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Kapitel 1

Einleitung

Fortschritte in Materialwissenschaft und Technologie werden in zunehmendem Mafle durch den
Einsatz sehr diinner Schichten geprigt. Fiir das Verstindnis der physikalischen Eigenschaften
solcher Schichten einschliefilich ihrer Grenzfisichen bzw. Oberflichen ist die Kenntnis iiber den
genauen Konzentrationsverlauf der darin enthaltenen Elemente wesentlich. Schichten, die nur
noch aus wenigen Monolagen bestehen, sind eine grofie Herausforderung an die Tiefenauflosung
der eingesetzten Analysiertechniken und treiben dariiber hinaus die weitere Entwicklung der
Methoden voran. i

Fiir die Charakterisierung diinner Schichten stehen eine Reihe gut verstandener Methoden
zur Verfiigung, welche z. B. Einsichten in deren Struktur, Morphologie, Schichtdicke oder Zu-
sammensetzung erméglichen. Ublicherweise bedarf es mehrerer komplementirer Untersuchun-
gen, um ein materialwissenschaftliches Problem zu losen. Fine zentrale Fragestellung besteht
in der zuverlassigen Quantifizierung von Konzentrationstiefenprofilen. Fiir diesen Zweck sind
die verschiednen Verfahren der Ionenstrahlanalytik hervorragend geeignet. Insbesondere die
Rutherford-Riickstreuspektrometrie (RBS) wird seit langem in vielen Labors zur gquantitativen
Bestimmung von Tiefenprofilen eingesetzt. Sie liefert ohne die Notwendigkeit von Primé&rstan-
dards auf schnelle, zerstorungsfreie und zuverlissige Weise elementspezifische Konzentrations-
profile von schweren Elementen in leichten Matrizen.

Allerdings ist die Energieauflosung der dabei iiblicherweise eingesetzten Detektionssysteme
— und damit auch die Tiefenauflésung — aus prinzipiellen Griinden beschrinkt. Si-Detektoren
liefern fiir He-Ionen mit Energien im MeV-Bereich z.B. eine Energieauflésung von typischerweise
12-14 keV. Dies entspricht einer Tiefenauflésung von einigen Nanometern. Abhilfe kann hier nur
durch den Einsatz von Spektrometern mit groflem Auflosungsvermdgen geschaffen werden. Seit
einigen Jahren finden diese zunehmend Verbreitung. Die Energiedispersion von Spektrometern
erlaubt es, die gestreuten Ionen entsprechend ihrer Energie in einer Fokalfliche aufzureihen. Auf
diese Weise wird das Problem der Energiemessung umgewandelt in ein Problem der Detektion
des Auftreffortes. Da die Bestimmung der Position eines MeV-Ions mit sehr grofier Prizision
moglich ist, kann die Energieauflésung gegeniiber Halbleiterdetektoren um eine GréB8enordnung
verbessert werden. Frste Experimente dieser Art wurden in den siebziger und zu Beginn der acht-
ziger Jahre durchgefiihrt [Hir76, Feu76, Sme82]. Dabei wurden mit leichten Ionen Tiefenauflésun-
gen von 1-2 nm erreicht. Seit Beginn der Neunziger Jahre haben verschiedene Gruppen weltweit
magnetische und elekirostatische Spektrometer gebaut oder bestehende Spekirometer aus der
Kernphysik fiir die Zwecke der Materialanalytik genutzt [Dol92, End92, Boe90, Lan98, Kim02].
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2 1. EINLEITUNG

Die Tiefenauflésung an der Oberfléche konnte mittlerweile in einigen Labors bis zur Monolagen-
auflésung verbessert werden [Car98, Dol98b, Kim96).

Die Interpretation der Spektren wird allerdings dadurch erschwert, dass die gestreuten Ionen
in Abhangigkeit ihres Ladungszustandes durch die elektrostatischen oder magnetischen Felder
getrennt werden. Ionen in verschiedenen Ladungszustdnden konnen daher nur bei verschiedenen
Feldeinstellungen detektiert werden. Da bei sehr geringer Analysiertiefe die iibliche, auf dem
statistischen Gleichgewicht basierende und vom Ladungszustand unabhéngige Energie-Tiefe-
Beziehung nicht gilt, gestaltet sich die Berechnung der Tiefenverteilung der Elemente schwieriger
als bei der Standard-RBS.

Im Allgemeinen ist der Ladungszustand des einlaufenden Ions wohldefiniert, wihrend der
Ladungszustand des gestreuten Ions durch die Wechselwirkung mit dem Target veréindert werden
kann. Diese Wechselwirkung l4sst sich in drei Phasen einteilen: (i) Das Primérion kann auf dem
Weg bis zur Streuung mit dem Material Elektronen durch Ionisation oder Elektroneneinfang
austauschen, (ii) die resultierende Ladungszustandsverteilung kann beim Riickstofl an einem
der Targetatome verdndert werden und schlieBlich kann das gestreute Ion (iii) beim Verlassen
des Targets analog zu Phase (i) ein weiteres Mal Elektronen verlieren oder einfangen. Ab einer
bestimmten Tiefe bildet sich eine Gleichgewichtverteilung aus, welche stationér ist, solange man
den Energieverlust des Ions vernachléssigen kann.

Fiir Ladungszustandsverteilungen im Gleichgewicht existieren zahlreiche experimentelle Da-
ten in Form von Tabellen gemessener Ladungszustinde [Shi85, Shi92, Wit73] oder von semiem-
pirischen Ausdriicken fiir die Mittelwerte und die Breiten von Ladungszustandsverteilungen
[Sch01, Nor63, Nik68, Shi92]. Abgesehen von geringen Abhingigkeiten dieser Parameter vom
Material, in dem sich das Ion bewegt, liefern diese brauchbare Abschitzung fiir die Haufigkeit
einzelner Ladungszusténde.

Im Gegensatz dazu gibt es deutlich weniger experimentelle Daten zu Ladungszustandsver-
teilungen nach einem Einzelstofi von schnellen Tonen mit einem Targetatom. Da theoretische
Beschreibungen des Einzelstofles auf Grund der grofien Zahl von involvierten Elektronen und
des Vielteilchencharakters dieses Prozesses in den allermeisten Féllen sehr aufwendig sind, bietet
sich ein experimenteller Zugang zur Bestimmung von EinzelstoB-Ladungszustandsverteilungen
an. Die meisten Arbeiten zum Thema Ton-Atom-St68e beschéftigen sich allerdings mit anderen
Fragestellungen als dem Ladungszustand des gestreuten Ions. Ausnahmen bilden vor allem eini-
ge wenige Verdffentlichungen aus dem Bereich der Ionenstrahlanalytik [Boe97, Jam97, Jam98,
Kim92]. Wahrend in [Jam97, Jam98] fiir Ar-Ionen nach einer Streuung an den obersten Lagen
einer Au-Schicht ein gegeniiber dem Gleichgewichtswert deutlich erhohter mittlerer Ladungs-
zustand gefunden wird, findet [Boe97] fiir C-Ionen nach einer Streuung an einer Monolage aus
Au eine grofie Ahnlichkeit zur Gleichgewichtsverteilung bereits unmittelbar nach dem RiickstoB.
Eine Motivation fiir diese Arbeit war es daher, die Bedingungen festzulegen, unter denen die
Ladungszustandsverteilungen eher dem einen oder dem anderen Fall entsprechen.

Neben den Fragen zum Ladungszustand gibt es wegen der Verwendung schwerer Ionen auch
noch einige Fragezeichen hinter dem spezifischen Energieverlust, welcher fiir schwere Tonen we-
niger gut bekannt ist als z. B. fiir He-Tonen. Das Gleiche gilt in noch gréflerem Mafle fiir das
Straggling. Bisher sind nur wenige Untersuchungen zur hochauflésenden RBS mit schweren Ionen
durchgefithrt worden [Nag01, Jam98]. Ein zweites Ziel bestand daher darin, die fiir die Nutzung
des Spektrometers fiir Routineuntersuchungen optimalen Bedingungen hinsichtlich der Art und
Energie insbesondere der schweren Primiirionen festzulegen.



Der Gegenstand der Arbeit besteht einerseits im Aufbau, der Inbetriebnahme und der Cha-
rakterisierung eines Browne-Buechner-Spektrometers. Um die Streuung an Monolagen durch-
fithren zu konnen, war der Aufbau einer UHV-Streukammer mit der Méglichkeit zur in-situ-
Praparation ultradiinner Schichten nétig. Zum anderen wurden Ladungszustandsverteilungen
von schweren Ionen mit Energien im MeV-Bereich nach einer Streuung an Au-Monolagen gemes-
sen und mit den Ladungszustandsverteilungen im Gleichgewicht verglichen. Die dafiir eingesetz-
ten Ionen Li, C und F umfassen einen weiten Bereich der zweiten Periode des Periodensystems.

. Zum anderen wurden HRBS-Spektren von Mehrfachschichten mit schweren Ionen gemessen.
Diese Untersuchungen erlauben eine Bestimmung von Straggling-Paramtern sowie durch Ver-
gleich mit Ergebnissen aus TEM- und XRD-Messungen auch eine Bestimmung von spezifischen
Energieverlusten fiir ausgewahlte Ionen.

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: In Kapitel 2 wird eine Einfiihrung in die theoretischen
Grundlagen der RBS gegeben. Dabei werden die wesentlichen Groflen kinematischer Faktor,
Energieverlust und Rutherford-Wirkungsquerschnitt im Hinblick auf die Verwendung schwerer
Primérionen diskutiert. Daran schliefit sich eine Darstellung der Tiefenauflésung der RBS an.
In diesem Zusammenhang wird auf die verschiedenen Straggling-Theorien eingegangen. Der
abschlieBende Teil dieses Kapitels gibt schlieflich einen Uberblick iiber den Wissensstand zu
Ladungszustandsverteilungen von Ionen nach einem Ion-Atom-Stof.

Die Beschreibung dieses Browne-Buechner-Spektrometers erfolgt in Kapitel 3. Dazu werden
die ionenoptischen Eigenschaften des Magneten ausfiihrlich behandelt. Die Darstellung umfasst
sowohl eine Ubersicht iiber die Literatur als auch Simulationen insbesondere zu Effekten héherer
Ordnung im Zusammenhang mit der Lage der Fokalebene sowie der Aberration. Der Beschrei-
bung des verwendeten Detektors und der Messdatenerfassung ist ein eigener Abschnitt gewidmet.
Daneben enthilt Kapitel 3 eine kurze Beschreibung der Streukammer und der Strahlfiithrung.

Zahireiche Beispielspektren fiir die hochauflésende RBS mit schweren Ionen folgen in Kapitel
4. An Hand von Messungen an Mehrfachschichten mit Li und C als Primérionen wird die Lei-
stungsfihigkeit der HRBS demonstriert. Gleichzeitig lassen sich Aussagen iiber das Straggling
und den Energieverlust schwerer Ionen in den untersuchten Materialien treffen. Dariiber hin-
aus wird auf die Frage eingegangen, inwieweit die RBS mit schweren Ionen als zerstérungsfrei
anzusehen ist. Alle in diesem Kapitel gezeigten Beispiele zeichnen sich dadurch aus, dass die
Ladungszustandsverteilung nahe an der Gleichgewichtsverteilung ist.

Kapitel 5 befasst sich schliellich mit Ladungszustandsverteilungen nach einer Streuung mit
Oberflichenatomen. Dazu wurden die Ladungszustandsverteilungen von Li-, C- und PF-Ionen
nach einer Streuung an einzelnen Atomen gemessen. Um sicherzustellen, dass nur ein einzelner
Stof} zur Streuung beitrigt, wurden Sub-Monolagen von Gold auf einem Silizium-Substrat in-situ
pripariert. AnschlieBend wurden schwere Ionen mit Energien im MeV-Bereich an diesen Targets
gestreut und mit dem Browne-Buechner-Spektrometer auf ihren Ladungszustand hin untersucht.
Die auf diese Weise erhaltenen EinzelstoBverteilungen werden mit Gleichgewichtsverteilungen
verglichen. Da bei dem verwendeten festen Streuwinkel von 35.5° ein Einfluss der Oberfliche
auf den Ladungszustand des gestreuten Ions nicht auszuschlieflen ist, wurden zusitzlich fiir He-
und Li-Tonen Ladungszustandsverteilungen bei verschiedenen Austrittswinkeln gemessen.

Kapitel 6 fasst die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit zusammen.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Prinzip der Spektrometrie mittels Rutherford-
Tonenstreuung (RBS)

Das Prinzip eines RBS-Experiments ist in Abb. 2.1 dargestellt und basiert auf den folgenden
physikalischen Prozessen: Ein Ionenstrahl von leichten, schnellen Primérionen der Mase g, ty-
pischerweise 1-2 MeV He-Tonen, trifft auf die zu analysierende Probe. Dort wird ein Bruchteil
der Ionen an den schweren Targetatomen der Masse ms elastisch gestreut. Die Wahrscheinlich-
keit fiir diesen Vorgang wird durch den Wirkungsquerschnitt des Streuprozesses bestimmmt. Ein
Teil der gestreuten Ionen gelangt in einen Detektor, der ihre Energie registriert. Geschieht der
Streuvorgang an der Targetoberfliche, so ist die Energie der gestreuten Ionen proportional der
Energie der einfallenden Ionen E. Der Proportionalititsfaktor K wird als kinematischer Fak-
tor bezeichnet und hingt allein vom Streuwinkel und dem Massenverhéltnis zwischen Ion und
Targetatom ab. Auf diese Weise erhilt man eine Information iiber die Masse der Probenatome.
Geschieht die Streuung in einer bestimmten Tiefe ¢, so verlieren die lonen auf dem Weg zu dem
entsprechenden Targetatom und zuriick einen zusitzlichen Energiebetrag AFE, der sich aus dem
spezifischen Energieverlust der Ionen im Targetmaterial ergibt. Dieser gusitzliche Energieverlust
lasst sich fiir eine gegebene Tiefe ¢ schreiben als

_dE

AE = — . )
dt tess (2.1)
Dabet ist
dF _ EDet(t) — EDet(t + At) .
dt lers Mx_r)x()l At ‘ (2.2)

Der Ausdruck %I;—jl wird als effektiver Energieverlust bezeichnet und ist praktisch der Um-

rechnungsfaktor des Energieverlustes der Tonen in deren Streutiefe. Fiir die Quantifizierung der
Probenzusammensetzung ist demnach eine méglichst genaue Kenntnis des kinematischen Fak-
tors, des Streuquerschnitts und des Emergieverlustes notwendig. Diese drei GréBen werden im
Folgenden niher erldutert.



2.1. PRINZIP DER SPEKTROMETRIE MITTELS RUTHERFORD-

IONENSTREUUNG (RBS) 5
Primirion ‘Detektor
Energie E
0 .
Masse m, detektierte
» nergie: Ep,

Oy

f TN T e o - Targetatom
£ Energievor \_ [\ Energie Massem,
| ‘dem Stofi: E; N \ nach dem -

i‘StQB:'EZ? -

Abbildung 2.1: Das Grundprinzip der Rutherford Streuspektrometrie (RBS).

2.1.1 Kinematischer Faktor

Der kinematische Faktor ist definiert als das Verhilinis der Energien des Primérions nach und
vor dem Stof3. Bei der Streuung eines schnellen Ions mit einem Probenatom handelt es sich in sehr
guter Niherung um einen biniren und elastischen Streuprozess. Unter diesen Voraussetzungen
l3sst sich der kinematische Faktor aus der Energie- und Impulserhaltung berechnen:

= By _ {vcos(d) +[1-4° sin?(9)]1/2}?
T B (1+v)2 )

(2.3)
Dabei ist ¥ = mj/mgo und alle iibrigen Groflen sind durch Abbildung 2.1 definiert. Da der
Streuwinkel und das Priméirion vorgegeben sind, hingt dieser Ausdruck nur von der Masse der
Probenatome ab. Damit ergeben sich unterschiedliche Energien fiir eine Streuung an unterschied-
lich schweren Probenatomen. Eine Streuung an Oberfiichenatomen, deren Massen sich um ém
unterscheiden, fithrt zu einer Energiedifferenz 6 E der gestreuten Primé#rionen von

dK

i (2.4)

0FE = Ey

Der Ausdruck E‘%% ist in Abbildung 2.2 fiir verschiedene Primirionen und fiir die am Rossen-
dorfer Browne-Buchner-Spektrometer mdglichen Streuwinkel von 144.4° sowie 33.5° dargestellt
(siche Kapitel 3). Um eine optimale Massenauflosung zu erhalten, miissen ein Streuwinkel nahe
180° und ein moglichst schweres Primérion gew#hlt werden. Bei einer Energieauflésung von 1073
ist dann eine Massenaufldsung von unter 1 a.m.u moglich. Bei einem Sireuwinkel von 35.5” ist
die Massenauflésung um etwa einen Faktor 10 schlechter als bei einem Streuwinkel von 144.5°.
-Auch hier ergibt sich eine hohere Massenauflosung fiir schwere Priméirionen.
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Abbildung 2.2: Massenaufldsung verschiedener Primarionen fiir die am Rossendorfer Browne-Buechner-
Spektrometer moglichen Streuwinkel von § = 35.5° (gestrichelte Linie) und § = 144.5° (durchgezogene
Linie). ’

2.1.2 Energieverlust

Durchliuft ein Ion einen Festkdrper oder ein Gas, so wird es durch St68e mit den Elektronen
und Kernen des Targetmaterials abgebremst. Diese Abbremsung von Ionen in Materie wird
durch den spezifischen Energieverlust S(F) (englisch: Stopping-Power) beschrieben. Dieser ist
definiert als der mittlere Energieverlust < AE > eines Ensembles von Ionen nach Durchlaufen
einer Schicht der infinitesimalen Dicke Az:
dE . <AE>

SB) =~ = TR (2:5)
Oftmals wird statt des spezifischen Energieverlustes der Bremsquerschnitt verwendet. Dieser ist
definiert durch

1

N bezeichnet hier die atomare Dichte des durchlaufenen Materials.

Der Energieverlust eines in der Tiefe ¢ gestreuten Primérions setzt sich aus den folgenden
Beitrigen zusammen (vergleiche Abbildung 2.1) : Nach Durchlaufen des Weges von der Ober-
fliche des Targets bis zur Tiefe ¢ betrigt die mittlere Energie des Ions

1 tdE

By = Ey— — —_
sinogy Jo dz

(2.7)

Unmittelbar nach dem Sto8 ist die Energie des Ions durch

By =K(Bo - ! /otdE) (2.8)

sin o dz
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gegeben. Nach dem Verlassen des Targets ergibt sich schliefflich fiir die im Detektor registrierte
Energie Epe;

1 tdE 1 0 4B
E - . - ——— 9
Epe(t )= ( sinay /(] dz emdz) sin ag /t dx | aus (2 9)
Zusammen mit Gleichung (2.2) ergibt sich dann fiir nicht zu grofie Tiefen
dE K dE 1 dE
15]= dt less sin oy de lein sin o dz laus (2.10)

Die eckigen Klammern werden verwendet um den von der Streugeometrie abhingigen effektiven
Energieverlust vom spezifischen Energieverlust zu unterscheiden. Multipliziert man die rechte
Seite in Gleichung (2.10) mit 1/N so erhilt man einen analogen Ausdruck fiir den eﬁ'ektwen
Bremsquerschnitt [e].

Abbildung 2.3 zeigt den spezifischen Energieverlust von He-Ionen in Silizium als Funktion der
Energie. Der Verlauf der Kurve ldsst sich grob in drei Bereiche einteilen. Je nach Energie der Io-
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o~ 1 ]
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o R J
> 50 ' 1
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o ]
= 30
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> ]
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Abbildung 2.3: Spezifischer Energieverlust von He-lonen in Silizium. Fiir die Bedeutung der Bereiche A,
B und C siche den Text.

nen tragen verschiedene Mechanismen zum Energieverlust bei. Bei hohen Energien (C) geschieht
der Energieverlust fast ansschlieflich iiber die Anregung und Ionisierung von Targetelektronen.
Dieser Bereich wird auch als Bethe-Bloch-Bereich bezeichnet. Der spezifische Energieverlust lasst
sich hier durch die Blochformel beschreiben, in welcher das Anregungsspektrum der Targetelek-
tronen durch die Oszillatorfrequenzen- und Stirken der Targetatome eingeht [Blo33]. Die Ionen
bewegen sich dann so schnell, dass sie nur wenige gebundene Elektronen mitfithren kénnen und
daher in guter Niherung als punktférmig betrachtet werden konnen.

Zu kleineren Energien (B) hin wird die Zahl der mitgefithrten Elektronen sukzessive grofier,
was sich auf zweierlei Weise auf den Energieverlust auswirkt. Zum einen wird der Energieverlust
durch die abschirmende Wirkung der Elektronen reduziert und zum anderen fithren Anregungen
des Projektils und Ladungsaustausch-Prozesse zu einer Erhdhung des Energieverlustes. Die theo-
retische Beschreibung dieses Bereiches ist nach wie vor Gegenstand zahlreicher Versffentlichun-
gen [Gra98, GSc99, Aze00, Sig01, Pau0l, Pau00, ASc00, Sig00, Sig96b, Sigl0b, Sighl, Arnd4,
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Sol84, Sol86, Gui82, Arn96, Arn92]. Frithere Arbeiten basieren auf Effektivladungsmodellen, in
welchen den Ionen eine effektive Ladung zugeschrieben wird. Dabei nimmt die effektive Ladung
abnehmender Geschwindigkeit ab und beschreibt so den Verlauf des Energieverlustes [Bra82] im
Bereich des Maximums. Neben dem Problem des Ladungszustandes wird der Energieverlust in
diesem Energiebereich auch durch die sogenannten Schaleneffekte und durch Polarisation von
Target und Projektil (Barkas- oder Z3-Effekt) beeinflusst [Lin64, And83).

Bei kleinen Energien (A) ist das Ion schlieflich von einer Elektronenwolke umgeben und
der Energievertust kann mit Hilfe eines Thomas-Fermi-Modells bestimmt werden [Lin63]. Die-
ser Bereich ist fiir die Tiefenprofilierung mittels der Ionenstrahlanalytik von untergeordentem
Interesse.

In der Praxis ist eine zuverlissige Berechnung von Energieverlustkurven kaum méglich. Als
Ausgangspunkt fur die Auswertung von Spektren dienen daher in der Ionenstrahlanalytik se-
miempirische Fits an gemessene Energieverlustkurven. Die am weitesten verbreitete Sammlung
solcher Fits stammt von Andersen und Ziegler [And77]. Die Sammlung von Ziegler und Bier-
sack geht auf eine Arbeit aus dem Jahr 1985 zuriick und wird regelmiflig im Rahmen der frei
verfiigbaren SRIM-Software auf den neuesten Stand gebracht [Zie85]. Eine relativ neue Daten-
sammlung ist die ebenfalls frei verfiigbare Software MSTAR von Paul und Schinner [Pau01].
Besonders im Bereich des Maximums des Energieverlustes kénnen sich zwischen den einzelnen
Datensammlungen Unterschiede von 10-20% ergeben. Fir die in Kapitel 4 gezeigten Spektren
wurden ausschliefilich die spezifischen Energieverluste von Ziegler und Biersack in der Version
von 1995 verwendet, die sich fiir die dort verwendeten Ionen von der aktuellen SRIM-Version
nicht unterscheidet.

2.1.3 RBS-Wirkungsquerschnitte

Der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir Rutherford-Streuung lautet im Schwerpunktsystem

2

do € N2 Z1Zp\? 1
dQcm. B (47I'Eo) (4Ecm) Si?(l4 (Hbm/Z) ) (211)
Im Laborsystem ergibt sich
do ( &2 )2(Z1Z2)2 4 {1 - (vsin)"? + cos§)? -
dQ - 47['6() 4F Sin4 7] [1 — (1/ Sing)Z]l/Z ( . )

Dabei sind @ und E der Streuwinkel und die Energie im Laborsystem, e die Elementarladung
und ¢ die elekirische Feldkonstante. Die entsprechenden Gréflen mit Index c.m. beziehen sich
auf das Schwerpunktsystem. Der Formel liegt die Annahme einer reinen Coulomb-Streuung
zweier nackter Kerne zugrunde. Bei hohen Energien kommen sich die beiden Stofipartner so
nahe, dass Abweichungen von der Rutherford-Streuformel zu erwarten sind. Die Grenzenergie
liegt um so niedriger je leichter die beiden Stofipartner sind. Fir die Streuung von He-Ionen
an Si-Tragets sind z.B. nach [Boz90] ab etwa 1.6 MeV Abweichungen > 4% zu erwarten, fiir
Streuung an Gold liegt dieser Wert bei 9 MeV. Bei niedrigen Energien oder kleinen Streuwinkeln
dringt das Ion aufgrund der Abschirmwirkung der Targetelekironen nicht bis in die K-Schale
vor oder erreicht diese mit einer erhohten Geschwindigkeit, wodurch nach Gleichung (2.11) der
Wirkungsquerschnitt reduziert wird. Dieser Effekt ist besonders bei schweren Targetatomen und
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bei kleinen Streuwinkeln von Belang. Fiir den Fall klassischer Teilchentrajektorien 1dsst sich der
Wirkungsquerschnitt nach [And80] iiber das Integral

oo dr
Hc.m. =T — 2p /7‘0 T'Zh('f') M (2‘13)
1/2
hr) = (1=p*/r" = V(r)/Bem.) (2.14)
sowie die Beziehung
o ___p W (2.15)

Zl—ﬁc.m. - _sin Hc,m. dgc.m.

bestimmen. Dabei ist p der Stossparameter und V(r) das interatomare Potential der beteiligten
Atome. Dieses l4sst sich nach [Lin68] annshern durch

e? 717
Vir) = dmwey 1

P(r/aser). (2.16)

Dabei ist ¢(r/ascr) die Abschirmfunktion der beteiligten Atome (z. B. die Thomas-Fermi- oder
die Lenz-Jensen-Abschirmfunktion) als Funktion des Abschirmradius

Geer = 0.8853 a9 (2% + Z2/%)~1/2, (2.17)

ag bezeichnet den Bohr-Radius. Nach [And80] ergibt sich fiir Z; <« Z, eine verbesserte Beschrei-
bung durch die Verwendung von Potentialen, welche auf relativistischen Dirac-Hartree-Fock-
Slater-Elektronendichten basieren. Fiir die Abschirmfunktion ist dann ¢(ra,/a) einzusetzen it
¢ = ¢purs und afa, = 21/ 3/ (Zf/ S+ Z22/ $1/2 Die Giiltigkeit der auf diese Weise berechneten
Wirkungsquerschnitte wurde in [And80] fiir H, He und Li im Energiebereich von 0.3-2 MeV mit
einer Genauigkeit von wenigen Prozent verifiziert.

Abb.2.4 zeigt die Korrekturfaktoren fiir den Wirkungsquerschnitt bezogen auf den Wirkungs-
querschnitt nach Gleichung (2.11) fiir den Fall der Streuung von Li, C und F an Au und Si bei La-
borstreuwinkeln von 35.5° und 144.5°. Je héher die Kernladungszahl des Projektils um so weiter
ist der Korrekturfaktor von 1 entfernt. Fiir kleine Energien ergibt sich eine starke Abhingigkeit
des Korrekturfaktors von der Energie. Bei einem Streuwinkel von 35.5° ist der Korrekturfakior
weiter von 1 entfernt als bei einem Streuwinkel von 144.5°. Die Anderung des Korrekturfak-
tors mit der Energie ist aber klein gegeniiber der Anderung des Wirkungsquerschnitts gemas
Gleichung (2.11). Da in der HRBS nur kleine Ausschnitte eines Spektrums interessieren, ist der
Korrekturfaktor fiir Energien oberhalb etwa 1 MeV — auch fiir relativ schwere Primérionen — zu
vernachléssigen.

2.2 Tiefenauflosung der HRBS

Wenn ein Ensemble von Ionen an einem Target gestreut wird, so ergibt sich fiir den Energie-
verlust der in einer gegebenen Tiefe ¢ an einer bestimmten Sorte von Targetatomen gestreuten
Tonen im allgemeinen eine Verteilung F(AE,t). Uber den effektiven Energieverlust lésst sich
der in geeigneter Weise definierten Breite JAFE = JE dieser Verteilung ein Tiefenintervall &%

nordnen:
zuordnen dE

0E = —

@t lers™ (2.18)
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Abbildung 2.4: Korrekturfaktoren fiir Rutherford- Wirkungsquerschnitte nach (2.14) und (2.15) bei
Streuung von Li-, C- und F-lonen an Au- und Si-Atomen bei Labor-Streuwinkeln von 35.5° und 144.5°.
Als Abschirmfunktion wurde die DHFS-Abschirmfunktion aus [$al87] verwendet.

Dieses gibt an, wie weit zwei Targetschichten auseinanderliegen miissen, damit man sie im RBS-
Spektrum gerade noch unterscheiden kann. Man bezeichnet daher die Gréfen §E bzw. 6t auch

als Energie- bzw. Tiefenauflésung.

Zu der Energieauflosung eines magnetischen Spektrometers tragen eine Vielzahl von Faktoren
bei, welche teils physikalischen und teils apparativen Ursprungs sind. Unter der Voraussetzung
der statistischen Unabhéngigkeit der verschiedenen Beitriige ergibt sich die Energieverlustvertei-
lung f(AE,t) aus einer Faltung der Energieverlustverteilungen jedes einzelnen Beitrages. Nimmt
man weiterhin an, dass alle Verteilungen gauBférmig sind, so lassen sie sich durch die Angabe
der Halbwertsbreiten § Fyu; beschreiben. Unter diesen Bedingungen ist die Gesamtverteilung

wieder eine GauBverteilung mit der Halbwertsbreite

5E§’WHM = Z 5EE‘WH

(2.19)

Im Falle der Streuung an der Probenoberfliche wird die Energieaufiésung in erster Linie
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durch apparative Effekte wie die Divergenz des Primirstrahls, die endliche Blendensffnung des
Spekirometers und die endliche Aufldsung des Detektors bestimmt. Bei einer Streuung einige
Nanometer unter der Probenoberfliche beginnt sich der Einfluss des elektronischen Stragglings
und des Winkelstragglings bemerkbar zu machen. Ab einer Tiefe von typischerweise 10-20 nm
werden diese beiden Beitrige schlielich dominierend. Das hat zur Konsequenz, dass aus prinzi-
piellen Griinden in solchen Tiefen eine Tiefenauflésung unter 1 nm nicht mehr erreicht wird. Auf
Grund der grofen Bedeutung des Stragglings und der Vielfachstreuung fiir die Tiefenauflosung
werden diese im folgenden Abschnitt gesondert dargestellt.

2.2.1 Begrenzende Effekte in grolen Tiefen

Vielfachstreuung

Der Fall der Vielfachstreuung (englisch: multiple scattering, auch: Winkelstraggling) wurde
in [Sig74] behandelt. Die entsprechenden Verteilungen sind dort als Funktion dimensionsloser
Winkel- und Dickenparameter & und 7 tabelliert. Dabei gilt

= e \-1 Easer
@= (4’/1'60 ) 2Z1Z2 “ (220)
T =mal, Nz . (2.21)

scr

Hierbei ist oo der Winkel zwischen der Bahn eines bestimmten Ions und der mittleren Bahn; z
bezeichnet die Dicke der durchlaufenen Materieschicht. Die Winkelaufweitung wird umso bedeu-
tender je kleiner die Energie E der Tonen und je gréfier die Kernladungszahlen Z; und Z3 von
TIon und Targetatom sind. Fiir 7 = 1 ergeben sich nahezu gauBformige Verteilungen'. Typische
Werte fiir ase, liegen im Bereich von 0.2-0.3 ag. Damit ergibt sich fiir die Dicke z fiir den Fall
7 =1 ein Wert von 1 — 3 x 107 at/cm?. Bei flachen Ein- bzw. Ausfallswinkel entspricht diese
Dicke einer Tiefe von 3-10 nm.

Elektronisches Straggling

Bei der Abbremsung von Ionen in Materie unterliegt die Zahl der fiir die Abbremsung verant-
wortlichen St68e statistischen Fluktuationen, welche eine Aufweitung der Energieverteilung des
Tonenstrahls bewirken. Der mittlere quadratische Energieverlust dieser Verteilung wird dabei als
Energieverlustbreite bzw. als Straggling bezeichnet. Nach [Boh48] ldsst sich dieses schreiben als

<(AE-<AE>)?>=0%= / T?do . (2.22)

Dabei ist %% der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir eine Streuung mit einem Targetelekiron
bzw. mit einem Targetatom bei einen gleichzeitigen Energieverlust zwischen 7" und T 4+ d7". Fiir
schnelle leichte Ionen in schweren Targets liefern elektronische StoBe praktisch den alleinigen
Beitrag sowohl zur Abbremsung als auch zum Straggling. Die Energieverteilung ist in kleinen
Targettiefen zu grofien Energieverlusten hin gewichiet und nihert sich in grofieren Tiefen einer

1Tn den Ausliufern der Verteilung wird die GauBform auch in groferen Tiefen nicht erreicht. Fiix den Teil der
Verteilung, der innerhalb der vollen Halbwertsbreite legt, ist die Ubereinstimmung mit der GauBform jedoch sehr
gut.
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Gauflverteilung an. Nach Bohr [Bohl15] ist das Energieverlustspektrum fiir schnelle Tonen mit
Energien im Bethe-Bloch-Bereich in nicht zu kleinen Tiefen durch eine Gaufiverteilung mit der
Standardabweichung

2
2 _ (€ Ny 2
0% = (_—471’60) ArZ2Z,Nz (2.23)

gegeben. Dabei ist N die atomare Dichte des Materials und z die Dicke der durchlaufenen
Schicht. Der Ubergang von kleinen zu grofien Tiefen erfolgt, wenn die Energieverlustbreite gréfier
wird als der Energieverlust in einem einzelnen Stof mit einem Elektron [Sig84]. Der Ubergangsbe-
reich mit unsymmetrischen Energieverlustspektren wird von der Landaun-Vavilov-Theorie erfasst
[Vav57]. Vavilov definiert den Parameter k = &/Tmar = 0%/T2,, mit

2 (2277327
() 221 22 (2.24)

mu?
Tonaz = 2mv>. (2.25)

dreg

Dabei bezeichnet Tinq., die maximale Energie, die auf ein Elektron iibertragen werden kann
und m die Elektronenmasse. Der Parameter r ist ein Maf fiir den Beitrag von St68en mit
dem Energieiibertrag Tin.e zum Energieverlustspektrum. Abbildung 2.5 zeigt solche Energie-
verlustspektren fiir 5 MeV Li-Ionen in Si-Targets fiir verschiedene Tiefen. Bereits fiir x =~ 1 ist
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die Asymmetrie der Energieverlustspektren nicht mehr sehr ausgeprigt. Damit ergibt sich als
Definition fiir ein ,dickes Target* die Bedingung? x > 1. Daraus erhilt man

Nt[at/em?] > 1.8 x 1019—1—(

E/MeV )z
727, \myJamu)

S (2.26)

Fiir Li-Ionen der Energie 3 MeV erh#lt man z. B. in Si eine Dicke von 2.6 x 10'% at/cm? und in
Au von 4.7 x 10%° at/cm?. In einem RBS-Experiment mit flachem Ein- und Ausschuss ist eine
solche Dicke durchlaufenen Materials schon in geringen Tiefen erreicht.

1.0 Y

] M T T i

Energie (keV/amu)
i 2000

Abbildung 2.6: Korrekturfaktoren H = 02, /0% nach [Chu76] (Quadrate) sowie nach [Lin53] {diinne
Linie) bei verschiedenen Projektilenergien.

Die Bohr-Formel fiir das Straggling (2.23) und die Landau-Vavilov-Theorie gilt nur fiir freie
Elektronen und damit fiir hohe Projektilgeschwindigkeiten oder sehr leichte Targetatome. Fir
kleinere Energien existieren Korrekturfaktoren von Lindhard und Scharff ([Lin53]), Bonderup
und Hvelplund ([Bon71]) sowie von Chu ([Chu76]). Dabei werden die Targetelektronen im Rah-
men von jeweils verfeinerten Elektronengas-Modellen beriicksichtigt. Diese Korrekturfaktoren
sind definiert als H(E/m1, Z3) = 92/9% und sind in Abbildung 2.6 fiir das Lindhard-Scharft-
sowie das Chu-Modell dargestellt. Besenbacher findet gute Ubereinstimmung fiir das Chu-Modell
im Falle von H und He in verschiedenen Materialien [Bes80].

Fir schwerere Projektile gesellt sich zum Chu-Straggling ein weiterer auf Ladungsaustausch
zuriickzufithrender Beitrag. Eine allgemeine statistische Theorie zur Beriicksichtigung von La-~
dungsaustauscheffekten ist von Sigmund entwickelt worden [Sig91, Sig92, Sig94, Sig96, Sig98].
Diese Theorie beriicksichtigt als Mechanismen fiir den Energieverlust sowohl stofinduzierte (mit
oder ohne Ladungsaustausch) als auch spontane Prozesse und erlaubt die Bestimmung der Ener-
gieverlustspektren fiir alle Ladungszusténde bei genauer Kenntnis von allen moglichen Anregun-
gen und deren Wirkungsquerschnitten.

*Diese Grenze ist naturgem3s8 nicht sehr scharf. In {Sig84] lautet die Bedingung fiir ein dickes Target 0% /72 >
10. Eine #hnliche Ungleichung gibt auch Besenbacher an {Bes80]. .
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Momente der Energieverlustverteilung lassen sich mit Hilfe der ladungsabhéngigen Stop-
ping-Power sowie der totalen Wirkungsquerschnitte fiir Ladungswechselprozesse angeben [Sig92,
Nae94]. Unter der Annahme, dass ein Ladungswechsel keinen Energieverlust erzeugt und nur zwei
Ladungszustéinde vorhanden sind, lisst sich ein einfacher Ausdruck fiir das Ladungsaustausch-
Straggling angeben [Efk75, Sig92, Nae94|:

92 =92 —_ 2%]\[, . ) 292
=281 - S 22T N .20

Dabei sind 57 und Sy die Stopping-Power fiir den ersten und den zweiten Ladungszustand und
o;; der Wirkungsquerschnitt fiir den Ladungswechsel von ¢ = 4 nach ¢ = j. Eine Erweiterung
fiir drei Elektronen wird in [Sig92] angegeben. Fiir eine Berechnung des Stragglings mit Hilfe
von Gleichung (2.27) sind die Wirkungsquerschnitte im Allgemeinen nicht gut genug bekannt
[G1a97, Nae95]. Voraussetzung fiir quantitative Vergleiche ist zudem, dass die einzelnen Stéfe
als unabhingig voneinander anzusehen sind, was fiir Festk6rper nur bedingt der Fall ist. Eben-
" s0 ist die Vernachlissigung des Energieverlusies bei Ladungswechsel und die Bedingung eines
verdiinnten Tagets nicht notwendigerweise erfiillt. In vielen Féllen, insbesondere fiir schwere Io-
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Abbildung 2.7: Straggling nach Yang fiir He-, C- und Ne-lonen in Si, zum Vergleich sind auch die
Chu-Werte aufgetragen.

nen in Festkorpertargets, ist daher die empirische Fitformel von Yang der beste Ausgangspunkt
[Yan91]. Diese basiert auf etwa 450 Datenpunkten fiir He und 100 fiir schwere Ionen in ver-
schiedenen Festkorpertargets. Da der zusitzliche Beitrag mit Ladungsaustausch in Verbindung
steht, nimmt das Straggling mit zunehmender Energie wieder ab. Fiir Si ist dieser Zusam-
menhang fiir verschiedene Ionen in Abbildung 2.7 dargestellt. Der grofte Teil der Daten, auf
denen der Yang-Fit basiert, bezieht sich auf Kohlenstoff- und Aluminium-Targets. Fiir schwerere
Festkorpertargets sind die experimentellen Daten im wesentlichen auf H- und He-Projektile in
Au-Folien beschréinkt. Der Streuung der Messdaten ist erheblich, es ergeben sich Abweichungen
bis zu 50%. Insbesondere fiir schwere Projektile ist die VerliBlichkeit des Yang-Fits daher gering,
und die Daten miissen durch zusétzliche Messungen erginzt werden.



2.2. TIEFENAUFLOSUNG DER HRBS 15

Nukleares Straggling

Im Gegensatz zum elektronischen Straggling tragen zum nuklearen Straggling auch St68e mit
sehr grofien Energieiibertrigen bei. Die Wirkungsquerschnitte sind dabei allerdings viel kleiner
als im Falle von Stéflen mit Elektronen. Da der Energieiibertrag nach (2.22) quadratisch zum
Straggling beitrégt, ergibt sich fiir die Standardabweichung der resultierenden Verteilung trotz-
dem die gleiche Gréflenordnung wie im Falle des elektronischen Stragglings. Nach Bohr gilt fiir
.StofBe mit freien Targetatomen

2
e 2 m 2
0%, = (—) 4nz223(——) Naz. (2.28
B (4“0) T4 2(m1+m2) z (2.28)
Dieser Wert liegt besonders fiir schwere Ionen in schweren Targets oft iiber dem Wert fiir elekiro-
nisches Straggling. Die Form der Verteilung ist jedoch auch fiir grofie Tiefen deutlich verschieden
von einer Gaufiform. In diesem Fall ist die Landau-Vavilov-Theorie der geeignete Ausgangspunkt
zur Ermittlung der Energieverlustspektren. Fiir Stofle mit Atomen gilt

e \24n 7273
¢=( 47%0) et Nt (2.29)
v
Trnaz = 2% 2 (2.30)

(my +ma)?

