir
Ar-Ionen verschiedener Ladungszustidnde q und verschiedener Proben

gelingt durch den neuen kalorimetrischen Aufbau und ist wohl vor allem mit der damit verkniipften
korrekten Auswertung des tatsdchlichen elektrischen Ionenstroms (ljon = Lejektr. + ISekel.) Und der
exakten Ermittlung der Restenergie der Ionen zu begriinden. Die Nichtberiicksichtigung der hohen
Sekundirelektronenausbeuten auf Kupfer fiihrten bei Kentsch et al. wohl zu einer Uberschiitzung
des tatsidchlichen Ionenstroms und damit zu einer Unterbewertung des Energieeintrags pro Ion.
Der Anteil der deponierten potenziellen Energie betrdgt ferner sogar deutlich iiber 50 %. Man
kann daraus die Erkenntnis gewinnen, dass die Relaxation des hohlen Atoms nicht vor dem Ein-
treten in die Oberfliche abgeschlossen ist. Eine vollstindige Relaxation vor der Oberfldche, die
sich hauptséchlich tiber Augerelektronen vollzieht, sollte als Resultat 50 % Energiedeposition und
50 % Energieemission liefern, was man durch geometrische Betrachtungen leicht veranschauli-
chen kann. Eine Verlagerung der Relaxationkaskade in die Oberfliche verschiebt das Verhiltnis
zu Gunsten der deponierten Energie, wenn man von der Annahme ausgeht, dass nicht alle Elek-
tronen die unterhalb der Oberfliche emittiert werden den Festkorper verlassen konnen. Dies sind
ebenfalls die Annahmen der Ya-DCOM Simulation. Im nichsten Abschnitt wird gezeigt, wie die
in die numerische Rechnung iibernommenen Annahmen mit den experimentellen Ergebnissen der

Kalorimetrie und der Elektronenspektroskopie iibereinstimmen.
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Abbildung 4.15: Vergleich der experimentell ermittelten Werte fiir den Anteil der
emittierten und deponierten Energie mit denen der numerischen Simulation Ya-DCOM
fiir den Beschuss von Kupfer mit verschiedenen Ladungszustinden Ar?™

4.4 Vergleich: Experimente - numerische Simulation

Zum direkten Vergleich von experimentellen Ergebnissen und Ergebnissen der numerischen Rech-
nung sind in Abbildung [.13] die Werte der emittierten und deponierten Anteile der potenziellen
Energie fiir den Beschuss von Kupfer dargestellt. Die[EDCOM}Simulation, die fiir die Berechnung
von Sekundirelektronenausbeuten und finalem Ladungszustand bei streifendem Einschuss langsa-
mer hochgeladener Ionen auf Oberflichen entwickelt wurde, konnte ohne Anderung der Transfer-
raten iibernommen werden. Die Simulation liefert durch Hinzufiigen von Programmteilen, welche
den senkrechten Einfall der Ionen und die Streuung der Elektronen im Festkorper beriicksichtigen,
eine sehr gute quantitative Ubereinstimmung. Dies gilt sowohl fiir die durch Elektronenspektrosko-
pie bestimmte emittierte Energie als auch fiir die durch Kalorimetrie ermittelte deponierte Energie.
Auffillig ist, dass die Summe der beiden Energieanteile in der Simulation nicht exakt 100 % erge-
ben. Ein Teil dieser Differenz kann durch die bisher unberiicksichtigte Bildladungsbeschleunigung
erklirt werden. Im Falle der Kalorimetrie triagt dieser Beitrag ebenfalls zur Erwdrmung der Probe

bei. Dieser Beitrag disipiert nicht direkt in das elektronische System des Festkorpers, sondern wird
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iiber nukleonische Wechselwirkung eingetragen. Im Falle der Simulation wurde dieser Beitrag mit-
berechnet und betrégt in etwa 6 %. Der fehlende Anteil kann zum Einen dadurch erkléart werden,
dass man in der Energiebilanz auch die Startniveaus bzw die Bindungsenergie der Elektronen
beriicksichtigen muss, welche das einfallende Ion neutralisieren. Im Falle der Neutralisation star-
ten diese Elektronen unterhalb des Ferminiveaus des Festkorpers. Die Ionisationsenergie beriick-
sichtigt jedoch das Entfernen der Elektronen auf Vakuumniveau. Um diesen Anteil abzuschitzen,
miissen die am Prozess beteiligten Elektronen (N,- = Y,- +q) mit der Austrittsarbeit des Materials
multipliziert werden, wobei Y die Elektronenausbeute ist und q der Ladungszustand des Ions. Im

Falle von Ar’* und Kupfer ergibt dies etwa:

AE =~ (5+9)-4,5eV=063eV, 4.2)
AE

~ 6%. (4.3)
Epot.

Andererseits kann der fehlende Anteil auch als ein numerischer Artefakt gedeutet werden. Da
durch die Wechselwirkung des Projektils mit der eigenen Spiegelladung die Atomenergieniveau-
verschiebung beriicksichtigt werden muss. Diese Verschiebung der Einelektronenniveaus wird in
der[Ya-DCOM} Simulation mit Storungsrechnung 1. Ordnung behandelt. Fiir sehr kleine Abstéinde
zur Bildladung bzw. hohe Ladungszustinde miissten gegebenenfalls hohere Ordnungen in die
Storungsrechnung einbezogen werden um den Fehler in der Berechnung der Energieniveauver-

schiebung und damit in der Aufstellung der Energiebilanz zu verringern.
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In der vorliegenden Arbeit wurde neben einer Anlage zur Erzeugung langsamer hochgeladener
Tonen variabler kinetischer Energie eine verbesserte[JHV} Apparatur zur Untersuchung des Ener-
gieeintrags langsamer hochgeladener Ionen in Festkorperoberflichen vorgestellt.

Die Dynamik der Relaxation mehrfach geladener Ionen vor Festkorperoberflichen zeichnet sich
zum Einen maf3geblich durch den Transfer von Festkorperelektronen zum ankommenden Ion und
deren Emission aus. Zum Anderen wird die im Ion als Summe der aufgebrachten Ionisationsener-
gie gespeicherte Energie wihrend der Relaxation freigesetzt. Nach Ergebnissen von Schenkel et
al. [[I]] betrdgt der Anteil der im Ion gespeicherten Energie (innere potenzielle Energie), welcher in
einer Tiefe von mehr als 50 nm deponiert wird etwa 35 %. Potenzielle Energie, die auch in gerin-
geren Tiefen eingetragen wird, wurde zusitzlich von Kentsch et al. [2]] erfasst und zu etwa 40 %
der zur Verfiigung stehenden potenziellen Energie ermittelt. Der Anteil der emittierten Energie bei
diesen Experimenten wurde lediglich zu 10 % abgeschiitzt.

Der Anteil der in der Probe deponierten potenziellen Energie wurde in dieser Arbeit zu etwa
80% 4 10% gemessen. Ebenfalls wurde die Menge der dabei emittierten potenziellen Energie zu
etwa 10 % £ 5 % ermittelt. Die bestehende Diskrepanz in der Energiebilanz der Relaxation innerer
potenzieller Energie wurde somit in dieser Arbeit beseitigt. Folgende Schwerpunkte wurden dabei

bearbeitet.

Es wurden neuartige experimentelle Bedingungen zum Studium der Wechselwirkung hoch-
geladener lonen mit Festkorperoberflachen geschaffen. Die Arbeit beschreibt den Aufbau
und die Inbetriebnahme einer neuen und leistungsfihigeren Anlage (die Zwei-Quellenanlage) zur
Erzeugung hochgeladener Ionen. Die Leistungssteigerung zeigt sich darin, dass die Anlage es
ermoglicht mittlere bis hochste Ladungszustinde (Ar!7T, Xe*3T) mit einer kinetischen Energie
von Eyjn = 10V - q...24kV - g zu produzieren. Zudem sind mit dieser neuen Anlage kalorimetri-
sche Messungen mit hoheren Ionenstromen (/ > 1 ttA), hoheren Ladungszusténden fiir Argon von
q = 1...11 und geringerer kinetischer Energie Ey;j, > 100eV moglich. Damit ist der Ionenstrom

im Vergleich zu vorherigen Messungen mehr als zwei mal so grof3. Dadurch konnten Ionen mit
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maximal dreifach ionisierter L-Schale fiir kalorimetrische Experimente benutzt werden an Stelle
von Ionen mit nur einer Vakanz in der L-Schale, wodurch die zur Verfiigung stehende potenzielle

Energie verdoppelt werden konnte.

Es wurden maBgebliche Verbesserungen an der kalorimetrischen Apparatur von Kentsch
et al. [2] durchgefiihrt. Dies betrifft zum Ersten die Kompatibilitit des Probenhalters mit[UHV}
Bedingungen, worin ein Experimentieren bei einem Basisdruck von p = 2- 10~ !? mbar erméglicht
wird. Weiterhin ist der Probenhalter so gestaltet, dass ein Wechsel der Probe ermdoglicht wird, ohne
das Ultrahochvakuum der Experimentierkammer zu brechen.