Es ergeben sich damit Werte von s < 0.01, so dass die entsprechende Energieverlustverteilung
eher der Energieverlustverteilung nach einem Einzelsto8 gleicht. Die Abschirmwirkung der Tar-
getelektronen wird in der Landau-Vavilov-Theorie nicht beriicksichtigt. Dies stellt jedoch keine
wesentliche Einschrinkung dar, da nach [Wil77, Bie88] fiir Ionen im MeV-Bereich der Wert
fiir die Standardabweichung auch unter Beriicksichtigung der Abschirmung praktisch mit (2.28)
identisch ist. Dies rithrt daher, dass in (2.22) bei Beriicksichtigung der elektronischen Abschir-
mung der Wirkungsquerschnitt do gerade fiir kleine Energieiibertrage 1" reduziert wird. Bezieht
man die elektronische Abschirmung in die Berechnung ein, so wird die Energieverlustverteilung
demmnach schirfer. Dies ist fiir die nachfolgenden Argumente jedoch nicht von Belang.

Abbildung 2.8 zeigt die Energieverlustverteilung F(AE) fir 5 MeV C-Ionen in Au in ei-
ner Tiefe von 10'® at/cm?. Die elektronische Energieverlustverteilung wird in diesem Beispiel
in ausreichend guter Naherung durch eine Gaufikurve mit der in (2.23) definierten Breite be-
schrieben. Ebenfalls dargestellt ist die aus nuklearen St6fen resultierende Verteilung nach der
Landau-Vavilov-Theorie und die Faltung dieser beiden Verteilungen. Obwohl fiir die Standard-
abweichung in diesem Fall Qp/Qpr, = 0.26 gilt, demnach also bei quadratischer Addition des
nuklearen und elektronischen Straggling-Beitrages eine Verbreiterung gegeniiber dem rein elek-
tronischen Straggling von 11% zu erwarten wire, ist das gefaltete Spektrum mit dem rein elek-
tronischen praktisch identisch. Das gleiche Bild ergibt sich auch fiir leichtere Targets, filr die das
nukleare Straggling sogar gréfer wird als das elektronische, Als Konsequenz kann das nukleare
Straggling auch fiir schwere Ionen in leichten Targets vernachléssigt werden. Dieses gilt praktisch
fur alle in der vorliegenden Arbeit benutzten Projektil-Target-Kombinationen.

2.2.2 Energieauflésung in Oberflichennihe

In der Néhe der Oberfléiche tragen die folgenden apparativen Effekte zur Energieauflésung bei:
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Abbildung 2.8: Energieverlustverteilungen F(AE) fiir 5 MeV C-lonen in Au. Fiir die Landau-Verteilung
wurde der in [Tab79] angegebene Fit benutzt.

¢ Kinematische Fehler: Die Divergenz des Primérstrahls und die endlichen Akzeptanzwin-

kel des Detektionssystems fithren zu einer Verteilung der Einfalls- bzw. Ausfallswinkel und
damit zu einer Verteilung von Streuwinkeln, welche wiederum iiber die Winkelabhéngig-
keit des kinematischen Faktors einen Beitrag 6E zur Energieauflosung liefert. Dabei ist
zwischen Offnungswinkeln in der Streuebene und senkrecht dazu zu unterscheiden. Fiir die
Anderung A9 des Streuwinkels # bei einer Verschiebung des Strahls in der Streuebene um
den Winkel A#g; gilt

AO = AY;. : (2.31)

Dagegen gilt bei einer Verschiebung des Strahls senkrecht zur Streuebene um den Winkel
Ab,,

NG = —;—cot 0 AG2 + O(A8Y). (2.32)

Da der Offnungswinkel senkrecht zur Streuebene nur in zweiter Ordnung eingeht, spielt
er in den meisten Fillen eine untergeordnete Rolle. Fiir den Beitrag zur Energieauflésung
gilt schliefflich
dK

Abbildung 2.9 zeigt die Grofe %Ig— fiir verschiedene Projektil-Target-Kombinationen. Der
Einflufl des kinematischen Fehlers ist fiir leichte Targetatome nicht zu vernachlissigen. Die
Wahl schwererer Primérionen wirkt sich ebenfalls negativ auf die kinematischen Fehler aus.
Der Akzeptanzwinkel A8 hingt nicht nur von der Blendendffnung, sondern auch von der
Strahlfleckgréfe ab und ist gegeben durch (siehe Anhang A)

sin ag .
sin oy +d;

2L

bsinao 4 ds
) ~p smoz11; "'. (234)

Af; = Zparctan(
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Abbildung 2.9: Ableitung des kinematischen Faktors nach dem Streuwinkel als Funktion des Streuwin-
kels 8. Die Parameter an die Kurven bezeichnen das Massenverhiltnis v = m, /ms. Die Werte entsprechen
einer Streuung von He an Au, Nb, Co, Al und C. Die Pfeile markieren die beiden méglichen Spektrome-
terpositionen des Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometers bei den Streuwinkeln 35.5° und 144.5 °.

- Dabei sind b, d; und L die Strahlbreite, der Akzeptanzwinkel in der Streuebene und der Ab-
stand des Targets zur Eintrittsblende. Fiir rechteckigen Strahlfleck und rechteckige Blen-
denéffnung betrigt der Faktor p = 0.69 [Die79].

Fiir den in der vorliegenden Arbeit verwendeten 10 mm breiten Detektor ergibt sich bei
vernachlissigter Strahlfleckbreite ein Offnungswinkel des Spektrometers in der Streuebene
von 4.34 mrad. Daraus folgt ein Beitrag zur relativen Energieauflésung von 0.00434x0.35 =
1.5x 1073 fiir sehr leichte Targetatome mit bei einem Massenverhiitnis v = my /mg = 0.333
bzw. von 0.00434 x 0.077 = 3 x 10~ fiir schwere Targetatome mit v = 0.068.

e StrahlfleckgroBle: Die Tatsache, dafl die Strahlfleckgréfe endlich ist, wirkt sich auf drei
Arten auf die Energieauflosung aus: (i) eine endliche Ausdehnung des Strahlflecks hat eine
effektive VergréBerung des Akzeptanzwinkles zur Folge, (ii) die Ausdehnung des Strahl-
fleckes in Dispersionsrichtung (im Falle des Rossendorfer Spektrometers ist dies die Rich-
tung senkrecht zur Streuebene) wird direkt in die Fokalebene abgebildet und (iii) die Aus-
dehnung des Strahlfleckes in der Streuebene bewirkt eine Verschmierung des Objektab-
standes und damit eine Verschmierung des Bildabstandes. Punkt (i) wirkt effektiv wie
ein kinematischer Fehler und ist bereits im vorhergehenden Abschnitt behandelt worden.
Punkt (ii) lisst sich mit Gleichung (3.5) und (3.4) quantifizieren:

AhMy
Dy -

Dabei bezeichnet Ah die Ausdehnung des Strahlfleckes senkrecht zur Streuebene und
My bzw. Dy die Vergréferung bzw. die Dispersion des Spektrometers. Bei einer Strahl-
feckausdehnung von Ah=0.5 mm bedeutet dies einen Beitrag zur Energieauflésung von
6E1/Ey = 9 x 107* (fiir die Definition und die Gréfe von Dispersion und VergréBerung

SEg = Ey (2.35)
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beim Browne-Buechner-Spektrometer sei auf Abschnitt 3.2.3 verwiesen). Punkt (iii) ist
gegeben durch (zur Herleitung siehe Anhang A)

be cos(ag)
sin(ay ) cos(63°) Dy

0E s = Ey Ab,. (2.36)
Die Konstante ¢ = 0.2 ergibt sich aus der Symmetrie der Verteilung und Dy bezeichnet
die Dispersion (siche Abschnitt 3.2). Selbst bei Vorwértsstreuung und bei kleinen Einfalls-
winkeln ist dieser Beitrag zur Energieverschmierung gering. Bei eiriem Einfallswinkel von
a1 = 5° und einem Streuwinkel von 6 = 35.5° sowie mit b=1 mm und A8, =0.079 mrad 3
ergibt sich eine relative Energieunschiirfe von 2 x 1074,

Detektorauflosung: Die Detektorauflssung liefert unabhingig von der Energie und der
Art der Primérionen einen konstanten Beitrag von dEpes s, = 2 keV. Diese Gréfie wird in
Abschnitt 3.4 ausfiihrlich diskutiert.

Strahlfibrung: Wie in Abschnitt 3.3 zu sehen sein wird, ist die Energieauflésung des
Primérstrahls die am schwierigsten zu erfassende GrofSle, da sie von der Stabilitdt der
Terminalspannung und der strahlfithrenden Komponenten sowie den Einstellungen der
Spalte im Strahlengang und der Art der Ionen abhéngt. Es wird fiir die vorliegende Arbeit
eine Wert von §Eg/Ey = 1 x 10™% angenommen.

Alle diese Beitrige sind im Allgemeinen als Funktion der Tiefe in guter Naherung konstant.

2.2.3 Energieauflésung als Funktion der Tiefe

Sobald die Primirionen in die Probe eindringen und in einer Tiefe ¢ gestreut werden, ergeben
sich zusétzliche Beitrige zur Energieauflosung. Diese werden im folgenden aufgefiihrt.

e Statistische Prozesse innerhalb des Targets: Zu diesen zihlen das elektronische

Straggling und die Vielfachstreuung. Diese Prozesse wurden in Abschnitt 2.2.1 behan-
delt. Sie begrenzen die Auflésung in groBen Tiefen und sind aus prinzipiellen Griinden
nicht vermeidbar.

Weglingeneffekte: In endlichen Tiefen fithren Strahldivergenzen und Blendenéffnungen
sowie Vielfachstreuung nicht nur zu einer Verteilung von Streuwinkeln, sondern auch zu
einer Verteilung der von den Ionen im Target zuriickgelegien Wegléngen, welche iiber die
Stopping-Power wiederum als Energieunschirfe in Erscheinung treten.

Nichtstatistische Verbreiterung: Wenn die Stopping Power eine fallende Funktion der
Energie ist, wird die Energieverteilung des Ionenstrahls aufgeweitet, da Ionen mit einer
Energie oberhalb der mittleren Energie einen gréfieren Energieverlust erleiden als die Ionen
mit einer Energie unterhalb der mittleren Energie. Dieser Fall tritt bei Energien oberhalb
des Stopping-Power-Maximums auf.

Zur Berechnung dieser verschiedenen Beitréige bietet sich das Programm DEPTH an [Szi95].

In DEPTH werden alle oben aufgelisteten Beitréige mit Ausnahme der fiir das Browne-Buechner-
Spektrometer spezifischen Beitrige aus Gleichung (2.36) und Gleichung (3.4) beriicksichtigt.

%entsprechend der vollen Blendendfinung beim Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometer
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Alle Verteilungen mit Ausnahme der Winkelverteilung der Vielfachstreuung werden als
gauBformig angenommen und quadratisch addiert. Der Beitrag der Vielfachstreuung wird dann
mit der resultierenden GauBkurve gefaltet. Wie in Abschnitt 2.2 dargelegt, ist die Abweichung
von der GauBform nicht sehr ausgepriigt, so dass es gerechtfertigt ist, zum Vergleich mit ge-
messenen Spektren von einer GauBform der Gesamtverteilung auszugehen. Beispiele fir die so
erhaltenen Spektren werden in Kapitel 4 gezeigt. Wahrend die ursprimngliche Version DEPTH le-
diglich die Eingabe einer einzelnen Schicht mit verschiedenen Komponenten erlaubt, erméglicht

- die neuere Variante MDPETH auch die Eingabe einer Schichtabfolge. Die Straggling-Werte sind
fiir schwere Tonen mit 7; > 3 in der 4lteren Version fehlerhaft. Fiir die vorliegende Arbeit wurde:
ausschliefSlich MDEPTH verwendet.

2.3 Ladungszustandsverteilungen

Bei Sto8en von Ionen mit Atomen kann sich der Ladungszustand des Ions mit einer bestimmten
Wahrscheinlichkeit durch den Einfang oder Verlust eines oder mehrerer Elektronen verindern.
Misst man den Ladungszustand eines Ensembles von Ionen nach einem Stof, so erhdlt man
daher eine Verteilung von Ladungszustinden.

Im Allgemeinen kann ein solcher Stofl durch die Angabe der Kernladungen und Massen des
Projekiils (Z1,mm,) beziechungsweise des Targets (Zy,mg) sowie durch die Ladung des Projektils
g, dessen Geschwindigkeit v und den StoBparameter p charakterisiert werden. Alternativ zum
Stoflparameter kann auch der Streuwinkel § angegeben werden.

Handelt es sich um Stéfe von schnellen Ionen mit Atomen, so ist der relative Impuls der
beiden Stofpartner grof gegeniiber den mittleren Impulsen der an Ion oder Atom gebundenen
Elektronen. Aus diesem Grund ist die de-Broglie-Wellenlinge des mit dem relativen Impuls as-
soziierten Wellenpaketes klein gegeniiber den Bohrradien der beteiligten Elekironen. Dariiber
hinaus wird nur ein kleiner Teil der kinetischen Energie vor dem Sto8 fiir elektronische Ubergénge
verbraucht, so dass die relative Geschwindigkeit der StoBpartner dadurch nicht verandert wird.
Aus diesem Grund kann die Trajektorie der StoBpartner zueinander in sehr guter N&herung
klassisch berechnet werden. Abgesehen von sehr kleinen Stofiparametern bewegen sich die Stof~
partner dann mit konstanter Geschwindigkeit v auf einer geraden Linie mit Stofparameter p.
Die Wahrscheinlichkeit fiir den Verlust bzw. Einfang eines Projektilelektrons bei einem solchen
Sto8, Fi(p) bzw. P.(p), hingegen muss quantenmechanisch berechnet werden. Dafiir existieren
eine ganze Reihe von Verfahren (siehe z.B. die Ubersichtsartikel [McG97, Dew94, Jak89, Wil86]).
Ein groBer Teil davon basiert auf der Stérungstheorie. Bei kleinen Stofiparametern, kleinen Ge-
schwindigkeiten und grofien Kernladungszahlen der beteiligten StoBpartner st68t diese an ihre
Grenzen. In diesem Fall kann, insbesondere bei Storungstheorie erster Ordnung, die Unitaritit
der Ergebnisse verloren gehen, d.h. es kénnen Wahrscheinlichkeiten P, > 1 auftreten.

Verfahren, welche nicht auf die Stérungstheorie zuriickgreifen, sind z. B. coupled-channel-Ver-
fahren [Gra96] und die ,sudden approximation® [Vo0i99, Voi00]. Im ersten Fall wird die komplette
Streu-Wellenfunktion in einer geeignet gewidhlten Basis entwickelt. Aus der Hamiltonfunktion
erhdlt man dann gekoppelte Differentialgleichungen, welche numerisch geldst werden. Der Auf-
wand nimmt bei diesem Verfahren mit der Zahl der Elektronen drastisch zu. Die ,sudden ap-
proximation“ kann angewendet werden, falls die Umlaufzeiten der beteiligten Elektronen gréfier
sind als die Stofzeit. In diesem Fall kann man die Elektronen als ,eingefroren“ betrachten und
erhilt dadurch einfachere Ausdriicke fiir die Ubergangswahrscheinlichkeiten. Beide Verfahren
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sind unitér.

Wenn das Projektil mehrere Elektronen mitfithrt, wird in den meisten Féllen die , acti-
ve electron“~-Néherung verwendet. Dabei wird angenommen, dass nur ein Elektron bei dem
Stof angeregt wird, wihrend alle anderen im Grundzustand verharren. Sind die Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten fiir die einzelnen Elektronen bekannt, so lésst sich die Wahrscheinlichkeit
fiir den Ubergang mehrerer Elektronen im einfachsten Fall als Multinomialverteilung schreiben
[McG97]. Dabei werden dann allerdings samtliche Korrelationseffekte nicht beriicksichtigt. Der
Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang oder Verlust von Elektronen lautet in der StoSparame-
terndherung:

o0 .
ore=2m /0 pB.(p)dp. (2.37)

Wegen des Terms p R .(p) werden kleine StoSparameter weniger stark gewichtet als grofe.

Die Ladungszustandsverteilung der gestreuten Ionen spielt fiir die hochauflésende Ruther-
ford-Streuspektrometrie eine bedeutende Rolle. Dabei ist zu unterscheiden zwischen den Ver-
teilungen, die sich beim Durchgang der Ionen durch den Festkorper ergeben und denen, welche
sich nach einem Eingelstof mit groflem Streuwinkel ergeben. Im ersten Fall ist die Verteilung
die Folge einer groffen Zahl von Stofen mit groflem Stofiparameter, wihrend im zweiten Fall ein
einzelner Stofi mit Stofiparameter nahe Null vorliegt. Beide Fille sind fiir die RBS von Belang
und werden im Folgenden beschrieben.

2.3.1 Ladungszustandsverteilung im Gleichgewicht

Bewegen sich schnelle Jonen durch Festkorper oder Gase, so ergibt sich der Anteil F; des La-
dungszustands 4 aus der folgenden Ratengleichung (siehe z. B. [Bet72]) :

OF;
oo =2 %iFi = Fi ) oy (2.38)
i prx

Dabei bezeichnet oj; den Wirkungsquerschnitt fiir einen Ladungswechsel 1 — j und z bezeich-
net die Dicke der durchlaufenen Materieschicht in at/cm?. In [Sig92] wird darauf hingewiesen,
dass im allgemeinen Fall statt des Ladungszustands der Projektilzustand betrachtet werden
muss. Gleichung (2.38) wird in Abbildung 2.10 am Beispiel von 36 MeV C-Ionen in Kohlenstoff-
Targets veranschaulicht. Unabhéingig vom Ladungszustand des eingeschossenen Ions entwickelt
sich die Ladungszustandsverteilung mit zunehmender Tiefe zu einer stationiren Gleichgewichts-
verteilung. In diesem Zustand fingt das Ion im Mittel gleich viele Elektronen ein wie es verliert.
Die entsprechende Verteilung ist charakterisiert durch die Bedingung %% = 0. Bei Kenntnis aller
Wirkungsquerschnitte ldsst sich die Gleichgewichtsverteilung berechnen. Der Bereich zwischen
der Tiefe Null und der Gleichgewichtstiefe wird als Nichtgleichgewichtsbereich bezeichnet.

Die Messung von Gleichgewichtsverteilungen erfolgt entweder iiber Riickstreumethoden an
ausreichend dicken Schichten [Kid79, Har82, Lur76, Ara89, Fuk88, Eck76, Kid7 7, Ros86] oder
iiber Transmissionsmessungen an ausreichend dicken Folien[Shi82, Shi83, Shi85, Shi85b, Shiss,
Shi92, Wit73, Bal90, Her94, Ber72].

Ladungszustandsverteilungen im Nichtgleichgewicht sind in in Gasen [Bet72, Kii02, Sch98,
Dmi%3] und Folien [Dol98, Cue80, Bet88, Cow84, Cow85, Sof30, Sof89, Woo84, Gai77, Har90]
gemessen worden. Eine Zusammenfassung von Gleichgewichtstiefen gibt [Zai84).
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Abbildung 2.10: Ladungszustandsanteile Fy, F5 und Fg fiir 36 MeV C-lonen in Kohlenstoff-Folien als
Funktion der Foliendicke bei unterschiedlichen Ladungszustinden der Inzidenzteilchen. Die Kurven wurden
mit den in [Sof80] ermittelten Wirkungsquerschnitten nach Gleichung 2.38 berechnet,

Eine Bibliographie zu Wirkungsquerschnitten von Ion-Atom-Sté8en findet sich in [McD94].
Ein Programm zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte von Ionen mit sehr hohen Energien
(> 10 MeV /amu) wird in [R0z96] beschrieben. Ubersichten zur Theorie von Ion-Atom-StéBen mit
Ladungstransfer geben [McG97, Dew94, Jak89, Wil86], Elektronen-Einfang von hochgeladenen
Tonen behandelt [Jan85]. Messungen zum ladungszustandsabhingigen Energieverlust sind in
[Sch98, Jua99, Fre9s, Fre96, Oga9l, Ogadlb, Ogad2, Oga92b, Oga93, Ogad6] dargestellt. Im
Zusammenhang mit der Hochauflésung werden Ladungszustandsverteilungen in [Kim92, Jam97,
Jam98, Boe97] diskutiert.

2.3.2 Ladungszustandsverteilung nach einem EinzelstoB

Eine einfache und allgemeine theoretische Beschreibung eines beliebigen Stofiprozesses ist na-
hezu unmoglich. Die Ursache hierfiir liegt in der Vielzahl der moglichen Stofipartner und Stofi-
geschwindigkeiten. Dariiber hinaus kann die Zahl der involvierten Elektronen sehr grof sein.
Neben der schieren Grofle eines solchen Systems macht sich dann die Korrelation der Elektro-
nen zunehmend bemerkbar. Schliefilich kann es zum Verlust oder Einfang von zwei, drei oder
noch mehr Elektronen kommen.

Der Ladungszustand der Stofpartner wird in zwei verschiedenen Phasen beeinflusst: Wah-
rend des Stofies selbst und, falls sich die Stoipartner nach dem Stof} in einem angeregten Zustand
befinden, durch Autoionisation nach dem Stofl. Auger-Kaskaden kénnen nach jedem Ion-Atom-
Stofl auftreten, sofern dabei Locher in den inneren Schalen erzeugt werden. Da die Dauer des
StoBes fiir MeV-Ionen etwa 10716 — 10~17s betriigt und Auger-Uberginge typischerweise auf
einer Zeitskala von 107%° s ablaufen [Kra79], kénnen beide Prozesse getrennt betrachtet werden.
Berechnungen von Auger-Kaskaden finden sich z. B. in [Oma91a, Oma91b, EIS97).

Eine grobe Einteilung der méglichen Stoprozesse kann man treffen, wenn man die relati-
ve Geschwindigkeit der beteiligten Stofipartner v,y mit den Elektronengeschwindigkeiten vy
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der an die StoSpartner gebundenen Elektronen miteinander vergleicht. Als Faustformel gilt,
dass (in atomaren Einheiten) die am stirksten gebundenen Elektronen der K-Schale eines Ions
oder Atoms der Kernladung Z eine Geschwindigkeit von ve ~ Z haben, wihrend fiir die am
schwéchsten gebundenen Valenzelektronen die Geschwindigkeit praktisch in allen Atomen und in
Ionen niedriger Ladung =~ 1 ist. Damit ergeben sich drei verschiedene Geschwindigkeitsbereiche,
auf welche in den folgenden Abschnitten niiher eingegangen wird. Es werden in den folgenden
Abschnitten durchgingig atomare Einheiten verwendet.

Quasi-adiabatische Stofle

Der erste Bereich umfasst die Sté8e, fiir welche v,y < 1 ist. In diesem Fall bewegen sich die
Elektronen im Kern schneller als die beiden Stofipartner relativ zueinander. Dies hat zur Fol-
ge, dass die Elektronen auf den Stofiprozess reagieren kénnen. Der Stofivorgang verlduft unter
diesen Bedingungen quasi-adiabatisch, die Elektronenwolken des Ions und des Atoms beginnen
sich mit zunehmender Ann#herung zu iiberlappen und neu auszurichten. Auf diese Weise bil-
det sich ein Quasimolekiil aus den beiden Stofipartnern, welches im idealisierten Grenzfall sehr
grofier Annéherung in ein Quasiatom der Kernladungszahl Zg = Z; 4+ Z; iibergeht. Ein solcher
StoBprozess lisst sich theoretisch erfassen, indem man die elektronischen Zustéinde des Systems
Ion-Atom mit Hilfe von adiabatischen Molekiilorbitalen beschreibt. Mit dieser Basis 14sst sich
dann iiber die Schrédinger-Gleichung das dynamische Verhalten des Streuprozesses beschreiben.
Der Austausch von Elektronen kann erfolgen, wenn sich die Bindungsenergien zweier Molekiilor-
bitale bei einem bestimmten Abstand der Stofipartner schneiden.

Ein Austausch von Elektronen zwischen Ion und Atom oder der Verlust eines Elektrons von
Ton oder Atom ins Kontinuum kann im Prinzip in allen Schalen vorkommen. Die Erzeugung von
Lachern in der K-Schale von symmetrischen, d.h. homonuklearen oder leicht asymmetrischen
Stofisystemen ist dabei der experimentell und theoretisch am eingehendsten untersuchte und am
besten verstandene Fall.

Ublicherweise liegt das Interesse bei Untersuchungen von quasimolekularen Sto8en nicht in
der Ermitthung des Ladungszustands des gestreuten Ions, sondern in der Bestimmung der in
einer bestimmten Schale erzeugten Locher. Dazu wird zum Beispiel die Emission von Auger-
Elektronen oder Réntgen-Quanten pro Ion gemessen.

Streng genommen ist es nicht notwendig, fiir alle Elektronen v < ey zu fordern. Es ist
ausreichend, wenn diese Bedingung fiir die Elektronen der betreffenden Schale erfiillt ist, da der
Einfluss von hoher liegenden Schalen (mit ihren langsamen Elektronen) auf die tiefer liegenden

Schalen (mit ihren schnellen Elektronen) gering ist. Eine Ubersicht zu quasiadiabatischen Sté8en
gibt [Wils6).

Stéfle im mittleren Geschwindigkeitsbereich

Eine sinnvolle Definition fiir den mittleren Geschwindigkeitsbereich stellt nach den einleitenden
Betrachtungen die Bedingung 1 < wey < Z dar. Dabei ist Z = maz(Zy, Z3). In diesem Ge-
schwindigkeitsbereich verlduft der StoBprozess fiir die inneren Elektronen adiabatisch, wihrend
die dufleren Elektronen zu langsam sind, um auf den Sto8 zu reagieren. In diesem Fall ist eine
exakte Beschreibung suflerst kompliziert, speziell wenn viele Elektronen involviert sind.

Der Ladungszustand nach einen Einzelsto wird hier von verschiedenen Faktoren beeinflusst:
Zum einen kénnen die Ionen Elektronen durch ,,shake-off“ verlieren. Darunter ist das Abschiitteln
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von Elektronen durch ein plétzliches Riitteln am Atom zu verstehen?. Im Inertialsystem des Ions
vor dem Stof} mit einem Atom wird dieses durch den Stof von Null auf eine bestimmte vom
Streuwinkel abhéngige Geschwindigkeit v; beschleunigt, im Falle von Riickstreuung (6=180°)
zum Beispiel auf vs = 2v,,y;. Dieser Beschleunigungsvorgang liuft in einer Zeitspanne von agp /veos
ab. Ist diese Zeitspanne viel kiirzer als die klassische Umlaufzeit eines Elektrons, so kann man
den Sto8 fiir das Elektron als plétzlich erachten. Die Elektronen kommen in diesem Fall mit dem
Ton nicht mit und werden ,abgeschiittelt“. Die Wahrscheinlichkeit, ein Elektron durch shake-
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Abbildung 2.11: Wahrscheinlichkeit fiir lonisation (shake-off) oder Anregung (shake-up) des Elektrons
eines wasserstoffahnlichen lons oder Atoms der Kernladung Z bei einer plétzlichen Beschleunigung auf

die Geschwindigkeit v;.

off zu verlieren, ldsst sich berechnen, wenn man annehmen kann, dass die Stofidauer 7. sehr
viel kleiner als die Umlaufzeit 7. des Elektrons im Projektil ist. Unter dieser Bedingung gibt
Migdal einen Ausdruck fiir die Wahrscheinlichkeit an, dass das Elektron bei einer plétzlichen
Beschleunigung des Projektils auf eine Geschwindigkeit v angeregt oder ionisiert wird [Mig69,
Mig39]. Dieser Fall ist ist in Abbildung 2.11 dargestellt. Fiir v, gilt:

ve = VE +1—2VEcosb . (2.39)

Dieser Ausdruck hingt neben dem kinematischen Faktor K nur vom Laborstrenwinkel 6 ab.
Ein solcher Stoff ldsst sich experimentell nicht realisieren, das Ergebnis ist aber als Beispiel
fiir die Wirkung des shake-off geeignet. Man erkennt, dass bereits bei einer Beschleunigung auf
v = 2 die Wahrscheinlichkeit, dass ein H-Atom im Grundzustand bleibt, praktisch null ist. Da
das Wasserstoff-Elektron eine Geschwindigkeit von 1 hat ergibt sich als grobe Faustformel, dass
Elektronen mit Geschwindigkeiten v < v leicht abgeschiittelt werden, wihrend die stirker
gebundenen Elektronen wihrend eines Stofies an den Kern gebunden bleiben.

“Dieser Begriff wird auch fiir das Abschiitteln eines Elektrons bei der Brzeugung innerer Vakanzen benutzt.
Die Verwendung des Begriffes im hier beschriebenen Sinne folgt [Boe97].
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Zum anderen konnen die Ionen Elektronen durch direkte Wechselwirkung mit den Targetato-
men austauschen. Dabei kann es zum Verlust oder zum Einfang von Elektronen kommen. Beim
Elektronenverlust spielen die Targetelektronen eine zweifache Rolle. Sie schirmen das Kernpoten-
tial einerseits ab und reduzieren damit die Wirkungsquerschnitte fiir Elektronen-Verlust. Dieser
Teil wird als screening-Beitrag (auch: elastischer oder kohdrenter oder Elektron-Kern-Beitrag)
bezeichnet. Andererseits konnen die Elektronen von Projektil und Target direkt miteinander
wechselwirken und auf diese Weise den Wirkungsquerschnitt fiir Elektronen-Verlust erhéhen.
Diesen Beitrag bezeichnet man als antiscreening-Beitrag (auch: inelastischer oder inkohdrenter
oder Elektron-Elektron-Beitrag).

Der Einfang von Elektronen ist ein komplizierterer Prozess als der Verlust von Elektronen,
da er ein Drei-Korper-Problem darstellt. Klassisch gesehen ist ein Transfer von Masse auf ein
schnelles Projektil in einem einzelnen Stof nicht mdglich, so dafl der einfachste erlaubte Prozess
ein Zwei-Stofl-Prozess ist. Analog dazu dominiert bei der quantenmechanischen Berechnung
von Einfangquerschnitten die zweite Ordnung der Stérungstheorie iiber die erste. Anschaulich
gesprochen werden Elektronen bevorzugt dann eingefangen, wenn sie die gleiche Geschwindigkeit
wie das Projektil haben, so dass sie quasi auf das Projektil ,,aufspringen® kénnen.

Ein moglicher Ansatz fiir Berechnungen in diesem Geschwindigkeitsbereich sind coupled-
channel-Verfahren [{Gra97]. Ein moglicher Weg, aufwiindige quantenmechanische Vielteilchen-
rechnungen zu vermeiden, ist die Verwendung statistischer Methoden. Ein solches Verfahren, wel-
ches unter der Bezeichnung ,statistical energy deposition“ (SED) bekannt ist, geht auf [Rus63]
zuriick. Dabei wird angenommen, dass die gesamte Energie, welche in einem Stof} auf ein Atom
oder Ton tbertragen wird, gleichméfig auf alle Elekironen verteilt wird. Wenn ein bestimmtes
Elektron auf diese Weise eine Energie erhilt, die grofier als die Ionisierungsenergie ist, kommt es
zur Ionisation. Die Wahrscheinlichkeit P, dass von K Elektronen % ionisiert werden lisst sich
dann analytisch berechnen.

Stéfle im hohen Geschwindigkeitsbereich

Bei Projektilgeschwindigkeiten wveoy > Z1, Zo konnen die Elektronen als quasifrei angesehen
werden. In diesem Fall kénnen Ubergangswahrscheinlichkeiten durch Stérungsrechnung beschrie-
ben werden[Gar73]. Es existiert eine Vielzahl von Messungen, bei denen typischerweise leichte
Primérionen, insbesondere Protonen und a-Teilchen auf schwere Targets geschossen werden.
Anhnlich wie im Falle quasiadiabatischer Sto8e liegt dabei das Hauptaugenmerk auf der Erzeu-
gung von Loéchern in inneren Schalen. Fiir die HRBS lassen sich daraus kaum Erkenntuisse
gewinnen, da hier der Ladungszustand des Primirions die interessierende Grofle ist. Bei sehr
hohen Geschwindigkeiten miissen zus#tzlich relativistische Effekte beriicksichtigt werden.




Kapitel 3

Aufbau der Messapparatur

Alle in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Experimente wurden am Rossendorfer Browne-
Buechner-Spekirometer durchgefiithrt. Eine schematische Gesamtiibersicht bietet Abbildung 3.1.
Der Aufbau setzt sich aus den folgenden Hauptkomponenten zusammen:

e UHV-Streukammer mit der dazugehdrigen Ausriistung zur Herstellung und Charakterisie-
rung von sehr diinnen Schichten

e Browne-Buechner-Magnet
o Ortsauflosender Detektor
. Strahlfiihrung vom Rossendorfer 3MV-Tandetron

Auf diese Komponenten wird in den folgenden Abschnitten néher eingegegangen.

3.1 Streukammer

Die Streukammer wurde bei FMB Feinwerk- und Messtechnik GmbH in Dresden gefertigt und
hat einen Durchmesser von 460 mm bei einer Hohe von etwa 800 mm. In der Streuebene befinden
sich Flansche fiir die Strablfithrung vom 3 MV-Tandetron, das Browne-Buechner-Spektrometer,
die Schleusenkammer und das RHEED-System. Das Spektrometer kann in zwei Positionen an-
geordnet werden. Die méglichen Streuwinkel befragen 35.5° bzw. 144.5°. Zusitzlich befinden sich
in dieser Ebene Sichtfenster und zwei Flansche, welche die Streukammer iiber weitere Strahlroh-
re mit dem Rossendorfer 500 kV-Implanter und der Rossendorfer Doppel-Implantationskammer
verbinden [Tyr01].

Das 5-Achsen Goniometer zur Targetausrichtung (Arun Microelectronics) ist am Deckel mon-
tiert. Die Verdampfer (EFM 3 von Omicron), das Restgasanalysegerit (Transpector H200M von
Leybold Inficon) und ein Si-PIPS-Detektor sind am Boden der Kammer angeflanscht und auf
das Target ausgerichtet. Der Si-PIPS-Detektor ist unter einem Streuwinkel voun 100.7° montiert.

Die Kammer wird von einer Ionengetterpumpe {NP-500 von Thermionics) mit einer Sauglei-
stung von 400 1/s gepumpt. Zusdtzlich ist eine Kiihlfalle mit Ti-Sublimationspumpe (USP 035
von Balzers) unterhalb der Streuebene installiert. Das Schleusensystem besteht aus einem CF100
6-fach Kreuzstiick und wird von einer Turbopumpe (TMU 261 von Pfeiffer) mit Membranvor-
pumpe (MZ 2D von Pfeiffer) mit einer Saugleistung von 200 1/s gepumpt.

25
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Abbildung 3.1: Schematische Gesamtansicht des Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometers. Darge-
stellt sind: (1) Streukammer, (2) Polschuhe des Browne-Buechner-Magneten, (3) Ortsaufidsender Detek-
tor, (4) Target, (5) Flansch fiir Streuwinkel 144.5°, (6) Flansch fiir Streuwinkel 35.5°, {7) Restgasanalyse,
(8) Verdampfer. Der lonenstrahl vom Rossendorfer 3 MV-Tandetron tritt vorne links in die Kammer ein
und wird am Target unter einem Streuwinkel von 35.5° (in dieser Darstellung) gestreut. Die gestreuten

lonen werden im Browne-Buechner-Magneten um 90°abgelenkt und mit dem ortsaufldsenden Detektor
registriert.

Die Druckmessung erfolgt iiber eine Kombi-Messrohre (PKR 250 von Balzers), ein Ionisati-
onsvakuummeter (Ionivac IE414 von Leybold) sowie die Stromanzeige der Ionengetterpumpe.

3.1.1 Vakuumbedingungen

Zum Erreichen des UHV-Druckbereiches wird ein Ausheizzelt mit einem 2.5 kW-Heizliifter ein-
gesetzt. Ublicherweise wird die Kammer iiber drei Tage bei einer Temperatur von 100-125°C
ausgeheizt. Die relativ niedrige Temperatur ist notwendig, da der Kammerdeckel mit einem
Viton-Ring gedichtet wird. Der auf diese Weise erreichte Basisdruck liegt bei etwa 4x1071% mbar.
Ein typisches Restgasspektrum zeigt Abbildung 3.2. Der dominierende Anteil des Restgases ist
Wasserstoff. Die Peaks bei den Massen 28 und 32 deuten auf Ny und O;. Reste von auch nach
dem Ausheizen noch vorhandenem Wasser zeigen sich bei den Massen 16-18. Die Peaks bei 40
und 44 sowie zwischen 12 und 15 deuten auf Kohlenwasserstoffe hin. Die Peaks bei den Massen
40 und 20 sind wahrscheinlich auf Ar zuriickzufiihren, welches zum Regenerieren der Ionenget-
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Abbildung 3.2: Restgasspektrum der Streukammer bei einem Basisdruck von 4x107% mbar. Die Haupt-
komponenten bei den Massen 2 bzw. 28 gehen auf Wasserstoff bzw. Stickstoff zuriick. Die Komponenten
bei den Massen 16, 17 und 18 werden durch Wasser verursacht. Die Komponenten bei den Massen zwi-
schen 12 und 15 weisen auf Kohlenwasserstoffe hin. Die Peaks bei den Massen 20 und 40 sind vermutlich
auf Ar zuriickzufiihren.

terpumpe verwendet wurde.

Durch das Schleusen der Proben verschlechtern sich die Vakuumbedingungen im Laufe der
Zeit. Insbesondere die Tatsache, dass die Probe zusammen mit den Heizer ausgeschleust wird,
macht sich dabei negativ bemerkbar. In erster Linie wirkt sich dies auf den Wasser-Partialdruck
aus. Nach einigen Schleuszyklen steigt der Druck auf Werte um 7-8x10~1° mbar an, so dass
wieder ausgeheizt werden muss.

Zwischen der Kammer und den ISO-gedichteten Rohren der Strahlfithrung befindet sich ein
Zwischenstiick aus drei CF40-4-fach-Kreuzstiicken, das von einer 50 1/s-Turbopupme gepumpt
wird. Unmittelbar vor der Kammer befindet sich eine kreisférmige Blende mit einem Durchmes-
ser von 4 mm. Zwischen der Streukammer und der Spektrometerkammer, deren Basisdruck bei
4x10~% mbar liegt, befindet sich eine Blende mit eine Offnung von etwa 4x20 mm?. Wihrend der
Messung kénnen so in der Kammer Driicke von 1—1.2 x 10~ mbar aufrechterhalten werden. Die
Erhéhung des Druckes ist dabei im wesentlichen auf eine Erhohung des Wasser-Partialdruckes
zuriickzufiihren.

3.1.2 Verdampfer

Als Quelle zur Erzeugung des Au- bzw. Ta-Dampfes wurde der Elekironensirahlverdampfer
EFM 3 von Omicron eingesetzt. Dieser erlaubt das Verdampfen nahezu aller Elemente des
Periodensystems aus Drihten oder Tiegeln bei Temperaturen bis zu 3000 K (Dréhte) bzw.
2000 K (Tiegel). Dazu werden Elektronen aus einer 1 mm W-Drahtkathode auf das auf Hoch-
spannung liegende Verdampfermaterial beschleunigt. Die Hochspannung betrigt typischerweise
800-1000 V. Die maximale Leistung bei einem Emissionsstrom von 300 mA legt bei 300 W.
Als Netzgerdt wurde das Modell NG EFM von Omicron verwendet. Der Abstand des Verdamp-

-
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fermaterials zur Probe betrigt etwa 330 mm und ist damit um einen Faktor 3 gréfler als es
der Herstellerempfehlung entspricht. Dies wirkt sich in erster Linie auf die Verdampfungsraten
aus, welche etwa um einen Faktor 9 niedriger sind als im Handbuch angegeben. Da fiir die
vorliegende Arbeit nur kleine Verdampfungsraten notwendig waren, stellt dies keine wesentliche
Einschrankung dar.

Ein Teil des verdampften Materials wird durch die Elektronen ionisiert und anschliefiend von
einem Jonenkollektor abgesaugt. Der dadurch erzeugte Strom ist bei festem Emissionsstrom und
fester Hochspannung ein Maf§ fiir die Menge verdampften Materials. Dieser Flussmonitor ldsst
sich leicht mit Standard-RBS eichen und erlaubt eine gut reproduzierbare Abscheidung gleicher
Mengen. Fiir die Austrittshiilse wurde eine Durchmesser von 6 mm gew#hlt. Das Verdamp-
fermaterial ist von einer wassergekiihlten Kupferummantelung umgeben, welche das Ansteigen
des Restgasdruckes unterdriickt. Typische Restgasdriicke wihrend des Betriebs des Verdampfers
lagen im Bereich von 1-5x 1079 mbar.
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Abbildlirfg 3.3: Verdampfungsfleck nach Verdampfung von etwa einer Monolage Ta. Die Schichtdicke
wurde mit RBS (3 MeV Li) an mehreren Positionen quer durch die bedampfte Kreisfliche bestimmt.

Gold wurde aus einem Mo-Tiegel mit einem Volumen von 75 mm? verdampft. Typische Ein-
stellungen waren dabei: 900 V Hochspannung, 25-30 mA Emissionsstrom und 9 pA Fluss. Tantal
wurde aus einem Draht des Durchmessers 1 mm bei maximaler Leistung verdampft. Die Ver-
dampfungsraten lagen bei etwa 0.1 Monolage pro Minute. Abbildung 3.3 zeigt eine RBS-Analyse
eines auf diese Weise erhaltenen Verdampfungsfleck am Beispiel von Ta. Der Durchmesser des
Verdampfungsfleckes betrigt 22 mm und erlaubt damit eine homogene Schichtabscheidung bei
typischen Probengrofien von 8x 15 mm?2.

3.1.3 RHEED

Das Ziel der RHEED-Messungen war die Charakterisierung des Ausgangszustandes des Si(111)-
Subtrates, die Beurteilung der Reinigung der Oberfliche sowie die Kontrolle des Wachstums
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diinner Au-Filme im Sub-Monolagenbereich. Fiir diese Messungen stand die Elektronenquel-
le EK-35-R von Staib Instruments und ein Videosystem zusammen mit der Software eescan-
RHEED zur Verfiigung. Alle Messungen wurden bei einer Elektronenenergie von 30 keV durch-
gefiihrt. Beispiele fiir RHEED-Aufnahmen von Si(111)-Oberflichen werden in Kapitel 5 gezeigt.

3.1.4 Goniometer

Bei dem eingesetzten Goniometer handelt es sich um ein 5-Achsen-Goniomter der Firma AML.
Alle Achsen werden durch UHV-Schrittmotoren betrieben. Die nominelle Genauigkeit der Win-
keleinstellung der drei Rotationsachsen betrdgt 0.01°. Die Genauigkeit der zwei Translations-
achsen (in der Ebene der Targetoberfliche) betrigt 0.02 mm. Aufgrund zahlreicher Probleme
mit der Lebensdauer der eingebauten Kugellager wurde eine der Achsen umgebaut und wird
nun iiber eine differentiell gepumpte Drehplattform im Deckel der Kammer bewegt, so dass die
nominelle Genauigkeit dieser Achse nun bei 0.05° liegt.

Die UHV-Kompatibilitdt der Schrittmotoren ist nur bedingt gegeben, da die Motoren bei
typischen Bewegungen bis zu 150°C heiB werden. Eine Bewegung der umgebauten Achse hat
dagegen keine Auswirkung auf den Druck.

3.2 Ionenoptische Eigenschaften des
Browne-Buechner-Magneten

Die Verwendung von magnetischen und elektrostatischen Spektrometern zur prézisen Messung
der Energie von schnellen Ionen hat eine lange Geschichte [Eng79]. Die treibende Kraft da-
bei war die Kernphysik, welche eine Reihe verschiedener Bauarten hervorgebracht hat, deren
Tonenoptik gut verstanden ist. Erst Mitte der 70er Jahre finden solche Spektrometer auch in
der Ionenstrahlanalytik Verbreitung, sowohl mit eigens fiir diesen Zweck gebauten Spektrome-
tern [Sme82, Feu76, Hag79, Arn93, Arn93, Boe90, Lan98, Lan00, Kim94] als auch mit bereits
bestehenden Geriten [End92, Dol92].

Das in der vorliegenden Arbeit verwendete Browne-Buechner-Spektrometer geht auf C. P.
Browne und W. W. Buechner zuriick, die diesen Typ in den 50er Jahren fiir die Analyse von
Kernreaktionsprodukten in einem weiten Energiebereich nach einer Idee von XK. T. Bainbridge
entwickelt und gebaut haben[Bro56). Eine theoretische Beschreibung der ionenoptischen Eigen-
schaften dieses Magneten wurde von C. M. Braams geliefert [Bra56]. In Ergénzung zu die-
sen Publikationen wurden in der vorliegenden Arbeit umfangreiche Simulationen mit Hilfe der
SIMION-Software [Dah95] durchgefiihrt. Die nachfolgenden Abschnitte behandeln die relevanten
Spektrometer-Eigenschaften wie Dispersion, Vergroferung, Aberration sowie Lage und Neigung
der Fokalebene.

3.2.1 Prinzip des Browne-Buechner-Magneten

Abbildung 3.4 zeigt die prinzipielle Anordnung von Browne-Buechner-Magnet, Detektor und
Target. Das einzige ionenoptische Element dieses Spektrometers ist ein homogener Dipolma-
gnet, dessen Feldgrenze durch einen Kreis mit Radius R gebildet wird. Wenn sich das Target
in einem Abstand R von der Feldkante befindet, ergibt sich fiir den 90°-Strahl ein radialer Fo-
kus im Abstand R von der Feldkante am Spektrometer-Ausgang. Fiir den Impuls py des um
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Abbildung 3.4: Schema des Browne-Buechner-Spektrometers in radialer Richtung (oben) und axialer
Richtung (unten).

90° abgelenkten Teilchens gilt
po/q = BR. 3.1)

Dabei bezeichnet ¢ die Jonenladung und B das eingestellte Magnetfeld. Die Foki fiir Tonen mit
anderen Impulsen liegen auf einer hyperbolischen Fliche, welche in der Nihe des 90°-Strahls sehr
gut durch eine um 63.4° gegen die Flugrichtung der Ionen geneigte Ebene beschrieben werden
kann. Im Folgenden werden die Begriffe Fokalfliche und Fokalebene als Synonyme verwendet.
Durch die runde Form des Magnetfeldes wird erreicht, dass die Trajektorien der Teilchen iiber
einen weiten Impulsbereich senkrecht zu den Feldgrenzen verlaufen. Diese’ Anordnung fiihrt zu
einem Minimum an axialer Defokussierung bei einer gleichzeitigen groBen Bandbreite der Fo-
kalebene. Im Grenzfall verschwindend kleiner Randfelder ist die axiale Defokussierung exakt
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Null. Bei einem realen Magneten existieren an den Polschuhgrenzen zusétzliche Feldkomponen-
ten, die durch den Abfall des Feldes an dieser Stelle bedingt sind. Die radiale Komponente, die
axial defokussierend wirkt, ist allerdings sehr klein und kann fiir die meisten Fragestellungen
vernachlissigt werden (fiir eine genauere Abschiitzung der Defokussierung beim Rossendorfer
Browne-Buechner-Magnet siehe Anhang C).

Die wichtigsten Parameter des Rossendorfer Browne-Buechner-Magneten sind in Tabelle
3.1 zusammengefasst. Die Streuebene steht senkrecht zur Mittelebene des Magneten. Vor dem

Krimmungsradius R 650 mm

Ablenkwinkel 90°

Polschuhabstand 50 mm

Maximalenergie

(fiir einfach geladene Ionen) 16 MeV /ma[amu]

Polprofil angeniherte Rogowski-Form

Feld-Homogenitit am Eingang
(senkrecht zur Teilchentrajektorie)
Feld-Homogenitdt am Ausgang
(senkrecht zur Teilchentrajektorie)
Lage der Mittelebene

2.5%10™% auf +£25 mm

2.5x107% auf 4100 mm

vertikal
zur Streuebene
Dispersion in der Fokalebene ~ 1450 mm
Energiefenster AE/Ey ~ 3% (bei Detektorlinge 50 mm)
Miogliche Streuwinkel 35.5° und 144.5°
Akzeptanzwinkel Af; gegenwiirtig: 4.34 mrad (vorge-
(in der Sireuebene) geben durch Detektorbreite)

Akzeptanzwinkel Af,
(senkrecht zur Streuebene)
Raumwinkel 0.93 Af,Af; (sieche Anhang C)

maximal 79.37 mrad

Tabelle 3.1: Technische Parameter des Browne-Buechner-Spektrometers.

Magneten befindet sich senkrecht zur Streuebene eine variable Schlitzblende als Kinematik-
blende mit einer maximalen Offnung von A@, =4.52°. Der zur Streuebene parallele Akzep-
tanzwinkel AG; ist gegenwiirtig durch eine feste Schlitzblende auf Afp; =0.56° begrenzt. In der
Praxis wird A#; durch die Breite des Detektors in axialer Richtung vorgegeben und betrigh
Af; = A8pe:=0.249". Der maximal mogliche Akzeptanzwinkel wird durch die Abmessung der
Vakuurmnkammer des Spekirometers vorgegeben und betrigt Afd; = Ab0,=1",

Das maximale Magnetfeld betrigt 0.89 T und erlaubt somit die Detektion von geladenen Teil-
chen mit einem Impuls-Ladungs-Verhaltnis von 0.58 Txmm oder einem Masse-Energie-Produkt
von 16 MeVxamu. Damit kénnen alle positiven Ladungszustinde von Ionen der Masse my bis
zu einer Energie von 16 MeV x¢?/(m; /a.m.u.) registriert werden. Im Falle der vom Rossendorfer
3 MV-Tandetron gelieferten Ionen ist diese Bedingung fiir ¢ = 1 meistens und fiir g = 2 Immer
erfiillt.
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3.2.2 Fokalebene

Der genaue Abstand der Fokalebene vom Feldrand wurde experimentell ermittelt. Dazu wurden
3 MeV Li%*-Ionen unter einem Streuwinkel von 144.5° an einem dicken Gold-Target gestreut
und mit dem ortsauflésenden Detektor registriert. Als Maf fiir den Abstand des Detektors von
der Fokalebene eignet sich die Schirfe der Hochenergiekante des auf diese Weise erhaltenen RBS-
Spektrums. Die Kinematikblende war dabei auf den Maximalwert von A8, = 4.52° eingestellt.
Der Detektor wurde senkrecht zur Flugrichtung der Ionen auf einer Schiebedurchfithrung mit ei-
nem Hub von &= 50 mm montiert. Der Lage der Hochenergiekante entlang der Detektorlangsachse
bestimmt den seitlichen Auftreffort der Ionen entlang der z-Achse, wihrend die Detektorposition

bei minimaler Verschmierung der Kante die y-Position der Fokalebene markiert. Dabei sind 2
und y wie in Abbildung 3.4 definiert.

40 T ’ L] T ] v L) ) T

] Minimum
30+ y=1259.4 mm 7]
20 .
10+ |

Abbildung 3.5: Bestimmung der Lage der
A) T—T— T —— e ——— Fokalebene. Die Diagramme zeigen die
Schirfe der Hochenergickante des RBS-

Aufldsung (Kanale) Aufldsung (Kanale)

30_- - i Spektrums einer dicken Gold-Schicht (Details
Minimum iche Text) bei hied Detek .,

] =1281.3 mm - siene le Dei verschiedenen etektorpositio-

204 y ] nen. Die Diagramme wurden bei verschiede-

nen Magnetfeldeinstellungen aufgenommen.
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Abbildung 3.5 zeigt die Kantenschiirfe als Funktion der Detektorposition fiir drei verschie-
dene Magnetfeldeinstellungen und dementsprechend auch fiir drei verschiedene Auftrefforte der
Ionen im ortsaufldsenden Detektor. Diese Kurven wurden mit einer Funktion der Form

6k = \/(Sk?m-n + e1(y — Ymin)? (3.2)

gefittet. Dabei ist dk(y) die Aufldsung bei der Detektor-Position y in Kanilen, §k,,;, die optimale
Aufldsung im Minimum, y,,,;. die gesuchte optimale Detektor-Position und ¢; eine Fitkonstante.
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Abbildung 3.6: Gemessene und berechnete Fokalebene. Zur Definition von y siehe die Skizze und den
Text. Die Fokalebene ohne Randfeld ist der analytischen Formel nach [Bra56] entnommen, die Fokalebenen
mit Randfeld sind mit Hilfe der SIMION-Software bestimmt worden, das Randfeld wurde entsprechend
den von DANFYSIK durchgefithrten Messungen angenommen.

Daraus ergeben sich drei Punkte der Fokalebene, die deren Position und Neigung festlegen.
Diese drei Punkte werden in Abbildung 3.6 zusammen mit den theoretischen Vorhersagen dar-
gestellt. Zuniichst fillt auf, dass die gemessene Fokalebene deutlich unterhalb der theoretisch
bestimmten Fokalebene liegt [Bra56, Bro56]. Prinzipiell kann sich so eine Verschiebung ergeben,
wenn der Targetpunkt entweder in y-Richtung oder in z-Richtung verschoben ist. Eine Verschie-
bung um A entlang der y-Achse am Targetpunkt wirkt sich als Verschiebung um —A entlang
der z-Achse am Fokalpunkt aus, was die Fokalebene nach unten verlagert. Eine Verschiebung
um A entlang der z-Achse lisst sich gemif

=R%/L, (3.3)

(siehe [Bro56] und Abbildung 3.4) bestimmen. Die gefundene Abweichung ist allerdings viel
grofer als die Justiergenauigkeit von +0.5 mm. Um die Ursache fiir diese Diskrepanz genau-
er zu untersuchen, wurden mittels der SIMION-Software Simulationen durchgefithrt, welche
die Einbeziehung von Randfeldeffekten und Inhomogenitaten im Magnetfeld erlauben. SIMION
erméglicht die Eingabe von Potentialflichen in Form von Pixelfeldern, welche die gewiinschie
Polschuhform beschreiben [Dah95)]. Daraus werden Feldverteilungen in allen drei Raumrichtun-
gen errechnet. Die Eingabe von Stromverteilungen ist allerdings nicht moglich, da SIMION nur
mit skalaren Potentialen arbeitet. SchlieBlich lassen sich die ionenoptischen Eigenschaften eines
bestimmten Elementes iiber die Simulation von Ionentrajektorien bestimmen.

Abbildung 3.7 zeigt den mit SIMION berechneten Feldverlauf der Hauptkomponenete des
Magnetfeldes senkrecht zu den Polschuhfiichen im Bereich der Polschuhkanten, welche beim
Rossendorfer Browne-Buechner-Magneten eine angeniherie Rogowski-Form haben. Ebenfalls
dargestellt ist der vom Hersteller DANFYSIK vor Auslieferung des Magneten gemessene Feld-
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verlauf. Besonders im Bereich aufierhalb der effektiven Feldkanten findet sich eine Abweichung
zwischen Messung und Simulation, wobei letztere einen etwas langsameren Abfall ergibt. Die
wahrscheinliche Ursache hierfiir ist die Nichtberiicksichtigung der durch die Spulen verursachten
Felder. Aus diesem Grund wurde in den Simulationen die Hauptkomponente des Magnetfel-

1 i 1 i 1

™

SIMION
—a— Messung

2- Effektive Feldgrenze:
------ SIMION
---------- Messung

Magn. Induktion (kG)

800  -600  -400
z-Achse (mm)

Abbildung 3.7: Mit SIMION berechneter und gemessener Feldverlauf am Ein- bzw. Ausgang des Browne-

Buechner-Magneten. Die Abweichungen sind auf die Nichtberticksichtigung der Spulenfelder zuriick-
zufithren.

des durch die gemessene Verteilung ersetzt, wéhrend die iibrigen Komponenten von SIMION
iibernommen wurden. Um die ausreichende Genauigkeit der simulierten Ionen-Trajektorien zu
iiberpriifen, wurden diese in umgekehrter Richtung bei negativer Ladung durchlaufen.

Eine leichte Verkippung der Polschuhkanten wurde in die Simulation einbezogen. Dabei sind
die Polschuhe jeweils nicht exakt parallel zur y-z-Ebene sondern zu dieser um einen Winkel /2
verkippt, wie in der Skizze in Abbildung 3.6 angedeutet. Diese Moglichkeit wurde berticksich-
tigt, da die Polschuhe beim Rossendorfer Browne-Buechner Magneten eine solche Verkippung
im Bereich von v = 10~3 aufweisen. Dazu wurde der Polschuhabstand an vier Punkten mit
Mikrometerschrauben gemessen. Der Polschuhabstand ist am Spektrometerausgang gréfier als
am Spektrometereingang. Da die Planheit der Polschuhoberflichen im Mikrometerbereich liegt,
kann davon ausgegangen werden, dass es sich dabei um eine systematische Abweichung handelt.

Solange v < 1 kann das Magnetfeld zwischen den Polschuhen als proportional zum Polschuh-
abstand angenommen werden. Alle Effekte, die mit der Existenz des Randfeldes in Verbindung
gebracht werden, wurden durch eine Simulation ohne Randfeld gegengepriift. Diese Rechnungen
ergaben ausnahmslos die gleichen Resultate wie in [Bra56] und [Bro56].

Abbildung 3.6 zeigt die Auswirkung des Randfeldes mit und ohne Verkippung der Polschuhe
auf die Lage der Fokalebene. Die Rechnung ergibt eine Verlagerung der Fokalebene nach unten,
wenn lediglich das Randfeld beriicksichtigt wird. Die Ursache hierfiir liegt in einer geringen
Differenz zwischen den effektiven Feldgrenzen begriindet, wenn diese auf der einen Seite entlang
der Teilchenbahn und auf der anderen Seite entlang des Kreisradius des Magnetfeldes berechnet
werden. Diese Berechnung erfolgt nach der Vorschrift [°° Bds, wobei ds einmal entlang des
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Teilchenweges und einmal entlang des Kreisradius (also hier z. B. entlang der y- oder der z-
Achse) genommen wird. Das Ergebnis lautet R=649.2 mm fiir den Teilchenweg und R=651.3 mm
fiir den Weg entlang des Kreisradius. Geméafi Gleichung (3.3) ergibt sich damit eine Differenz
von 8.4 mm, wenn die Jonen im gleichen Abstand von der Feldkante starten. Dazu kommt noch
ein Beitrag von 1.5 mm, der daher rithrt, dass das Minimum der Strahltaille bei vollstéindig
gedffneter Kinematikblende um diesen Betrag unterhalb der Fokalebene liegt (die Simulationen
wurden mit einem Ionenbiindel durchgefiihrt, welches den entsprechenden Offnungswinkel hat;
fiir weitere Details siehe 3.2.4).

Wird zusatzlich die beschriebene Verkippung in Betracht gezogen, ergibt sich eine weitere-
Verschiebung der Fokalebene nach unten, wie in Abbildung 3.6 zu sehen ist. Auch hier 1&sst sich
ein effektiver Radius bestimmen, der in diesem Fall R=646.1 mm betzigt. Uber die Beziehung
(3.1) lésst sich mit By = p3/2m die Energie Fj eines 90°-Teilchens der Masse mq ermitteln.

Nimmt man v < 0 an, so erhilt man eine nach oben verschobene Fokalebene, Die Genauig-
keit, mit der -y mittels einer Mikrometerschraube bestimmt werden kann, liegt im Bereich von
0.3 mrad. Unter diesen Umstinden ist die Ubereinstimmung von gemessener und berechneter
Fokalebene zufriedenstellend. Die Auswirkung der Polschuhverkippung und des Randfeldes auf
die Aberration wird in Kapitel 3.2.4 beschrieben.

3.2.3 VergréBerung und Dispersion

Zur Bestimmung der Spektrometeraufissung sind die GroBen Dispersion D und VergréBerung
M von wesentlicher Bedeutung. Die Definitionen von D und M lauten

As AE

s =5F (3.4)
zmm=§% (3.5)

Dabei ist As ein Wegstiick entlang der Fokalebene und Ah eine Verschiebung des Target-
punktes in y-Richtung. Bei einer gegebenen Strahlfleckgréfie Ah auf dem Target ergibt sich
ein Aufldsungsvermégen des Spektrometers von

_E _ D(E) \
R=28~ uman (3.6)

Diese Definitionen sind in Abbildung 3.9 veranschaulicht. Beim Browne-Buechner-Magneten
betragen D(E) und M(E) [Bro56] :

D(B) = 2R x(B) 3.7
ME) = (+3) x(B) 3.8)
x(E) = \/9 'E]% +10 (%)2 + (g(;)3 (3 - gg)"z. (3.9)

Dabei ist Ep die Energie des 90°-Ions. Fiir E = Ey ist das Auflésungsvermégen durch R = R/AhL
gegeben. Da der Ausdruck 1 + —1,% tiber den nutzbaren Bereich der Fokalebene nur schwach
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Abbildung 3.8: Dispersion und VergroBerung des Rossendorfer Browne-Buechner-Magneten. Zur De-
finition von Dispersion und VergroBerung siehe Abbildung 3.9 sowie die Gleichungen (3.4) und (3.5).

variiert, ist 3 praktisch konstant und betrigt bei einer typischen Strahlleckgrofie von 0.5 mm:
R = 1300. In der Nihe von F = Ej kann man x(E) um Ej entwickeln und erhélt

. E— Ey E - Eo 2
X(B) =/5/4(1+ 18 ( o ) + 1555 ( = )+ ) © (3.10)
In der Néhe der 90°-Ablenkung hingt die Dispersion demnach in guter Néherung linear von der
Energie ab. Fiir die Konvertierung von Ort und Energie ergibt sich damit

Dg 2D

B) = 2N B B) 4. : .
S(B) = so+ L+ 5E§(E Eo)* + | (3.11)
b E 2 E
— 0 0 5
E(S) —EQ—FE;(S—SQ)—E—D*g(S—SO) A+ (312)

Dabei wird s entlang der Fokalebene gemessen und alle Gréflen mit Index O beziehen sich auf
die 90°-Trajektorie. Ferner gilt Dy = V5R.
In [Bur60] wurde die Dispersion als Funktion von L, berechnet. Fiir die 90°-Ionen ergibt sich
daraus mit Ly = R :
D(E =Ey) =RvV5 — 201(L; —R) +---. (3.13)
Dies bedeutet, dass eine Verschiebung des Targetpunktes in z-Richtung keine wesentliche Ande-
rung der Dispersion mit sich bringt. ITn Abbildung 3.8 sind die Dispersion und die Vergréferung
nach Gleichung (3.7) und (3.8) graphisch dargestellt. Aufgrund der Ergebnisse aus Abschnitt
3.2.2 wurde die Dispersion unter Beriicksichtigung des Randfeldes und unter Berticksichtigung
einer Verkippung der Polschuhe durch eine SIMION-Simulation ermittelt (siche auch Abschnitt
3.2.2). Das Ergebnis zeigt Abbildung 3.10. Alle drei Kurven bezichen sich auf den Startwert
L = R mit R=649.1 mm. Die fiir den Fall ¥ = 0 (keine Verkippung) berechnete Dispersion ist
nahezu identisch mit der theoretisch vorhergesagten fiir einen Magneten mit scharfen Feldkan-
ten. Sie ist lediglich um wenige Millimeter zu kleineren Werten verschoben. Fiir E = Ey ergibt
sich D = 1444.3 mm, wihrend aus Gleichung (3.7) D =1451.4 mm folgt. Fiir v = 1 mrad erh&lt

man D = 1409.7 mm wahrend aus (3.7) und (3.13) mit R=646.1 mm (siche Abschnitt 3.2.2)
D = 1432.6 mm folgt.
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Abbildung 3.9: Schematische Darstellung von Dispersion und VergroBerung beim Browne-Buechner-
Magneten.

3.2.4 Aberration

Entscheidend fiir den Einsatz eines hochauflésenden Spektrometers ist ein gutes Verstindnis der
Abbildungsfehler, da diese eine untere Grenze fiir die erreichbare Energieauflésung darstellen. Als
Aberration wird im Folgenden die Basisbreite dj, der Abbildung einer punktformige monoenerge-
tische Quelle bezeichnet. Die Basisbreite ist einer Definition {iber Halbwertsbreiten vorzuziehen,
da die Intensitétsverteilung des Abbildungsflecks im Allgemeinen keine Gauflverteilung darstellt
(siche unten). Entwickelt man die Aberration dp nach Potenzen des Offnungswinkels Af,, so
erhilt man gemif

dy = dV A0, + dP A2 + dP N3 + - (3.14)

mit dl(,l) die Aberration erster Ordnung, mit dl()z) die Aberration zweiter Ordnung usw. Der Fall
dgl) = 0 legt die Fokalebene fest. Dort ist die Aberration also immer hochstens proportional zu
A2, Tm Falle des Browne-Buechner-Magneten ist fiir 90°-Ablenkung sogar d? =(), so dass fiir
E = Fy gilt: dy oc AB3. In [Bra56] wurden d,(,z) und fiir den Fall E = Ey auch d§3) berechnet.!
Bei dem maximalen Offnungswinkel des Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometers von
4.52%ergibt sich das in Abbildung 3.11 dargestelite Verhalten. Die Aberration steigt zu beiden
Seiten der Fokalebene in etwa gleich stark an und bleibt in einem Energiefenster von 10%
Breite unter einem Wert von 0.25 mm. Als Minimalwert ergibt sich in der Mitte der Fokalebene

db3) = 0.09 mm. Dies ist zu vergleichen mit der typischen Strahlfleckbreite von 0.5 mm, welche

IDie Berechnung von d§3) in [Brab56] setzt voraus, dass alle niedrigeren Ordnungen verschwinden, was nur fir
FE = By der Fall ist.
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Abbildung 3.10: Dispersion, berechnet nach [Bra56] und mittels SIMION. Zur Definition von v siehe

Abbildung 3.6.
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Abbildung 3.11: Aberration des Browne-Buechner-Spektrometers. In [Bra56] (Braams) wird die Aber-
ration dritter Ordnung nur fiir die 90°-Trajektorie berechnet. Die SIMION-Simulationen enthalten alle

Ordnungen.

wegen der Vergréflerung von M = 2.3 in der Fokalebene einen Abbildungsfleck von etwa 1.1 mm
GroBe erzeugt. Es ist daher nicht unbedingt sinnvoll, einen Detektor mit einer Ortsaufldsung
von deutlich unter 0.25 mm einzusetzen. Auf der anderen Seite zeigt sich, dass eine Nutzung der
extremen Rénder der Fokalebene nicht ratsam ist, da die Energieaufidsung des Spektrometers
dort wegen der Aberration deutlich geringer als in der Mitte ist.

Auch im Falle der Aberration wurde die Auswirkung des Randfeldes und einer Verkippung
der Polschuhe mit v = 1 mrad (zur Definition von -y siche Abschnitt 3.2.2 und Abbildung 3.6)
mittels einer STIMION-Simulation untersucht. Die entsprechenden Aberrationen sind ebenfalls in
Abbildung 3.11 dargestellt. Es wurden dazu einige hundert Ionen gleicher Energie simuliert, die
am Ort z = 2R mit R=649.1 mm starten und sich in der Mittelebene des Magneten bewegen. Der
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Abbildung 3.12: Strahlprofile fiir drei verschiedene Energien E/Ey = 1.05,0.96,0.89 (von links nach rechts) in der Umgebung der Fokalebene.

Zur Definition von y und z siehe Abbildung 3.4.
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Winkelbereich der Ionen wurde so gewihlt, dass er der maximalen Offnung der Kinematikblende
entspricht. Die Aberration lisst sich dann aus der Breite der riumlichen Ionenverteilung im
Minimum der Strahltaille in der Fokalebene bestimmen. In diesem Fall ergibt sich direkt die
Gesamtaberration.

0 -8 T T T ¥ T T T
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Abbildung 3.13: Aberration als Funktion des Spektrometerdffnungswinkels A8, fiir drei verschiedene
Punkte auf der Fokalebene. Die Fokalebene erster Ordnung ist durch die Bedingung d,(,z) = 0 definiert
(zur Definition von Strahltaille und Fokalebene erster Ordnung siehe auch Abbildung 3.12).

Es stellt sich heraus, dass der prinzipielle Verlauf der Aberration nicht wesentlich anders als
bei Vernachlissigung der Randfelder bzw. der Polschuhverkippung ist. Die Kurven sind lediglich
zu anderen Energien verschoben. Auch der Minimalwert ist in sehr guter Ubereinstimmung mit
den Vorhersagen aus [Bra56]. Die Verschiebung bewirkt allerdings, dass der Minimalwert nicht
mehr fiir den Fall E = Fy erreicht wird, sondern bei etwas niedrigerer Energie, wenn man die
Randfelder mitberiicksichtigt, und bei einer héheren Energie, wenn zusitzlich die Polschuhver-
kippung beriicksichtigt wird. Nach wie vor ist der Beitrag der Aberration zur Verschmierung des
Strahlfleckes jedoch geringer als der Beitrag der endlichen StrahlifleckgréBe am Targetort.

Die Intensitétsverteilung im Abbildungsfleck ist im Allgemeinen keine Gaufiverteilung. Ab-
bildung 3.12 veranschaulicht dies fiir drei verschiedene Energien bei gleichem Magnetfeld oder
mit anderen Worten fiir drei Punkte auf der Fokalebene. Dabei wurde die Polschuhverkippung
nicht beriicksichtigt (v = 0). In allen drei Punkten ergibt sich das Minimum der Strahltaille etwa
1.5 mm unterhalb der Fokalebene erster Ordnung, d. h. der durch d,(,z) = ( definierten Fokalebe-
ne. Dabei ist die Intensitétsverteilung jeweils an einem bzw. an beiden Réndern des Strahlflecks
maximal. In der Fokalebene selbst hat die Verteilung bei E = Ej eine eher gaufiformige Gestalt
it einer zwar geringeren Halbwertsbreite, aber einer grofieren Basisbreite.

Bei der in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen Bestimmung der Fokalebene kdnnen solche subti-
len Unterschiede natiirlich nicht beobachtet werden, da in einem realen Experiment, wie oben
dargelegt, die Aberration nicht der dominierende Beitrag zur Verschmierung des Strahlfleckes
ist. Zudem tragen noch andere Faktoren wie kinematische Fehler und die Energiestabilitit des
Beschleunigers zur Kantenschirfe in einem RBS-Spektrum bei (siche dazu Abschnitt 2.2.2). Es
zeigt sich aber, dass die Genauigkeit, mit der die Lage der Fokalebene bestimmt werden sollte, im
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Bereich von etwa 2 mm liegt. Fiir Teilchen mit F > Eg bzw. mit E < Ej ergibt sich ein dhnliches
Bild. Es ist offensichtlich, dass die Strahltaille fiir kleinere Offnungswinkel des Spektrometers in
Richtung der Fokalebene erster Ordnung wandern muss. In Abbildung 3.13 ist die Abhingig-
keit der Aberration gegen diesen Offnungswinkel aufgetragen. Dabei wurde die Basisbreite des
Strahlflecks einmal in der Fokalebene erster Ordnung und einmal am Ort der minimalen Strahl-
taille bestimmt. Es wird deutlich, dass die Aberration fiir kleine Offnungswinkel im ersten Fall
kleiner ist als im zweiten, wihrend es fiir grofie Offnungswinkel gerade umgekehrt ist.

3.2.5 Kinematische Korrekturen

Im Allgemeinen hingt die Energie E der gestreuten Ionen vom Streuwinkel 8 ab. Da der Ak-
zeptanzwinkel des Spektrometers endlich ist, ergibt sich auch eine endliche Breite im Spektrum
der detektierten Ionen (siehe dazu Abschnitt 2.2.2). Es gibt verschiedene Moglichkeiten, diese
sogenannten kinematischen Fehler zu korrigieren.

Fiir eine horizontal Anordnung des Browne-Buechner-
Spektrometers, in welcher die Streuebene und die Mittel-
ebene des Magneten zusammenfallen, lisst sich die Kor-
rektur mit Hilfe der fokussierenden Eigenschaften des Di-
polmagneten selbst bewerkstelligen [Eng58]. Die kinema-
tischen Fehler bewirken in diesem Fall eine Verschiebung
des Fokuspunktes, welche durch eine einfache Verschie-
bung des Detektors kompensiert wird. Diese Variante ist
beim Rossendorfer Spektrometer aus Platzgriinden jedoch
nicht moglich.

Abbildung 3.14 veranschaulicht die Wirkung der Kine-
 matik im Fall einer vertikalen Anordnung wie sie fiir die
vorliegende Arbeit realisiert worden ist. Filr monoenerge-
tische Tonen, welche mit dem Offnungswinkel Ag; = Af
auf das Spektrometer treffen, ergibt sich der durch die
gestrichelten Trajektorien dargestellte Verlauf. In Disper-
sionsrichtung und damit in der ortsauflésenden Richtung
des Detektors treffen beide Randstrahlen am gleichen Ort
auf. Fiir Ionen mit entsprechend der Kinematik verschie-
denen Energien fiir um A# verschiedene Streuwinkel er-
geben sich entsprechend den daraus resultierenden un-

Abbildung 3.14: Auswirkung der

terschiedlichen Kriimmungsradien der Trajektorien auch F;E;;;Z:e?; iitﬁgzldzzgr:;;j:gr

untersch'iedliche Auftrefforte e:ntlang der Pispersionsrich— des Magneten. Die gestrichelt ge-
tung. Dieser Fall entspricht in der Abbildung 3.14 der zeichnete Trajektorie gilt fiir den
durchgehend gezeichneten Trajektorie. Es gilt Fall dK/df = 0. Fiir die durch-
K gezogen gezeichnete Trajektorie gilt
D(E)%+ AP dK/df # 0.
tan ¥ = DE) g A (3.15) /46 #
dpet

mit der Detektorbreite dpe; und dem kinematischen Faktor K. Unter diesen Bedingungen und
falls ¥ nicht zu grof ist, lésst sich nun die kinematische Korrektur durch eine entsprechende
Drehung des Detektors erreichen.
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Alternativ dazu kann ein zweidimensional ortsauflosender Detektor als Fokalebenendetektor
eingesetzt werden. Der Streuwinkel kann dann fiir jedes detektierte Ion aus der zur Dispersions-
richtung senkrechten Ortskomponente bestimmt und entsprechend korrigiert werden.

Im gegenwirtigen Aufbau des Browne-Buechner-Spektrometers ist die axiale Ortsauflosung
durch die Breite des Detektors gegeben. Eine aktive Korrektur der kinematischen Fehler wird
nicht vorgenommen. Fir die Detektion schwerer Targetatome ist dies tolerabel, da der Bei-
trag des kinematischen Fehlers zur Energieaufldsung hier typischerweise < 5 X 10~¢ betragt.
Die kinematischen Fehler miissen bei der Berechnung der Energieauflosung des Spektrometers
beriicksichtigt werden (siche dazu Abschnitt 2.2.2).

3.2.6 Ladungszustandsabhingige Energieverschiebung

Sollen die Energien von zwei verschiedenen Ladungszustinden direkt verglichen werden, so ist
es notwendig, nichtlineare Effekte in der Magnetfeldeinstellung genau zu kennen, da Teilchen
gleicher Energie und gleicher Masse, aber in verschiedenen Ladungszusténden, bei verschiedenen
Magnetfeldeinstellungen registriert werden. Die idealerweise einzustellenden Magnetfelder fiir
Teilchen der Ladung g skalieren gemdfl Gleichung (3.1) mit 1/q. Es hat sich in sidmtlichen
bisher durchgefithrten Messungen gezeigt, dass diese Skalierung beim Rossendorfer Browne-
Buechner-Magneten nicht in idealer Weise gegeben ist. Es ergeben sich vielmehr Abweichungen
AFE, im keV-Bereich, welche in systematischer Weise vom Ladungszustand g abhingen. Diese
Abhingigkeit ist nicht linear. Der beobachtete Effekt ist auch nicht abhéngig von der Richtung,
aus welcher das gewiinschte Magnetfeld angefahren wird.

Bezeichnet man mit B, das gemessene Feld und trégt man die beobachtete Energiever-
schiebung, bezogen auf die Energie F; des kleinsten registrierten Ladungszustandes, gegen
1/Bg auf, so erhélt man in guter Néherung eine Gerade. Die Steigung A dieser Geraden,
aufgetragen gegen Fn, ist in Abbildung 3.15 fiir verschiedene Energien und Teilchen darge-
stellt und kann durch eine universelle Gerade angepasst werden. Fiir diese Gerade ergibt sich
A = (2.42 x E/MeV — 0.87)mT MeV.

Ein solches Verhalten ldsst sich im Prinzip durch einen Offset in der Magnetfeldmessung
erkliren. Bezeichnet man mit E,, bzw. E, die tatsiichliche bzw. die eingestellte Energie und mit
B,, und By die entsprechenden Magnetfelder, so erhilt unter der Annahme, dass By = By, +AB
aus Gleichung (3.1) unter Vernachlissigung von Ausdriicken der Ordnung AB? den Ausdruck

Ey=E,— QéB?Eg.
Der Vergleich mit der Geraden aus Abbildung 3.15 lisst demnach auf einen Offset von AB =
—1.2 mT schliefen. Die Ursache dieses Offsets konnte allerdings nicht geklart werden. Da die
Einstellung des Magnetfeldes iber eine Hallsonde geschieht, fallt die Stromversorgung als Ursa-
che aus. Bei der zur Messung des eingestellten Magnetfeldes benutzten Hallsonde handelt es sich
um das Modell FM 2002 von Projekt Elektronik. Die Genauigkeit der Linearitit dieses Modells
ist mit 0.01% vom Messwert und 0.005% vom Messbereich (2000 mT) angegeben. Der letztere
konstante Beitrag zur Nichtlinearitét spielt dabei keine Rolle, da er bei verschiedenen Magnet-
feldern gleichermaflen auftritt und daher an der 1/¢-Skalierung nichts &ndert. Der erste Beitrag
liefert eine Energieverschiebung von typischerweise 1 x 10™* x (1/g2 — 1/q1) % 2 X Ep, wenn man
die Ladungszustdnde ¢; und g2 vergleicht. Dies gibt maximal einen Beitrag von 1 x 10~% und ist
daher nicht ausreichend, um die gemessenen Unterschiede zu erkliren.

(3.16)
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Um eine Fehlerhaftigkeit der Hallsonde ausguschlieen, wurde diese zusitzlich mit einer
temperaturkompensierten Hallsonde des Typs DTM-151 Digital von der Firma, Group— (Neu-
seeland) verglichen.

Dazu wurden beide Hallsonden auf einem Aluminiumstab parallel zueinander fixiert und
in dem homogenen Teil des Feldes eines Schaltmagneten bei verschiedenen Feldeinstellungen
abgelesen. Ein eventueller Offset lisst sich bei diesem einfachen Verfahren mit einer Genauigkeit

von 0.05 mT ausschlieflen.
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Abbildung 3.15: Steigung \ der AE,(1/B,)-Kurve fiir die folgenden lonen und Energien: 0.6 MeV He,
1.2 MeV He, 2 MeV C, 3 MeV Li, 5 MeV Li, 6.3 MeV F.

Die Messung des Magnetfeldes geschieht unmittelbar auf der Polschuhfifiche, die Messstelle
befindet sich etwa 70 mm von der Polschuhkante entfernt und liegt damit deutlich im homogenen
Teil des Magnetfeldes. Dies wurde ebenfalls mit einer Messung tiberpriift.

Bei Messungen des Randfeldes, welche vor Auslieferung des Magneten durchgefithrt wur-
den, zeigte sich am Ausgang des Spektrometers eine geringfiigige Verschiebung der effektiven
Magnetfeldkanten nach aussen im Bereich von etwa 0.2-0.4 mm beim Ubergang von 0.89 T auf
0.25 T. Auch dies reicht nicht aus, um die gemessene Energieverschiebung zu erkliren. Dariiber
hinaus ist davon auszugehen, dass sich das Magnetfeld im gesamten Bereich des Magneten in-
klusive der Randfelder bei einer Anderung des Magnetstromes um den gleichen Faktor ndert.
Dann sind die Bahnen von Teilchen mit identischen Verhiltnis p/q bei einem mit 1/g skalierten
Magnetfeld exakt gleich.

Streufelder konnen im Prinzip ebenfalls eine ladungsabhingige Verschiebung der gemessenen
Energie bewirken, da sie konstant sind und nicht mit dem angelegten Magnetfeld skalieren. Solche
Streufelder kénnen von Pumpen oder Druckmesssonden herriithren. Im Falle des Rossendorfer
Browne-Buechner-Spektrometer sind alle méglichen Stérquellen zu Wert von den Teilchenbahnen
entfernt, um irgendeinen Effekt auf diese ausiiben zu kénnen.

Bis zum gegenwirtigen Zeitpunkt ist es nicht gelungen eine iiberzeugende Begriindung fiir
den angenommenen Offset zu finden. Die oben gefundene Gerade ist daher vorlsufig als empiri-
sche Korrektur zu betrachten. Trotzdem ist es dulerst unwahrscheinlich, dass der beobachtete
Effekt seinen Ursprung im Streuprozess der Ionen selbst hat, da die gemessene Energiever-
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Abbildung 3.16: Schema der Beamline vom Rossendorfer Tandetron zur Browne-Buechner-Streukammer.
Es sind : DP 1.1, DP 1.2 und DP 2.1 30°-Magnete, DP 3.1 ein 11°-Magnet, QP2 ein Quadrupoltriplett,
QP5 ein Quadrupoldublett, SM der Schaltmagnet des Tandetrons und BB1 und BB2 die méglichen

Messpositionen des Browne-Buechner-Magneten. Die Spalte KS dienen der Begrenzung des Strahles in
radialer und axialer Richtung.

schiebung auch bei einer Anderung des Austrittswinkels der gestreuten Ionen konstant bleibt.
Abgesehen davon ist ein vergleichbarer Effekt, auch bei vergleichbaren Energien, in der Literatur
nicht bekannt.

Um einen Einfluss des Streuprozesses auszuschlieBen muss das Spektrometer im direkten
Strahl getestet werden. Eine solche Messung kann unzweideutig einen Einfluss des Streupro-
zesses ausschlieBen. Da beim Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometer der Umbau auf die
0°-Richtung einen grofien Aufwand darstellt, wurde bisher darauf verzichtet. Bis zu einer sol-

chen Messung ist eine Korrektur gemafl Gleichung (3.16) durchzufiithren. Die Genauigkeit dieser
Korrektur liegt im Bereich ~1 keV,

3.3 Strahlfﬁhrung

Djie Strahlfiithrung vom Rossendorfer Tandetron zum Browne-Buechner-Spektrometer wurde von
der Abteilung Beschleunigertechnik des Instituts fiir Ionenstrahlphysik und Materialforschung
realisiert und ist schematisch in Abbildung 3.16 dargestellt. Die Details der Strahlfithrung werden
in [Tyr01] beschrieben. Hier sollen nur die fiir die Auflésung des Browne-Buechner-Spektrometers
relevanten Grofien behandelt werden. Das Maschinen-Crossover bei CO1 wird iiber die 30°-Dipole
DP 1.1, DP 1.2 und DP 2.1 und das Quadrupol-Triplett QPT nach CO2 hin iibertragen. An
dieser Stelle befindet sich ein Kreuzspalt, welcher durch den 11°-Magnetenr DP3.1 sowie das
Quadrupol-Dublett QP5.1 und QP5.2 in die Streukammer abgebildet wird. Bei einer Punkt-
zu-Punkt-Abbildung von CO2 in die Streukammer ergibt sich je nach Polung des Quadrupol-
Dubletts ein Abbildungsverhiltnis von 0.3 in axialer und von 0.8 in radialer Richtung oder
umgekehrt. Da beim Browne-Buechner-Spektrometer die Strahlfleckbreite in axialer Richtung
moglichst klein sein sollte (siehe 2.2.2), wurde bei allen hier gezeigten Messungen die erste
Variante gewihlt. Die Divergenz des Ionenstrahls lisst sich durch den Spalt KS 5 eingrenzen,
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die Spalte KS 4.1 und KS 4.2 legen die horizontale Lage des Strahles fest und garantieren den
korrekten Einschuss in das Quadrupol-Dublett QP5.