Als Zweites wurde der Bestimmung experimenteller Parameter besondere Beachtung zugemessen,
da Parameter, wie die Anderung des Energieeintrags durch Boltzmannstrahlung in die Probentem-
peratur, der exakte Ionenstrom und die kinetische Energie der Ionen bedeutenden Einfluss auf die
absolute Genauigkeit der Messergebnisse haben. Hierfiir wurde unter anderem eine Langmuirson-
denmessung zur Ermittlung des Plasmapotenzials der benutzten ECR}Quelle aufgebaut und die
kinetische Energie der Ionen explizit mittels Gegenfeldmessung bestimmt. Weiterhin gelingt es
durch den neuartigen Aufbau des Kalorimetrieprobenhalters den Ionenstrom unabhiingig von der

Sekundirelektronenemission absolut zu bestimmen.

Diese Arbeit untermauert die kalorimetrischen Resultate durch geeignete komplementare
Experimente und liefert experimentell eine Energiebilanz zur Relaxation von hochgelade-
nen Argonionen. Zur Priifung der kalorimetrischen Resultate und zum Erstellen der Energie-
bilanz wurde in zusétzlichen Experimenten aus Elektronenspektren die durch Sekundérelektronen
emittierte Energie ermittelt. Anhand dieser Resultate gelingt es erstmalig, fiir die Relaxation eines
mehrfachgeladenen Argonions mit Ladungszustinden zwischen ¢ = 1..11 und kinetischer Energie

zwischen Ey;, = 100eV...1000eV eine schliissige Energiebilanz experimentell nachzuweisen.

Diese Arbeit untersuchte zudem experimentell die Abhangigkeit des Relaxationsmecha-
nismus verschiedener Materialien. Hierzu wurden mit oben beschriebenen experimentellen
Methoden Vertreter verschiedener Materialklassen hinsichtlich der Existenz frei beweglicher Elek-
tronen untersucht (elektrische Leiter: Kupfer, Halbleiter: p- und n-dotiertes Silizium und Isolator:
Siliziumdioxid).

Hierbei konnte im Rahmen der Messgenauigkeiten sowohl durch die Elektronenspektroskopie
als auch durch die Kalorimetrie kein Unterschied zwischen Kupfer, p-dotiertem Silizium und n-
dotiertem Silizium festgestellt werden. Besonderen Neuheitsgehalt hat die Untersuchung von Sili-

ziumdioxid, da der Beschuss mit hochgeladenen Ionen und die Spektroskopie der Sekundarelektro-
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nen dieser Probe erstmalig durchgefiihrt wurden. Die verwendete Siliziumdioxidprobe, bestehend
aus Siliziumbasismaterial und einer mittels REPCVD deponierten Oxidschicht, zeigte eine mit
der Oxidschichtdicke korrelierende quasistatische Aufladung der Oberfliche. Dies zeigte sich in
der Verschiebung von charakteristischen Augerlinien. Im Vergleich mit obigen Materialien zeigte
sich ein Anwachsen des deponierten Anteils respektive eine Abnahme des emittierten Anteils der
potenziellen Energie. Hierbei gelang erstmalig das Studium der Wechselwirkung langsamer hoch-

geladener Ionen mit einem Vertreter der elektrischen Isolatoren.

Diese Arbeit tragt zum theoretischen Verstandnis der Energietransfermechanismen bei,
wie sie wahrend der Relaxation hochgeladener lonen an Festkérperoberflachen auftreten.
Hierfiir wurde eine numerische Simulation (EDCOM]J) und mit ihr bestehende theoretische Annah-
men zur Beschreibung der Mechanismen oberhalb einer Festkorperoberfliche durch Modellieren
des Energieverlustes der Elektronen und der Ionen im Festkorper dahingehend erweitert, dass die
Beschreibung auch auf Regionen unterhalb der Oberfliche ausgedehnt wurde. Mit der erweiterten
numerischen Simulation gelang es zum Einen die experimentell gefundene Energiebilanz am Bei-
spiel fiir Kupfer zu bestitigen. Weiterhin liel sich der Zuwachs der kinetischen Energie der Ionen
vor der Oberfliche ermitteln und damit entscheiden, wie grofl der Anteil der potenziellen Energie
ist, welcher durch nukleare Wechselwirkung in den Festkorper eingetragen wird und wie grof sel-
biger Anteil ist, der {iber Elektronentransfer im elektronischen System des Festkorpers deponiert
wird. Die Ausweitung der numerischen Rechnungen auf Regionen unterhalb der Oberfldache repro-
duzierten zudem erstmalig den aus Experimenten bekannten qualitativen Zusammenhang zwischen

totaler Elektronenausbeute und kinetischer Energie der einfallenden hochgeladenen Ionen.