Die Energieschirfe des lonenstrahles wird durch Straggling im Stripper-Gas sowie durch
die Stabilitit der Terminalspannung des Tandetrons und der Felder der strahlfilhrenden Kom-
ponenten begrenzt. Messungen zur Spannungsstabilitit der Terminalspannung wurden von F.
Hermann durchgefithrt und ergeben einen Wert von 2 x 107 [Her01]. Dabei wurde iiber mehrere
Stunden der fiir die Stabilisierung der Hochspannung gemessene Regélwert aufgezeichunet. Die
Schwankung dieses Wertes kann allerdings kleiner sein als es der tatséchlichen Stabilitdt der
Terminalspannung entspricht {Bue01].

Eine direktere Messung der Energiestabilitit wurde von D. Grambole und F. Hermann mit
Hilfe der Kernreaktion 2" Al(p,y)?Si fiir Protonen der Energie 992 keV durchgefithrt [Gra99).
Uber einen Messzeitraum von eineinhalb bzw. zwei Stunden ergaben sich Werte von 9.6 x 10~%
bzw. 7.3 x 10~%. Der Strippergasdruck war dabei vergleichsweise hoch, wurde jedoch nicht genau
gemessen. Daher ist der Einfluss des Stragglings im Strippergas schwer abzuschétzen. Als Beispiel
erhiilt man fiir Protonen der Energie 500 keV bei einem Gasdruck von 10~2 mbar (nach [Fri01])
im Stripperrohr (Lénge 80 cm) einen Stragglingbeitrag von 0.2 keV. Das entspricht einem Beitrag
zur Energieunschirfe von 4 x 1074, (Yang-Straggling gemiB [Yan91]). Da der Fehler bei der
Abschitzung des Gasdruckes leicht eine Gréflenordnung betragen kann, ist nicht zu entscheiden,
ob die Energieunschérfe in [Gra99] auf Straggling oder Schwankungen der Terminalspannung
oder auf beides zuriickzufiihren ist.

Fiir schwere Teilchen reicht oft das Restgas zur Umladung der Tonen aus. Da das Straggling
im Strippergas mit der Kernladungszahl der Ionen wichst, ist es hier noch schwieriger, einen
verlisslichen Wert fiir die Energieunschirfe zu erhalten. In [Har96, Har97] wurden die Ener-
gieverteilungen von H-, He-, C- und F-Ionen am Heidelberger 3MV Tandem-Beschleuniger mit
Hilfe eines elektrostatischen Spektrometers gemessen. Bei Strippergasdriicken von < 5 x 10~%
ergab sich dabei fiir H-/H* bzw. He™ /Het im Energiebereich bis 6 MeV eine durch das Ripple
der Terminalspannung begrenzte Energieschirfe von = 10~* ohne einen messbaren Einfluss des
Strippergases. Fiir C~/C**+ und F~/F¥* bei einer Energie von 6.4 MeV ergaben sich Werte,
die abhingig vom Strippergasdruck zwischen 3 x 10™* und 10~3 liegen, deutlich iiber den durch
Straggling zu erwartenden Werten.

Eine andere Moglichkeit, die Energieschérfe des Tandetrons einzugrenzen, bestebt in der
Energieseparation mit Hilfe eines Analysiermagneten am Ausgang des Beschleunigers. Dazu
muss ein Spalt am Beschleunigerausgang mit einem energiedispersiven ionenoptischen System
auf einen zweiten Spalt abgebildet werden, dessen GréfSe dann tiher die Dispersion des Sy-
stems die Energieschirfe festlegt. Im vorliegenden Fall bilden die drei 30°-Magneten und das
Quadrupoltriplett zwischen den Kreuzspalten KS1 und KS4.1 eine geeignete Anordnung. Bei
Punkt-zu-Punkt-Abbildung von K51 nach KS4.1 ergibt sich eine Energiedispersion in radialer
Richtung von 1850 mm und ein Abbildungsverhélinis von 1.1 in beiden Richtungen. Damit lisst
sich bei SpaltgréBen von jeweils 1 mm eine Energieschérfe von 6 x 10~* erreichen. Die Rech-
nungen wurden mit Sysfit durchgefiihrt [Fri86] und die in [Tyr01] beschriebene Verkippung der
Dipolmagneten DP 1.1 und DP 1.2 wurde vernachlissigt.

Die Dipole DP 1.1, DP 1.2 und DP 2.1 werden mit DANFYSIK-Geriiten betrieben, welche
eine Stabilitit des Mittelwertes von 1075 und damit eine stabile Strahllage garantieren. Dem
Strommittelwert sind auBlerdem hoherfrequente Schwankungen fiberlagert, welche im Bereich
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von 3 x 10™* liegen 2. Diese Schwankungen konnen die Energieschérfe zusatzlich verschlechtern.
Kleinere Spalteinstellungen sind meistens nicht moglich, da die Transmission des Gesamtsys-
tems dann stark herabgesetzt ist. Im praktischen Strahlbetrieb wird der Spalt KS1 ohnehin
meistens sehr viel grofier eingestellt, um die Transmission zu erhthen. Fiir Berechnungen der
Spektrometeraufiésung wird daher fiir die Energieschérfe einen Wert von 1 x 1072 angesetzt.

3.4 Positionsempfindlicher Detektor

Positionsempfindliche Detektoren werden seit langem in der Kern- und Atomphysik zur Detekti-
on energiereicher Teilchen eingesetzt [Lae79, Leo87]. Zur Detektion einzelner Ereignisse wurden
bereits sehr friith Photoplatten verwendet, die dem Teilchenfluss ausgesetzt und anschliefend
entwickelt wurden. Zu Beginn der 60er Jahre wurde der Bedarf an rein elektronischen Detekto-
ren zunehmend grofer und stimulierte so die Entwicklung von Detektoren auf Halbleiterbasis.
Der einfachste und zugleich #lteste Typ eines eindimensional ortsauflésenden Halbleiterdetek-
tors wurde bereits 1962 vorgestellt und basiert auf dem Prinzip der resistiven Trennung der
durch das Teilchen erzeugten Ladungen. Dieser Detektortyp erlaubt die gleichzeitige Bestim-
‘mung von Energie und Auftreffort der Teilchen und wird seit vielen Jahren auch kommerziell
vertrieben. Die in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Messungen wurden ausschlieflich mit
einem solchen Detektor durchgefiihrt. In der hochauflésenden Ionenstrahlanalytik finden neben
diesem Detektortyp auch die ebenfalls auf Halbleiterbasis basierenden Streifendetektoren sowie
Tonisationskammern und Multichannelplates Verwendung. In den folgenden Abschnitten wird
die Arbeitsweise des verwendeten Detektors kurz beschrieben und auf das Zusammenwirken von
Spektrometer und Detektor eingegangen.

3.4.1 Arbeitsweise des verwendeten Detektors

In der vorliegenden Arbeit wurden ein eindimensional ortsauflésenden Detektor PF-1RT-50 X
10-300-EB von CANBERRA verwendet. Den schematischen Aufbau diese Typs zeigt Abbildung
3.17. Er besteht im wesentlichen aus einem n-leitenden Si-Chip mit einer diinnen als p-leitend
ausgefiihrten Widerstandsschicht als Eingangselektrode. An der Riickseite und an den beiden
Enden der Widerstandsschicht befinden sich Kontakte. Wird dieser p-n-Ubergang in Sperrrich-
tung betrieben, so erhélt man am riickseitigen Kontakt wie iiblich das Signal der durch das
einfreffende Teilchen erzeugten negativen Ladungstriger. Die positiven Ladungstréiger fliefien
zu den Kontakten der Widerstandsschicht. Dabei wirkt diese wie ein Spannungsteiler, so dass
das Signal an den Kontakten der Widerstandsschicht dem Abstand des Eintrefforts zu dem ge-
geniiberliegenden Kontakt proportional ist. Dividiert man das Signal durch das Energiesignal,
so erhdlt man direkt den Eintreffort z als Bruchteil der Detektorlinge I. Bei der Wahl eines
Detektors fiir die hochaufiésende Ionenstrahlanalytik spielen die folgenden Faktoren eine Rolle:

» benétigte Ortsauflosung
* benttigtes Energiefenster

e benétigte Energieauflésung

*Dieser Wert ist abhéngig von der Spannung, die wiederum vom eingestelltem Strom abhingt.
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Abbildung 3.17: Schematische Darstellung eines ortsauflésenden Detektors mit resistiver Frontelektrode.
Die detektierten Teilchen treffen in einem Abstand z von der geerdeten Elektrode der Frontseite auf den
Detektor. An der gegeniiberliegenden Elektrode wird ein Signal abgegriffen, welches proportionai zu £ —{
ist. Dabei ist I' die Gesamtlinge des Detektors. An der riickseitigen Elektrode wird ein Signal abgegriffen,
welches proportional zur Gesamtenergie des detektierten Teilchens ist.

o Gesamtfliche des Detektors
e Schidigung des Detektors durch die detektierten Teilchen
e Kosten des Detektors und der fiir den Betrieb des Detektors notwendigen Elektronik

Die Ortsauflosung 6z (E) ist iiber die Dispersion des Spektrometers (siehe Abschnitt 3.2.3) mit
dem Beitrag des Detektors zur Energieauflosung des Spektrometers verkniipft:

B

(3.17)

Wie bereits in Abschnitt 3.2.4 beschrieben, ist es nicht sinnvoll einen Detektor einzusetzen,
dessen Ortsauflosung viel kleiner ist als die Aberration einerseits und die Gr6fie des Abbildungs-
flecks in der Fokalebene andererseits. Von diesen Bedingungen ist die zweite mit etwa 1.1 mm bei
einer Strahlfleckgréfe von 0.5 mm die weniger restriktive, so dass man hier mit einer Auflésung
von 0.5 mm auf der sicheren Seite ist. Dabei ist noch zu bedenken, dass die Ortsauflésung von der
Energie abhiingen kann. Mit der Dispersion des Rossendorfer Browne-Buechner-Spekirometers
von etwa 1450 mm ergibt sich dann zum Beispiel fiir 5.5 MeV He eine Energleunschirfe von
2 keV. Fiir kleinere Strahlfleckgréfien kann es ratsam sein, zu noch besseren Ortsaufldsungen
iiberzugehen, allerdings kommt man ab etwa 0.3 mm in den Bereich der Aberration (siehe Ab-
schnitt 3.2.4). Die untere Grenze einer noch sinnvollen Ortsauflésung liegt demnach bei etwa
0.1 mm.

Da das Browne-Buechner-Spektrometer in radialer Richtung fokussierend und zugleich ener-
giedispersiv und in axialer Richtung defokussierend ist, bestimmt die Detektorlinge in radialer
Richtung die GroBe des Energiefensters, wihrend die Detektorbreite in axialer Richtung den
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Raumwinkel eingrenzt. Da die Mittelebene des Magneten senkrecht zur Streuebene steht, ist die
kinematische Verschmierung ebenfalls durch die Detektorbreite gegeben®. Eine Detektorbreite
von 10 mm entspricht dabei einem Offnungswinkel von 0.25°. Die Breite des Energiefensters ist
direkt durch das Verhiltnis von Detektorlinge zur Dispersion gegeben und entspricht bei einer
Detektorlinge von 50 mm beim Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometer 3.6 %.

80—
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Abbildung 3.18: Rauschen N, im Ortszweig und Ny im Energiezweig des ortsauflosenden Detektors.

Eine gute Energieauflosung des Detektors ist in erster Linie fiir die Unterscheidung verschie-
denartiger Teilchen von Bedeutung. Es kénnen prinzipiell nur Teilchen mit unterschiedlichem
g?/m-Verhilinis getrennt werden (siehe Abschnitt 3.4.3). Im Falle von RBS unter Riickwirts-
streuwinkeln spielt die Energicauflosung ausschliefilich bei der Trennung der verschiedenen La-

dungszusténde eine Rolle. Das ist auch bei einer Energieauflosung von einigen hundert keV noch
moglich.

Die Schidigung des Detektors ist vor allem bei Halbleiterdetektoren von Bedeutung. Als
Faustformel gilt, dass die Lebensdauer eines gewohnlichen Si-Detektors bei etwa 100 Teil-
chen/cm? liegt [Bis86]. Beim Browne-Buechner-Spektrometer werden neben den interessieren-
den Teilchen eines bestimmten Ladungszustandes immer auch Teilchen mit anderen Ladungs-
zustéinden und, falls vorhanden, Teilchen aus anderen als den interessierenden Reaktionskanilen
registriert. Aus diesem Grund ist die Zahl der zur Schidigung beitragenden Teilchen immer
grofler als die Zahl der zum eigentlichen Spektrum beitragenden Teilchen. Dies kann beson-

ders im Falle von ERD-Experimenten zu einem ungiinstigen Verhiltnis von erwiinschten zu
unerwiinschten Detektorereignissen fithren.

3Dies gilt nat#irlich nur, wenn der Offnungswinkel des Detektors in axialer Richtung Kleiner ist als der Off-

nungswinkel der Bintrittsblende des Spektrometers in axialer Richtung, was in der vorliegenden Arbeit der Fall
ist.
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3.4.2 Ortsauflésung

Bedingt durch die groBe aktive Fléche ist das elektronische Rauschen eines ortsauflosenden Si-
Detektors sehr viel grofler als das eines einfachen Si-Detektoren. Die Begrenzung von Energie-
und Ortsauflésung ist daher im Allgemeinen durch das den Signalen iiberlagerie Rauschen gege-
ben. Da der Ort durch Division der Signale auf dem Ortskanal und dem Energiekanal gewonnen
wird, gehen im Prinzip die Rauschanteile beider Zweige in die Ortsauflosung mit ein. Man erhélt

nach [Lae79]
2

oz NZ + (“]%E')

TET (3.18)
Dabei sind Ng und N, das Rauschen auf dem Energie- bzw. Ortszweig. Da das Rauschen auf
dem Energiezweig viel kleiner ist als auf dem Ortszweig, kann der zweite Term unter der Wurzel
im Allgemeinen vernachlissigt werden. Abbildung 3.18 zeigt das Rauschverhalten auf beiden
Zweigen als Funktion der Detektorspannung. Durch das Anlegen der Spannung und der damit
verbundenen Reduzierung der Detektorkapazitét wird das Rauschen im Energiezweig deutlich
stirker reduziert als im Ortszweig. Bei etwa 60 V erstreckt sich die Verarmungszone iiber die
gesamte Dicke des Detektors. Der Rauschbeitrag des Ortszweiges ist dann im wesentlichen durch
den Widerstand Ry der Widerstandsschicht bestimmt. Es gilt in guter Naherung 6z o< /Ry
V/T. Dabei ist T die Temperatur des Detektors. Als Faustformel gilt, dass die Ortsauflésung
etwa 1 % der Detektorlinge betrigt.

Zur experimentellen Bestimmung der Ortsauflésung wurde vor den Detektor irn Abstand
von 1.7 mm von der Oberfliiche eine Blende mit 8 jeweils 3 mm breiten und 3 mm voneinander
entfernten Schlitzen montiert. Anschlieend wurde der Detektor einem Fluss von Li-Ionen aus-
gesetzt, welcher durch Streuung von Li-Ionen der Energie 2.96 MeV an einem Gold-Target unter
einem Streuwinkel von 35.5° erzeugt wurde. Der Detektor war bei diesem Experiment senkrecht
zur Flugrichtung der Ionen ausgerichtet. Das Spektrum setzt sich dann aus 8 kastenférmigen
Strukturen zusammen, deren Kantenbreite genau der Ortsauflosung entspricht. Das Ergebnis
ist in Abbildung 3.19 dargestellt. Der erste Kasten ist nicht vollstdndig zu sehen, da die untere
Schwelle des ADC’s im Ortszweig grofler ist als die Signale, welche kleinen Orten z entspre-
chen. Aus der Lage und Breite der Kanten lassen sich nun die Linearitdt des Detektors und die
Ortsauflosung als Funktion des Ortes bestimmen. Abbildung 3.20 zeigt die Messungen fiir zwei
verschiedene Formungszeiten 7 =0.5 us wnd 7 =1.5 us. Besonders im Falle der kleineren For-
mungszeit erkennt man in der Zuordnung von wahrem Ort (gegeben durch die Lage der Schlitze)
zu gemessenem Ort (oc Kanalnummer) einen deutlichen nichtlinearen Anteil. Dieser ist bei der
gréBeren Formungszeit reduziert, aber immer noch vorhanden. Dies deutet auf ein ballistisches
Defizit als Ursache fiir die Nichtlinearitdt hin [Lae79]. Um den Einfluss von Inhomogenititen
in der Widerstandsschicht auf die Linearitdt abzuschitzen, muss das Experiment bei gedrehtem
Detektor wiederholt werden. Dabei zeigt sich, dass sich die Kriimmung der Linearititskurve
dreht, so dass man also von einer kombinierten Ursache fiir das nichtlineare Verhalten ausge-
hen kann. Dies ist indirekt in Abbildung 3.21(oben) veranschaulicht, welche ein mit 1.5 MeV
Protonen gemessenes Au-Spektrum zeigt. Da die Breite des Au-Spektrums kleiner als die Breite
des Energiefensters war, wurde das Spektrum bei zwei verschiedenen Magnetfeldeinstellungen
gemessen. Die rechte und linke Abbildung wurde bei zueinander gedrehtem Detektor gemessen.
Die Kontakte der resistiven Frontelektrode waren bei beiden Einstellungen auf die gleiche Weise
angebracht, d.h. das Signal wurde am {durch das Spekirometer vorgegebenen) Hochenergie-Ende
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Abbildung 3.19: Prinzip der Messung der Ortsauflésung des Detektors (unten) und Ergebnis der Mes-

sung(oben). Detektiert wurden Li-lonen der Energie 2.96 MeV. Die Formungszeit des Hauptverstirkers
lag bei 0.5us.

abgenommen, wihrend das Niederenergie-Ende auf Masse lag (siehe dazu auch Abbildung 3.17).
Die Abbildung zeigt fiir beide Detektorstellungen eine deutliche Verzerrung des Spektrums. Die-
se Verzerrung lasst sich auf die Nichtlinearitit zuriickfiihren, welche eine nichtkonstante Kanal-
breite zur Folge hat. Dass es sich hierbei nicht um eine von eins verschiedene Effizienz handelt,
zeigt Abbildung 3.21(unten). Hier wurde das Spekirum einer Monolage Gold bei verschiedenen
Magnetfeldeinstellungen gemessen. Die Fliche unter den einzelnen Peaks betragt 2011483 und
zeigt keine erkennbar ansteigende bzw. abfallende Tendenz zu einer Seite des Detektors.

Da N, oc /7 ist, wirkt sich eine lange Formungszeit gema8 Gleichung (3.18) nachteilig auf
die Ortsauflosung aus. Es ist daher ratsam, mit einer Formungszeit von 0.5 ps zu arbeiten und
die Nichtlinearitdt nachtriglich zu korrigieren.

Ublicherweise werden kommerziell erhaltliche Si-Detektoren nur mit a-Teilchen getestet, so
dass iiber das Verhalten solcher Detektoren fiir schwere Ionen wenig bekannt ist. Daher wurden
die Daten von verschiedenen Messungen mit schweren Ionen bei verschiedenen Energien zusam-
mengetragen. Die Ortsauflésung wurde dabei lediglich an dem Punkt des Detektors ermittelt,
an welchem die Eintrittsblende des Detektors die fiir die Ionen sichtbare Fliche abschattet.
Im Prinzip ist dies an beiden Enden des Detektors der Fall, bei kleinen Orten wird das Spek-
trum jedoch wie bereits erwdhnt elektronisch begrenzt (siehe Abb.3.19). Fiir 3 MeV Li (siehe
oben) und 5.5 MeV He (hier nicht gezeigt) wurden diese Messungen auch durch Messungen mit
Schlitzblenden bestétigt. Abb. 3.22 zeigt das Ergebnis dieser Auswertung fir He, Li, C und F.
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Abbildung 3.20: Vergleich der Detektorlinearitdt (oben) und der Ortsauflésung (unten) bei Formungs-
zeiten des Hauptverstirkers von 1.5us bzw. 0.5us. Detektiert wurden Li-lonen bei einer Energie von

2.96 MeV.

Die Punkte fiir verschiedene Jonen liegen auf einer universellen Kurve; die Abhingigkeit von der
Teilchenart ist sehr schwach. Die Daten wurden mit der Funktion dz(E) = 0z/E x 5.5MeV
gefittet. Die Grofie 7 ist dabei die Ortsaufidsung bei einer Energie von 5.5 MeV, und man erhalt
o = 0.56 mm. Dies ist zu vergleichen mit der Herstellerangabe von 0.43 mm fiir 5.5 MeV He.
Aus diesem universellen Verhalten ergibt sich als Beitrag des Detektors zur Energieaufldsung
des Spektrometers ein konstanter Wert von etwa 2 keV.

3.4.3 Messdatenerfassung

Der Messaufbau mit einem ortsauflésenden Detektor, einem Monitordetektor sowie einem Fliigel-
radmonitor erfordert die gleichzeitige Verarbeitung mehrerer Spektren sowie eine online-Berech-
nung von neuen Parametern aus den AD-konvertierten Signalgrofen. Zu diesem Zweck wurde
das Multiparameter-System MPA /PC von Fast installiert, welches auf das Betriebssystem Win-
dows aufbaut und eine benutzerdefinierte Prozessierung der ADC-Daten erlaubt. Der prinzipielle
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Abbildung 3.21: Nichtlinearitit des verwendeten Detektors am Beispiel von vier Spektren einer dicken
Au-Schicht {oben), bzw. von 8 Spektren einer Sub-Monolagen-Au-Schicht. Das linke und rechte obere
Spektrum wurden bei um 180" gedrehtem Detektor unter sonst identischen Bedingungen gemessen. Die
Position des Spekirum wurde jeweils durch Verstellung des Magnetfeldes variiert.

Aufbau der Messdatenerfassung ist in Abbildung 3.23 dargestellt. Fiir die Wilkinson-ADC’s mit
einer maximalen Konversion von 16k war bei allen hier gezeigten Experimenten die Konversi-
on auf 1k festgelegt, und als Totzeit war die Konversionszeit eingestellt*. Das System wurde
i Koinzidenz-Modus betrieben, in dem bei jedem Signal eines einzelnen ADC fiir die Dauer
der Koinzidenzzeit ein Zeitfenster getffnet wird. Alle ADC-Signale, welche in diesem Zeitfenster
liegen, werden einander zugeordnet und zu einem Ereignis zusammengefasst, unabhingig da-
von ob alle ADC’s angesprochen haben oder nur einzelne. Die Koinzidenzzeit wurde bei den in
der vorliegenden Arbeit gezeigten Spektren auf 0.6 ps eingestellt. Die Division der Signale von
ADCI (Ortszweig) und ADC2 (Energiezweig) geschieht iiber eine Dynamic Link Library (DLL),
welche die Operation ADC1/ADC2 x f,, durchfiihrt. Dabei ist f,, ein Faktor, welcher iiber die
MPAWIN-Software vom Benutzer eingegeben werden kann.

In der gegenwértigen Konfiguration ist mit dem Messaufbau keine eindeutige Trennung von
verschiedenen Teilchen moglich. In statischen magnetischen Feldern lassen sich Teilchen mit

“Die ADC bieten zwei Totzeitmodi an: a) nur Konversionszeit und b) Konversionszeit und Dauer des Ein-
gangspulses. Die zweite Moglichkeit fiihrt im Zusammenhang mit stark rauschenden Detektoren zu Problemen,
da dort auch Pulse, die nicht gezéhlt werden und nicht im Spektrum erscheinen, zur Totzeit beitragen
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Abbildung 3.22: Ortsaufldsung des verwendeten Si-Detektors fiir verschiedene schwere lonen als Funktion
der Energie. Die durchgezogene Linie stelit eine Fit der Form dz(E) = dxo/F x 5.5MeV dar. Es ergibt
sich zg = 0.56 mm. .

gleichem Verhiltnis von Impuls zu Ladung p/q generell nicht trennen, da sie sich auf identischen
Trajektorien bewegen. Misst man zusétzlich die Energie der Teilchen, so hat man immer noch
zwei Gleichungen mit den drei Unbekannten Masse, Ladung und Energie.

Als Beispiel fiir ein hochauflésendes Spektrum ist in Abbildung 3.24 ein normales (oben)
und ein hochauflésendes (rechts) Spektrum einer 80 nm dicken Au-Schicht auf einem Si-Substrat
dargestellt. Alle Spektren wurden mit 4 MeV C-Ionen bei einem Streuwinkel von 35.5° gemessen.
Das RBS-Spektrum (oben) wurde simuliert. Ein gewShnliches, nicht-hochauflosendes Spektrum
erstreckt sich in der Regel iiber den gesamten interessierenden Energiebereich und integriert iiber
alle Ladungszustdnde. Trifft eine solche Verieilung von Ionen auf ein Magnetspektrometer, so
werden aus diesem Spektrum alle die Teile herausgeschnitten fiir die das Verhaltnis p/g gerade
der Magnetfeldeinstellung entspricht. Dies ist bei Energien von

E « B?¢?/m (3.19)

der Fall, so dass sich im zweidimesionalen Orts-Energie-Spektrum fiir jeden Ladungszustand
ein Ast ergibt. Dessen Intensitit setzt sich aus dem Ladungsanteil auf der einen Seite und dem
Streuquerschnitt auf der anderen Seite zusammen. Ein solcher Ast kann auch ganz verschwinden,
wenn entweder keine Ionen des entsprechenden Ladungszustandes bei der gegebenen Energie
vorhanden sind oder bei der gegebenen Energie iiberhaupt keine Iorien vom Target gestreut
werden. Verschiedene Ladungszustinde einer Ionensorte treten bei Energien auf, die sich wie die
Quadrate der Ladungszustéinde verhalten. Tm vorliegenden Beispiel verhalten sich die Energien
der zu g = 4, ¢ = 3 und ¢ = 2 gehorenden Aste wie 16 zu 9 zu 4. Der Ast fiir g = 1 ist
ebenfalls noch zu erkennen. Die leichte Kritmmung im Ast fiir ¢ = 4 ist durch die nichtlineare
Detektorresponse bedingt (siche Abbildung 3.20). RiickstoBteilchen treten hier mit so geringerer
Intensitdt auf, dass die entprechenden Aste praktisch nichi zu erkennen sind.

Treten verschiedene Tonen mit gleichem Verh#ltnis ¢°/m als Streuprodukte auf, so sind diese
nicht zu trennen, da sie auf identischen Asten liegen. Es ist also in jedem Falle vor einer Messung
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Abbildung 3.23: Schema der Messdatenerfassung. Folgende Komponeneten wurden eingesetzi: Vor-
verstirker: Modell 2003BT von Canberra fiir den ortsaufidsenden Detektor und den Monitordetektor;
Hauptverstirker: Zweifach-Hauptverstirker, Model 855 von Ortec fiir den ortsaufiosenden Detektor und
Einfach-Hauptverstédrker, Modell 2022 von Canberra fiir den Monitordetektor; ADC: Modell 7074 von
Fast; Scaler: Dual-Counter, Modell 2072A von Canberra; SCA: Modell 2037A von Canberra.

zu priifen, ob es solche Interferenzen geben kann. Die Trennung von Ionen mit geringen Massen-
unterschieden ist moglich solange die Energieauflésung des ortsauflésenden Detektors ausreicht,
um die zu diesen Massen gehérenden Aste zu unterscheiden, d. h. es muss 6Epet e/E K dm/m
gelten.

Als Beispiel fiir die Identifizierung verschiedener Teilchen zeigt Abb. 3.25 die Lage der Aste
fiir 12C, 27Al und ?8Si. Es ergibt sich, wie gemii Gleichung (3.19) zu erwarten, eine Schar von
Parabeln mit g2 /m als Parameter. Die Aste fiir Si und Al liegen eng beieinander und sind wegen
der schlechten Energieauflésung nicht sauber zu trennen. Die Lage der Aste beliebiger Teilchen

im zweidimensionalen Orts-Energie-Spektrum lisst sich nun fiir jedes Magnetfeld aus Abb. 3.25
ermitteln.

3.4.4 Korrektur der Messdaten

Abb. 3.20 verdeutlicht, dass der Detektorresponse nicht exakt linear ist. Diese Nichtlinearitit
wirkt sich auf zwei Arten auf die Spektren aus: zum einen wird die Energieachse verzerrt und
zum anderen ist mit der verinderten Energiebreite eines Kanals auch die Zihlrate abhingig
vom Auftreffort im Detektor. Im Prinzip lisst sich die erste Korrektur mit einer Kalibrations-
kurve wie in Abb. 3.20 durchfiihren, die Zahl der Messpunkte reicht allerdings fiir die zweite
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Abbildung 3.24: Prinzip der HRBS: Die obere Abbildung zeigt das RBS-Spektrum einer 80 nm dicken Au-
Schicht, gemessen mit 4 MeV C-lonen. Durch das Spektrometer werden bei der Magnetfeldstirke B aus
diesem Spektrum jene lonen herausgeschnitten, welche die Bedingung (3.19) eriillen. Das hochaufgeldste
Spekirum ergibt sich aus einer Projektion der auf diese Weise entstandenen Aste im Energie-Positions-
Diagramm des ortsaufiésenden Detektors auf die Positionsachse desselben Detektors projiziert.

Korrektur, die auf eine Differentiation der Kurve hinauslduft, nicht aus. Da die Mindestbreite
der Schlitze durch die Ortauflosung begrenzt ist, lisst sich die Zahl der Messpunkte auch nicht
beliebig erhthen. Es ist daher einfacher, ein weifles Spekirum zu messen und zur Normierung dexr
Spektren zu verwenden. Als nahezu weifles Spektrum bietet sich ein Ausschnitt aus dem Spek-
trum einer massiven Probe an. Allerdings weisen solche Spektren immer eine leichte Steigung
zu niedrigeren Energien hin auf, die nachtréglich korrigiert werden muss. Auflerdem miissen alle
Ladungszustdnde beriicksichtigt werden. Die Ausbeute pro Kanal Iasst sich schreiben als

dY dY dEds
& " aE & , (8.20)
Dabei ist % die Ausbeute dY pro Euergleintervall dE, % die Grofe eines Energieintervalls dE

pro Wegstiick ds in der Fokalebene und g-fc die Grofie eines Wegstiicks ds in der Fokalebene pro
Kanal dk. Die Grofle AQ beschreibt die Variation des Raumwinkels fiir verschiedene Positionen
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Abbildung 3.25: Teilchenidentifizierung beim Browne-Buechner-Magneten. Auf der Ordinate ist die Ener-
gie der Teilchen in Kandlen aufgetragen, da die Energie-zu-Kanal-Umwandlung fiir jedes Teilchen getrennt
bestimmt werden muss. Fiir die hier gezeigten Teilchen und Energien ist die Kanalnummmer in ausrei-

chend guter Nherung proportional zur Energie. Teilchen mit identischem g* /m-Verhiltnis liegen auf
identischen Asten.

auf der Fokalebene. Es ist zweckmifig, alle Gréfen als Funktion von E;jfo aufzufassen. Dann
ist

a¥/Yo) _, _ dY/Y) B — Ey
AE 5 = ™ A B e B ) (3.21)
sowie
dE _Eo 4E—FE
-5 5 ) (3.22)
und AQ = AQ (1 D()E EO
o{1 — sin(63° ) i ) (3.23)

Dabei ist 63° der Winkel zwischen der Fokalebene und der Teilchentrajektorie, Dy die Dispersion
und Lo die gesamte Weglange der Teilchen von der Quelle bis zur Fokalebene. Der Index 0 deutet
an, dass sich diese Groflen auf die 90°-Bahn beziehen. Am einfachsten ist es, wenn aufilerdem alle
Grofien fiir E = Eg auf 1 normiert werden. Misst man nun ein Spektrum und dividiert durch
(8.21), (38.22) und (3.23), so ergibt sich die gewiinschte Korrektur fiir die Ausbeute pro Kanal.
Die Energiebreite eines Kanals ist dann durch AE/Ak gegeben, wobei AE die Gesamtbreite des
Fensters ist, die sich aus der Detektorlinge und der Dispersion ergibt und Ak die Gesamtbreite

des Spektrums in Kanilen. Ein Beispiel fiir eine auf diese Weise durchgefiihrte Korrektur zeigt
Abbidung 3.26.
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Abbildung 3.26: Beispiel fiir ein aus mehreren Einzelspektren zusammengesetztes HRBS-Spektrum,
Oben: nach der Korrektur. Unten: Vor der Korrektur. Es handelt sich um ein Spektrum der in Kapi-
tel 4 beschriebenen Probe PS297. Die dort gezeigten Spektren sind um einen Faktor 8 komprimiert und
haben deshalb eine achtmal so grofie Zihlrate wie die hier gezeigten Spektren.



Kapitel 4

Hochauflosende RBS an
Mehrfachschichten

Das Arbeitspferd der Rutherford Streuspektrometrie ist seit jeher He bei einer Energie von typi-
scherweise 1-2 MeV und einem Streuwinkel nahe 180°. Die Energieauflésung der dabei iiblicher-
weise eingesetzten Halbleiterdetektoren liegt fiir He-Tonen etwa bei 12-15 keV und erlaubt damit
bestenfalls eine Tiefenauflésung von einigen Nanometern. Um die Tiefenauflsung zu verbessern
ist es notwendig, die Energieaufiésung des Detektionssystems zu verbessern und gegebenenfalls
Primérionen mit hoherem Energieverlust einzusetzen. Wihrend eine Verbesserung der Energie-
auflésung durch den Einsatz von Spektrometern bewerkstelligt werden kann, lassen sich hohere
Energieverluste nur durch die Verwendung von Primsrionen mit héherer Kernladungszahl errei-
chen. Als positiver Nebeneffekt wichst auch der Wirkungsquerschnitt fiir Rutherford-Streuung
mit Z%. Im Folgenden wird fiir Jonen mit einer Kernladungszzahl Z; > 2 die Bezeichnung
»Schwere Tonen® benutzt.

Die Verwendung von schweren Primérionen wirft allerdings auch Fragen auf. Sowohl der
spezifische Energieverlust als auch das Straggling von schweren Jonen sind weniger gut bekannt
als z.B. von Protonen oder He-Ionen. Dariiber hinaus verteilt sich die Gesamtheit der gestreu-
ten Jonen gerade im Maximum des Energieverlustes auf mehrere Ladungszustinde. Da diese im
Spektrometer getrennt werden, ist es nicht moglich, die Spektren aller Ladungszustinde gleich-
zeitig zu messen. Zudem stellt sich die Frage, wie sich die Ladungszustandsabhingigkeit des
Energieverlustes in den Spektren bemerkbar macht. SchlieBlich ist der Einfluss einer Schidi-
gung der Probe durch den Analysestrahl zu untersuchen, da dieser den positiven Effekt erhdhter
Wirkungsquerschnitte zumindest teilweise zunichte machen kann.

In diesem Kapitel werden Messungen an Mehrfachschichtsystemen vorgestellt; welche die
mit der HRBS am Rossendorfer Browne-Buechner-Spektrometer erreichbare Tiefenauflésung im
Tiefenbereich bis etwa 20 nm illustrieren. Gleichzeitig erlaubt die Auswertung dieser Spektren
die Bestimmung des Stragglings und des Energieverlustes von C- und Li-Ionen bei den verwen-
deten Energien. An einem Beispiel wird der Einfluss des registrierten Ladungszustands auf die
Normierung der Spektren diskutiert. Die Schidigung durch C-Ionen wird an einem weiteren
Beispiel demonstriert und fiir verschieden schwere Primérionen verglichen. Schliefilich werden
die erhaltenen Resultate fiir zwei der Proben mit den Ergebnissen aus HRTEM-Aufnahmen

und Rontgen-Reflekometrie-Messungen verglichen. Die Vor- und Nachteile der HRBS werden in
diesem Zusammenhang diskutiert.
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4.1 Untersuchte Proben

Eine Ubersicht iiber alle hier untersuchten Proben gibt Tabelle 4.1. Die mit PS bezeichneten
Proben wurden im Fraunhofer Institut fiir Werkstoff- und Strahltechnik in Dresden mittels
Magnetron-Sputtern hergestellt [Bra00]. Die mit MOSI bezeichneten Proben wurden im Centre
Spatial de Lidge hergestellt [Str02]. Solche Mehrfachschichtsysteme werden z. B. als Réntgen-

Probe | Zusammensetzung di(nm) | ds (iun) Primérion
PS163 | Si-Substrat/50(Mo/Si) | 4.1 2.74 |2 MeV C
PS297 | Si-Substrat/30(Mo/B4C) | 2.33 | 1.9 2 MeV C
PS380 | Si-Substrat/20(W/B4C) | 2.13 | 1.96 |2 MeV C
MOSI4 | Glas-Substrat/5(Mo/Si) | 2.5 5.6 3 MeV Li%*
MOSI6 | Glas-Substrat/5(Mo/Si) | 7.4 14.8 5 MeV Li?+
MOSI3 | Glas-Substrat/5(Mo/Si) | 4.4 11.4 5 MeV Li3+

Tabelle 4.1: Bezeichnung und Zusammensetzung der untersuchten Mehrfachschichten. Es wechseln je-
weils Schichten aus Elementen geringer Atommasse mit Schichten aus Elementen grofer Atommasse
ab. Die GrdBen d bzw. dg bezeichnen die Dicke der ,leichten” (Index 1) bzw. der ,,schweren” (Index s)
Schicht. Die Schichtdicken der mit PS bezeichneten Proben wurde mittels Cu-K,, Réntgen-Reflektometrie
bestimmt [Bra01b]. Die Schichtdicken der mit MOSI bezeichneten Proben folgen aus den in Abschnitt 4.5
beschriebenen HRBS-Messungen. Die letzte Spalte gibt an, mit welchen lonen und bei welcher Energie
die Proben gemessen wurden.

spiegel in der Rontgenlithografie eingesetzt. Eine zuverlissige Bestimmung der Schichtdicken
und eine genaue Kenntnis der Zusammensetzung der Grenzschichten ist von grofier Bedeutung
fiir die Beurteilung der Qualitit dieser Schichten [Bra01].

4.1.1 HRTEM-Charakterisierung der Proben

Die Proben PS163 und P3297 wurden mit Hilfe der Hochauflosenden Transmissions-Elektro-
nenmikroskopie (HRTEM) charakterisiert. Fiir die direkte Abbildung der Schichtabfolge in der
Probe ist die HRTEM die geeignete Methode. Im Gegensatz zur RBS erlaubt sie eine Bestim-
mung von Dicken ohne Annahmen beziiglich der Dichten der untersuchten Materialien. Die
Kalibrierung des DickenmaBstabes lisst sich dabei mit einer Genauigkeit von typischerweise 1 A
durchfithren. Der Nachteil dieser Methode besteht zum einen in dem hohen Aufwand, welcher zur
Priparation der Proben notwendig ist und zum anderen in der GréBe der analysierbaren Berei-
che, welche bei hoher Aufldsung im Allgemeinen im Bereich von ~ 100 nm liegt. Die Anfnalunen
wurden mit einem Mikroskop der Marke Philips CM300 bei einer Beschleunigungsspannung von
300 kV durchgefiihrt. Die VergroBerung betrug 550000 [Mue01].

Abbildung 4.1 zeigt HRTEM-Aufnahmen der Proben in der Nihe der Oberfliche. Die linke
Aufnahme zeigt PS163. Die Kristallebenen der Mo-Polykristalle sind deutlich zu erkennen. Ei-
ne Fourier-Transformation dieser Bereiche liefert einen Netzebenenabstand von 0.223 nm, dex
faktisch mit dem Abstand der {110}-Ebenen des Mo (d=0.2225 nm) identisch ist. Im gesamten
Bereich des Bildausschnittes ist eine Durchmischung der Mo- und der Si-Schichten im Bereich
der Grenzfliche zu erkennen, die lateral allerdings nicht homogen ist wnd sich daher schwer
quantifizieren lisst. Fiir die Periodendicke in diesem Bildausschnitt ergibt sich ein Wert von
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(6.440.1) nm, die Dicke der Einzelschichten ist nicht genau zu bestimmen, da die Grenzen der
Einzelschichten nicht scharf definiert sind.

Die rechte Aufnahme zeigt PS297. Aufgrund des Elementkontrastes lassen sich die Mo-und
B4C-Schichten klar unterscheiden. Im Unterschied zur Probe PS163 ist eine Durchmischung
im Bereich der Grenzfiichen nicht nachweisbar. Fiir die Periodendicke ergibt sich in diesem
Ausschnitt ein Wert von (4.3£0.1) nm.

Abbildung 4.1: HRTEM-Aufnahmen von Querschnitten der Proben PS163(links) und PS297(rechts).
Beide Aufnahmen zeigen einen Ausschnitt nahe der Oberfliche, im unteren Bild ist rechts oben der

Kieber zu sehen. Die dunkleren Bereiche sind die Mo-Schichten, die helleren zeigen Si-Schichten(links)
bzw. B4C-Schichten(rechts).

4.1.2 Charakterisierung mittels Rontgenreflektometrie

Die Rontgenreflektometrie bietet vor allem bei der Bestimmung der Periodendicke die hochste
Genauigkeit, wihrend die Bestimmung der Dicke der Einzelschichten ein genaues Modell der
Schichtabfolge erfordert. Mit Hilfe der Cu-Ka-Reflektometrie ergeben sich fiir die Proben PS163,
P5297 und PS380 die in Tabelle 4.1 angegebene Werte fiir die Einzelschichtdicken [Bra01b]. Im
Fall von PS5163 wurde dabei angenommen, dass die Grenzfliche Mo-auf-Si eine Dicke von 1.2 nm
und die Grenzfliche Si-auf-Mo eine Dicke von 0.7 nm aufweist. Die Grenzflichenrauhigkeit liegt
im Bereich von 0.8 nm. Fiir PS297 und PS380 ergeben sich nahezu scharfe Grenzflichen mit
einer Ubergangsschichtdicke zwischen 0.5 nm und 0.7 nm.

4.2 Tiefenauflosung

Wihrend die Tiefenauflosung an der Oberfliche durch apparative Effekte und kinematische
Fehler begrenzt ist, dominieren in Tiefen ab etwa 1-2 nm das Straggling und die Vielfachstreuung
(siehe auch Abschnitt 2.2). Dabei gilt: Je schwerer das Primarion und je kleiner dessen Energie
desto grofier der Einfluss der Vielfachstreuung. Da die Vielfachstreuung ein klassischer Vorgang
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Abbildung 4.2: Tiefenauflosung in Mo fiir verschiedene schwere lonen bei einem Streuwinkel von
35.5° und einer Energie von 3 MeV. Die Einfallswinkel betragen q;=17.5" (oben) bzw. a;=5" {unten).
Die Berechnung erfolgte mit MDEPTH.

ist, welcher im wesentlichen auf dem gut verstandenen Zweiersto§ von Primérion und Targetatom
basiert, lisst sie sich mit grofler Genauigkeit berechnen.

Anders verhilt es sich mit dem Straggling, welches fiir die hier betrachteten Energien und
Tonen auf quantenmechanischem Weg unter Beriicksichtigung von Ladungsaustausch berechnet
werden muss und eine genaue Kenntnis aller elektronischen Anregungen erfordert. Die Energie-
und Z;-Abhingigkeit des Stragglings ist weniger ausgeprigt als die der Vielfachstreuung. Wie
noch zu sehen sein wird, erhilt man mit dem Yang-Straggling eine brauchbare Abschitzung fiir
das Straggling schwerer Ionen im hier betrachteten Energiebereich von einigen 100 keV/amu.

Abbildung 4.2 zeigi die Tiefenauflésung von Li-, Be-, C- und F-Ionen in Mo bei siner Ener-
gie von 3 MeV und einem Streuwinkel von 35.5°. Es werden Einfallswinkel von oy =17.5° baw.
@ = 5° miteinander verglichen. Die Berechnung wurde mit MDEPTH (siche Abschnitt 2.2.3)



62 4. HOCHAUFLOSENDE RBS AN MEHRFACHSCHICHTEN

durchgefiihrt. Fiir die Detektorauflosung wurde ein Wert von 5 keV eingesetzt, Dieser Wert bein-
haltet neben der Detektoraufldsung auch die durch die endliche Strahifleckbreite verursachten
Fehler, welche in MDEPTH nicht beriicksichtigt werden.

Im Falle der nahezu symmetrischen Streugeometrie (oberes Bild) liefert der durch das Strag-
gling bedingte Anstieg der Tiefenauflésung mit v/# den Hauptbeitrag zur Auflésung. Fiir C- und
F-Tonen ergeben sich fast identische Kurven, da sowohl Straggling als auch Energieverlust in
etwa gleich stark mit Z; zunehmen. Im Falle von Li- und Be-Ionen ergibt sich eine Verschlech-
terung der Auflosung sowohl an der Oberfliche als auch in der Tiefe fiir kleinere Z;. Sowohl! bei
C als auch bei F ist in Tiefen um etwa 17 nm ein leichtes Abknicken der Kurven nach oben zu
beobachten. Hier macht sich bereits die Vielfachstreuung bemerkbar.

Bei einem Einfallswinkel von oy = 5° (unteres Bild) ist die Vielfachstreuung schon in viel
kleineren Tiefen dominierend. Fiir alle betrachteten Primérionen ist das Abknicken von einem
Vt-Verhalten in leicht unterschiedlichen Tiefen zu beobachten. Fiir alle Primirionen ergibt sich
in Oberflichennshe eine bessere Auflésung als bei der symmetrischen Streugeometrie. Dies ist
bedingt durch den hoheren effektiven Energieverlust. Ab einer bestimmten Tiefe verschlechtert
sich dann jedoch die Auflésung zunehmend, so dass die symmetrische Streugeomterie die bessere
Aufiosung liefert. Fiir Li tritt dieser Fall ab einer Tiefe von ~13 nm ein, fiir C bereits ab einer
Tiefe von ~7 nm. In grofien Tiefen wird die Auflssung schnell so schlecht, dass man in den
Auflésungsbereich der konventionellen He-RBS gelangt. Dieser Effekt ist umso deutlicher je
schwerer das Primérion ist. Das gleiche Resultat erhélt man bei kleinen Austrittswinkeln. Ein
qualitativ gleiches Verhalten ergibt sich auch in anderen Targets.

Eine Verbesserung der Tiefenauflsung durch kleinere Ein- oder Austrittswinkel ist also nur
dann zu erreichen, wenn die untersuchte Schicht sich in nicht allzu grofier Tiefe befindet. Ist man
an einer guten Auflésung in einem weiten Tiefenintervall interessiert, ist der Einsatz schwerer
Tonen bei moglichst symmetrischer Streugeometrie ratsam.

4.3 Einfluss des Ladungszustandes

Bei den hier betrachteten Proben werden die Jonen mit der héchsten Riickstreuenergie nicht an
der Oberfldche gestreut, da die oberste Schicht aus leichteren Atomen als die darunter liegende
besteht und somit aufgrund des geringeren kinematischen Faktors erst bei niedrigeren Energien
in Erscheinung tritt. Dies hat den Vorteil, dass sich die Ladungszustandsverteilung des Priméri-
ons auf dem Weg aus der Probe heraus dem Gleichgewichtszustand nihert. In wie weit die La-
dungszustandsabhiingigkeit des Energieverlustes einen Einfluss auf das Spektrum verschiedener
registrierter Ladungszustinde hat, hingt davon ab, in welcher Tiefe der Gleichgewichtszustand
erreicht wird.

Dariiber hinaus stellt der Ladungszustandanteil des registrierten Tons ein Normierungspro-
blem dar. Eine Messung aller Ladungszustinde wiirde die Messzeit erheblich verlingern. Die
Variation des Ladungszustandsanteils ist am geringsten, wenn sich dieser im Maximum der La-
dungszustandsverteilung befindet. Aus dieser Bedingung ergibt sich filir jeden Ladungszustand
eine optimale Energie fiir eine HRBS-Messung. Fiir C4* liegt diese Energie bei etwa 4.8 MeV,
fiir C** bei etwa 2 MeV. Der spezifische BEnergieverlust von C ist in den meisten Materialien
fiir diese beiden Energien nicht sehr verschieden, da das Maximum der Energieverlustkurve sehr
breit ist. Die Variation des Ladungszustandsanteils ist fiir G+ deutlich geringer als fiir C3+ ynd
erstreckt sich iiber ein groferes Energieintervall. Allerdings ist auch der Wirkungsquerschnitt
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bei einer Energie von 4.8 MeV um etwa den Faktor 6 geringer als bei einer Energie von 2 MeV.
Die in Abschnitt 4.5.1 gezeigten Spektren mit Kohlenstoff als Primirion wurden daher simtlich
bei 2 MeV gemessen.

Abbildung 4.3 zeigt die Spektren der Probe PS163 fiir die drei am stirksten bevélkerten
Ladungszustinde. Wihrend die Anteile der Ladungszustinde C?* und C** mit abnehmender
Energie zu- bzw. abnehmen, bleibt der Ladungszustandsanteil der C3*-Ionen nahezu konstant.
Die Form des Spektrums ist fiir alle Ladungszusténde identisch. Insbesondere ldsst sich keine
‘Abhingigkeit des Energieverlustes vom registrierten Ladungszustand erkennen.
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Abbildung 4.3: HRBS-Spektrum der Probe PS163 fiir drei verschiedene registrierte Ladungszustdnde bei
einem Streuwinkel von 35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°, Als Primarion wurde C2* verwendet,
detektiert wurden C3*+, C3+ und C**. Die offenen Kreise zeigen das aus den drei Messungen gemittelte

Spektrum.

Zur Normierung der Spekiren ergibt sich das folgende Bild: Der mittlere Ladungszustand
hingt nicht sehr stark von dem Material ab, durch den sich das Ion bewegt. Es existieren eine
ganze Reihe von Datensammlungen zu gemessenen Ladungszustandsverteilungen [Shi85, Shi92,
Wit73] sowie auf diesen basierende Ausdriicke fiir den mittleren Ladungszustand § = } ¢ F,
fiir Graphit-Folien [Nik68, Shi92] bzw. fiir beliebige Targets [Sch01, Nor63]. Diese kénnen zur
Abschitzung der Varation des Ladungszustandes mit der Energie und damit mit der Tiefe
herangezogen werden. Fiir eine Berechnung des Ladungszustandsanteils ist neben der Kenntnis
des mittleren Ladungszustandes auch die Kenntnis der Breite und Form der Verteilung als
Funktion der Energie notwendig. Diese Breite wird {iblicherweise durch die Standardabweichung

dy = (Z(i] -)° Fq)lﬂ (4.1)

charakterisiert. Im Bereich mittlerer Ladungszustinde, d.h. dort wo §/Z; nicht zu weit vou 0.5
entfernt ist, ldsst sich die Ladungszustandsverteilung im Gleichgewicht durch eine GauBkurve
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beschreiben. Zwar konnen sich fiir Ionen mit abgeschlossenen Schalen auch nichtsymmetrische
Ladungszustandsverteilungen ergeben [Moa67, Shi92]. Dieser Effekt ist allerdings erst ab der
L-Schale, d.h. fiir Ionen mit Z; > 10 und Z; — g = 10 ausgeprégt. '

i 2 1 L 1 1 Il 3 1 L |

] WWHW 3+
50- C

Energie (MeV)

Abbildung 4.4: Gemessene und mit Gleichung (4.2) berechnete Ladungszustandsanteile fiir 2 MeV C-
fonen. Werte fiir ¢ und d, sind [Sch01] entnommen. Quadrate: Ladungszustand C3+, Kreise: Ladungszu-
stand C2+, Dreieck(Spitze oben): Ladungszustand C4+, Dreieck (Spitze unten) Ladungszustand Cl+,
Raute: Ladungszustand C5+. Volle Symbole: ohne Schalenkorrektur, offene Symbole: mit Schalenkorrek-
tur, gekreuzte Symbole: Messung (siehe Abbildung 4.3).

Fiir Tonen mit Z; < 10 erhilt man die Ladungszustandsverteilung in sehr guter Naherung
durch eine Ausdruck der Form

Fy = Cexp(—(q— 0)*/2dg)- (4.2)

Dabei ist C eine Normierungskonstante. Ausdriicke fiir die Breite der Verteilung finden sich z.B.
in [Shi92] (fiir C-Folien) und [Nik68] sowie [Sch01] (fiir beliebige Targets). In [Sch01] sind § und
dg explizit targetabhéingig. Fiir ¢ wird dort iiberdies eine Schalenkorrektur vorgeschlagen, welche
allerdings nur fiir C-Targets gut zu extrahieren ist.

Abbildung 4.4 veranschaulicht den Verlauf der Ladungszustandsanteile fiir C-lonen im Be-
reich von 1.5 MeV bis 2 MeV in Si. Werte fiir § und d, sind [Sch01] entnommen, erstere einmal
mit und einmal ohne Schalenkorrektur. Ebenfalls dargestellt sind die Anteile fiir die in Abbil-
dung 4.3 gezeigte Messung. Dabei wurden die Ladungszustinde ¢ = 1 und ¢ = 5 vernachligsigt,
was zu einem Fehler von etwa 10% in den Absolutwerten fithrt, den Verlauf als Funktion der
Energie aber nicht beeinflusst. Folgendes lisst sich feststellen: (i) Die relativen Verldufe der drei
Datenséitze als Funktion der Energie sind sehr #hnlich, (ii) der Fehler bei der Berechnung der
Absolutwerte fiir die Ladungszustandsanteile liegt in der Grofienordnung von 10% und (iii) die
Variation des Ladungszustandes C?* mit der Energie liegt fiir alle drei Datensitze unter 3%.
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Als wahrscheinlichste Ursachen fiir die Diskrepanz in den Absolutwerten der Ladungszustands-
anteile sind die Annahme einer Gauiverteilung und die Empfindlichkeit dieser Werte auf einen
kleinen Fehler in d; zu vermuten. Der Fehler in der Normierung der Spektren ist zu vergleichen
mit den Fehler aus der Bestimmung des Priméarionenstroms und des Raumwinkels, welche oft in
der gleichen Groéfenordnung liegen (siehe z.B. Anhang C).

Falls Messungen der Ladungszustandsverteilung vorliegen, sind diese einer Berechnung nach
Gleichung 4.2 vorzuziehen. Dies ist z. B. bei den Messungen mit Li-Tonen der Fall, welche in

Abschnitt 4.5.2 vorgestellt werden.

4.4 Schidigung durch den Analysestrahl

Im Falle der He-RBS kann die Schidigung der Probe durch die Priméirionen vernachlissigt
werden, da einerseits das Material durch den Analysestrahl nur wenig modifiziert wird und an-
dererseits die Auflosung in den allermeisten Fallen ohnehin nicht ausreicht, um einen sichtbaren
Effekt im Spektrum zu beobachten. Wenn man allerdings zu Ionen mit héherer Kernladung
iibergeht und zudem eine Auflésung im Nanometerbereich und darunter erreicht, kann sich das
Spektrum wihrend der Messung abhéngig von der Primérionenfluenz verindern.
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Abbildung 4.5: Spektrum der Probe PS163 bei verschiedenen Primirionenfluenzen, gemessen mit 2 MeV
C-lonen. Der Einfallswinkel lag bei a3 = 17.5°, der Streuwinkel war 8 ==35.5". Die Spekiren setzen sich
aus mehreren Einzelspektren zusammen (siche Text).

Die maximale Primirionenfluenz, die die Zusammensetzung der Probe nicht merklich beein-
flusst, erfordert eine genaue Betrachtung des Ionenmischens in der zu messenden Probe. Dies
lasst sich am einfachsten auf experimentelle Weise bewerkstelligen. Als Beispiel zeigt Abbildung
4.5 zwei bei verschiedenen Fluenzen gemessene Spekiren der Probe PS163. Beide Spektren wur-
den unmitielbar nacheinander gemessen. Die durchgezogene Linie zeigh ein Spektriun, welches
sich aus elf Einzelspekiren einer relativen Energiebreite vou etwa 2.4% zusammensetzt, wobei
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jedes Einzelspektrum einer Fluenz von etwa 4.3 x 101 at/cm? ausgesetzt wurde. Nach jedem

zweiten Binzelspektrum wurde der Strahlfleck gewechselt. Im Unterschied dazu wurden die acht
Einzelspektren des zweiten Spektrums alle auf dem gleichen Strahlfleck gemessen und zwar be-
ginnend mit den hohen Energien, so dass der hochenergetische Teil des Spektrums bei einer
Fluenz von 4.3 x 10'* at/cm? und der niederenergetische Teil einer Fluenz von 3.4 x 10" at/cm?
ausgesetzt wurde. Durch die hohe Fluenz wird die Probe in einem Mafl geschédigt, welches kei-
ne zuverlissige Aussage iiber die urspriingliche Zusammensetzung der Probe mehr erlaubt. Als
Grenzfluenz unterhalb der sich keine im Spektren sichtbare Durchmischung der Schichten ergibt
wurde in diesem Fall 1 x 10 at/cm? ermittelt, so dass man mit der fiir das erste Spektrum
gewihlten Fluenz auf der sicheren Seite liegt.
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AI_Jhildung 4.6: Oben: Nuklearer Energieverlust von C, Li, und F in Au, Si und Mo. Unten: Verh3ltnis von
Wirkungsquerschnitt und Schidigung durch den Primirionenstrahl fiir Li-, C- und F-lonen. Die Einheiten
auf der Ordinate sind willkiirlich.

Efne einfache, analytische Beschreibung des Ionenmischens ist nur in seltenen Fillen méglich.
Fiir eine grobe Abschitzung lisst sich das durch die StoBkaskade induzierte Mischen einer diinnen
Markerschicht in einer homogenen Matrix heranzichen [Sig81]:

2 N Fp < r? >

== K,

E=2_
TP 6 NE; (4.3)
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Dabei ist o die Verschmierung einer urspriinglich scharfen Markerschicht nach Beschuss mit Io-
nen der Masse my, @ die Ionenfluenz, T = 0.608, K, = (dmymay/(my +msg)?)Y/?, N die atomare
Dichte des Targets, Fp die Schidigungsenergie pro zuriickgelegtem Weg (welche sich z.B. durch
den nuklearen Energieverlust abschitzen lisst), B, die Verlagerungs-Energie und < 72 > die
mittlere quadratische Reichweite der verlagerten Atome. Mit Ey ~15 eV und < 7?2 >=~1 nm?
erhiilt man z.B. fiir 2 MeV Cin Si k = 6 x10™4nm?. Will man also die Verschmierung der Marker-
schicht unter 0.2 nm halten, so darf die Fluenz den Wert & = 1.1 x 10" at/cm? nicht iiberschrei-
‘ten.! Die gute Ubereinstimmung mit dem experimentell ermittelten Wert sollte nicht iiberbewer-
tet werden, da Gleichung (4.3) lediglich den ballistischen Effekt der Stofikaskade berticksichtigt
und der Wert fiir die noch erlaubte Verschmierung der Schichten ein wenig willkiirlich gewihlt
wurde.

Abbildung 4.6 oben zeigt den nuklearen Energieverlust verschiedener schwerer Ionen. Bei
gleicher Energie und in identischen Targets steigt & nach Gleichung(4.3) fiir zunehmend schwere
Tonen stirker als der Wirkungsquerschnitt fiir Rutherford-Streuung, fiir den (‘f—g x Z}/E? gilt.
Fiir Mo-Targets ist in Abbildung 4.6 unten das Verhiltnis Z?/E?FpK,, fir Li-, C- und F-
Ionen dargestellt. Dieses Verhaltnis ist ein Maf fiir die Zéhlrate, die man fiir die verschiedenen
Primérionen bei gleicher Schidigung erreichen kann. Dabei ergeben sich fiir Li-Ionen giinstigere
Bedingungen als fir C- oder F-Ionen. So kann man bei Verwendung von Li-Ionen eine etwa
doppelt so grofie Fluenz tolerieren wie bei der Verwendung von C-Ionen.

Es soll schlieBlich an dieser Stelle nicht unerwihnt bleiben, dass natiirlich die fiir ein Spek-
trum bendtigte Fluenz weiter reduziert werden kann, wenn man den Raumwinkel erhéht oder
den Strahlfleck vergréfert. Wiahrend letzteres sich auf die Auflésung in der Néhe der Oberfliche
negativ auswirkt, ist ersteres z. B. durch den Einsatz eines grofleren Fokalebenendetekfors ein-

fach zu bewerkstelligen.

4.5 Straggling

In diesem Abschnitt wird demonstriert, auf welche Weise aus HRBS-Spektren von Mehriach-
schichten Straggling-Werte extrahiert werden konnen. Da die genaue Kenntnis des Stragglings
von grofer Bedeutung fiir die Nutzung der hochauflésenden RBS ist, werden in diesem Ab-
schnitt die Erkenntnisse aus Messungen verschiedener Mehrfachschichten mit C- und Li-Ionen
zusammengefasst.

Die Grenzschichten dieser Proben miissen nicht notwendigerweise atomar glatt sein, 1umn eine
Aussage iiber das Straggling zu erhalten. Solange man davon ausgehen kanm, dass die Uber-
gangsschichten nicht zu groB sind und ansonsten fiir alle Schichten die gleiche Dicke aufweisen,
lassen sich aus der Verbreiterung der Kantenschérfe Riickschliisse auf das Straggling ziehen.
Alle im Folgenden gezeigten Spektren wurden bei einem Streuwinkel von 35.5° gemessen. Der
Einfallswinkel betrug, falls nicht anders erwéhnt, 17.5°.

4.5.1 Messungen mit Kohlenstoff-Tonen

Die Messungen mit C-Ionen wurden bei einer Primirenergie von 2 MeV duchgefiilirt. Der La-
dungszustand C3*+ ist bei dieser Energie mit einem Anteil von etwa 50% der am stiirksten

!Beachte: ¢ == 0.2/2.355 nm zur Konvertierung der o-Breite in die volle Halbwertsbreite
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bevilkerte. Die Anderung dieses Anteils ist im Bereich des Maximums der Ladungszustandsver-
teilung minimal und er kann daher, abgesehen von Nichtgleichgewichtseffekten in den obersten
Atomlagen, als konstant angenommen werden (siche Abschnitt 4.3). Das Spektrum der Probe
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Abbildung 4.7: Spektren der Proben PS380(unten) und PS297(oben), gemessen mit 2 MeV C-lonen bei

einem Streuwinkel von 35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°. Die durchgezogene Linie zeigt einen Fit
nach Gleichung (4.4).

PS297 zeigt deutlich die ersten fiinf Mo-Schichten. Mit zunehmender Tiefe wird die Auflésung
schlechter. Dieser Zusammenhang spiegelt sich in dem Anstieg der Minima zwischen den Peaks
wider. Die Schirfe der Kanten ist bestimmt durch Straggling auf der einen Seite und die Isoto-
penverteilung von Mo sowie die apparative Aufldsung auf der anderen Seite. Die Isotopenver-
teilung liefert einen Beitrag von 7.5 keV. Die apparative Auflésung wurde aus Messungen an
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Au-Monolagen bei der gleichen Streugeometrie bestimmt und betrégt 5 keV. Im wesentlichen
das gleiche Bild ergibt sich fiir Probe PS380. Die kinematische Verschmierung aufgrund der
Isotopenverteilung von W betrégt hier 1 keV. Abbildung 4.7 zeigt das auf diese Weise erhaltene
Spektrum der Proben PS297 und PS380 Die Spektren bestehen aus 9 bzw. 6 Einzelspektren.
Nach jedem zweiten Messpunkt wurde der Strahlfleck gewechselt. Jeder einzelne Messpunkt
wurde mit einer Fluenz von etwa 0.58 pC bzw. 0.28 uC Teilchen belastet. Dies entspricht etwa
1.6x10** at/cm? bzw. 3.4 x10" at/cm?. Bei dieser Fluenz ist keine im Spektrum sichtbare
" Veranderung der Proben zu beobachten.

Sofern die Grenzflichen zwischen den einzelnen Schichten die gleiche Beschaffenheit aufwei-
sen und andere Effekte als das Straggling vernachlissigt werden kénnen oder zumindest konstant
bleiben, lassen sich aus der zunehmenden Verbreiterung der Kanten der Mo- bzw. W-Schichten
Riickschliisse auf das Straggling ziehen.

Um konkrete Werte zu erhalten, wurde vereinfachend angenommen, dass die entsprechen-

- de Auflésungsfunktion gaufiformig ist. In diesem Fall ergeben sich Kantenformen in der Form
einer gaufischen Fehlerkurve. Eine mogliche Asymmetrie der Auflésungsfunktion ist schwer ab-
zuschitzen, da fiir diese Ladungsaustauscheffekte (siche z.B. [Gla00]) und die Asymmetrie des
Energieverlustspektrums in geringen Tiefen verantwortlich sein kénnen. Nach Gleichung (2.26)
sollte die Asymmetrie des Energieverlustspektrums nach wenigen Momnolagen nicht mehr zu
beobachten sein. Diese Gleichung gilt jedoch nur fiir den Fall, dass Ladungsaustauscheffekte
nicht beriicksichtigt werden miissen. In [Nae94] wird gezeigt, dass die durch Ladungsaustausch
induzierte Asymmetrie fiir schnelle Jonen im Bethe-Bloch-Bereich gegeniiber der stoBinduszier-
ten Asymmetrie zu vernachlissigen ist. Da die hier betrachteten Energien nicht zu weit vom
Bethe-Bloch-Bereich entfernt sind, ist die Annahme einer gauférmigen Auflésungsfunktion ge-

rechtfertigt.
Das Spektrum wurde mit einer Funktion der Form
((B) = il G(E) (4.4)
i=
gefittet mit
6(8) = 52 [0 (avima Z252) g (2vimz B, (@5)

Dabei sind w;; die Breite der Vorderkante (j=1) bzw. der Riickkante (j=2) des i-ten Peaks,
E;; dessen Lage und G die Gaufische Fehlerfunktion. Im Falle Ejp — Ej1 >> wy; und w;, = w;
beschreibt Gleichung (4.5) eine Kastenfunktion mit um den Betrag w;; verbreiterten Kanten.
Der Ausdruck ergibt sich aus der Faltung einer scharfen Kastenfunktion mit einer GauBSfunktion
der vollen Halbwertsbreite w;;. Das Integral unter der Kurve betrigt A;, unabhingig von der
Wahl der Gréflen Ej; und w;;. Fir den Fall Ep — By € wy; geht {4.5) in eine GauBkurve
der vollen Halbwertsbreite w;, iiber. Im allgemeinen Fall mit w; 5 w;, beschreibt (4.5) eine
unsymmeirische Funkiion und entspricht damit praktisch der Faltung einer Kastenfunktion mit
einer Gauflkurve, deren volle Halbwerisbreite zwischen E;; und Ej von w,; auf w,, anwichst.
Voraussetzung fiir eine Abschitzung des Stragglings anhand der gemessenen Mehrfach-
schichtpektren ist es, dass das Straggling den dominanten Beitrag zur Verschlechterung der
Energicauflosung iiber den gemessenen Tiefenbereich darstellt. Zu diesemn Zweck wurde wmit Hil
fe der MDEPTH-Software die Energieaufiésung als Funktion der Tiefe berechnet. Das Ergebuis
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Abbildung 4.8: Berechnete Energicaufldsung in der Tiefe ¢ filr die Proben PS297 (oben) und PS380

(unten). Die Aufldsung an der Oberfliche betrigt 5 keV. Fiir das Straggling wurde Yang-Straggling
angenommen,

ist in Abbildung 4.8 dargestellt. Fiir beide Proben dominiert in der Tat der V't-Anstieg des Strag-
glings die Verschlechterung der Energieauflésung, wihrend der Beitrag der Vielfachstreuung im
gesamten Bereich unter dem der apparativen Aufldsung von 5 keV bleibt.

In der Nihe der Oberfliche betrigt der Beitrag des Stragglings zur Energieauflésung néhe-
rungsweise

ein  Sinag (4.6)

Hier ist fiir 0 F einer der Ausdriicke aus Anhang B einzusetzen. Ein Einfluss der nichtstatistischen
Verbreiterung (welche in diesem Fall, da 2 MeV C-Ionen fiir die meisten Targets rechts des
Maximums der Energieverlustkurve liegen, eine Verschmélerung bedeutet, siche Abschnitt 2.2.3)
und die Energieabhangigkeit des Stragglings sind nicht beriicksichtigt. Diese Effekie nehmen
mit zunehmender Tiefe zu und betragen in einer Tiefe von 20 nm bei der hier vorliegenden

K
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Streugeometrie etwa 10-15%.

Eine Ubersicht iiber die Straggling-Werte fiir 2 MeV C in verschiedenen Targets gibt Tabelle
4.2. Wihrend fiir sehr hohe Energien (d.h. fiir v > Z12 / %), wo Bohr-, Chu- und Yang-Straggling
ineinander iibergehen, die Straggling-Werte sehr genau bekannt sind [Gla00], ist besonders fiir
schwere Ionen und im Energiebereich um das Maximum der Energieverlustkurve Vorsicht gebo-
ten. Das Yang-Straggling beruht auf einem semiempirischen Fit an gemessene Straggling-Werte.
Der Anteil schwerer Ionen an diesen Messungen ist dabei gering und besteht in Messungen we-
niger schwerer Ionen in C- und Al- Folien. Es ist daher keineswegs selbstversténdlich, dass der

Yang-Fit fiir andere Projektil-Target-Kombinationen verldssliche Werte liefert.

Target { W | Mo | Si ' B4C
Bohr [ 6.94| 523|268 ] 281
Chu 3.11 | 2.88 | 1.88 | 2.49
Yang | 4.35 | 4.11 | 3.09 | 4.75

Tabelle 4.2: Effektives Straggling von 2 MeV C in verschiedenen Targets nach Bohr, Chu und Yang. Fiir
Chu- und Bohr-Straggling wurde filr Z; eine effektive Ladung nach [Zie85] angenommen. Aufgelistet ist
der Wert w gemidB AE,,;; = w X /% mit [t}]=nm und [AE]=keV bei einem Streuwinkel von 35.5" und
einem Einfallswinkel von a; = 17.5°. Alle Werte beziehen sich auf Halbwertsbreiten. Die atomaren Dichten
N der Materialien in 10?%at/cm? betragen Nyw=6.32, Nj;,=6.4, Ng; = 5.0 und Np,c=13.73.

Es ist davon auszugehen, dass der in Tabelle 4.2 aufgelistete Wert fiir Chu-Straggling eine
untere Grenze fiir das Straggling liefert, da dieser nur solche Effekte beriicksichtigt, welche das
Straggling reduzieren.

Beim Bohr-Straggling werden auf der einen Seite alle Elektronen als frei angenommen, wo-
durch das Straggling tiberschitzt wird und auf der anderen Seite wird Ladungsaustausch nicht
beriicksichtigt, wodurch das Straggling unterschiitzt wird. Insgesamt liegt, vor allem beim Yang-
Straggling, das Straggling fiir verschiedene Targets nicht sehr weit auseinander. Es ist daher
gerechtfertigt, das Mehrfachschichtsystem fiir diesen Zweck durch eine homogene Schicht der
gleichen mittleren Zusammensetzung zu ersetzen. Fiir PS297 ergibt dies Mop.3Bg.56C0.14 mit
der atomaren Dichte N = 10.24 x 10?2 at/cm? und fiir PS380 Moyg 3B0.56 Co.14 mit der atomaren
Dichte N = 10.08 x 10?2 at/cm?. Das Straggling dieses Materials ergibt sich aus der Bragg-Regel
[Chu78]. Fiir die Kantenschérfe in (4.5) gilt

wij=\/w§+w?s+w2tij,z‘:l..5,j=1,,z, a7

Dabei bezeichnet %;; die aus der XRD ermittelte Tiefe in nm und w,, die Verbreiterung der
Kante aufgrund der Isotopenverteilung. Der Ausdruck w, fasst die iibrigen Auflésungsbeitvige
zusammen. Passt man nun (4.5) an das HRBS-Spektrum an, so erhilt man mit w? ¢ direkt das
Straggling fiir diese Probe in der Tiefe i.

Es ist wichtig, dass die Hohe der Peaks moglichst genau bekannt ist, da diese mit der Kan-
tenschérfe korreliert ist. Die Spektrum-Hohe wird von zwei Faktoren beeinflusst: (i) Der Wir-
kungsquerschnitt nimmt mif abnehmender Energie zu und (ii) der Ladungszustandsanteil kann
mit abnehmender Energie fallen oder steigen. Punkt (i) ist mit Gleichung (2.11) und {2.15) aus
Abschnitt 2.1.3 sehr genau zu bestimmen. Der 1/E?-Abfall ist dabei gegeniiber der Reduktion
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infolge elektronischer Abschirmung, welche etwa 0.4% ausmacht, der deutlich dominierende Bei-
trag. Fiir den relativen Anstieg des Spektrums bezogen auf die Hohe des ersten Peaks bei der
Energie F = Ep; ergibt sich

Ep; — Ep;
Ai/A1 =140 —E}E—P_i—zi (4..8)

mit ¢;=1.098 bzw. 1.142 und E1=1867 keV bzw. 1902 keV fiir PS297 bzw. P5380. Ep; bezeichnet
hier die Lage des i-ten Peaks.

Wie in Abschnitt 4.3 bereits diskutiert wurde, liegt die Variation des Ladungszustandsanteils
fiir C3* im hier interessanten Energiebereich von etwa 1900 bis 1600 keV unter 2% und wird
vernachldssigt. Die Breite der Peaks AFE) und deren Abstand AFpg,¢ wurde fiir alle Peaks als

Ton 2 MeV C 2 MeV C
Probe PS297 PS380

Ay /AE, | 60442 3842

Wy 13.5+1 keV 11.441 keV
Wre 7.5 keV ‘ 1 keV

[S]um 16.9 keV/nm 17.3 keV /nm
[S1s,c 12.0 keV/nm 12.0 keV/nm
AEy 33.93:0.1 keV 30.2+0.1 keV
AEg, o 21.24-0.1 keV 22.740.3 keV
w 5.3+ 0.5 keV/nm?/2 | 6.1 +0.5 keV/nm'/?
By 1882.5 keV 1916 keV

Tabelle 4.3: Ergebnisse des Fits der Funktion (4.4) mit (4.7) an die Spektren aus Abbildung 4.7. AE
bezeichnet die Dicke der Mo-Schicht (PS297) bzw. der W-Schicht (PS380).

M

identisch angenommen, da die Variation des spezifischen Energieverlustes in dem betrachteten
Energieintervall lediglich 3% betrégt und die HRTEM-Aufnahmen sowie die XRD-Aufnahmen
eine hohe GleichméBigkeit der Schichten vermuten lassen. Die ensprechenden Fits sind in Abb.

4.7 dargestellt und reproduzieren die Daten sehr gut. Die zugehérigen Fitparameter sind in
Tabelle 4.3 zusammengefasst.

Fir den Stragggling-Paramter w ergibt sich ein Wert von (5.340.5) keV nm—%/2 (PS297)
bzw. (6.1+0.5) keV nm~1/2 (PS380). Der angegebene Fehler resultiert aus:

1. Der Ungenauigkeit in der Bestimmung der relativen Peak-Hohe, welche auf die Ungewis-
sheit in der Bestimmung der Normierung des Spektrums zuriickzufiihren ist

2. Der Vernachlédssigung der nichtstatistischen Verbreiterung
3. Der Mittelung der Probenzusammensetzung
4. Der Ungenauigkeit in der Bestimmung der Einzelschichtdicken

5. Der Vernachlissigung der Energieabhiingigkeit des Stragglings.
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'Um den Einfluss dieser Einzelbeitrége abzuschitzen, wurde zu Punkt 1 die Steigung des
Spektrums in (4.8) um 2% nach oben und unten variiert. Dies ergibt einen Fehler von etwa
0.05 keV nm~Y/2. Zu Punkt 4 wurde die Einzelschichtdicke um etwa 10% variiert ohne die Ge-
samtschichtdicke zu verdndern. Dies hat keine Auswirkung auf w. Punkt 3 ldsst sich abschitzen,
indem man die Energieauflésung als Funktion der Tiefe mit MDEPTH fiir eine gemittelte und
eine Mehrfachschicht vergleicht. Dies fithrt zu einem Fehler der Gréfienordnung 0.1 keV nm~1/2,
Die Punkte 2 und 5 lassen sich abschitzen indem man die Energieauflésung aus Abbildung 4.8

" mit einer Funktion der Form vw?% -+ ¢? fittet und mit den Werten, die nach Gleichung 4.6 zu
erwarten sind, vergleicht. Dieser Fehler ist mit etwa 0.5 keV nm~'/2 der dominierende.

Die Ubereinstimmung mit den zu erwartenden Werten von 4.6 keV nm~/2 (PS297) bzw.
4.7 keV nm~1/2? (PS380) im Falle des Yang-Stragglings ist fiir PS297 mit einer Abweichung von
etwa 13 % erstaunlich gut. Fiir PS380 liegt der gemessene Wert gut 30% iitber dem Yang-Wert.
Insgesamt liegen die gemessenen Werte etwas hoher als erwartet und damit etwas néher an den
Bohr-Werten als an den Yang-Werten. Eine Abweichung in der Groflenordnung von 30-50% ist
nicht iiberraschend, da die Streuung von Literaturwerten in der gleichen Gré8enordnung liegt.
Wie vermutet ergibt das Chu-Straggling ohne weitere Korrekturen einen zu niedrigen Wert.

Mit dem effektiven Energieverlust von 16.9 keV/nm in Mo und 12.0 keV/nm in B4C ergibt
sich aus AE,, und AFp, eine mittlere Schichtdicke von 1.8 nm fiir B4C und 2.0 nm fiir
Mo. Dies ist deutlich verschieden von den Ergebnissen der XRD. Die HRBS-Schichtdicke der
Doppelschicht liegt 10% unter den XRD-Werten, welche fiir die Dicke der Mo/B4C-Doppelschicht
praktisch exakte Werte liefert. Aus den HRTEM Aufnahmen ergibt sich mit 4.2 4 0.1 nm ein
identischer Wert.

FEine Ungenauigkeit im spezifischen Energieverlust in dieser Groflenordnung ist durchaus
nicht ungewdhnlich. Die Abweichungen des spezifischen Energiverlustes von 2 MeV C in den
hier untersuchten Materialien B4C, Mo, Si und W wird ausfiihrlich in 4.7 diskutiert. Fiir die
Dichte der Schichten wurden Volumen-Werte eingesetzt. Bei Sputter-Abscheidung kénnen sich
um 1-2% geringere Werte ergeben [Pro02], was in der Analyse zu kleineren als den tatséchlichen
Schichtdicken fiithrt. Dieser Effekt ist im Vergleich zu den Abweichungen klein und wird daher
im Folgenden vernachléssigt.

Bei der Frage, welche der beiden Schichten die gréflere Dicke aufweist, ergeben sich Un-
terschiede. Die XRD ergibt dp «¢ > daso, wihrend es sich bei der hochauflésenden RBS gerade
umgekehrt verhilt. Die HRTEM-Aufnahme zeigt ebenfalls eine deutlich dickere Mo-Schicht. Da
Einzelschichten nahezu die gleiche Dicke aufweisen, ist die Bestimmung der Einzelschichtdicken
in der XRD schwierig. Beim Vertauschen der Einzelschichidicken ergeben sich dort #hnliche
Messkurven. Es ist daher, insbesondere wegen der Eindeutigkeit der HRTEM-Aufnahmen, da-
von auszugehen, dass dg,c < dy, gilt.

Fiir PS380 erhilt man mit einem effektiven Energieverlust von 17.3 keV/nm in W eine
Schichtdicke von dy=1.8 nm und dg,c=2.0 nm. Auch hier liegt die Gesamtschichtdicke 7%
unter den XRD-Werten. In diesem Fall gilt sowohl fiir XRD als auch fiir die HRBS dp,¢ > diy.

Aus der Kantenschirfe des ersten Mo-Peaks 1isst sich unmittelbar die Schérfe der Grenzfliche
zwischen Mo- und B4C-Schicht abschétzen. Zieht man von der gemessenen Kantenschiirfe von
15.4 keV die apparativen Beitrdge (5 keV), den Beitrag der Isotopenverteilung des Mo (7.5
keV) sowie das Straggling in der obersten ByC-Schicht ab, so bleiben 9.8 keV fibrig, die nur
auf die Schirfe der Grenzfiiche selbst zuriickzufiihren sind. Bei einem effektiven Enexgieverlust
von 16.9 keV ergibt sich eine Dicke von 6 A. Dieses Resultat ist in guter Ubereinstimmung
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mit den Ergebnissen der XRD, welche eine rms-Rauhigkeit von 3-4 A zeigen, was einer vollen
Halbwertsbreite von 7-9 A entspricht. Fiir PS380 ergibt sich mit 4A ein noch kleinerer Wert. Die
XRD liefert hier die gleiche GréBenordnung wie im Falle der Probe PS380. Hier ist die Grenze des
Auflosungsvermogens der HRBS erreicht und der Wert sollte eher als obere Schranke angesehen
werden. ..

Die Probe PS163 wird im Abschnitt 4.6 behandelt, da bei dieser Probe die Dicke der Uber-
gangsschicht von der Depositionsreihenfolge abhingt und daher Gleichung 4.4 nicht benutzt
werden sollte. '

4.5.2 Messungen mit Lithium-Ionen

Das Straggling von Li-Tonen wurde anhand von Messungen an Mo/Si-Mehrfachschichten ermit-
telt. Die verwendeten Proben zeigt Tabelle 4.1. Die in diesem Abschnitt behandelten Proben
wurden ausschlieBlich mit hochauflésender RBS charakterisiert. Die Korrektur des Ladungszu-
standes erfolgte mit Hilfe der Daten aus [Jia99]. Fiir 5 MeV Li**-Tonen betrégt diese Korrektur
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Abbildung 4.9: Spektrum der Probe MOSI3, gemessen mit 5 MeV Li-lonen bei einem Streuwinkel von

35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°. Die Lage der Si- bzw. Mo-Kante ist am oberen rand der Grafik
angedeutet.

etwa. 5-6% fiir einen Energiebereich von 4200 keV bis 4900 keV, fiir 3 MeV Li2t-Ionen zwischen
2900 und 2500 keV sind es etwa 10%. Die Abbildungen 4.9 bis 4.11 zeigen die entsprechend kor-
rigierten Spektren. Bei den gegebenen Messbedingungen konnten fiir die drei Proben alle fiinf
Mo-Schichtne aufgeldst werden. In allen drei Fillen ergibt sich ein Uberlapp des Spektrums der
letzten ein bis zwei Mo-Schichten mit dem Spektrum der Si-Schichten. Alle Spektren zeigen den
typischen Anstieg der Minima zwischen den einzelnen Peaks, welcher durch die Verschlechterung
der Auflésung aufgrund des Stragglings bedingt ist. Zur Auswertung der Spekiren wurden diese
mit einer Funktion der Form (4.4) gefittet, wobei in diesem Fall wegen der zusitzlichen Si-Peaks
die Summe bis zehn liuft. Die Breite der Schichten AE,,, und AEs; wurden als konstant ange-
nommen. Dabei wurde AE,,, aus der Breite des ersten, am besten aufgeldsten Peaks bestimmt.
AEg; wurde gefittet. Der effektive Energieverlust variiert um weniger als 1% im betrachteten
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Energiebereich und wurde daher ebenfalls als konstant angesetzt. (

Die Energie eines Ions E;, welches in einer gegebenen Tiefe an einem Si-Atom gestreut wird,
l3sst sich nach dem Verlassen der Probe in guter Niherung in Abhingigkeit der Energie Ejy,
eines in der gleichen Tiefe an einem Mo-Atom gestreuten Ions schreiben:

Esi =m Epo + b. (4.9)

Dabei sind m und b zwei Konstanten, welche von der Energie des Primérions abhéi,ngen und fiir
die mittlere Probenzusammensetzung bestimmt wurden.
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Abbildung 4.10: Spektrum der Probe MOSI6, gemessen mit 5 MeV Li-lonen bei einem Streuwinkel von
35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°. Die Lage der Si- und Mo-Kante ist am oberen rand der Grafik

angedeutet.