Ausblick

Fiir weiterfiihrende Studien des Eintrags potenzieller Energie hochgeladener Ionen in Festkorper-
oberflichen ist zum Einen interessant, ob sich Unterschiede in der Relaxationsdynamik ergeben
fiir die Verwendung von schwereren Projektilionen und damit verbundenem hoherem Ladungs-
zustand respektive hoherer kinetischer Energie. Zudem sollte eine kalorimetrische Untersuchung
von ionischen Leitern Lithiumflourid (LiF) angestrebt werden. Das elektronische System von LiF
ist dem eines Isolator sehr dhnlich, jedoch konnen Aufladungen der Oberfliche durch Einsetzen
der Ionenleitung verhindert werden. Die Aufteilung der potenziellen Energie in eingetragene und
emittierte Energie wird demnach nur von der Neutralisationsdynamik vor der Oberfliche beein-
flusst und nicht von der Aufladung der Probe, wie im Falle der Siliziumdioxidprobe.

Vom jetzigen Verstdandnis her sollten sich bei kalorimetrischen Messungen an LiF dennoch Un-

terschiede zu den Messungen an Metallen und Halbleitern ergeben, da bereits elektronenspektro-
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skopische Untersuchungen Unterschiede zwischen LiF und mit LiF-beschichtetem Gold hinsicht-
lich der Elektronenausbeute aufweisen. Wiirde dies bestitigt, so konnten folgende weitere Studien
begonnen werden: Durch das Aufbringen diinner Metallschichten im Monolagenbereich auf ein
LiF-Substrat sollte untersucht werden, welchen Einfluss die Oberflichenzusammensetzung auf die
Neutralisationsdynamik und damit den Energieeintrag hat. Durch Variation der Schichtdicke kann
ermittelt werden, bis zu welcher Tiefe gegebenenfalls ein Einfluss der Materialzusammensetzung
besteht.

Sollte sich herausstellen, dass die Dicke keinen Einfluss hat, so wiirde deutlich, dass der Eintrag
der potenziellen Energie ma3geblich abhéngig ist von der Beschaffenheit der Oberfliche und damit
von der Dynamik der Neutralisation der Ionen vor dem Eindringen in den Festkorper und weniger
von der elektronischen Struktur des Basismaterials.

Weiterhin wiirde hiermit die Aussage von Khemliche et al. [24]] bestitigt werden, dass nicht die
Bandliicke des Materials Einfluss auf die Relaxation der Ionen hat, sondern die Dynamik vielmehr

durch die Austrittsarbeit der Elektronen aus dem Material bestimmt wird.
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A.2 Elektrifizierung der Zwei-Quellenanlage
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A.4 Herleitung der Abhangigkeit der inneren potenziellen
Energie vom Ladungszustand

Dieser Anhang dient der Darstellung einer semiklassischen Herleitung der Abhéngigkeit der inne-
ren potenziellen Energie (Summe der lonisationsenergien) vom Ladungszustand des lons. Hierbei
wird davon ausgegangen, dass zur Ionisation eines q-fach geladenen Ions X(4~D+ zum Ladungs-
zustand X9 das am wenigsten gebundene Elektron im elektrischen Potenzial ®(gegt, (r)n) der
effektiven Kernladung qesr = q vom Ort (r),, dem mittleren Schalenradius der Schale n, ins Un-
endliche (P(gesr, r — inf) = 0) entfernt wird. Das elektrische Potenzial kann wie folgt angegeben

werden: 5
1 qe
D =

Aus dem Bohrschen Atommodell [139] [141] [142]] ergibt sich die Bindungsenergie, respektive

die Ionisationsenergie des Elektrons aus:

(A.10)

Eges:_l(% <r>n) = Eip+®

1, 1 g

_ . . A.ll
2" " azey (M @10
Mit der klassischen Bedingung fiir stabile Elektronenorbitale [140]:
|ﬁZentr| = |ﬁCoul|
2 2
V es 1
— = —— A.12
r ey r?’ ( )
folgt fiir die Ionisationsenergie:
1 & 1 1 qe
.y - _ .
(4, {r}n) 24rney (r)yy  4mwey ()
1 2 1
_ e 1 A.13
24mey (rin ( )

Mit den Annahmen der semiklassischen Bohrschen Atomtheorie findet man folgenden Zusammen-
hang fiir den mittleren Orbitalradius in Abhédngigkeit der effektiven Kernladung und der Haupt-

quantenzahl n [140]:

4megh?
(F)n = mqiz n?. (A.14)

Somit folgt fiir die Ionisationsenergie der Elektronen der Hauptquantenzahl n:

1 1 meqze4
I =_ ) A.l
(07 =3 Gzen 2 (A-15)
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Mit der Feinstrukturkonstante o:

L (A.16)
" 4rmeghc 137 '
folgt:
I(g,n) = LT i (A.17)
’ 2 n?

Da neben dem elektrischen Potenzial der mittlere Orbitalradius (r), indirekt proportional zu q
wichst, folgt innerhalb einer Schale eine quadratische Zunahme der Ionisationsenergie mit dem
Ladungszustand [[143]]. Die innere potenzielle Energie eines Ions mit dem Ladungszustand g, bei
dem nur die duBerste Schale ionisiert wurde, ldsst sich durch die Summe der Ionisationsenergien

I1(g;) mit g; < g ausdriicken:

qf
Epot(qf) = ZK%)

q=1
_ ety 2 A.18
—Emeacﬁzlq (A.18)
qi=
1 5,1 2¢°+3¢*+q
_ Emeacﬁ‘—6 ) (A.19)

Zur Anpassung dieser semiklassischen Abschidtzung der potenziellen Energie an jene Werte mit

dem Cowan-Code [[66] [[44]] ermittelt und jene Werte fiir die deponierte und emittierte

potenzielle Energie wurde in Gleichung (A.T9) ein Anpassungsfaktor k eingefiihrt. Es folgt aus

Gleichung folgende Anpassungsfunktion:

1 5,1 2¢°+3¢*+q
n? '

flq) =k -=mea“c 5

> (A.20)

Zum Vergleich sind in Abbildung [A.TT] die jeweiligen Werte fiir die innere potenzielle Energie,
die deponierte potenzielle Energie und die emittierte potenzielle Energie mit den zugehdrigen an-
gepassten Funktionen in Abhéngigkeit vom Ladungszustand der Argonionen dargestellt. Fiir die

jeweiligen Datensitze wurden folgende Anpassungsparameter ermittelt:

Der Anpassungsparameter der inneren potenziellen Energie liegt sehr nahe bei eins, wodurch die
gute Niherung der Abschitzung belegt wird. Weiterhin ist festzustellen, dass durch die Kurve im
mittleren Bereich der Darstellung, bei Ladungszustinden q = 3 bis q = 6 die potenzielle Ener-

gie, respektive die Bindungsenergien der ionisierten Elektronen etwas unterbewertet ist. Dies ldsst
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Abbildung A.11: Vergleich der mittels Cowan-Code berechnete potenzielle Energie
Epo (blaue Dreiecke), mittels Kalorimetrie gemessene deponierte potenzielle Energie
Egep (schwarze Vierecke) und mittels Elektronenspektroskopie bestimmte emittierte
potenzielle Energie E.p;; (rote Kreise) iiber dem Ladungszustand des Argonions

sich maBgeblich darauf zuriickfiihren, dass in der Naherungsformel (A.T9) von einer vollstindi-
gen elektrostatischen Abschirmung des Atomkerns durch die Hiillenelektronen ausgegangen wird
(geff = q). Dies ist besonders fiir jene Elektronen, die sich in der zu ionisierenden Schale (M-
Schale) aufhalten, nicht korrekt (siehe Kapitel 2.2.2.2] Seite [39] bzw. [[77, [78] [79])). Eine unvoll-
standige Abschirmung des Kernpotenzials korrigiert die Ionisationsenergie und damit die potenzi-
elle Energie zu groeren Werten. Weitere jedoch kleinere unberiicksichtigte Korrekturen sind die
sogenannten atomaren Feinstrukturbeitrage, wie die Spin-Bahn-Kopplungswechselwirkung, der
Darwin-Effekt und relativistische Effekte.

Diese Effekte bleiben bei der oben beschriebenen weitestgehend auf dem Bohrschen Atommodell
beruhenden Abschidtzung unberiicksichtigt. Ebenfalls wird fiir Ladungszustidnde groBer als acht
die Energie zu niedrig abgeschitzt, da das hierbei als letztes zu entfernende Elektron einer Schale
mit kleinerer Hauptquantenzahl angehort. Dieser Schale ist ebenfalls ein anderer mittlerer Scha-
lenradius zugeordnet.

Solange die Ionisation innerhalb einer Schale stattfindet, gelingt es im Rahmen der getroffenen se-
miklassischen Vereinfachungen mit obiger Abschétzung (A.19) sehr gut, den Zusammenhang der

inneren potenziellen Energie eines lons und dessen Ladungszustand zu beschreiben.
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Thesen

zur Dissertation

Energieeintrag langsamer hochgeladener
Ionen in Festkorperoberflichen

vorgelegt von
Daniel Kost

1. Hochgeladene Ionen besitzen neben der Eigenschaft kinetische Energie zu transportieren, auch
die Moglichkeit innere potenzielle Energie zu speichern. Diese ergibt sich aus der Summe der zur
Ionisation aufgebrachten Energie und ist somit iiber den Ladungszustand einstellbar. Bei der Wech-
selwirkung mit Oberflichen wird ein Grofteil dieser Energie innerhalb einer Flache von wenigen
nm? und einer Tiefe von wenigen Atomlagen deponiert. Interessant fiir die Grundlagenforschung,
aber auch fiir industrielle Anwendungen im Bereich der oberflichennahen Nanostrukturierung ist

die Beantwortung der Frage, wieviel potenzielle Energie dabei in der Oberfldche deponiert wird.