Das Verhiltnis der Flichen unter den Si- bzw. Mo-Peaks ist dann festgelegt und betrigt

AESi [S]]l/[o NSZ da/dQSl
A = . .
ASN/ Mo AE,,, [S]Si NMo da/dQNIu (4 10)

Dabei bezeichnet [S] den effektiven Energieverlust, N die atomare Dichte und do/dQ den Wir-
kungsquerschnitt fiir Rutherford-Streuung der Primérionen an Mo bzw. Si. Fiir die Breite w;;
der Kanten gilt

wgi,ij = 'wg + a? 27} (4*11}
Wiy = Wa + Wi, + Wt (4.12)

Dabei berticksichtigt w, die Breite der Grenzschicht und die Auflésung des Spekirometers. Die
Isotopenverteilung von Mo wird durch wy, beschrieben und liefert einen Beitrag von 2.22 x 103,
Die Tiefen #;; ergeben sich aus den Dicken dy;, = AE,,/[S |y, und ds; = AEs, /{8 ]s: der Ein-
zelschichten. Die relative Hohe der Peaks wurde auf den Anstieg des Wirkungsquerschnitts
korrigiert. Ein konstanter Untergrund ¢ im Bereich von wenigen Prozent der Mo-Peakhdhe wir-
de ebenfalls angenommen. Als freie Parameter wurden nur die Hohe Apz,1 des ersten Peaks,
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Ton 5 MeV Li 3 MeV Li 5 MeV Li
Probe MOSI3 MOSI4 MOSI6
Appos/DEy, | 166 £ 2 258+ 4 166 + 1
Wy 9keV 7 keV 9 keV
wrs 11.1 keV 44 keV 11.1 keV
m 0.9798 0.9721 0.9798
b 2174 keV -107.8 keV 217.4 keV
[S1ao 6.82 keV/nm 7.64 keV/nm 6.82 keV/nm
[S1s: 2.84 keV/nm 3.29 keV/nm 2.84 keV/nm
AE,., 30.2 keV 18.840.3 keV 50.5 keV
AE;, 32.420.1 keV 18.520.3 keV 414401 keV
w 3.8+ 0.4 keV/nm'/2 | 4.0 £0.4 keV/nm'/? | 3.7 £0.4 keV/nm'/?
AE; 4834 keV 9894 keV 4822 keV

[ onofos: 8.97 9.01 8.97
Nyo/Ns; 1.28 1.28 1.28
c 7 15 15

Tabelle 4.4: Parameter fiir die Fitkurven in den Abbildungen 4.9 bis 4.11.

die Breite AFEs; der Si-Schichten und der Straggling-Parameter w zugelassen. Die Werte aller
Parameter zeigt Tabelle 4.4. Im Unterschied zu den im letzten Abschnitt vorgestellten Messun-
gen waren fiir die hier verwendeten Proben keine unabhingigen Messwerte fiir die Schichtdicken

Target | Mo | Si
Bohr 431122
Chu 3.21 { 1.94 | 5 MeV
Yang | 4.49 | 2,52
Bohr | 4.04 1 2.06
Chu 2.78 | 1.67 | 3 MeV
Yang | 3.98 | 2.54

Tabelie 4.5: Effektives Straggling von 3 bzw.5 MeV Li in Mo und Si nach Bohr, Chu und Yang. Fiir
Chu- und Bohr-Straggling wurde fiir Z; eine effektive Ladung nach [Zie85] angenommen. Aufgelistet ist
der Wert w gem3B AE,;; = w x v/ mit [f]=nm und [AE]=keV bei einem Streuwinkel von 35.5° und
einem Einfaliswinkel von ¢y = 17.5°. Alle Werte beziehen sich auf volle Halbwertsbreiten.

bekannt. Neben den dort diskutierten Ursachen fiir den Fehler in w ist hier die Ungenauigkeit in
der Bestimmung des Energieverlustes zu beriicksichtigen. Es gilt Aw/w = 1/2A[S]/[S] und da
A[S1/[S] im Bereich von 10% liegt (siche z. B. [Zha01] fiir Li in C-Folien) ist der Fehler Aw Jw
hier im Bereich von 5%.

Die so erhaltenen Fits sind ebenfalls in den Abbildungen 4.9 bis 4.11 enthalten. Die Uberein-
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Abbildung 4.11: Spektrum der Probe MOSI4, gemessen mit 3 MeV Li-lonen bei einem Streuwinke! von
35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°. Die Lage der Si- und Mo-Kante ist am oberen rand der Grafik

angedeutet.

stimmung von Fits und gemessenen Daten ist sehr gut. Insbesondere der Bereich des Uberlapps
von Mo-und Si-Spektren wird gut beschrieben und der Verlauf der Maxima und Minima wird
ausgezeichnet reproduziert. Die in Tabelle 4.1 angegebenen Werte fiir die Dicken der Einzel-
schichten resultieren aus diesem Fit. Als mittlere Zusammensetzung der Vielfachschichten ergibt
sich damit MoSis fiir die Proben MOSI4 und MOSI3 und Mo,Siz fiir MOSI6. Da die Proben-
zusaminensetzungen sehr dhnlich sind, sollte das Straggling nach der Bragg-Regel fir die drei
Proben nicht sehr unterschiedlich sein. Tabelle 4.5 gibt die Bohr-, Chu- und Yang-Werte fiir das
Straggling in Mo und Si an. Fir 5 MeV Li in MOSI3 bzw. MOSI6 folgen daraus Werte von 3.3
bzw. 3.4 keV/nm?/2, fir 3 MeV Li in MOSI4 erhiilt man 3.0 keV/nm'/2. Wie in den Messungen
beobachtet, ist das Straggling fiir alle drei Proben nahezu identisch. Der gemessene Wert ist al-
lerdings grofier als der Yang-Wert. Neueren Messungen zufolge wird der effektive Energieverlust
in SRIM iiberschitzt [Zha0l], was in einen groBen Wert fiir w resultiert. Wie beim C-Ion zeigt
sich auch hier, dass die gemessenen Straggling Werte etwas gréfier sind als nach dem Yang-Fit.

4.6 Auswertung der Spektren

Die bis hierher beschriebenen Ergebnisse wurden aufgrund von Fits mit analytischen Funktionen
erhalten. Dies funktioniert gut im Falle regelméfiiger Mehrfachschichten. Im Falle von Proben,
welche nicht die Moglichkeit bieten, aus der Abfolge gleicher, sehr homogener Mehrfachschichten
direkt einen Riickschluss auf das Straggling zu ziehen, ist das nicht die Methode der Wahl. In
diesem Abschnitt wird daher die Analysesoftware WiNDF fiir die Beschreibung der Spekiren
der Proben PS297 und PS163 verwendet. Das Resultat wird mit den in Abschnitt 4.5 erhaltenen
Ergebnissen fiir PS297 verglichen.

Die WiNDF-Software erméglicht die Extraktion von Tiefenprofilen aus den gemessenen Spek-
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tren. Dabei stiitzt sie sich auf den Simulated-Annealing-Algorithmus, welcher die Bestimmung
des globalen Minimuras einer beliebigen Funktion erlaubt [Bar97]. Sie erfordert die Angabe der
experimentellen Parameter sowie eine Eingrenzung der in einer gegebenen Tiefe im Material vor-
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Abbildung 4.12: Vergleich von gemessenen HRBS-Spektren der Probe PS5297 (siehe auch Abbildung
4.7) mit zwei verschiedenen WiNDF-Simulation. Durchgezogene Linie: Spektren der Probe PS297 bei
zwei verschiedenen Einfallswinkeln von a1=5" (unten) und a;=17.5 (oben). Die Abbildung zeigt den
Teil des Spektrums, welcher zu den oberen beiden Mo-Schichten gehdrt. Volle Quadrate: WiNDF-Fit

unter Annahme von Yang-Straggling. Offene Kreise: WiNDF-Fit unter Annahme erhhten Stragglings
(siche Text).

kommenden Elemente. Dariiber hinaus kann das ,cooling-Schema®, welches angibt, mit welcher
Genauigkeit und in welchen Tempo die Minimierung erfolgt, iiber eine Eingabedatei beeinflusst
werden (Option ,custom-cooling®). Die hier benutzte Datei ist Anhang D zu entnehmen. Die
Parameter sind angelehnt an [Jey00]. Die Energieauflosung als Funktion des Energieverlustes
wurde mit Hilfe der MDEPTH-Software ermittelt. Dabei wurde Yang-Straggling angenommen.
Als minimale bzw. maximale Dicke fiir die Schichten, aus denen WINDF das Profil zusammen-
setzt, wurden 1x10% at/cm? bzw. 5x10'% at/cm? vorgegeben. Dieser Schichtdickenbereich liegt
in der Groflenordnung der typischen Tiefenauficsung in der Nahe der Oberfliche.

Abbildung 4.12 zeigt zwei Spekiren der Probe PS297 bei zwei verschiedenen Streuwinkeln
von ay=>5° und @;=17.5". Im Falle des flachen Einfallswinkels erhilt man eine etwas bessere
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Auflésung an der ersten Grenzschicht als bei nahezu symmetrischer Streugeometrie. Zusétzlich
dargestellt sind Fits, welche mit Hilfe von WiNDF bestimmt wurden. Beide Spektren wurden
simultan gefittet, d.h. fiir die ersten beiden Mo-Schichten wurde ein identisches Tiefenprofil ange-
nommen. Fiir die Tiefenauflésung wurden fiir beide Streugeometrien je eine MDEPTH-Datei vor-
gegeben. Um den Einfluss des Stragglings zu untersuchen wurden zwei Fits mit unterschiedlichen
Straggling-Werten bei sonst identischen Bedingungen durchgefiihrt. Im ersten Fall wurde dabei
Yang-Straggling angenommen, entsprechend einem Straggling-Parameter w = 4.6 keV nm~/2,
‘Tm zweiten Fall wurde willkiirlich ein grofierer Wert von w = 6.1 keV nm™/? angesetzt. Da w
auch von der Geometrie abhéingt, sind die Werte fiir das bei flachem Einfall gemessene Spektrum-
entsprechend mit einem konstanten Faktor zu skalieren (siehe Gleichung 4.6). Die iibrigen Bei-
tréige zur Energieauflosung in der Tiefe wurden von MDEPTH unverfindert iibernommen und

quadratisch addiert?.
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Abbildung 4.13: Tiefenprofil der Mo-Verteilung, welcher die Simulation des Spektrums in Abbildung
4.12 {dort: volle Quadrate) entspricht.

Insgesamt beschreibt der unter der Annahme erh6hten Stragglings erhaltene Fit beide Spek-
tren gleichzeitig weniger zufriedenstellend. Die Ubereinstimmung bei Annahme des Yang-Stragg-
lings ist insbesondere im Falle des kleineren Einfallswinkels besser und bestéitigt damit die Aus-
sage aus Abschnitt 4.5, wonach das experimentell ermittelte Straggling in der Probe PS297 nahe
bei den Yang-Werten liegt. Abbildung 4.13 zeigt das dazugehorige Tiefenprofil. Auch hier findet
man in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen des vorigen Abschnittes eine Ubergangsschicht
von etwa 0.5 nm.

Die TEM-Aufnahme der Probe PS163 zeigt im Gegensatz zu der TEM-Aufnahme der Probe
PS297 eine deutlich sichtbare Ubergangsschicht zwischen der Mo und der Si-Schicht. Die Dicke

*Dieses Verfahren ist nur unwesentlich ungenauer als das in MDEPTH angewandte Verfahren zur Faltung des
nicht ganz gauBformigen Beitrags der Vielfachstreuung mit den iibrigen als gauBfrmig angenotrmenen Beitriigen.
Unterschiede Hegen im Bereich unter 5%
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Abbildung 4.14: Spekirum und Profil der Probe PS163, gemessen mit 2 MeV C-lonen bei einem Streu-
winkel von 35.5° und einem Einfallswinkel von 17.5°. Das Profil wurde aus einem WiNDF-Fit erhalten. Die

Abscheidung Mo-auf-Si liefert deutlich breitere Grenzschichten als die umgekehrte Abscheidereihenfolge
(siche auch Abbildung 4.1).

dieser Ubergangsschicht hiingt von der Reihenfolge der Abscheidung ab und ist gréfer, wenn
Mo auf Si abgeschieden wird. Im ersten Fall kommt es zu einer intensiveren Durchmischung der
Schichten kommt. Abbildung 4.1 links zeigt das sehr deutlich (die Abscheidung erfolgte dabei
von links). Das HRBS-Spektrum der gleichen Probe ist in Abbildung 4.14 zu sehen. Auch hier er-
folgte keine Korrektur fiir den Ladungszustandsanteil. Ab der Riickkante der dritten Mo-Schicht
kommt es aufprund der schlechten Massentrennung zu einer Uberlagerung der Signale von den
Mo- und Si-Schichten. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Riickkante der ersten Mo-Schicht
weniger scharf als deren Vorderkante und auch weniger scharf als die Vorderkante der folgenden
Mo-Schicht ist. Da dieser Effekt von der Verschlechterung der Energieaufldsung mit zunehmen-
der Tiefe iiberlagert wird, wurde in Analogie zu der oben beschriebenen Vorgehensweise ein
WiINDF-Fit durchgefithrt, dessen Ergebnis ebenfalls in Abbildung 4.14 dargestellt ist. Fiu die
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Probe | d,(nm) Bs(nm) d;(nm) { d, (nm)
HRBS XRD 1"d.P,HRBS/dP,XRD
PS163 | 3.7 2.4 4.1 2.74 11%
PS297 | 1.8 2.0 2.33 1.9 10%
PS380 | 2.0 1.8 2.13 1.96 7%

Tabelle 4.6: Vergleich der mit XRD und HRBS erhaltenen Schichtdicken der Proben PS163, PS297 und
PS380. Die GroBen d, bzw. d, bezeichnen die Dicke der leichten (Index |) bzw. der schweren (Index s)
Schicht. Die Periodendicke d, ist definiert als dp=d,+d,.

Energieauflssung als Funktion der Tiefe sind dabei in diesem Fall zwei MDEPTH-Dateien notig,
da die Streuung an Si aufgrund der unterschiedlichen Kinematik ein anderes Ergebnis liefert als
die Streuung an Mo. Aufgrund der vielversprechenden Ergebnisse des Abschnitts 4.5.1 wurde
hier voreusgesetzt, dass Yang-Straggling vorliegt.

Das resultierende Tiefenprofil zeigt eine im Vergleich zur Vorderkante deutlich breitere Riick-
kante sowohl der ersten als auch der zweiten Mo-Schicht. Die Ubergangsschicht an der Grenz-
flsiche Si-auf-Mo betrigt in etwa 0.5-0.7 nm, wihrend der Ubergangsbereich an der Grenzfliche
Mo-auf-Si zwischen 1.2 und 1.5 nm betrigt. Dieses Ergebnis ist in ausgezeichneter Ubereinstim-
mung mit den Beobachtungen an der HRTEM-Aufnahme.

Die Bestimmung der Einzelschichtdicken wird in diesem Fall naturgemif dadurch erschwert,
dass die Grenzen nicht scharf definiert sind und die Dichte in der Ubergangsschicht nicht genau
bekannt ist. Eine einfache, mit der St6chiometrie gewichtete Interpolation zwischen den atoma-
ren Dichten von Si und Mo fithrt zu einem Fehler im Bereich von etwa 20% bei der Bestimmung
der Dicken der Ubergangsbereiche. Dabei ist die tatssichliche Dicke kleiner als die berechnete.
Fiir die Gesamtdicke erhilt man dann 6.1 nm und fiir die Finzelschichtdicken der Mo~ bzw.
Si-Schicht 2.4 nm bzw. 3.7 nm. Die Gesamtschichtdicke liegt #hnlich wie bei PS297 unter der
mit XRD bestimmten, in diesem Fall um 11%. Gleiches gilt fiir die Einzelschichtdicken.

4.7 Energieverluste

Tabelle 4.6 gibt einen Uberblick iiber die mit XRD und HRBS gemessenen Schichtdicken der
Proben PS297, PS380 und PS163. Die letzte Spalte gibt die Abweichung jeweils der Perioden-
dicke dp = d; + ds an. Da die Periodendicke mit XRD praktisch exakt bestimmt werden kann,
lassen sich die Abweichungen im wesentlichen auf den spezifischen Energieverlust zuriickfiithren.
Die Tatsache, dass die SRIM-Energieverluste von C-Ionen bei einer Energie von 2 MeV syste-
madtisch nach untern korrigiert werden miissen, verdient eine gesonderte Betrachtung.
Experimentelle Daten zum Energieverlust von C bel dieser Energie sind nicht fiir jedes Ma~
terial vorhanden. Eine Ubersicht und eine sehr umfangreiche Bibliographie gibt zum Beispiel
Paul [Pau01] an. In den Fillen, in welchen fiir ein Material verschiedene Messungen existieren,
streuen die Daten oftmals erheblich. Fiir C in Si gibt es #.B. eine Rethe von Daten, welche durch
die semiempirischen Fitformeln, welche den Stopping-Power-Sammlungen MSTAR auf der einen
und SRIM2000 auf der anderen Seite zugrunde liegen, sehr unterschiedlich angepasst werden.
Far Mo gibt es in [Pau01} gar keine Daten. In der Nihe des Maximums ist der spezifische Ener-
gieverlust in vielen Fallen ungenan bekannt. Fir C liept das Maximmum in den hier betrachteten
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Targets bei oder oberhalb von 2 MeV.
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Abbildung 4.15: Vergleich von verschiedenen neuen Messungen der Energieverlustkurve mit der SRIM-
Vergleichskurve fiir O-fonen in C-Folien.

Alle hier verwendeten spezifischen Energieverluste sind der SRIM-Software entnommen (sie-
he Abschnitt 2.1.2). Diese ist die umfassendste Sammlung von spezifischen Energieverlusten,
welche zur Zeit existiert. Seit kurzem haben die Aktivitdten sowohl auf dem Gebiet der theore-
tischen Berechnung ([Bau02, Ari02, Gla02, Sig02, Gra02] als auch auf dem Gebiet der Messung
von Energieverlusten ([Whi02, Whi02b, Trz01, Trz02, Zha0l]) zugenommen. Dabei liegt das
Augenmerk insbesondere auf der Bestimmung des spezifischen Energieverlustes von schweren
Ionen in beliebigen Materialien und in einem weiten Energiebereich inklusive des Bereichs wm
das Maximum. Die zitierten Experimente arbeiten mit Flugzeit-Methoden und speziell fiir jede
Teilchenart kalibrierten Si-Detektoren. [Trz02] berichtet iiber systematische Abweichungen des
Energieverlustes schwerer Ionen von den SRIM-Energieverlusten unterhalb des Maximums. Diese
Ergebnisse beziehen sich auf O- und Ar-Ionen in C-, Ni- und Au-Targets. Die Abweichungen wer-
den auf die Nichtberiicksichtigung des Pulshhen-Defizits in dlteren Messungen zuriickgefiihrt.
Diese Nichtberiicksichtigung fiihrt zu einer Abweichung der Energieverluste nach oben. Da SRIM
auf diesen &lteren Messungen basiert, wiirde es demnach ebenfalls nach oben abweichende Werte
liefern. Eine in Gréflenordnung und Richtung fhnliche Abweichung findet [Whi02] fiir Si-Ionen
in amorphem Si. Auf der anderen Seite findet [Zha01] fiir den Energieverlust zahlreicher schwerer
Ionen mit wenigen Ausnahmen gute Ubereinstimmung mit den SRIM-Werten. Die betrachteten
Energien liegen dabei groftenteils oberhalb des Maximurms.

Als Beispiel ist in Abbildung 4.15 der Energieverlust von O-Tonen in C-Folien aufgetragen,
der sowohl von [Zha01] als auch von [Trz02] angegeben wird. Im Bereich um das Maximum und
oberhalb des Maximums liefern SRIM und [Trz02] nahezu identische Werte, wihrend [Zha01)
um etwa 15% darunter liegt. Unterhalb des Maximums liegt [Trz02] etwa 15% unterhalb von
SRIM, wihrend [Zha01] hier keine Werte liefert. Dies verdeutlicht, wie grof die Abweichungen
bei verschiedenen Messungen von Energieverlusten von schweren Ionen sein kénnen.

Da die von [Trz02] gefundenen Abweichungen unterhalb des Maximums auf systematische Ur-
sachen zuriickgefiithrt werden, ist es durchaus moglich, dass alle fiir die Auswertung der Messda-
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ten in den vorhergehenden Abschnitten verwendeten Energieverluste ebenfalls systematisch nach
unten korrigiert werden miissen. Dies ist konsistent mit dem in der vorliegenden Arbeit beob-
achteten Trend. Es ist daher ratsam, bei der Verwendung von 2 MeV C als Primérion, die
erhaltenen Schichtdicken um 7-11% nach oben zu korrigieren. Eine abschliefiende Beurteilung
der am besten zu verwendenden Energieverluste bedarf allerdings noch weiterer Messungen.



Kapitel 5

Ladungszustandsverteilungen von
schweren Ionen nach einer Streuung
an Oberflichenatomen

Im vorhergehenden Kapitel wurde demonstriert, unter welchen Bedingungen hochauflésende
RBS-Spektren von Schichten in Tiefen unterhalb von etwa 2-4 nm ausgewertet werden kénnen.
Die Ladungszustandsverteilung der gestreuten Ionen nihert sich in diesen Tiefen dem Ladungs-
zustandsgleichgewicht. Fiir diesen Fall gibt es zahlreiche experimentelle Daten, mit welchen
die Spektren zufriedenstellend normiert werden konnen. Im Gegensatz dazu existieren deutlich
weniger Untersuchungen zu Ladungszustandsverteilungen nach einem Einzelsto§ von schnellen
Tonen mit einem Targetatom. Theoretische Beschreibungen des Einzelstofes sind auf Grund der
grofien Zahl von involvierten Elektronen, des Vielteilchencharakters dieses Prozesses und des
sehr kleinen StoBparamters in den meisten Fillen sehr aufwendig. Dieser Sachverhalt legt einen
experimentellen Zugang zur Bestimmung von EinzelstoB-Ladungszustandsverteilungen nahe.

In diesem Kapitel werden Messungen von Ladungszustandsverteilungen verschiedener schwe-
rer Ionen nach einer Streuung an einzelnen Sub-Monolagenschichten vorgestellt. Zum Vergleich
der erhaltenen Verteilungen mit Gleichgewichtsverteilungen werden HRBS-Spektren von dicken
Schichten herangezogen. Der Einfluss der Oberfliche auf den Ladungszustand der gestreuten
Tonen wird durch Variation des Austrittswinkels bestimmt.

5.1 Herstellung und Charakterisierung der Targets

5.1.1 Die v/3 x V3R30°-Au/Si(111)-Oberfidche

Zur Untersuchung von Ladungszustandsverteilungen nach einem EinzelstoB-Prozess wurden Sub-
Monolagen von Gold-Atomen auf einem Si(111)-Substrat in-situ prapariert. Die geringe Be-
deckung der Probe stellt sicher, dass nur ein einzelner nahezu zentraler Stof zur Riickstreuung
beitrigt. Uber das Materialsystem Au/Si(111) existiert eine Vielzahl von Verdffentlichungen
(siche z. B. den Ubersichtsartikel [P1a97]). Die oberste Lage der nicht rekonstruierten Si(111)-
Oberfliche besteht aus 7.8 x 10 Si-Atomen/cm?® mit jeweils einer freien Bindung pro Atom.
Bei Temperaturen unterhalb von etwa 850°C relaxiert diese Oberfliche in eine Struktur mit

84
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Adsorption von Au auf Si(111) mit v/3 x v/3-Symmetrie
nach dem CHCT-Modell (siehe Text). Au-Atome sind als schwarze Punkte, Si-Atome als weiBe Kreise
" dargestellt. Die GroBe der Kreise symbolisiert den Abstand zur Oberfliche. Der gestrichelte Kreis umfasst

einen sechsatomigen Au-Si-Cluster.

7 x 7-Symmetrie. Diese Struktur stellt sich daher z. B. ein, wenn man die Probe zum Entfer-
nen des natiirlichen Oxids kurzzeitig auf Temperaturen von 1250°C hochheizt und anschlieflend
wieder abkiihlen lisst. Wird auf die relaxierte Si(111)-Oberfliche Au aufgedampft, so #ndert
sich die Symmetrie der Oberfliche in charakteristischer Weise. Bei Temperaturen unter 800°C
ergibt sich das folgende Bild: Unterhalb einer Bedeckung von etwa 0.8 ML zeigt die Oberfliche
eine 5 X 2 -Symmetrie. Bei sehr kleinen Bedeckungen tritt diese Rekonstruktion gemeinsam mit
der 7 x 7-Symmetrie der reinen Si-Oberflichea auf. Oberhalb von etwa 0.8 ML bildet sich die
V3 x /3-Symmetrie aus und bleibt auch bei Bedeckungen iiber einer Monolage noch sichtbar.
Bei Temperaturen iiber 800°C dominiert die 1 x 1-Symmetrie. Die Darstellung des Phasen-
diagramms ist etwas verkiirzt, enthélt aber die wesentlichen Merkmale. Es ist noch umstritten,
ob die v/3 x v/3-Au/Si(111)-Oberfliche besser durch das CHCT-Modell (conjugate honeycomb-
chained-trimers) oder durch das HCT-Modell (honeycomb-chained-trimers) beschrieben wird.
Die Unterschiede der diskutierten Modelle liegen allerdings vorwiegend in der Frage der elektro-
nischen Bindung von Si- und Au-Atomen. Die iiberwiegende Mehrheit der Versffentlichungen
favorisiert das CHCT-Modell [Ove96]. Die Frage nach dem genauen Modell der Oberfiichen-
Bindungen stellt fiir die vorliegende Arbeit kein Problem dar. Es kommt hier im wesentlichen
auf die Lage der Au-Atome oberhalb der Si-Atome an, die von beiden diskutierten Modellen
unterstiitzt wird. Abbildung 5.1 zeigt das CHCT-Modell der Au-3i(111)-Oberfliche. Da die Au-
Au-Bindungen die stirkeren gegeniiber den Au-Si- bzw. den Si-Si-Bindungen sind, bilden die
Au-Atome Trimere, die von jeweils drei Si-Atomen umgeben sind, mit denen sie sechsatomige
Cluster bilden. Der Abstand senkrecht zur Oberfliche zwischen den Au-Trimeren und den Si-
Atomen betréigt dabei theoretischen Berechnungen zufolge etwa 0.4-0.5 A [Mur01, Din92]. Die
Linge der Au-Au-Bonds liegt im Bereich von 2.7-2.8 A. Die Oberfliche besteht demnach aus
Au-Atomen, mit einer gleich stark belegten Lage aus Si-Atomen etwa 0.5 A darunter.
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5.1.2 Herstellung der Schichten

Die Reinigung und Bedampfung der Proben erfolgte in-situ in der S'}trel'lkmmner des Browne-
Buechner-Spektrometers bei einem Basisdruck von 4X 10~* mbar. Die Sl-Sl.letra,te wurden ei-
nige Stunden vor der Herstellung in die Kammer eingeschleust und etwa eine Stunde lang bei
700-800 °C mit direktem Stromdurchfluss ausgeheizt. Die Abmessung der Proben betrug etwa
8x15 mm?. Zum Heizen wurden die Enden der Probe auf zwei im Abstand von 7 mm ange-
brachte Tantal-Unterlagen aufgelegt und mit Hilfe einer Mo-Feder festgeklemmt. Zwischen das
Si-Substrat und die Mo-Feder wurde ein Si-Stiick der Abmessung 8x1 mm geklemmt, welches
einen gleichmiBigen Stromfluss iiber die gesamte Breite der Probe sic.herstellte. P'ie eigentliche
Priparation der Proben erfolgte kurz vor der Messung durch mehrmaliges kurzzeitiges Hochhei-
zen des Substrats auf Temperaturen von 1250°C. Die Temperatur der Probe wurde mit einem
optischen Pyrometer bestimmt. Korrekturen auf Grund des Emissionsvermégens von Si erfolg-
ten mit den Daten aus [All57]. Der Druck in der Kammer blieb wéhrend der Bedampfung unter
4-5%109 mbar. Die Rekonstruktion der Oberfliche wurde mittels RHEED bei einer Elektro-
nenenergie von 30 keV kontrolliert. Nach der Reinigung der Probe wurde diese etwa 7-8 Minuten
lang bei einer Aufdampfrate von etwa 0.1 ML/min mit Gold bedampft. Dabei war die Probe auf
einer erhohten Temperatur von ~ 500°C. Auch hier wurde darauf geachtet, dass der Druck in der
Kammer 4-5%x10~9 mbar nicht iibersteigt. AnschlieBend wurde die Probe bei 700°C nochmals
geheizt. Die Kontrolle der Oberflichen-Rekonstruktion erfolgte dann wiederum mit RHEED.

Zusiitzlich dazu wurden Proben mit Sub-Monolagen-Bedeckungen von Sb bzw. an Ta ver-
wendet. Die Ta-Schicht wurden auf eine Si-Probe mit einer 200 nm dicken SiO,-Schicht in-situ
mit einer Bedeckung von etwa 0.05%10*®at/cm? abgeschieden. Die Sb-Proben wurden ex-situ auf
sauberen rekonstruierten Si-Substraten hergestellt. Die Dicke der Sb-Schicht entspricht genau
einer Monolage. Die Proben wurden, anders als die Au-Proben, nicht mit RHEED charakte-
risiert und nicht geheizt. Daher ist nicht auszuschliefen, dass hier ein merklicher Einfluss von
Nachbaratomen aufgrund von Inselbildung oder Oxidation oder Anlagerung von Atomen des
Restgases zu erwarten ist. Fiir die Schlussfolgerungen, die aus den Ergebnissen dieser Messung
gezogen werden, ist dies allerdings von untergeordneter Bedeutung (siehe Abschnitt 5.3.4). Die
Proben wurden ausschliefilich fiir die Messungen mit Cl-Ionen eingesetzt.

5.1.3 Charakterisierung der Proben

Typische RHEED-Aufnahmen der reinen Si-Oberfliche und der Au/Si-Oberfliche zeigt Ab-
bildung 5.2. Die Aufnahmen belegen deutlich die 7x7-Rekonstruktion der Oberfliche und die
Anderung der Rekonstruktion in eine v/3 x v/3R30°-Rekonstruktion bei Au-Adsorption. RHEED-
Bilder sind allerdings fiir eine quantitative Beurteilung der Oberflichenqualitit nicht geeignet.
Geringe Verunreinigungen der Oberfliiche kénnen mit dieser Methode nicht direkt nachgewiesen
werden. Bei einem Restgasdruck von 1x10~% mbar wihrend der Messung dauert es allerdirigs
einige Stunden, bevor sich eine komplette Monolage von Molekiilen aus dem Restgas auf der
Oberfliche anlagert {Hen94). Um sicher zu gehen, dass die Oberfliiche ausreichend sauber bleibt,
wurde die Probe dariiber hinaus wihrend der Messung in regelméfiigen Abstéinden geheizt.
Eine zusdtzliche Beurteilung der Probenqualitst wurde mit HRBS durchgefiihrt. Abbildung
5.3(a) zeigt das HRBS-Spektrum der reinen Si-Oberfliche einerseits und der mit einer Monolage
von Gold-Atomen bedeckten Oberfliiche andererseits. Als Prim#rionen dienten dabei 2 MeV Lit-
lonen. Der Austrittswinkel betrug 2° bei einem Streuwinkel von 35.5°. Detektiert wurde Li2+.
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Abbildung 5.2: RHEED-Aufnahmen von der V3 x v/3-Au/Si(111)-Oberfliche (links) und von der 7x7-
Si(111)-Oberfliche (rechts).

Fs ist deutlich zu erkennen, dass die Si-Kante nach dem Aufdampfen der Au-Schicht zu
kleineren Energien verschoben ist. Diese Verschiebung betriigt etwa 5.2 keV und entspricht
damit recht genau dem Energieverlust in einer Monolage Au. Der effektive Energieverlust in Au
betriigt fiir 2 MeV Li-Tonen in der gegebenen Streugeometrie 6.35x107%keV ¢cm? und damit
insgesamt 4.85 keV fiir eine Monolage. Abbildung 5.3(b) zeigt den Au-Peak bei Austrittswinkeln
von ag = 2° und ap = 17°. Wahrend die Breite des Peaks bei kleinem Austrittswinkel nur
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Abbildung 5.3: (a) RBS-Spektren von Gold-bedecktem (volle Quadrate) und unbedecktem (offene Krei-
se) Si(111)-Substrat. Es sind cy = 33.5° und as = 2°. (b) RBS Spektren von Goldatomen auf Si(111)
fiir Austrittswinkel von ay=2" (gestrichelt) und as=17"(durchgezogen) .

geringfiigig groBer ist als bel nahezu symmetrischer Streugeometrie, ist der Peak im ersten
Fall umm 2.4 keV zu kleineren Energien verschoben. Die Breiten der Peaks betragen 3.6 keV
bzw. 4.4 keV. Dies deutet auf einen zusdtzlichen Beitrag zur BEnergieaufisung auf Grund von
Straggling in der Groéfenordnung von 2-3 keV hin. Wie in Abschnitt 5.2.1 noch zu sehen sein
wird, erleiden auch die an der ersten Atomlage gestreuten Tonen durch die Wechselwirkung mit
den Oberflichenelekironen einen Energieverlust, der bei symmetrischer Strougeometrie minimal
ist. Dieses Minimum kann man fiir 2 MeV Li-Ionen auf etwa 0.5 keV abschiitzen (siche Abschnitt
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5.2.1). Damit entspricht die Verschiebung des Au—Peak.s gegeni’lber.dem reinen ki.nema,ti.sch_en
Energieverlust 2.9 keV, was etwa der Hzlfte der Verschiebung der Si-Kante entspricht. Dies ist
konsistent mit der Vorstellung, dass der Energieverlust der an der obersten P.xtomlage gestreuten
Tonen durch den Energieverlust in der Halfte dieser obersten Lage beschrieben werde{l kann.
Die an den unterhalb der Au-Atome liegenden Si-Atome gestreuten I‘c_)nen. durchla,'l'lfen 111.11gege5(1
die gesamte Au-Schicht und erleiden den doppelten Enc?rgieve?rlust. Ahnlich verhz.ﬂt es sich mit
dem Straggling. Die diinnen Linien in Abbildung 5.3 zeigen eme Anpassung' an die gemessenen
Daten mit einer gaufischen Fehlerfunktion. Die Breite der vor.deren Kante ist 3.8 keV und die
des hinteren 5.6 keV. Die mit Au bedeckte Si-Kante ist deutlich breiter als de.r en};spre.chend.e
Au-Peak. Die Verbreiterung entspricht einem Straggling von etwa 4 keV. Auch d1-es 1asst sich mit
der Annahme erkliren, dass die an der Si-Kante gestreuten Tonen, ganz grob, mit der doppelten
Zahl an Au-Atomen wechselwirken. Das RBS-Spektrum lésst sich demnach zwanglos erkléren,
wenn man annimmt, dass die Adsorption der Au-Atome auf der Si-Oberfliche nach dem CHCT-
Modell erfolgt.

5.2 FEinfluss der Oberfliche auf den Ladungszustand der ge-
streuten Ionen

Um den Einfluss der Oberfliche auf die gestreuten Teilchen zu untersuchen, wurden Li- bzw,
He-Tonen an einer Monolage von Au-Atomen gestreut und abhsngig von ihrem Ladungszustand
detektiert. Diese Messung wurde bei einem festen Streuwinkel von 35.5° durchgefithrt. Um den
Einfluss der Oberfliche auf den Ladungszustand beurteilen zu kénnen, wurde der Austrittswinkel
der Ionen variiert.

Da im Bereich geringer Bedeckungen eine Modifizierung der Zusammensetzung der Ober-
fiiche durch den Ionenbeschuss nicht zu vernachlissigen ist, wurde die Dosis so gering wie
moglich gehalten und nach jedem Messpunkt fiir jeweils beide auftretenden Ladungszustinde
der Strahlfleck gewechselt. In Abbildung 5.4 unten ist die auf diese Weise erhalten Riickstreu-
energie von 3 MeV Li>T-Tonen gegen den Austrittswinkel der Tonen aufgetragen. Der obere Teil
der Abbildung zeigt das Verhiltnis Fy/F3. Dabei bezeichnet Fy den Ladungszustandsanteil des
Tons der Ladung g+. Der Energieverlust ist sowohl bei kleinen Eintrittswinkeln als auch bei
kleinen Austrittswinkeln deutlich gréfier als bei symmetrischer Streugeometrie. Im Rahmen der
Messgenauigkeit lisst sich keine signifikante Abh#ingigkeit vom registrierten Ladungszustand er-
kennen. Dies deutet darauf hin, dass die Wirkungsquerschnitt fiir einen Ladungswechsel so grof
sind, dass die Ionen nach der Streuung viele Ladungswechselprozesse durchlaufen. Die Abhéngig-
keit des spezifischen Energieverlustes vom Ladungszustand macht sich dann nicht mehr in der
Energie des gestreuten Tones bemerkbar.

Das Verhiltnis der Ladungszustandsanteile 2+ und 3+ ist fiir kleine Austrittswinkel deutlich
verschieden von dem fiir kleine Eintrittswinkel. Diese Beobachtung belegt, dass der entscheidende
Parameter fiir den Ladungszustand nicht der gesamte zuriickgelegte Weg der Ionen ist, sondern
dass der Ladungszustand, welcher sich nach dem nahezu zentralen Stofl mit einem Au-Atom der
Oberfléiche einstellt, die dominierende Rolle spielt.

Abbildung 5.5 zeigt die entsprechenden Ergebnisse fiir 1.2 MeV He. Hier wurden die Messun-
gen mit zwei verschiedenen eingeschossenen Ladungszustinden durchgefithrt, sowohl mit He™
als auch mit He* ¥, Die dargestellten Energieverluste beziehen sich auf He™ als detektiertem
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Abbildung 5.4: Rﬂckstreuenergié und Ladungszustandsverhditnis F5/F3 von 3 MeV Li**-lonen nach
Streuung an einer Monolage Au auf Si(111) bei einem Streuwinkel von 35.5" . Die durchgezogenen Linien
zeigen Fits gem3B den Gleichungen (5.13) und (5.17).

Ion. Tm Rahmen der Messgenauigkeit 13sst sich weder eine Abhéingigkeit der Ladungszustands-
verteilung noch des Energieverlustes vom Ladungszustand des eingeschossenen Tons erkennen.
Die in Abbildung 5.5 und 5.4 gezeigten Daten werden im Folgenden mit Hilfe eines einfachen

Modells beschrieben.

5.2.1 Modell zur Beschreibung der Daten

Prinzipiell kann der Weg des gestreuten Ions in drei Phasen aufgeteilt werden: {i) den Weg ent-
lang der Oberfliche bis zum Au-Atom, (ii) den Riickstoff am Au-Atom und (iii) den Weg entlang
der Oberfliche weg vom Aun-Atom. In allen drei Phasen kann der Ladungszustand des Tons durch
den Einfang oder Verlust eines Elektrons verdndert werden. Wahrend dies in den Phasen (i) und
(iii) in einer Reihe von Sto8en mit groBem StoSparameter zur Oberfliche geschieht, erfolgt der
RiickstoB (ii) praktisch bei einem StoBparameter von Null. Dieser RiickstoB wird im folgenden
auch als EinzelstoB bezeichnet.
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Abbildung 5.5: Riickstreuenergie und Ladungszustandsverhaltnis Fy/Fs von 1.2 MfaV Het-lonen nach
Streuung an einer Monolage Au auf Si(111) bei einem Streuwinkel von 35.5°. Detektiert wurde Het. Die
durchgezogenen Linien zeigen Fits gemdB den Gleichungen (5.13) und (5.17).

Energieverlust an Oberflichen

Die spezifische Energieverlust, den ein Ion im Festkorper erleidet, fallt an der Oberfliche des
Festkorpers naturgeméf nicht abrupt, sondern graduell innerhalb eines bestimmten Abstandes
von der Oberfliche auf Null ab. Die Grofienordnung dieses Abstands entspricht der effektiven
Reichweite jener Wechselwirkungen, welche die Abbremsung bewirken. Im Energiebereich der
Bethe-Bloch-Formel geschieht die Abbremsung schueller lonen in Materie hauptséichlich iiber
inelastische StoBe der Tonen mit Targetelektronen. In diesem Fall kann die Reichweite der Wech-

selwirkung {iber den von Bohr definierten adiabatischen Radius aqq abgeschitzt werden [Boh48].
Dieser ist definiert durch

Qad =v/we. (51)

Dabei ist v die Geschwindigkeit des Tons und we die klassische Oszillationsfrequenz eines Elek-
trons im Targetatom. Gleichung (5.1) besagt, dass die Wechselwirkung zwischen dem Ion und
einem Targetatom eine umso gréfiere Reichweite hat je schneller sich das Ton bewegt und je
schwiicher das Targetelektron gebunden ist [Sigd7b]. Nimmt man z. B. eine typische Geschwin-
digkeit von v = 4 a.u. und ein schwach gebundenes Elektron mit we = 1/2 a.u. an, so betrigh
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die Reichweite ag¢ = 2 a.u~ 1 A. Betrachtet man ein Ion, welches sich im Abstand z von der
Oberfliche bewegt, so kann man die Abbremsung diese Ions als

aE

co 0
"% Osz/dpz / d])yT(p) . (5.2)
pA —

schreiben [Sig97b]. Dabei ist T(p) der mittlere Energieiibertrag auf die Elektronen eines Tar-
getatoms bei einem Stoffparameter p = (py,pz) und N ist die atomare Dichte des Targets. Die

pZ

N\
P,
|

.

Py

Abbildung 5.6: Definition der Geometrie fiir Gleichung (5.2). Die Bewegung des lons erfolgt parallel
zur Targetoberfliche und senkrecht zur Papierebene. Der Halbraum p. > z ist homogen mit Materie

ausgefiillt.

Geometrie ist in Abbildung 5.6 veranschaulicht. Falls der mittlere Energieiibertrag nur vom
Betrag des StofSparamters |p| = p abhingt ergibt sich

_ (p)p ,
dm o= 2N / dp, / L (5.3)

Gleichung (5.2) gilt fiir amorphe homogene Targets. Im Falle einer einzelnen Atomlage ist die
obere Integrationsgrenze durch z + 0z zu ersetzen, wobei §z die Dicke der Atomlage bezeichnet.

Dann folgt

= T(p)p

4B =an / e (5.4)
wobeil n = §z N die Flichenbelegung der Atomlage bezeichnet. Zum Vergleich mit den ge-
messenen Energieverlusten von Li- und He-Tonen an Goldatomen wurden die Integrale in Glei-
chung (5.4) ausgefiihrt. Die verwendeten Werte fiir den mittleren Energieiibertrag wurden dem
Computer-Code CASP entnommen [Gra98, GSc99, Aze00]. Dieser berechnet fiir jede Schale des
Targets den mittleren Energieverlust als Funktion des Stofiparameters. Die Beschreibung des
Targets erfolgt dabei tiber die elektronische Dichteverteilung der einzelnen Schalen einerseits
und die Eingabe von ﬁbergangsenergien mit den entsprechenden Oszillatorstirken andererseits.
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Im einfachsten Fall lassen sich die Ubergangsenergien durch die Bindungse%lergi'en der eil}zelnen
Schalen abschétzen. Die Oszillatorstérken werden dann so g'ewahlt,' dass §1e mit dem m1tt}eren
Anregungspotential Ipethe aus der Bethe-Bloch-Formel 1.<ons.1stent s'1.nd. Dieses Verfahren l1ef.ert
zwar keine sehr genaue StoSparameterabhangigkeit. Wird jedoch iiber alnle Stoﬁparamet.er in-
tegriert, so liegt die Ubereinstimmung im Bereich von 10-15% [Gra98]. Fiir Gold wurde in dexr
vorliegenden Arbeit ein Wert von Ipethe = 735 eV angenommen [Ba1.<51]‘. . .

Die Beschreibung des Projektils erfolgt iiber die Angabe des Progek?ﬂpotentlal:s. Dabei wer-
den verschiedene Abschirmfunktionen angeboten [Aze00]. Auf diese Weise lassen §1ch aucl.l Prf)-
jektile beschreiben, welche Elektronen mit sich fithren. Energie.verlust aufgrund einer Projektil-
.a,m‘egung wird nicht beriicksichtigt, das gleiche gilt fiir Energ1ever1usjc aufgr.und von Ladungs—
austausch. Fiir leichte Projektile in schweren Targets stellt dies allerdings keine besondere Ein-
schrinkung dar, da der Beitrag von Projektilanregungen zum Energieve.rlusi.;. in dies-em It‘jall
aufgrund der im Vergleich zum Target viel kleineren Zahl an Elektronen nicht ins Gewicht fallt
[Sig9T].

103 3 1 P 1 - L L L
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Abbildung 5.7: Energieverlust von 3 MeV Li-lonen im Abstand z von einer Au-Ebene der Bedeckung

0.78%10'® at/cm?. Fiir g=2 wurden als Abschirfunktion die single-zeta-Funktion bzw. die DHFS-Funktion
verwendet (siehe Text).

Abbildung 5.7 zeigt den Energieverlust nach (5.4) fir 3 MeV Li-Jonen in verschiedenen
festen Ladungszustiinden g, welche sich im Abstand z von einer Au-Atomlage der Bedeckung
0.78x10% at/cm? bewegen. Im Falle des Ladungszustandes ¢ = 2 wird das mitgefithrte Elektron
einmal durch eine single-zeta-Abschirmfunktion und einmal mit Hilfe der analytischen Dirac-
Hartree-Fock-Slater- Abschirmfunktion nach {Sal87] beschrieben. Die Wahl der Abschirmfunkti-
on wirkt sich wie zu erwarten kaum auf den Verlauf des spezifischen Energieverlustes aus. Der
auf diese Weise erhaltene spezifische Energieverlust sollte mit dem entsprechenden SRIM-Wert
konsistent sein. Der SRIM-Wert entspricht dem iiber die Ladungszustandsverteilung gemittelten
Energieverlust im Volumen. Der spesifische Energieverlust im Volumen folgt aus dem stoflpara-
meterabhiingigen Energieiibertrag durch Integration iiber alle Stofiparameter gemiB

dE o _
Tolva= 2N /0 T(p)pdp. (5.5)
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Fiir 3 MeV Li ergibt sich fiir den ladungsabhéngigen spezifischen Energieverlust $,=2.13 x
10713 eV cm?=1.26 keV/nm bzw. S = 2.22 x 10713 eV cm?=1.31 keV /nm fiir ¢=2 mit single-
zeta- bzw. DHFS-Abschirmfunktion und S3 = 3.25 x 10713 eV ¢m?=1.92 keV/nm fiir g=3.
SRIM liefert fiir den iiber die Ladungszusténde gemisttelten spezifischen Energieverlust § =
Fy So+ Fj3 S3 einen Wert von S = 2.17x 1071 eV cm?=1.29 keV/nm. Um die Konsistenz mit den
SRIM-Daten zu erzwingen, ist es sinnvoll, die Bremsquerschnitte S und S3 unter Beibehaltung
des Verhiltnisses S2/S3 entsprechend so zu skalieren, dass sich fiir § der SRIM-Wert ergibt. Alle
verwendeten Werte sind in Tabelle 5.1 fiir 3 MeV Li-Ionen zusammengefasst.

Sq Sy (skaliert)
gle) | (1078eVem?) | (107 BeVem?)
Au Si Au Si

2.20 0.64 1.66 0.73
3 [325) 1.02 |245] 1.16

Tabelle 5.1: Ladungsabhingiger Bremsquerschnitt fir 3 MeV Li-lonen des Ladungszustands ¢. Der zur
Skalierung verwendete mittlere Ladungszustand ist § = 2.406 [Sch01], der Bremsquerschnitt nach SRIM
betragt 2.17 x1071 eV cm? in Au und 1.01 x10~22 eV cm? in Si.

s, S, (skatiert)
q(e) | (1078eVem?) | (107 HeVem?)
Au Si Au Si

1 4107 0.57 0.83 0.64
1.8 0.32 1.40 0.36

Tabelle 5.2: Ladungsabhingiger Bremsquerschnitt fiir 1.2 MeV Li-lonen des Ladungszustands g. Der zur
Skalierung verwendete mittlere Ladungszustand ist § = 1.706 [Sch01], der Bremsquerschnitt nach SRIM
betrigt 1.23 x10~13 eV cm? in Au und 0.50 x10713 &V cm? in Si.

Der Energieverlust skaliert nicht mit dem Quadrat des Ladungszustandes. Das Verhiltnis der
Energieverluste der Ladungszustinde g = 2 und ¢ = 3 liegt vielmehr bei etwa 2/3. Ein dhnliches
Verhalten findet Sigmund in [Sig97] fiir Ionen mit Geschwindigkeiten im Bethe-Bloch-Bereich.
Dabei ist der Verlauf des Energieverlustes als Funktion des Ladungszustandes umso flacher je
kleiner das Verhdlinis Z; /Z; ist.

Der Energieverlust des Ions ldsst sich bei Kenntnis des Oberflichenenergieverlustes gemif
Gleichung (5.2) und bei Kenntnis der Ionentrajekiorie und des momentanen Ladungszustands
bestimmen. Bezeichnet man die Trajektorie mit z(¢), wobei ¢ der Kurvenparameter ist und geht
man zunichst von einem festen Ladungszustand aus, dann lisst sich der Energieverlust schreiben
als
dy
du

Dabei sind z und y die Komponenten senkrecht und parallel zur Oberflache (siehe Abbildung
5.6) und u ein Kurvenparameter. Es wird angenommen, dass die Trajektorie in einer Ebene
verlduft. Da die Streuung bei einem Streuwinkel von 35.5° erfolgt, ist anzunehmen, dass der
Punkt der groBten Annsherung nahe Null ist. Bei kleinen Bin- bzw. Austritiswinkeln ist der

8B = [ a)ds, do=1[(Ep + Ly, (5.6)
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Einfluss benachbarter Atome auf die Bahn des lons nicht zu vernachlissigen. Solange die Ionen
nicht entlang einer niedrig indizierten Achse einfallen, l3sst sich das Potential U der Au-Monolage
als planares Potential schreiben [Fel82]:

U(z) = 2W2122asmNdAl(\/ (z/ascr)2 +C? — Z/a') . (5-7)

Dabei ist ager der Lindhard-Abschirmradius, 2 = 3 und Ndy die Flachendichte der Mono-
lage. Diese Potential bewirkt eine Kraft, die senkrecht zur Oberfliche wirkt und das Ion von
dieser wegbewegt. Durch die Bildladung des Tons hervorgerufene Krifte, welche in der gleichen
Richtung wirken, sind fiir schnelle Ionen nicht zu hoher Ladung zu vernachlissigen [Sig97]. Die
Geschwindigkeit v kann in eine Komponente v senkrecht und eine Komponente v| parallel
zur Ebene zerlegt werden. Das Potential (5.7) wirkt sich nur auf die Komponente v, aus. Die
Wechselwirkung mit diesem Potential hat zur Folge, dass prinzipiell nicht beliebig kleine Aus-
bzw. Eintrittswinkel moglich sind. Eine Abschatzung fir den Grenzwinkel liefert der kritische
Winkel fiir planares Channeling. Dieser ist durch [Fel82]

'/ Nd
Weris = 2ﬂZ1Z2;SCT = (5.8)

gegeben. Fiir die Energie E ist hier vor dem Sto8 die Energie des Primérions einzusetzen und
nach dem StoB die um den kinematischen Faktor reduzierte Energie. Der Unterschied im kri-
tischen Winkel ist im vorliegenden Fall zu vernachlissigen, da der kinematische Faktor nahe 1
liegt. Gemessene kritische Winkel liegen typischerweise um einen Faktor 2 bis 4 unter den durch
(5.8) gegebenen Werten [Fel82]. Fiir 3 MeV Li-lonen bzw 1.2 MeV He-Ionen bei Streuung an
einer Monolage aus Au ergeben sich aus Gleichung (5.8) Winkel von 0.42° bzw. 0.55°. Auch
oberhalb dieser Winkel ist eine Auswirkung der Atomlage auf die Trajektorie des Ions méglich.
Sie lisst sich abschitzen, indem man den Winkel o; der Trajektorie zur Ebene unmittelbar
nach dem StoB mit dem Winkel aoo der Trajektorie im Unendlichen vergleicht. Bezeichnet man
die Geschwindigkeitskomponente des Ions in z-Richtung unmittelbar nach dem Stofl bzw. nach
Verlassen des Wechselwirkungsbereiches mit v; bzw. Vg dann folgt aus der Energieerhaltung

Voo = v} +2U(0)/m. (5.9)

tan o = \/('u sineg)? + 2U(0)/m1 /v cosa; . (5.10)

Es gilt dann

Bei einem Winkel o; = 1° ergibt sich z.B. ein Wert von 0 = 1.14° fiir 3 MeV Li-Ionen bzw.
O = 1.23° fiir 1.2 MeV He-Tonen. Aus diesem Grund sind besonders bei kleinen Austritts-
winkeln Abweichungen von einer einfachen geraden Trajektorie zu erwarten. Dies wirkt sich
geringfiigig auf den Energieverlust aus.

Die Trajektorien werden als hyperbelférmig angenommen, der Punkt der gréfiten Annihe-
rung ldsst sich mit Qleichung (5.7) nicht berechnen, da dieses Potential nicht stark genug ist
wmn eine Streuung um 35.5° zu bewirken. Daher wird stattdessen auf Gleichung (2.14) mit der
Bedingung A(r) = 0 zuriickgegriffen. Abbildung 5.8 zeigt den auf diese Weise erhaltenen Energie-
verlust von 3 MeV Li®+.Ionen nach Streuung an einer Monolage aus Au-Atomen. Dabei wurde
der kinematische Energieverlust durch den Streuprozess selbst nicht beriicksichtigt und es wurde
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ein Streuwinkel von 35.5° angenommen. Die diinne Linie zeigt einen Fit an diese Kurve geméiB

der Gleichung B

dx les

mit d %% e 0.1268 keV. Dieser Gleichung liegt die Annahme zugrunde, dass man den Ener-

AE=d f(l/ sinqy + 1/ sinag), (5.11)

gieverlust durch eine Schicht der Dicke d mit einen effektiven Energieverlust %‘ . beschreiben

kann. Nimmt man fiir diesen effektiven Energieverlust den Energieverlust im Volumen an, so
erhilt man fiir die Dicke Nd = 0.39 x 10'%at/cm?, was genau der halben Bedeckung entspricht.
Dieses Resultat lisst sich auf einfache Weise deuten. Da der Punkt der grifiten Anniherung
fiir MeV-Ionen praktisch Null und der Oberflichenenergieverlust fiir sehr kleine Abstinde nicht
sehr stark variiert (siche Abbildung 5.7), kann die Trajektorie der Ionen in sehr guter Ndherung

durch zwei gerade Teilstiicke beschrieben werden. In diesem Fall folgt aus Gleichung (5.6) und
(5.4) sowie (5.5) gerade B
AE=d Tz v’ (5.12)

mit d = 1/2 x §z. Mit anderen Worten ist die Abbremsung von Ionen, welche an einer einzelnen

61 O  Energieverlust entiang
5+ Trajektorie -

0 5 10 15 20 25 a0 35
Austrittswinkel o,

Abbildung 5.8: Energieverlust von 3 MeV Li®*onen nach Streuung an einer Monolage aus Au-Atomen
bei einem Streuwnikel von 35.5°. Der kinematische Energieverlust durch die Streuung selbst ist dabei

nicht beriicksichtigt.

Atomlage gestreuten Ionen werden, dquivalent zu der Abbremsung bei Transmission durch eine
halbe Atomlage der gleichen Atomsorte, wobei fiir den Energieverlust dieser halben Monolage der
Energieverlust im Volumen einzusetzen ist. Diese Uberlegung gilt nur, solange spezifische Ober-
flicheneffekte wie Oberflichenplasmonen als Ursache fitr den Energieverlust zu vernachliissigen
sind.

Der Einfluss des Si-Substrates auf den Energieverlust der gestreuten Ionen ist sehr viel gevin-
ger, da auf der einen Seite der spezifische Energieverlust selber geringer ist und auf der anderen
Seite die Si-Atome unterhalb der Goldatome liegen. Da allerdings nach (5.1) die Reichweite
besonders fiir niedrige Anregungen der Targetatome groB ist, miissen auch diese fiiz den Ener-
gieverlust beriicksichtigt werden. Abbildung 5.9 zeigt den spezifischen Energieverlust von 3 MeV
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Li-Tonen im Abstand z zu einer einzelnen Si(lll)-Eb_ene. Bereits im Abstand von etwa 0.5 A
ist der Energieverlust gegeniiber z=0 A auf etwa 30 % abgefallen. Da de_r Abfall hier 'sehr steil
ist, hingt der erlittene Energieverlust stark von der genauen _Lage de_r Si-Atome relativ zu dfen
Au-Atomen ab, die praktisch den Umkehrpunkt der 'I‘l"d.‘]EI'{tOI'le der L1—I(?nen .darstellefl. Da dl(?-
ser nur mit einer Genauigkeit von ~ 0.1 — 0.2 A bekannt ist [M1.1r01], vxin'd h.ler der l?.)mfa(;hhe;t
halber angenomimen, dass die Gold-und Silizium-Atome auf gleicher I_-Ioh.e hegen.. Die vxlreltere.n
Si-Atomlagen sind etwa 3 A tiefer im Volumen und k631nen daher mit .%Tem BhglfF a:ui Ab’Fnl—
dung 5.9 vernachlissigt werden. Die spezifischen Energieverluste von Li*" und Li"" in Si sind
ebenfalls in Tabelle 5.1 aufgelistet.
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Abbildung 5.9: Spezifischer Energieverlust von 3 MeV Li** im Abstand z an einer Monolage Si der
Bedeckung 0.78%10%%at/cm? .

Ladungszustand

Der einfache Zusammenhang zwischen Volumen- und Oberfldchen-Energieverlusten lisst sich
nicht auf den Austausch von Elektronen verallgemeinern. Der Wirkungsquerschnitt fiir Elektro-
nen-Einfang bzw. Elektronen-Verlust lisst sich zwar analog zu Gleichung (5.3) definieren mit
der Ersetzung T'(p) — P(p), wobei P(p) die stoBparameterabhéingige Wahrscheinlichkeit fir
Elektronen-Einfang bzw. Elektronen-Verlust angibt (siehe auch Abschnitt 2.3). Da diese Wir-
kungsquerschnitte jedoch iiber eine Differentialgleichung eingehen (siehe Abschnitt2.3.1), kann
man in diesem Fall nicht auf die gleiche einfache Weise den Effekt der obersten Atomlage be-
schreiben. Die im folgenden betrachteten Wirkungsquerschnitte fiir Elektronen-Einfang bzw.
-Verlust sind daher als Oberflichen-Wirkungsquerschnitte zu verstehen. Dabei wird nicht néher
darauf eingegangen, wie sich diese zu den Volumen-Wirkungsquerschnitten verhalten. Da die
Elektronendichte an der Grenzfliche zum Vakuum sehr steil abfillt, ist zumindest die gleiche
Groflenordnung der Oberflichen- und Volumenwirkungsquerschnitte zu erwarten.

Fiir die Beschreibung des Energieverlustes und der Ladungszustinde werden folgende An-
nahmen gemachi:

e Der Energieverlust wird durch den Ausdruck 5.12 beschrieben, wobei die oberste Atomlage
aus einer Monolage Au und Si jeweils der Bedeckung d = 0.78 x 10'%at/cm? besteht.
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e Der Ladungszustand des gestreuten Ions hingt nicht vom Ladungszustand des Ions direkt
vor der Streuung ab.

o Auf dem Weg entlang der Oberfliche sind die Wirkungsquerschnitte fiir Elektronen-
Einfang und Elektronen-Verlust vor und nach dem Stof gleich, eine explizite StoSpara-
meterabhingigkeit wird nicht berticksichtigt.

e Bs wird angenommen, dass die Wirkungsquerschuitte fiir Ladungswechsel nicht vom An-

regungszustand des Jons abhingen, sondern lediglich von seinem Ladungszustand und
ausreichend grof ist, um eine grofie Zahl von Ladungswechselprozessen zu bewirken.

In dem Fall, dass nur zwei Ladungszustdnde ¢; und ¢y in Betracht gezogen werden miissen,
ergibt sich fiir den gesamten Energieverlust entlang des einlaufenden und des auslaufenden Pfa-

des
1 dE dE 1 ,dE dE

AE = FEy — (E 111:‘31 + -(El?l‘ez) + sinog (—(Ellwal + d_zlzx‘ﬂ)' (5.13)
Dabei ist ’fo- _ der spezifische Energieverlust im Ladungszustand ¢; und z,.; baw. z,; die Linge
der Trajektorlie, auf welcher sich das Projektil vor bzw. nach dem Stofi im Ladungszustand ¢;
befindet. Es gilt

sin o

T
Tei = / F,;(z')dx'
0
T
Tai = /0 Foi(a')d, (5.14)

wobei F,; und Fy; die Ladungszustandsanteile des Ladungszustands g; vor bzw. nach dem Stof§
bezeichnen. Letztere entwickeln sich jeweils entsprechend den Ratengleichungen aus Abschnitt
2.3.1 mit Wirkungsquerschnitten oa; und 2. Kennt man das Verhiltnis f = F, /F der Ladungs-
zustandsanteile im Gleichgewicht F;, so gilt ¢ = 09, = f 012. Bezeichnet man mit g = Fyp/For
das Verhiltnis der Ladungszustandsanteile nach dem Einzelstol F; g, so erhilt man schlieBlich

S Bf+1-¢€ -
¢ B+
_ Bf+(1-6D
Y 1 ¢ O B
Teg = T — Tei
Loz = T Tgj, ‘(5'15)
mit den Abkiirzungen
B = oz(l+f)
£ = exp(-B)
D = (g-f/(1+g). (5.18)

Fiir den Ladungszustand ergibt sich
B _&@g-f+ill+g)

B —€{g-fl+l+g’
&' = exp (~B/sinwy) . (5.17)
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Abbildung 5.4 zeigt einen simultanen Fit der Gleichungen (5.13) und (5.17) an den gemesse-
nen Energieverlust und Ladungszustand. Als variable Parameter wurden dabei g, o0 und — wegen
der Ungenauigkeit in der Bestimmung der Energie (sieche Abschnitt 3.2.6) — auch Eg zugelassen.

Fiir f = 0.55 wurde der Wert fiir den kleinsten Austrittswinkel angenommen. Fiir die Bedeckung
wurde der gemessene Wert 0.8 x 10%%at/cm? eingesetzt.

5.2.2 Diskussion

3 MeV Li-Ionen: Fiir das Verhéltnis der Ladungszustinde nach dem EinzelstoB g=Fe/FE
ergibt sich aus dem Fit mit g = 1.15 ein gegeniiber den bei kleinen Einfallswinkeln gemessenen
Werten etwas erhohter Wert. Dies entspricht der Korrektur, die aufgrund der nicht ganz zu ver-
meidenden Wechselwirkung des Ions mit der Oberfliiche auf dem ausgehenden Weg zu machen
ist. Fiir den Wirkungsquerschnitt fiir Elektronen-Verlust ergibt sich ein Wert von 68 Mb. Dieser
ist allerdings mit einem grofien Fehler behaftet. Ursache hierfiir ist zum einen an der Streuung
der Datenpunkte und zum anderen die Tatsache, dass der Energieverlust von einer Anderung
des Wirkungsquerschnittes nicht sehr stark beeinflusst wird. Die mittlere Kurve in Abbildung
5.4(a) zeigt den gefitteten Verlauf des Ladungszustandsverhiltnisses, wihrend die obere und die
untere Kurve einem Wirkungsquerschnitt von 40 bzw. 140 Mb bei sonst identischen Parame-
tern entsprechen. Die Kurve fiir die Energieverluste wird davon praktisch nicht beeinflusst. Eine
direkte Auswirkung auf den Wirkungsquerschnitt ergibt sich bei einer Anderung des festgehalte-
nen Parameters f, dagegen hat die Wahl des ladungsabhiingigen Energieverlustes nahezu.keinen
Einﬁuss auf o. Ebenso wirkt sich die Wahl von f nur geringfiigig auf das Fitergebnis fiir g aus.

Der Energieverlust wird von dem verwendeten Modell gut wiedergegeben (vergleiche Abbil-
dung 5.7(b)). Dies ist in Anbetracht der vielen vereinfachten Annahmen ein wenig {iberraschend.
Bei der Beurteilung dieses Ergebnisses ist zu beachten, dass der Fehler in der Bestimmung der
Au-Bedeckung bei etwa 5% liegt. Dies wirkt sich unmittelbar auf den Energieverlust aus. Insge-

samt zeigt der Fit, dass sich Energieverlust und Ladungszustandsverteilung konsistent beschrei-
ben lassen.

1.2 MeV He-Tonen: Im Falle von He-Tonen ergibt sich ein dhnliches Bild. Das Verhiltnis
der Ladungsanteile betragt hier g = 0.53; der Wirkungsquerschnitt fiir Elektronen-Verlust ergibt
sich zu ¢ = 143 Mb. Der Fehler ist von der gleichen Gréenordnung wie beim Li. Entscheidend ist
hier, dass sich unabhéngig vom Ladungszustand des eingeschossenen Primirions ein identischer
Verlauf der Anteile der Ladungszusténde ergibt. Lediglich bei kleinen Austrittswinkeln liegen
die fiir Het™ gemessenen Werte unter denen fiir Het gemessenen. Dies deutet darauf hin, dass
im ersten Fall Elektronen in hohere Zustinde des Het+ eingefangen werden. Beim Verlassen der
Oberﬁ:‘ic:pe konnen diese leichter abgestreift werden als die Elektronen in niedrigeren Schalen.

Die Ahnlichkeit der Ladungszustandsverteilungen bei symmetrischer Streugeometrie und bei
kleinen Eintrittswinkeln belegt, dass der Einfang von Elektronen eine ebenso grofie Rolle spielt
wie der Verlust von Elektronen. Die Wahrscheinlichkeit, durch einem StoB bei dem vorliegenden
Streuwinkel ein Elektron mit He*++ einzufangen, betrigt P, .., = 0.35, die Wahrscheinlichkeit
fiir den Verlust des Elektrons bei He* betriigt P,.., = 0.65. Da P..., und P,.., die gleiche
Gréflenordnung haben, ist davon auszugehen, dass auch Kombinationen von Verlust und Einfang
vorkommen. Dies verdeutlicht, dass das Ergebnis des Einzelstofiprozesses bereits das Resultat
eines mehrstufigen Prozesses ist.

Der Energieverlust wird im Falle von He fiir kleine Winkel nicht so gut reproduziert wie
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fitr Li. Moglicherweise ist hier die Annahme einer geraden Trajektorie nicht mehr gerechtfertigt.
Trotzdem ist die Ubereinstimmung fiir alle bis auf den kleinsten Austrittswinkel zufriedenstel-
lend.

Vergleich mit Literaturdaten: Fiir die Gréfile des Wirkungsquerschnitts fiir Elektronen-
Verlust o; ist eine Berechnung sehr kompliziert, da mit zunehmender Kernladung des Target-
Atoms die Anwendung von Stérungsrechnungen erster Ordnung fraglich wird (siehe auch Ab-
schnitt 2.3). Das Targetatom stellt dann fiir das Projektilion, insbesondere bei kleinen Sto8-
‘parametern, keine kleine Stérung mehr dar. Als Folge davon miissen theoretische Ansétze ver-
wendet werden, die iiber die Stérungsrechnung hinausgehen. Dazu zidhlen z. B. coupled-channel-
Methoden oder die sogenannte ,sudden approximation“. In [Gra96, Voi99, Voi00] werden diese
Methoden auf den Fall von He'-Ionen bei Energien von 1-4 MeV in He-, Ne-, Ar-, Kr-und
Xe-Gasen angewendet und mit experimentellen Ergebnissen aus [San95] verglichen. Der Wix-
kungsquerschnitt zeigt danach eine schwache Abhéngigkeit von der Energie. Bei der niedrigsten
verwendeten Energie von 1 MeV liegen die gemessenen Wirkungsquerschnitte bei Werten von
etwa 20 Mb (He), 756 Mb (Ne), 125 Mb (Ar), 140 Mb (Kr) und 170 Mb (Xe). Mit zunehmender
Kernladung Z; zeigt sich ein S#ttigungseffekt. Da diese Arbeiten sich auf Wirkungsquerschnitte
in Gasen beziehen, sind deren Ergebnisse nur mit Einschrinkungen zum Vergleich mit den hier
gezeigten Daten geeignet. Zumindest in der GréSenordnung sollten allerdings die beiden Fille
iibereinstimmen. Fiir Au als Target ist am ehesten ein Wert in der gleichen Gré8enordnung wie
bei Xe zu erwarten. Der gemessene Wirkungsquerschnitt von 143 Mb liegt davon nicht weit
entfernt. Mehr als eine grobe Ubereinstimmung ist auch angesichts der vereinfachten Annahmen
in (5.17) nicht zu erwarten.

Die Wahrscheinlichkeit fiir den Verlust eines Elektrons bei einem Einzelsto8 wird durch drei
Prozesse bestimmt: Die Ionisation durch eine Elektron-Elektron-Wechselwirkung (antiscreening-
Beitrag), die Ionisation durch eine Wechselwirkung mit dem Targetkern (screening-Beitrag) und
das Abschiitteln der dufleren Elektronen aufgrund der plétzlichen Richtungséinderung beim Stof
(shake-off). Mit zunehmendem Z3 gewinnen die ersten beiden Beitrige an Bedeutung. Da die
Wahrscheinlichkeit fiir die Ionisation oder Anregung des Projektil-Elektrons nicht gréfier als eins
sein kann, konkurrieren alle drei Prozesse miteinander. Dies macht eine exakt Berechnung der To-
nisationswahrscheinlichkeit sehr kompliziert. In [Voi00] wird die Stoparameterabhiingigkeit der
Ionisierungswahrscheinlichkeit P, ;. fiir 1.5 MeV He™ in Kr berechnet. Fiir einen StofSparameter
von Null ergibt sich dort ein Wert von F,;,,=0.95. Diese Berechnung beinhaltet niherungsweise
sowoh! den screening- als auch den antiscreening-Beitrag. Fiir die relative Bewegung von Target
und Projektil zueinander wird eine gerade Linie angenommen. Daher sind shake-off-Effekte in
dieser Rechnung nicht enthalten. Fiir den Stoff von 1.2 MeV Het mit Au sollte sich aufgrund
der viel hoheren Kernladungszahl des Targets eher ein gréferer Wert ergeben.

Die Wahrscheinlickkeit fiir einen Shake-off-Prozess betrigt nach Abbildung 2.11 P,,, =
0.53. Dabei wird in diesem Fall die Anwesenheit der Elektron-Elektronen- und der Elektron-
Targetkern-Wechselwirkung komplett (bis auf die Richtungsinderung) ignoriert. Die GroBen
Py ipn und P, verhalten sich also in gewisser Weise komplementér zueinander, lassen sich aber
nicht ohne weiteres zu einer Gesamtwahrscheinlichkeit zusammenziehen, da sich beide Prozesse
gegenseitig beeinflussen, Trotzdem zeigt sich deutlich, dass die theoretischen Vorhersagen eher
auf eine vollsténdige Ionisation hinweisen als auf eine teilweise, wie es aufprund des hier genies-
sene Wertes von P, .., = 0.65 zu erwarten wire. Ein niedrigerer Ladungszustand lasst sich nur
mit dem Binfang eines Elektrons wihvend des Stofies erkliren. Dieser Sachverhalt uuterstiitzt
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die Vorstellung, dass bereits der EinzelstoB in einem mehrstufigen Prozess abléuft, bei welchem
der Verlust und der Einfang von Elektronen bei einem einzigen Stoff gleichzeitig vorkommen
kdnnen.

Die Einfang-Wahrscheinlichkeit P, bei einem kleinen Stofiparameter ist noch schwieriger ab-
zuschitzen, da diese iiblicherweise mit der Stérungstheorie berechnet werden. Dies fiihrt bei sehr
kleinen StoBparametern zu ungenauen oder falschen Ergebnissen, mitunter zu Wahrscheinlich-
keiten P, > 1 [Jak89]. Die Annahme, dass P, gegeniiber P, nicht zu vernachléssigen ist, scheint
allerdings plausibel. So wird z. B. in [Kho97] die Stofiparameterabhingkeit der Einfangwahr-
scheinlichkeit von 250 keV Protonen bei Sté8en mit Ni berechnet. Bei kleinen Stofiparametern
ergeben sich dabei Werte im Bereich von P, = 0.5. Diese Gréfenordnung sollte — sehr grob —
auch fiir 1.2 MeV Hett in Au gelten. Auch hier zeigt sich, dass die Gréflenordnung der hier
gemessenen Einfang-Wahrscheinlichkeit nicht unplausibel ist.

Im Falle des 3 MeV Li-Ions ergeben sich mit P, .., = 0.46 und 0 = 68 Mb niedrigere
Werte als fiir 1.2 MeV He. Dieser Umstand lésst sich mit der hoheren Bindungsenergie des
Elektrons im Li-Ton plausibel machen. Im Falle von Li-Ionen sind keine Literaturdaten fiir die
Wahrscheinlichkeiten fiir Einfang oder Verlust eines Elektrons bekannt. Die Wahscheinlichkeit
fiir shake-off betrigt hier P,, = 0.36. Da die Geschwindigkeiten beider hier eingesetzten Ionen
nicht sehr weit auseinander liegen (4.2vg fiir Li und 3.5vg fir He), sollte sich im Grofien und
Ganzen fiir 3 MeV Li-Ionen das gleiche Bild ergeben wie bei 1.2 MeV He.

5.2.3 Zusammenfassung

Die Ergebnisse dieses Abschnitts haben deutlich gemacht, dass sich bei einem einzelnen Stofl
von schnellen Ionen mit Atomen bei dem hier betrachteten Streuwinkel von 35.5° bereits ein Zu-
stand einstellt, welecher das Resultat konkurrierender Elektronen-Verlust- und Einfang-Prozesse
darstellt. Weder die Wahrscheinlichkeit fiir den Verlust eines Elektrons noch die Wahrschein-
lichkeit fiir den Einfang eines Elektrons sind vernachlissighar klein. Dies fithrt dazu, dass der
Ladungszustand des eingeschossenen Ions keinen Einfluss auf die Ladungszustandsverteilung der
gestreuten Ionen hat. Unter diesen Voraussetzungen kann man davon ausgehen, dass wihrend des
Stofiles mehrere Einfang- und Verlust-Prozesse auftreten kénnen und die Ladungszustandsver-
teilung der gestreuten Ionen infolgedessen bereits eine Art stationdre Verteilung darstellt. Diese
wird im Folgenden als Einzelstof}-Verteilung bezeichnet. Der Energieverlust der gestreuten Ionen

zeigt wegen der grofien Wirkungsquerschnitte fiir den Einfang oder Verlust von Elekironen keine
Abhingigkeit vom detektierten Ladungszustand.
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5.3 Ladungszustandsverteilungen von schweren Ionen -
Abhingigkeit von Energie und Primérion

Fiir die Interpretation von HRBS-Spektren sind in erster Linie die Unterschiede zwischen der
Einzelstofiverteilung und der Gleichgewichtsverteilung von Interesse. Wihrend die Einzelstofiver-
teilung bei der Analyse oberflichennaher Schichten eine Rolle spielt, gewinnt die Gleichgewichts-
verteilung fiir die Streuung in groffen Tiefen an Bedeutung. Zu Ladungszustandsyerteilungen im
Gleichgewicht existieren zahlreiche Literaturdaten. Dagegen sind nur wenige Untersuchungen zu
Einzelstof3-Verteilungen bekannt. Diese werden im Folgenden kurz vorgestellt. “

In [Jam97, Jam98] werden Ladungszustandsverteilungen von He-, Ne- und Ar-Tonen nach
Streuung an dicken Au-Schichten prédsentiert. Diese Messungen wurden bei einer Energie von
1.2 MeV unter einem Streuwinkel von 38° durchgefiihrt. Die Tiefenaufldsung an der Oberflache
lag bei diesen Experimenten im Monolagenbereich und darunter. Es ergeben sich gegeniiber
dem Gleichgewichtsfall deutlich erhdhte Ladungszustinde. Im Fall von Ar-Ionen wird die glei-
che Messung mit Au-Dampf als Target bestiitigt. Die Ergebnisse werden damit erkldrt, dass
die Einzelstof- Verteilung generell gegeniiber der Gleichgewichtsverteilung zu héheren Ladungs-
zustinden verschoben ist. In [Blo99} wird fiir 1 MeV Ar-Ionen nach einer Streuung an verschie-
denen Edelgasen bei Streuwinkeln von 5°%in dhnliches Verhalten gefunden,

In [Boe97] wird die Strenung von 3 MeV C an Sub-Monolagen von Au und Ag bei Streu-
winkeln von 40° und 60° mit der Gleichgewichts-Ladungszustandsverteilung verglichen. Letztere
wird durch HRBS-Messungen an dicken Au- bzw. Ag-Schichten erhalten. Es ergibt sich ein sehr
geringer Unterschied zwischen der Einzelstof- und der Gleichgewichts-Verteilung, wobei wieder-
um die Einzelstofiverteilung die - in diesem Fall geringfiigig - hoheren Ladungszustinde liefext.
Praktisch kein messbarer Unterschied wird hingegen zwischen den Ladungszustandsverteilungen
nach Streuung an Au einerseits und Ag andererseits gefunden. Dariiber hinaus wird auch keine
Abhéingigkeit vom Streuwinkel beobachtet. Diese Beobachtungen werden damit erklirt, dass das
Ladungszustandsgleichgewicht bereits in einem einzigen Sto} erreicht wird.

Neben diesen Arbeiten an Festkorpertargets gibt es eine Reihe von Untersuchungen von
Ladungszustandsverteilungen verschiedener Ionen im Bereich 6 < Z; < 10 nach Streuung an
Gasen mit 7 < Z3 < 18 bei Geschwindigkeiten im Bereich 1 < v < 2 und Streuwinkeln von
0 < 5°[Mer84]. Auch hier wird das Erreichen des Gleichgewichtes nach einem einzigen Stof
beobachtet.

In [Kim92] werden Experimente zur Streuung von 0.5 MeV He-Ionen an einer SnTe-Ober-
fliche bei einem Streuwinkel von 35.5°vorgestellt. Der Vergleich mit Messungen an SnTe-Folien
weist auch hier auf eine sehr groBe Ahnlichkeit von EinzelstoB- und Geichgewichtsverteilung hin,

Da die aus der Literatur bekannten Ladungszustandsverteilungen hinsichtlich des Unterschie-
des zwischen der Einzelsto- und der Gleichgewichtsverteilung ein uneinheitliches Bild ergeben,
auf der anderen Seite aber auch fiir sehr unterschiedlichen Primérionen gemessen wurden, wi-
den fiir die vorliegende Arbeit EinzelstoBverteilungen von Li, C, und F-Ionen bei Energien von
einigen hundert keV/amu nach einer Streuung an Au-Atomen gemessen und mit den entspre-
chenden Gleichgewichtsverieilungen verglichen. Diese decken einen grofien Bereich der zweiten
Periode des Periodensystems ab und sind mdgliche Kandidaten filr die HRBS mit schweyen
Tonen.

Die Einzelstofverteilungen wurden durch Strevung an den in Abschnitt 5.1.2 beschriebenen
Proben erhalten. Um den Einfluss der Oberfliche auf den Ladungszustand zu minimieren {sie-
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Abbildung 5.10: RBS-Spektren von dicken Au-Schichten, gemessen mit 3 MeV Li%*-lonen, fiir detek-
tierte lonen Li** bzw. Li%+.

he Abschnitt 5.2.2) wurde ein Einfallswinkel von oy =17.5° gewshlt. Fiir die Bestimmung der
Gleichgewichtsverteilungen wurden HRBS-Spektren von 40 nm dicken Goldschichten fiir alle re-
levanten Ladungszustiande gemessen. Die Schichten wurden ex-situ mittels Elektronenstrahlver-
dampfung hergestellt. Die verwendeten Energien und Ionen sind in Tabelle 5.3 zusammengefasst.
Wegen des begrenzten Masse-Energie-Produkts des Browne-Buechner-Spektrometers konnten
bei einigen Ionen, fiir welche der Ladungszustandsanteil F nicht zu vernachlissigen war, nicht
direkt gemessen werden. In diesen Fillen wurde der Anteil mit Hilfe des RBS-Detektors in der
Streukammer abgeschitzi.

Zusétzlich zu den Messungen an Au-Schichten werden Einzelstofiverteilungen von Cl-Ionen
nach einer Streuung an Sb bzw. an Ta gezeigt. Die Herstellung der dazu verwendeten Schichten
wird in Abschnitt 5.1.2 beschrieben.

Die Diskussion der Daten erfolgt weitgehend auf qualitativer Basis. Theoretischen Berech-
nungen unter Beriicksichtigung aller Wechselwirkungen sind auf Grund der groflen Zahl von
Elektronen allein im Au-Atom und des Vielteilchencharakters des Stofiprozesses schwierig. Le-
diglich fiir den shake-off bietet sich die Moglichkeit einer Abschitzung. Die Berechnung erfolgt

dabei analog zu dem in [Boe97] beschriebenen Verfahren. Einzelheiten dazu sind in Anhang E
zusammengefasst.

fon Energie (MeV) ¢ (e)
Li 1.5+45 245 3++; 5++;
C 24 44+

F | 1545 2.34; 3.154; 6.3+

Tabelle 5.3: Zusammenfassung der lonen und Energien, bei denen Ladungszustandsverteilungen nach
einem EinzelstoB und im Gleichgewicht gemessen wurden.
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5.3.1 Li-Ionen

Abbildung 5.10 zeigt die HRBS-Spektren von 3 MeV Li. Der Ladungszustand des Primérions
war dabei Li?*, die Spektren wurden fiir Li** und Li®* gemessen. Beiden Spektren zeigen den ty- -
pischen Verlauf des RBS-Spektrums einer dicken Schicht. Der Vergleich der Spektren lésst keine
Abhingigkeit der Form des Spektrums vom Ladungszustand des registrierten Ions erkennen. Der
effektive Energieverlust betrégt fiir Li in dieser Geometrie 8.4 keV /nm. Eine grobe Abschitzung
der Gleichgewichtslidnge I ldsst sich mit dem in Abschnitt 5.2.2 erhaltenen Wirkungsquerschnitt
fiir Elektronen-Verlust an einer Gold-Oberfliche von =68 Mb durchfithren. Wegen g ~ 1/o
erhilt man lg = 1.4 x 10'% at/cm?. Dies entspricht bei der vorliegenden Geometrie einer Tie-
fe von etwa 0.4 nm. Fiir das Ladungszustandsverhédltnis F2/F3 im Gleichgewicht ergibt sich
hier ein Wert von etwa 0.79. Dies ist zu vergleichen mit dem Wert g = 1.15 fiir den Binzelstof
aus Abschnitt 5.2.2. Die entsprechenden Ladungszustandsanteile lauten F5=0.535 und F3=0.465
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Abbildung 5.11: Mittlere Ladungszustinde von Li-, C-, und F-lonen als Funktion der Energie. Volle
Symbole: EinzelstoB-Verteilung, offene Symbole: Gleichgewichtsverteilungen, gekreuzte Symbole: shake-
off-Verteilungen. Der Fehler bei der Bestimmun des mitteleren Ladungszustands betrdgt etwa 0.03 ¢
(siehe Anhang F).

fiir den Einzelstofl bzw. Fy=0.441 und F3=0.559 fiir den Gleichgewichjsfall. Die Unterschiede
sind zwar klein, aber deutlich iiber der Fehlergrenze (siche Anhang F). Es ist erstaunlich, dass
der Ladungszustand nach einem EinzelstoB niedriger ist als im Gleichgewicht, Aufgrund der
sehr viel grofleren Wechselwirkung von Ton und Targetatom beil einem kleinen Stofiparameter
ist eher der umgekehrte Fall zu erwarten. Eine eindeutige Evklirung hierfiir kann mit den zur
Verfiigung stehenden Daten nicht gegeben werden. Als mdgliche Ursache fiir dieses Verhalten
bietet sich die folgende Uberlegung an. Ein Stof kann generell auch zu einer Anregung des Ions
fithren. Wenn dieses Ion nur einen einzigen StoB erleidet, kann dieses angeregte Ion wieder in
den Grundzustand iibergehen. Folgen dagegen eine grofie Zahl weiterer Stéfe, so kann das Ton
in einem nachfolgenden Stof leichter ionisiert werden, da es sich in einem angervegten Zustand
befindet. Da die mittlere Stofidauer kleiner ist als die Lebensdauer des angeregten Zustands,
kann eine Ionisation in zwei Stufen erfolgen. Dieser Effekt ist analog zumn sogenannten Dichte-
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Effekt, welcher fiir den Unterschied des mittleren Ladungszustands in Gasen und Festkérpern
verantwortlich ist [SchO1].