Motivation: In friiheren Arbeiten von Schenkel et al. und Kentsch et al. wurden bereits
Bestrebungen unternommen, die deponierte potenzielle Energie zu quantifizieren. In beiden Féllen
wurden einerseits absolute Werte fiir die deponierte Arbeit angegeben, jedoch musste bei der Auf-
stellung einer Energiebilanz unter Beriicksichtigung des emittierten Teils der potenziellen Energie
festgestellt werden, dass nahezu 50 % der potenziellen Energie nicht erfasst wurden. Zielstellung

ist es, den fehlenden Anteil zu evaluieren und die Energiebilanz zu vervollstindigen.

Ergebnis: Kalorimetrische Experimente zur Ermittlung des deponierten Anteils der potenziellen
Energie wurden in Kombination mit elektronenspektroskopischen Experimenten zur Ermittlung
des Anteils der emittierten Energie durchgefiihrt. In beiden Féllen wurden absolute Werte fiir die

Energiebeitrige ermittelt und die Energiebilanz konnte erfolgreich aufgestellt werden.

2. Die vorliegende Arbeit beinhaltet Beschreibungen zum Aufbau und zur Inbetriebnahme einer

Ionenstrahlanlage zur Erzeugung langsamer hochgeladener Ionen variabler kinetischer Energie.

Motivation: Um die Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Oberflichen zu studieren, benotigt
man Anlagen, die zuverléssig lonen verschiedener Ladungszustinde und verschiedener Stoffe pro-
duzieren. Um die Effekte der potenziellen Energie erforschen zu konnen oder diese von kinetischen
Effekten separieren zu konnen, besteht bei vielen internationalen Forschergruppen grof3es Interesse
an langsamen hochgeladenen Ionen, Ionen deren potenzielle Energie die kinetische Energie iiber-

steigt.

Ergebnis: Die Rossendorfer Zwei-Quellenanlage, welche im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut

wurde, besteht aus zwei verschiedenen lonenquellen, einer Elektronen-Zyklotron-Resonanzquelle



und einer Elektronenstrahl-Ionenquelle. Aufgrund der unterschiedlichen Funktionsweise und Ei-
genschaften finden beide Quellen unterschiedliche Anwendungen. So produziert die ECR-Quelle
niedrige bis mittlere Ladungszustinde von Festkorpern und Gasen in hohen Strémen bis zu meh-
reren 10 uA. Die EBIT-Quelle hingegen produziert mittlere bis hochste Ladungszustinde von vor-
nehmlich gasférmigen Materialien. Die produzierten Strome sind dabei unterhalb einiger nA. Der
Ort der Ionenerzeugung beider Quellen und deren elektrostatisches Potenzial ist dabei auf ein
mit der Strahlfilhrung verbundenes elektrostatisches Potenzial aufgesetzt. Damit ist es moglich
durch Variation des Strahlkanalpotenzials die kinetische Energie an der geerdeten Probe zu bestim-
men, ohne dass sich die Transportenergie im Strahlkanal dndert und Parameter angepasst werden

miissen.

3. Die Messung des totalen Ionenstroms zur Probe im Kalorimetrieexperiment wurde verbessert.

Motivation: Eine mogliche Erkldrung fiir die unvollstindige Energiebilanz im Experiment von
Kentsch et al. [2] ist in der Messung des Ionenstroms zur Probe zu suchen. Eine exakte Messung
ist fiir die Ermittlung absoluter Werte des Energieeintrags pro Ion unabdingbar. Jedoch stellt dies
fiir langsame hochgeladene Ionen eine groe Herausforderung dar, da der Beschuss von Ober-
flachen zum Einen stets mit einer ladungszustandsabhingigen Sekundirelektronenemission ein-
hergeht, welche die Messung verfilscht. Um dies zu verhindern, kann zum Zweiten eine sonst
tibliche elektrostatische Unterdriickung der Sekundérelektronen nicht durchgefiihrt werden, da bei
einer sehr geringen kinetischen Energie der Ionen ebenfalls deren Flugbahnen beeinflusst wiirden.
Des Weiteren wiirde eine Unterdriickung der Sekundérelektronen die Resultate des Energieein-

trags verfilschen.

Ergebnis: Um die Kalorimetrieprobe herum wurde ein Metallschirm installiert, der als Sekundirelek-
tronenkollektor dient. Der exakte Ionenstrom ergibt sich aus der Summation des an der Pro-
be gemessenen Stroms und dem Sekundérelektronenstrom. Es konnte gezeigt werden, dass die
hieraus ermittelten Sekundirelektronenausbeuten mit jenen durch Elektronenspektroskopie ermit-

telten iibereinstimmen. Die Bestimmung des absoluten tatsdachlichen Ionenstroms ist somit korrekt.

4. Um die Genauigkeit der kalorimetrischen Messungen zu erhohen, wurden stérende duf3ere Ein-

fliisse verringert, die ihren Ursprung in der Boltzmannstrahlung haben.

Motivation: Der Temperaturgradient zwischen Wéarmebad und Probe wird nicht nur durch das
elektrische Referenzheizen und Heizen durch Ionenbeschuss bestimmt. Einen mafgeblichen Ein-
fluss hat auch der Wiarmefluss, verursacht durch die Boltzmannstrahlung. Zwar wird die Tem-
peraturdnderung zwischen eingeschalteter Heizung und ausgeschalteter Heizung durch eine Diffe-
renzmessung bestimmt. Die Absolutbetriige der Boltzmannstrahlung annullieren sich somit. Ande-

rungen der Strahlungsleistung hingegen verringern die Genauigkeit der Ermittlung des absoluten



Leistungseintrags. Anderungen in der Strahlungsleistung werden unter anderem durch eine iiber

den Tag verteilte kontinuierliche Drift der Rezipienttemperatur verursacht [I0Q].

Ergebnis: Um dies zu vermeiden, wurde der Metallschirm zur Ermittlung des Sekundérelektro-
nenstroms temperaturstabilisiert. Die Stabilisierung gelingt, indem der Schirm iiber Peltierelemen-
te an einem ebenfalls iiber ein Wasserbad temperaturstabilisierten Flansch befestigt wurde. Das
Wasserbad und der Flansch unterliegen Temperaturschwankungen kleiner als 100 mK. Die Pel-
tierelemente sind in Spannungsregelung betrieben, so dass eine Anderung des Wirmeflusses zum
Schirm (durch Boltzmannstrahlung oder Ionenbeschuss) und damit eine Anderung der Schildtem-
peratur iiber den sich anpassenden Peltierelementstrom kompensiert werden kann. Die Konstanz
der Probentemperatur wurde damit entscheidend verbessert. Sie unterliegt lediglich nur noch einer
Drift von etwa 6 mK in zehn Stunden, verglichen mit der Dauer eines Einzelexperiments von etwa

einer halben Stunde.

5. Zusitzlich zu den Kalorimetrieexperimenten zum Energieeintrag wurden Elektronenspektrome-

trieexperimente zur Ermittlung der Energieemission durchgefiihrt.

Motivation: Neben der Deposition potenzieller Energie, welche iiber die Kalorimetrie quanti-
fiziert werden kann, wird ein Teil der potenziellen Energie auch emittiert. Fiir Ionen mittler-
er Kernladungszahlen umfassen die Prozesse der Energieemission hauptsichlich die Emission
von Sekundirelektronen. Die Aufnahme von doppeldifferenziellen Sekundirelektronenspektren
wihrend der Wechselwirkung hochgeladener Ionen mit Festkorperoberflichen bietet zum Einen
die Moglichkeit der Ermittlung der totalen Elektronenausbeute und zum Zweiten die Berechnung
der emittierten Energie durch Sekundérelektronen. Somit stehen fiir die Aufstellung der Energiebi-
lanz alle dominierenden Relaxationskanile zur Verfiigung. Durch Untersuchungen des Einflusses
der kinetischen Energie der einfallenden Ionen auf die Sekundérelektronenemission und den Teil
der dabei emittierten potenziellen Energie kann die Annahme der linearen Extrapolation fiir die
Auswertung der Kalorimetriedaten gepriift werden bzw. ein Bereich der kinetischen Energie aus-

gewdhlt werden, in dem eine lineare Extrapolation gerechtfertigt ist.

Ergebnis: Die Integration der doppeldifferenziellen Sekundérelektronenspektren iiber den Raum-
winkel und die kinetische Energie der Elektronen liefert die totale Elektronenausbeute. Dies wur-
de fiir Argonionen mit Ladungszustinden zwischen q=2 bis 9 und kinetischer Energie zwischen
500eV und 5000 eV untersucht. Erstmalig wurden hierbei Ergebnisse der absoluten emittierten
Energie fiir die unterschiedlichen Projektile prasentiert. Mit hoherem Ladungszustand steigt auch
die Menge der emittierten potenziellen Energie. Es ergibt sich ein nahezu konstantes Verhiltnis
aus emittierter und totaler potenzieller Energie, welches bei etwa 15 % liegt und damit nur einen
duBerst geringen Teil der potenziellen Energie repréasentiert. Weiterhin konnte festgestellt werden,

dass in einem Bereich von 100 eV bis 1000 eV die Menge der emittierten Energie nur geringfiigig



(5% der totalen potenziellen Energie) mit kleiner werdender kinetischer Energie ansteigt. Somit
kann fiir die Kalorimetrie der Bereich (100 eV bis 1000 eV) fiir die lineare Extrapolation definiert

werden.

6. Unterschiedliche Materialien mit unterschiedlichen elektronischen Strukturen beeinflussen die
Neutralisationsdynamik der Ionen vor der Oberfliche und die Anteile der emittierten und depo-

nierten potenziellen Energie verschieben sich.

Motivation: Die Neutralisation und auch die Relaxation von hochgeladenen Ionen beginnt bereits
wenige nm vor der Oberfliche. Interessant ist die Fragestellung, wie grof8 der Einfluss des Pro-
benmaterials auf die Relaxationdynamik, respektive auf den Anteil der deponierten Energie ist.
Untersucht man hierbei unterschiedliche elektronische Systeme, wie Metalle, Halbleiter und Iso-
latoren mit Unterschieden sowohl in der Bandstruktur als auch in der Austrittsarbeit, so lassen sich

daraus Erkenntnisse zum grundlegenden Verstindnis der Relaxationsdynamik ableiten.

Ergebnis: Im Rahmen dieser Arbeit wurde Kupfer als Vertreter der Metalle, p- und n-dotiertes
Silizium als Vertreter der Halbleiter und Siliziumdioxid als Vertreter der Isolatoren untersucht. In
allen Fillen konnte die Energiebilanz, bestehend aus dem emittierten Anteil und dem deponierten
Anteil, erfolgreich aufgestellt werden. Im Rahmen der Messgenauigkeiten konnten dabei keine
Abweichungen der Energiebeitrige zwischen der Kupferprobe und den beiden Siliziumproben
festgestellt werden. Zu Siliziumdioxid hingegen wurde eine Verschiebung der Anteile zu Guns-
ten der Deposition beobachtet, die jedoch in einer dynamischen makroskopischen Aufladung der
Probe begriindet ist. Mit beiden Methoden (Elektronenspektroskopie und Kalorimetrie) kann der

Einfluss der elektronischen Struktur der Proben als vernachlissigbar abgeschitzt werden.

7. Ein Vorschlag zur Erweiterung des COB-Modells wurde geliefert.

Motivation: Die erhaltenen Resultate sollen in das bisherige theoretische Verstindnis der Rela-
xationsdynamik eingeordnet werden bzw. mit dessen Hilfe verstanden werden. Hierfiir steht eine
numerische Computersimulation zur Verfiigung, die in Experimenten mit streifendem Einschuss
sehr gute Ubereinstimmung mit dem Experiment hinsichtlich Gleichgewichtsladungszustand und
Elektronenausbeute brachte. Fiir aussagekréftige Resultate beziiglich der Energiebilanz musste das

bestehende Modell erweitert werden.

Ergebnis: Eine numerische Simulation fiir die Wechselwirkung hochgeladener Argonionen mit ei-
ner Kupferoberfliche wurde programmiert. Dabei wurden die Konzepte der EDCOM-Simulation
tibernommen, die Rechnung auf Regionen unterhalb der Oberfliche ausgedehnt und fiir das Er-
stellen der Energiebilanz die kinetische Energie der Sekundérelektronen entsprechend ausgewer-
tet. Als Ergebnis gelingt es, die experimentellen Daten fiir den emittierten und den deponierten

Teil der potenziellen Energie in guter Ubereinstimmung zu reproduzieren. Dabei lisst sich wei-



terhin zwischen Energiebeitrdgen unterscheiden, die durch Zuwachs der kinetischen Energie des
Projektils oberhalb der Oberflache (Bildladungsbeschleunigung) im atomaren System der Probe
deponiert werden und jenem Beitrag der iiber Elektronentransfer im elektronischen System der

Probe deponiert wird.

8. Die weiterentwickelte Simulation geht mit experimentellen Ergebnissen anderer Arbeitsgruppen

konform.

Motivation: Die Ergebnisse der Simulation, aber auch die experimentellen Daten sollen mit dem

bisherigen Wissensstand und bisherigen experimentellen Daten verglichen werden.

Ergebnis: Die berechneten Werte fiir den Anteil der potenziellen Energie, der in einen Zuwachs
der kinetischen Energie des Projektils transformiert wird, spiegeln experimentelle und numerische
Daten von Lemell und Burgdorfer wider. Weiterhin gelingt es erstmalig in dieser numerischen Si-
mulation qualitativ zu zeigen, dass mit abnehmender Projektilgeschwindigkeit die Ausbeute der

potenzialemittierten Sekundirelektronen ansteigt.
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