Abbildung 5.11 zeigt den mittleren Ladungszustand g von Li-Ionen als Funktion der Ener-
gie der gestreuten Ionen fiir den Einzelsto und im Gleichgewicht. Es wurden jeweils glei-
che Prim3renergien verwendet. Wegen des zusétzlichen Energieverlustes bis zum Erreichen des
Gleichgewichts liegt die Energie, fiir die der mittlere Ladungszustand im Gleichgewicht bestimmt
wurde, jeweils etwas niedriger. Es gibt eine grofie Ahnlichkeit im Verlauf beider Kurven als Funk-
tion der Energie. Im gesamten hier betrachteten Energiebereich ergibt sich eine Differenz von
etwa 0.1 Elementarladung. Der mittlere Ladungszustand im Gleichgewicht liegt dabei durchweg
hoher als der mittlere Ladungszustand nach einem Einzelstof.

 Neben der Gleichgewichts- und der Einzelstof-Verteilung zeigt Abbildung 5.11 die mittle-
ren Ladungszustinde, welche sich allein durch shake-off ergeben. Fiir Li-Ionen folgt diese dem
Verlauf der Gleichgewichts- und der Einzelsto-Verteilung, fithrt aber insgesamt zu kleineren
Ladungszusténden. Es ist nach den im vorhergehenden Abschnitt gefundenen Ergebnissen auch
nicht zu erwarten, dass die Betrachtung von shake-off alleine ausreicht, um die erhaltenen La-
dungszustandsverteilungen zu verstehen.

Insbesondere wegen der geringen Gleichgewichtstiefe ist Li fiir HRBS-Untersuchungen gut
geeignet. Mit diesem Wissen ist es nicht verwunderlich, dass die in Kapitel 4 gezeigten Spekiren
von Mehrfachschichten ohne die Annahmen einer vom Ladungszustand abhéngigen Tiefenskala
. oder einer ausgeprigten Abhingigkeit der Ladungszustandsanteile an der Oberfliche sehr gut
beschrieben werden kdnnen.

5.3.2 C-Ionen

Abbildung 5.12 zeigt RBS-Spektren einer dicken Au-Schicht mit C%t+ als Primérion fiir vier
verschiedene detektierte Ladungszustinde.
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Abbildung 5.12: Links: Spektren einer dicken Au-Schicht, gemessen mit 2 MeV C2* als Primérion. Die
detektierten Ladungszustinde sind C2*, C3+, C*+ und C3F. rechts: Vergleich der Ladungszustandsver-
teilungen nach einem EinzelstoB und im Gleichgewicht.

Im Gegensatz zu den Li-Spektren ist die Form der Spekiren fiir die verschiedene Ladungs-
zusténde hier nicht identisch. Fiir den Ladungszustand C** ergibt sich eine deutlich schirfere



5.3. LADUNGSZUSTANDSVERTEILUNGEN VON SCHWEREN IONEN -
ABHANGIGKEIT VON ENERGIE UND PRIMARION 105

Vorderkante als fiir die Ladungszustinde C** und C?*. Der Ladungszustand C** ist nur ganz
schwach an der Oberfliche zu erkennen. Die Ladungszustandsverteilungen im Gleichgewicht und
nach einem Einzelsto sind sehr dhnlich. Die Unterschiede in den Ladungszustinden C3t und
2+ sind im Rahmen des Fehlers von etwa 3% nicht signifikant. Beim Ladungszustand C*t
ergibt sich eine deutliche Abweichung. Diese Abweichung ist die Ursache fiir die gréfiere Schirfe
der Vorderkante in Abbildung 5.12.

Im Gegensatz zum Li-Ion einer Energie von 3 MeV, das hichstens ein gebundenes Elektronen
mitfiihrt, sind an C-Ionen bei einer Energie von 2 bzw. 4 MeV je nach Ladungszustand zwischen
2 und 5 Elektronen gebunden. Qualitativ ist zu erwarten, dass die Elektronen der innersten
Schale, deren Bindungsenergie fiir neutrale Atome in guter Naherung (Z; — 0.3)?/2 betrigt, bei
vergleichbaren Projektilgeschwindigkeiten weniger einfach ionisiert werden kénnen je hoher ihre
Bindungsenergie ist. Dies gilt auch fiir den shake-off-Effekt. Abbildung 5.13 zeigt die Wahrschein-
lichkeiten fiir den Verlust eines Elektrons der K- bzw. L-Schale durch shake-off als Funktion der
Geschwindigkeit vs (zur Definition von vs siehe Abschnitt 2.3). Die hier betrachteten Energien
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Abbiidung 5.13: Wahrscheinlichkeit fiir die Anregung eines Elektrons der K- bzw. L-Schale des Jons C3+
im Grundzustand aufgrund einer pldtzlichen Beschleunigung auf die Geschwindigkeit v;. Durchgezogene
Linie: lonisation, gestrichelte Linie: Anregung in M-Schale oder héher.

2 und 4 MeV entsprechen Geschwindigkeiten v, von 1.57 a.u. und 2.22 a.u. Die Wahischeinlich-
keit fiir eine Ionisation eines K-Elektrons durch shake-off liegt in beiden Fallen unter 10%. Fiir
die L-Schale liegt dieser Wert deutlich hoher. Neben der Ionisation ist auch eine Anregung des
Projektils wahrscheinlich. Dazu ist in Abbildung 5.13 zusitzlich die Wahrscheinlichkeit fiir eine
Tonisation oder Anregung in die M-Schale oder hoher dargestellt. Der mittlere Ladungszustand,
welcher aus einem reinen shake-off-Vorgang resultiert, ist zum Vergleich ebenfalls in Abbildung
5.11 abgebildet. Gegeniiber den gemessenen mittleren Ladungszustinden ergibt sich wie im Falle
der Li-Ionen ein niedrigerer Ladungszustand.

Fiir C-Ionen gilt in Hinblick auf die HRBS das Gleiche wie fiir Li-Ionen. Wegen der sehr
dhnlichen Ladungszustandsverteilungen nach einem Einzelstof einerseits und im Gleichgewicht
andererseits eignen sich C-Tonen gut als Primérion fiir die HRBS.
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5.3.3 ¥F-Ionen

Abbildung 5.14 zeigt die F-Spekiren einer dicken Au-Schicht, zusammen mit der entsprechen-
den Gleichgewichts—La,dungszustandsverteilung und der Ladungszustandsverteilung von F nach
cinem EinzelstoB bei der gleichen Energie. Die Form der Spektren fir verschiedene Ladungs-
zustinde ist hier noch deutlicher verschieden als im Fall des C-Tons. Das Spektrum des Ions F3+
ist an der Oberfliche deutlich gegeniiber dem Volumen erhtht. Im Gegensatz dazu steigt die
Zzhlrate fiir das F3+-Ton mit zunehmender Streutiefe deutlich an.
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Abbildung 5.14: Links: Spektren einer dicken Au-Schicht, gemessen mit 3.15 MeV F2+ als Primirion.
Die detektierten Ladungszustinde sind F2F, F3+, F4+, F5* und FOt, Rechts: Vergleich der Ladungszu-
standsverteilungen nach einem EinzelstoB und im Gleichgewicht.

Insgesamt erscheint die Kante mit zunehmendem Ladungszustand schérfer. Die an Gold-Mono-
lagen gemessenen EinzelstoB-Spektren ergeben eine Ladungszustandsverteilung, welche um etwa
eine Einheit zu hoheren Ladungszustinden hin verschoben ist. Qualitativ ist dies in Uberein-
stimmung mit den Spektren der dicken Au-Probe. Bei den hier beobachteten Ladungszustinden
sind zwischen drei und sechs Elektronen an das F-lon gebundenen. Unter diesen Bedingungen
konnen Auger-Kaskaden zu einer Erhohung des Ladungszustandes beitragen. In [EIS97] werden
Ladungszustandsverteilungen berechnet, welche sich nach der Erzeugung einer einzelnen Va-
kanz in der K-Schale durch eine Auger-Kaskade ergeben. Fiir Ne erhilt man z.B. F, = 0.774
und F3 = 0.208. Dagegen fiihrt eine Vakanz in der Li-Schale zu Ladungszustandsanteilen von
Fy = 0.919 und F» = 0.08. Dies fithrt zu einer méglichen Erklarung fiir die Differenz in den La-
dungszustinden, vorausgesetzt, dass bei einem Einzelstof§ mehr Vakanzen im Primérion erzeugt
werden als im Mittel bei Transmission. Im letzteren Fall spielt neben dem Ergebnis eines Stofies
bei mittlerem oder groflem Streuparameter auch die Frequenz der Std8e eine Rolle. Dies macht
eine quantitative Abschitzung sehr schwierig.

Abbildung 5.15 zeigt die Wahrscheinlichkeit fir die Ionisierung eines Elektrons der K-und
der L-Schale eines F*-Tons mittels shake-off. Fiir die K-Schale ergibt sich eine noch kleinere Io-
nisierungswahrscheinlichkeit als beim C-Ion. In der L-Schale hingt die Ionisierungswahrschein-
lichkeit vom Bahndrehimpuls des Elektrons ab. Im wesentlichen ergibt sich ein #hnliches Bild
wie beim C-Ion, die dufleren Elektronen werden leichter abgeschiittelt als die inneren. Die dar-
aus resultierenden mittleren Ladungszustinde zeigt Abbildung 5.11. Im gesamten betrachteten
Energiebereich sind die mittleren Ladungszustinde nach shake-off kleiner als die gemessenen.
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Abbildung 5.15: Wahrscheinlichkeit fiir die Anregung eines Elektrons der K- bzw. L-Schale des lons F*
im Grundzustand aufgrund einer pl6tzlichen Beschleunigung auf die Geschwindigkeit vs.

Im Hinblick auf die hochauflésende RBS ist F weniger gut geeignet als C- und Li-Tonen.
Dies gilt insbesondere, da mit F-Ionen zum einen keine deutlich bessere Tiefenauflésungen zu
erwarten ist (siche Abbildung 4.2), zum anderen die Schéidigung aber zunimmt (siche Abbildung

4.6).

5.3.4 Cl-Ionen

Abbildung 5.16 zeigt die Ladungszustandsverteilung von Cl-Ionen der Energie 1.22 MeV nach
einem Stofl an Ta und Sb-Atomen. Fiir diesen Fall wurden keine Gleichgewichtsverteilungen ge-
messen. Aus diesem Grund wird an dieser Stelle auf Literaturdaten zuriickgegriffen. Der mittlere
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Abbildung 5.16: Ladungszustandsverteilung von Cl-lonen bei einer Energie von 1,22 MeV und ginem
Streuwinkel von 35.5°nach Streuung an Ta und Sb-Atomen.

Ladungszustand von 1.22 MeV Cl-Ionen liegt nach [Wit73, Shi92] bei 3.76 und damit deutlich un-
ter den gemessenen Werten von 5.38 fiir Streuung an Ta und 6.51 fiir Sb. Hinsichtlich der Zahl
an leicht gebundenen Elektronen sind F und Cl vergleichbar. Beide haben fiinf p-Elektronen
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und zwei s-Elektronen in der duBeren Schale. Die Geschwindigkeiten der im vorhergehenden
Abschnitt betrachteten F-Ionen sind ebenfalls mit denen der hier betrachteten Cl-Ionen ver-
é;leichbar. Trotzdem ergibt sich ein deutlicher Unterschied, wenn man die Ladungsverteilung im
Gleichgewicht mit der nach einem Einzelstof vergleichit. Diese Beobachtung deutet auf Auger-
Kaskaden als Ursache fiir die zusétzliche Ionisierung hin. Darliber hinaus fallt auf, dass die
Form der Verteilung stark asymmetrisch ist. Nach [E1397] ergibt sich z. B. bei Erzeugung einer
Li-Vakanz in Si bzw. Ar ein mittlerer Ladungszustand von 3.6 bzw. 3.24. Fiir eine K-Schalen-
Vakanz erhilt man sogar mittlere Ladungszustinde von 4.51 bzw. 4.36. Bei einem Stofl werden
in der Regel mehrere Vakanzen erzeugt, so dass der Ladungszustand entsprechend héher aus-
fallen kann. Fiir Cl wird in [E1S97] keine Verteilung berechnet, es ist aber anzunehmen, dass
diese im gleichen Bereich liegt. Auch wenn dieser Verglich kein direkter Beweis fiir den Einfluss
von Auger-Kaskaden ist, so deutet er doch sehr stark in diese Richtung. Die Messungen sind
qualitativ in guter Ubereinstimmung mit den Messungen aus [Blo99] und [Jam98].

Da. Cl-Ionen die Lebensdauer von Halbleiterdetektoren stark verkiirzen, eignen sie sich nicht
fiir Routinemessungen am Browne-Buechner.

5.3.5 Zusammenfassung

Fiir die untersuchten Ladungszustandsverteilungen von Li-, C-, F- und Cl-Ionen ergeben sich die
folgenden Trends: (i) Mit zunehmender Kernladung der Ionen ergeben sich, relativ zur Gleichge-
wichtsverteilung, zunehmend gréfere mittlere Ladungszusténde. Diese sind fiir Li-Ionen kleiner,
fiir C-Tonen geringfiigig grofer, und fiir F- und Cl-Tonen deutlich grofer als im Gleichgewicht.
Bine mégliche Ursache hierfiir ist in der zunehmenden Ionisierung durch Auger-Kaskaden zu
suchen. (ii) Die Differenz zwischen dem mittleren Ladungszustand im Gleichgewicht und nach
einem Einzelstof hingt nicht sehr stark von der Energie ab. Lediglich im Fall des F-Ions zeigt
sich bei der Energie 6.3 MeV ein Anndhern der mittleren Ladungszustinde. (iii) Die berechneten
mittleren Ladungszustinde, welche sich nach einem shake-off der Elektronen einstellen, zeigen
zwar eine dhnliche Abhingigkeit von der Energie wie die gemessenen, fithren aber durchweg zu
niedrigeren Werten. ‘



Kapitel 6

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird erstmals das Browne-Buechner-Spektrometer fiir die hoch-
auflésende Ionenstrahlanalyse im Ionenstrahlzentrum Rossendorf vollstindig vorgestellt. Ein
Schwerpunkt der Arbeit lag im apparativen Aufbau und der Inbetriebnahme des Spektrome-
ters und der zugehorigen Streukammer einschlielich der Einrichtungen zur Probenbehandlung
und -charakterisierung. Die Leistungsfahigkeit des Spektrometers wurde dann sowohl durch Mes-
sung von RBS-Spektren mit hoher Tiefenauflésung als auch durch grundlegende Untersuchungen
gur Ton-Festkorper-Wechselwirkung eindrucksvoll demonstriert. Im Rahmen der Arbeit wurden
fiir den gewihlten Messaufbau die experimentellen Bedingungen herausgearbeitet, welche den
routineméfigen Einsatz des Spektrometers fiir hochauflésende RBS-Anlaysen von Diinnschicht-
systemen ermdglichen. Fiir C- und Li-Ionen als Inzidenzteilchen wurde dabei insbesondere das
Straggling, das bei der Auswertung der Spektren eine wichtige Rolle spielt, in einem weiten
Bereich von Materialien genauer bestimmt. Mit Hilfe des Spektrometers konnte anch die Wech-
selwirkung des Ions mit dem Festkdrper bzw. einzelnen Atomen an seiner Oberfliche studiert
werden. Erstmals wurde der mittlere Ladungszustand nach dem Einzelsto$ an einem Goldatom
fiir verschiedene schwere Ionen in einem weiten Energiebereich ermittelt. Die Ergebnisse wei-
sen darauf hin, dass der mittlere Ladungszustand nach dem EinzelstoB in Abhéngigkeit von der
Kernladung des Primérions unterschiedlich stark vom Gleichgewichts-Ladungszustand abweicht.

Die hochauflésende Rutherford Riickstreu-Spekirometrie hat ein grofies Potential bei der
Charakterisierung von diinnen Schichten mit Dicken im Nanometer-Bereich bis hin zu Dicken
im Monolagen-Bereich. Der Bedarf der Materialforschung an quantitativen, schnellen und zu-
verlassigen Tiefenprofilen solcher Proben wichst sténdig. Der wesentliche Unterschied zur weit
verbreiteten Standard-RBS besteht dabei im Einsatz von Spektrometern in Verbindung mit
ortsauflssenden Detektoren. Diese Konfiguration bietet zum einen die Méglichkeit einer verbes-
serten Energieauflésung bei der Detektion der gestreuten Ionen. Zum anderen ist die Verwendung
schwerer Primirionen, deren grofieres Bremsvermégen eine bessere Tiefenauflosung erlaubt, da-
mit erst ohne nenneswerte Einschrankungen der Energieauflosung moglich. Die Verwendung von
Spektrometern bringt es allerdings mit sich, dass Ionen mit verschiedenen Ladungszustinden
getrennt gemessen werden miissen. Dariiber hinaus hingt der spezifische Energieverlust vom
Ladungszustand der Ionen ab. Da dieser direkt in die Konvertierung der Energie der gestreuten
Ionen in die Streutiefe eingeht, ist eine genaue Kenntnis der Ladungszustandsverteilungen der
gestreuten Ionen notwendig. Insbesondere waren bisher nur wenige Untersuchung zn Ladungs-
zustandsverteilungen unmittelbar nach dem Riickstofl bekaunnt.
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Der erste Teil der Arbeit befasst sich mit dem Aufbau des Browne—B1.1echne:r-Mag.neten als
hochauflésendem Ionenspektrometer. Dazu wurden in Kapitel 3 umfangreiche Simulationen der
ionenoptischen Eigenschaften dieses Spektrometers vorgestellt. Beso.ndere Beachtung wurde da-
bei den Effekten hoherer Ordnung gewidmet. Die experimentell bestimmte Lége der F(')kalebene,
welche von der in erster Ordnung zu erwartenden Lage abweicht, konnte mit dem Einfluss der
Randfelder und einer sehr kleinen Verkippung der Polschuhe zufriede.nstellen?l erklirt werden.
Dariiber hinaus wurde die Auswirkung dieser Effekte auf die Aberration bestimmt. SchlieBlich
wurde das Verhalten des verwendeten ortsauflésenden Detektors fiir schwere Ionen untersucht
und notwendige Korrekturen fiir die gemessenen Spektren ermittelt.

Im zweiten Teil der Arbeit wurde die Tiefenauflosung und die Entwicklung der Ladunsgzu-
standsverteilung in Tiefen von etwa 2 nm bis zu etwa 20 nm untersuc.ht. Dieser Bereich stellt
einen Ubergangsbereich dar. In groferen Tiefen ist die Uberlegenheit der HRBS gegenﬁber
der RBS nicht sehr ausgepriigt, da statistischen.Prozesse innerhalb des Ta,rge‘_us wie Stragg-
ling und Vielfachstreuung die Tiefenauflosung unvermeidlich begrenzen. In. geringeren Tiefen
hingegen sind Abweichungen von der Gleichgewichts-Ladungszustandsvertfaﬂung z e.zrwarten.
Kapitel 4 zeigt eine Reihe von Spektren von Mehrfachschichten, Wel'che eine Beurteilung der
Tiefenauflésung als Funktion der Tiefe ermdglichen. Dazu Werder‘l Fits vo'r‘gestellt, aus denen
das Straggling von 2 MeV C-Ionen und 5 bzw. 3 MeV Li-Ionen in verschiedenen Materialien
extrahiert wird. Fiir C-Tonen wird der Einfluss der Schidigung wihrend der Mgssung untersucht.
Die Schidigung verschiedener schwerer Ionen wird auf der Basis theoretischer Uberlegungen mit-
einander verglichen. Es zeigt sich, dass eine Verwendung von Ionen, welche schwerer als C sind,
auf Grund der erhdhten Schadigung ohne gleichzeitige Verbesserung der Tiefenaufidsung mit den
am Rossendorfer Tandetron zur Verfiigung stehenden Energien nicht sinnvoll ist. Prinzipiell ist
bei gleicher Schidigung mit leichten Ionen eine bessere Zahlrate zu erreichen als mit schweren.
Bei kleinen Ein- oder Austrittswinkeln macht sich fiir schwerere Ionen die Vielfachstreuung schon
ab wenigen Nanometern Streutiefe nachteilig bemerkbar. In dieser Streugeometrie sind leichte
Ionen gegeniiber schweren im Vorteil. Das Straggling von C- und Li-lonen l4sst sich am besten
mit Hilfe der semiempirischen Yang-Theorie abschitzen. Die aus den Messungen gewonnenen
Werte liegen etwas hoher als die theoretischen. Fiir die Bestimmung der Tiefenskala wurden
SRIM-Energieverluste verwendet. Hier zeigt sich fiir C-Ionen bei einer Energie von 2 MeV aus.
dem Vergleich mit XRD- und TEM-Untersuchungen der gleichen Proben eine systematische
Abweichung von den mit hochaufiésender RBS erhaltenen Tiefen bzw. Schichtdicken. Dies ist
“qualitativ in Ubereinstimmung mit kiirzlich von anderen Gruppen durchgefithrten Messungen
des spezifischen Energieverlustes schwerer Tonen. Die Abweichungen liegen bei etwa 10% und

wurden fiir die Materialien B4C, Si, Mo und W gefunden. Fiir zukiinftizge Messungen ist eine
ghnliche Korrektur wahrscheinlich.

Der letzten Teil der Arbeit beschiftigt sich mit Ladungszustandsverteilungen von schweren
Ionen nach einer Streuung mit Oberflichenatomen. Dazu werden in Kapitel 5 Ladungszustands-
verteilung von Li, C und F nach einer Streuung an einer Sub-Monolage aus Au-Atomen gezeigt
und mit den Ladungszustandsverteilungen im Gleichgewicht verglichen. Der Einfluss der Ober-
fliche wird an Hand der Streuung von He- und Li-Ionen bei verschiedenen Austrittswinkeln
untersucht. Diese Messungen zeigen, dass die Elektronen der Oberfliche einen starken Einfluss
auf den Ladungszustand und den Energieverlust der gestreuten lonen haben. Der Energieverlust
lasst sich mit Hilfe der Oberflachen-Stopping-Power zufriedenstellend beschreiben. Der Ladungs-
zustand nach einem EinzelstoB hingt fiir He bei einer Energie von 1.2 MeV nicht vom Ladungs-
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gustand des Primérions ab. Daraus folgt, dass der Ladungszustand nach einem Einzelstof} bereits
zu einer gleichgewichtsahnlichen Verteilung fiihrt. Der Vergleich von EinzelstoBverteilungen mit
den Gleichgewichtsverteilungen zeigt einen geringfiigigen Unterschied im Falle von Li- und C-
Tonen. Fiir F- und Cl-Ionen ergibt sich ein deutlicher Unterschied. Wahrend fiir Li-Tonen die
Gleichgewichtsverteilung zu hoheren Ladungszustéinden fiihrt, ist es bei C, F und Cl genau um-
gekehrt. Als Ursache fiir die mit zunehmender Kernladungszahl der Primérionen zunehmend
groBeren Unterschiede sind Auger-Kaskaden zu vermuten.

Die in der vorliegenden Arbeit présentierten Untersuchungen zeigen, dass sich die HRBS
mit schweren Ionen sehr gut zur Tiefenprofilierung von ultradiinnen Schichtsystemen eignet.
Die Messungen belegen, dass der Einfluss des Ladungszustandes wegen der grofien Ahnlichkeit
von Einzelstof- und Gleichgewichtsladungsverteilungen zumindest in Tiefen unterhalb etwa 2 nm
praktisch nicht messbar ist. Dies gilt zunéchst nur fiir C- und Li-Ionen bei den hier verwendeten
niedrigen Energien von einigen MeV. Es ist allerdings nicht zu erwarten, dass es bei anderen
Ionen mit Kernladungen, die zwischen denen von Li und C liegen, eine deutlichere Abhéngigkeit
zu finden ist. Die Verwendung von F-Ionen scheint dagegen wegen des grofleren Unterschiedes
von EinzelstoB- und Gleichgewichtsladungsverteilung weniger angebracht, zumal in den meisten
Fillen nur unmittelbar an der Oberfliiche, also da, wo die meisten offenen Fragen hinsichtlich
des Ladungszustandes zu erwarten sind, eine Verbesserung der Tiefenauflosung zu erwarten ist.
Noch schwerere Ionen wie z. B. das ebenfalls untersuchte Cl, bringen neben einer wahrschein-
lich deutlich grosseren Schidigung vor allem mehr offene Fragen iiber den Ladungszustand als
Antworten auf die Fragen der Materialzusammensetzung. Als Primérionen fiir die HRBS sind
daher in erster Linie, zumindest bei dem hier eingestzten Streuwinkel von 35.5° Li und C oder
auch die hier nicht untersuchten Be und B geeignet.

Allgemeine theoretische Berechnungen zum Ladungszustand eines Ions nach einem Stoff mit
einem Atom einer fiir die Fragestellungen der RBS typischen Masse sind im Moment nicht in
Reichweite. Daher stellen die hier gezeigten Ladunsgzustandsverteilungen nach einem Einzelstol
einen wichtigen Beitrag zur Beurteilung der Anwendbarkeit der RBS mit schweren Ionen dar.



Anhang A

Kinematische Fehler und
Strahlfleckfehler

bcosa,/sind,

— = Blende

detektierte
Primirstrahl Ionen

Abbildung A.1l: Zur Herleitung der kinematischen Fehler aufgrund von end_licher Detektordffnung und
endlicher Strahifleckbreite sowie des Fokalebenenfehlers aufgrund der endlichen Strahlfleckbreite (zur
Definition von y und z siehe auch Abbildung 3.4). ‘

Abbildung A.1 zeigt eine typische Anordnung eines RBS-Experiments in Vorwérts-Streu-
richtung. Die Divergenz des Primérstrahls ist nicht dargestellt. Beim Rossendorfer Browne-
Buechner-Spektrometer betriigt b ~1 mm und L =507 mm. d;=2.2 mm ist effektiv durch die
Breite des Detektors gegeben (siche Abbildung 3.4). Senkrecht zur Detektionsrichtung betrigt
die Strahlfleckbreite bsin(cs)/sin(an). Als effektiven Offnungswinkel erhilt man

S o2 + di

Af; = 2arcta,n(—si‘ﬂ‘2-1f———-). (A.1)

Die zugehdrige Verteilung ist keine Gaufiverteilung, sondern eine Kastenverteilung. Fiir die Stan-
dardabweichung ergibt sich dann ¢ = A6;/2v/3 und damit fiir die einer Gaufverteilung entspre-
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chenden Halbwertsbreite Almmy = 2.35A8; / 23 = g Af;. Zusammen mit Gleichung (A.1)
folgt daraus Gleichung (2.34).

Die Strahlfleckgréfie parallel zur Detektionsrichtung und damit die Ausdehnung des Ob-
jektes betrdgt (siehe Abbildung A.1 oben) b’ = b cos(a)/ sin(a;). Die daraus resultierende
Verschmierung des Bildpunktes ist in Abbildung A.1 oben veranschaulicht. Es kommt zu einem
Fokus vor oder hinter der Fokalebene und damit zu einer Verteilung ¢(z) der Intensitit des
Bildes. In Abbildung A.1 sind die unterschiedlichen Foki durch eine Verschiebung des Detek-
tors relativ zum festen Strahlenbiindel der detektierten Ionen in der Fokalebene angedeutet. Der
Ubersichtlichkeit halber ist der Detektor senkrecht zu den Ionentrajektorien gezeichnet. Fiir die

Verteilung o(z) ergibt sich mit zg = £4%

¥ /2
2 f gal_gn dy ’ 0< y <2z
22/A8,,
p(z) = # P (A.2)
2 f gAlTn dy , —zmp<y<0
—2z/Aby

Nach Ausfithrung der Integration und Normierung erhélt man

= In(2) 0<y< 2
@(z) = (A.3)
ﬁln('—‘zﬁ) , —H <Y< 0

Die Standardabweichung dieser Verteilung betrigt zp/3. Da die Verteilung bei z = 0 divergiert
Iiisst sich keine Halbwertsbreite definieren. Die einer Gaufiverteilung entsprechende Halbwerts-
breite betrigt 2.355y0 /3 =~ 0.2 Af,. Trigt man nun noch dem Winkel zwischen Fokalebene
und der Teilchentrajektorie Rechnung so ergibt sich schliefllich Gleichung (2.36).



Anhang B

Straggling-Formeln

Im Folgenden werc%en die Begriffe Bohr-Straggling, Chu-Straggling und Yang-Straggling zusam-
mengestellt. Dabei wird die Dicke des durchlaufenen Materials mit z bezeichnet und in nm

gemessen.
Bezeichnung | Formel (FWHM) | Giiltigkeit
schnelle, nackte Tonen in
Bohr 0Bpon, = 0.0384/ 222, Nz leichten Targets (Streuung
an freien Elektronen)
Protonen und He-Ionen bei
Chu 0B, = H(Zy, E[m1)0E2,,, allen Energien in allen Targets
(siche Abb. 2.6) (Streuung an gebundenen
Elektronen)
berticksichtigt zusétzlich den
Yang 0EZ, = Y(E/Zi’/ 2 722 m1)6E2,,, | EinfluB von Ladungsaustausch
(siehe Abb. 2.7 und Abb. B.1) bei allen Projektilen und
0B}, = f20E2,. +6E2 . Targets (hier: Festkdrper-
targets) und allen Energien
(Fit an experimentelle Daten)

Tazl'))elle BE;I: Ubersicht iiber verschiedene Straggling-Formeln. Die Einheiten lauten [z] = nm, [N]
10%at/em?®, [mi] = u. Esgilt f = Z*]Z; mit der effektiven Ladung Z*.

Die zur Bohr-Theorie gehorige Verteilung ist in grofien Tiefen gauBférmig und wird in kleinen

Tiefen durch die Landau-Vaviloy-Verteilung gegeben [Boh48, Landd, Vav57].

iiber. Die Verteilung ist fiiy grofie Tiefen gauBformig.t

Energieverlustverteilungen fiir kleine Tiefen [Blu50].
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Die Chﬂ'TI}GOIie ist eine verfeinerte Variante der Theorien von Bonderup und Hvelplund
[Bon71] und Lindhard und Scharff [Lin53] und geht fiir grofie Energien in die Bohr-Theorie

i N N -
Blunck und Leisegang erweitern die Landau-Theorie auf den Fall gebundener Elektronen und berechnen




Fiir Ionen, welche Elektronen mit sich fithren, wird das Straggling einerseits aufgrund der
abschirmenden Wirkung dieser Elektronen reduziert und andererseits aufgrund von Ladungs-
austauschprozessen erhdht. Ersteres lidsst sich durch die Einfiihrung einer effektiven Ladung
Z* = f x Z; beriicksichtigen (in der Bohr-Formel ist dann die Ersetzung Z; — Z* durch-
zufiithren), letzteres ist in der Yang-Formel in empirischer Form berticksichtigt.

= 04—

001 01 1
E/ Z13’2 ZZ”2 m, (MeV/amu)

Abbildung B.1: Ladungsaustausch-Straggling nach [Yan91].



Anhang C

Auswirkung der axialen
Defokussierung auf den Raumwinkel

Nur im Idealfall eines verschwindenden Randfeldes ist der Effekt der axialen Ablenkung der To-
nen exakt Null. Je grofer das Randfeld wird, umso deutlicher ist dagegen ein Fokussierungs- oder
Defokussierungseffekt zu spiiren. Da der Polschuhabstand beim Rossendorfer Browne-Buechner-
Magneten ~ 8 % des Kriimmungsradius betrégt, ist eine merkliche Auswirkung nicht auszu-
schlieBen. Aus diesem Grund wurde die axiale Fokussierung mit Hilfe von SIMION simuliert.
Dabei wurden die in Abbildung 3.7 gezeigten berechneten Felder benutzt. Da der Abfall der
Feldkomponente B, in diesem Fall langsamer ist als bei den gemessenen Feldern, wird der ent-
sprechende Effekt eher {iberschitzt. Auf eine Vermessung der transversalen Komponenten wurde
trotzdem verzichtet, da diese einen unnétig grofien Aufwand darstellt und keine wesentlich neuen
Erkenntnisse bringt.

Bezeichnet man den halben Offnungswinkel des Spektrometers in der Streuebene mit 1 =
A6;/2 und senkrecht dazu mit ¢ = Af, /2, so ergibt sich aufgrund der Komponente des B-Feldes
senkrecht zur Jonentrajektorie, eine Auslenkung des Ions in axialer Richtung. Diese Auslenkung
bewirkt eine effektive Verschiebung des Winkels 4 auf einen Wert ' > 9 wie in Abbildung C.1
angedeutet. Die Abhéngigkeit P (0, ) wurde durch eine SIMION-Simulation ermittelt und mit

Target

_l-\bhilf:lung C.1: Schematische Darstellung der Wirkung der axialen Defokussierung. Die Teiichentra-
jektorie wird am Spektrometerein- und Ausgang durch die Wirkung der transversalen Randfelder axial
ausgelenkt. Dadurch verindert sich der Offnungswinkel v des Teilchens auf o'

116




117

einer Funktion der Form
’lﬁ’ = a1p + agp + azpy + a4, 0 <9 < 3.5 mrad, —35 mrad < ¢ < 35 mrad (C.1)

gefittet. Die Beschrénkung auf 4 > O beruht auf der Mittelebenensymmetrie. Die Simulation
wurde nur fiir Teilchen der Sollbahn fiir 90°-Ablenkung, welche in der Mittelebene des Spektro-
metermagneten und in der Streuebene starten, durchgefithrt. Fiir Teilchen mit nicht zu grofien
Abweichungen in Energie und Startposition ergibt sich aber keine wesentliche Anderung.

Die Fitparameter lauten a; = 0.00003, ag = 1.0752, a3 = 2.3665 und aq4 = 2.44 x 1075. Der
Raumwinkel ist definiert als ’

Pmaz "Pmaw(@ba,vm:c)
AQ =2 / / dipdeo (C.2)
Pmin 0

Es gilt —@min = ©maz = dn/2L, wobei L der Blendenabstand ist und d,, die Blendendffnung
senkrecht zur Streuebene. Weiterhin gilt 'w;mn = dpet/2Lges mit der dpe; der Detektorbreite
und Lges der Gesamtlinge der Trajektorie. ¥max ($1naz) folgt durch Umkehrung aus Gleichung
(C.1). .
Fithrt man nun das Integral (C.2) aus und entwickelt das Ergebnis um 4 = 0 nach 1y, so
ergibt sich

A = 4¢mam80maz/ ag — 4040maz + O(‘Pr?maz) 72 3.72%mezPmaz) (0-3)
da der zweite Term auf der linken Seite zu vernachldssigen ist. Dies ist zu vergleichen mit dem
Ergebnis, welches sich bei kompletter Vernachldssigung der axialen Fokussierung ergibt:

AQ = 4PmorPmaz (04)

Der Unterschigd zwischen den Gleichungen (C.3) und (C.4) betriigt 7% und ist damit fiir die
meisten Anwendungen der Ionenstrahlanalytik in Anbetracht der Genauigkeit, mit welcher ande-
re relevante GréBen wie Fluenz, Wirkungsquerschnitte und spezifischer Energieverlust bekannt

sind, tolerabel.



Anhang D

Verwendete custom-file

Die in Kapitel 4 gezeigten WiNDF-Fits wurden mit Hilfe
[Bar97]:

S

des folgenden ndt.tcn-files erhalten

8 0.250.55 conveool offcool (define cooling rate)

1 1 flagoldb (0 for pure sim ann, 1 if jumps to grid search)

2 0.01 flagdpar: conv,chconv (0: fixed, 1: changes in grid search)

3 03 off,choff

4 00 pileup,chpileup

5 1.05 cha_sol,chsolcha

6 0.50 flagms, chms

7 0.500 pacctrns (fraction of initially accepted transitions-to calcu-
late t0)

9 750 200 safactor,saoffset (define length of Markov chain)
10 50000 Imarmax (maximum length of LMarkov)
11 0.005 0.001 errorl,error2 (to stop first and second fit procedures)

12 0.001 tminimo (to exit from sim ann)

13 0.10 acemax maximum percentage of transitions accepted in one
Markov chain

14 0.6 factnlay (weigth for chisquare < 2.)

15 10. xdmin (minimum internal layer thickness)

16 10000. maxthick (initial total thickness of sample)

17 50 nlini (initial number of layers)

18 3 compression (1-128 2-256 3-512)

19 1 convolution with FWHM (0 if not, 1 if yes)

20 1 1 if isotopes

21 0 figsmoo (0 if use raw data, 1 if smoothed-normal)

22 0

1 if post-processing normalises the output, 0 if not

WiF\IDF kann Schichten mit einer kleineren Dicke als der in Zeile 15 definierten erzeugen
sofern i str-file keine kleinere maximale Schichtdicke eingegeben wird. Fiir Einzelheiten sei au,f

das WinDF-Handbuch, Version NDF v.7.6 verwiesen.
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Anhang E

Shake-off-Wahrscheinlichkeiten

Die Wahrscheinlichkeit Py_,; fiir eine Anregung oder Ionisation eines Elektrons bei einer plotz-
lichen Beschleunigung eines Ions der Kernladung Z und der Ladung ¢; auf die Geschwindigkeit

v ist gegeben durch [Lan92, Mig39, Mig69]:

Z—q;
Py =|<k|exp (—iv > ra)IO > |2 (E.1)
a=1
Dabei ist | k > der angeregte Zustand und |0 > der Grundzustand des Atoms. Die Wahrschein-
lichkeit fiir eine Anregung oder Ionisation betrigt

P=1-Pyo. (B.2)

Fir wasserstoffihnliche Atome kénnen die Anregungswahrscheinlichkeiten analytisch berech-
net werden. Dabei spielen praktisch nur Anregungen bis zur M-Schale eine Rolle. Dieser Fall
ist in Abbildung 2.11 dargestellt. In [Boe97] wird Gleichung (E.1) auch auf Atome mit meh-
reren Elektronen angewendet. Wenn Korrelationseffekte vernachlissigt werden, kann der Zu-
stand |k > des Atoms als Produkt von Ein-Elektron-Wellenfunktionen geschrieben werden.
Nach [McG77, McG97] berechnet sich die Wahrscheinlichkeit fiir die Anregung eines bestimm-
ten Elektrons dann aus den entsprechenden Ein-Elektron-Wellenfunktionen. Auf diese Weise
erhilt man Wahrscheinlichkeiten Py, Pr, Par, ... fiiv die Anregung eines Elektrons der K, L,
M,. . .-Schale. Die Wahrscheinlichkeit P(k,I,m,...) fiir die gleichzeitige Anregung von &,I,m,...
Elektronen aus der mit Ng, Nr,, Nas, . . . Elektronen belegten K-, L-, M-,. . .-Schale ist dann durch
eine multinomiale Verteilung gegeben:

Nk . N, ,
P(k,l,m,..) = ( . )P/é(l—PK)NA Fx ( ZL)Pé(l—PL)N“’ X (ﬁf’)Pt?(l—PMW”"‘x. .
(E.3)
Fiir die vorliegende Arbeit wurden zur Berechnung der Wellenfunkiionen die Hartree-Fock-Slater
aus [Her63] verwendet.
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Anhang F

Mittlerer Ladungszustand
Fehlerbetrachtung

Der statistische Fehler bei der Bestimmung des mittleren Ladungszustandes § ist bedingt durch
den Fehler in der Messung jedes einzelnen Ladungszustandes. Der mittlere Ladungszustand ist
definiert durch

2 Qi

S (F.1)

Dabei erstreckt sich die Summe iiber alle relevanten Ladungszustinde ¢; mit Zéhlraten n;. Die
Zishlraten gehorchen der Poisson-Statistik und sind bei nicht zu kleinen n; durch eine Gaufivertei-
lung mit einem Mittelwert 7; und einer o-Breite von én; = /7i; gegeben. In guter Niherung kann
man n; = 7i; annehmen. Da die Ermittlung der Zéhlraten fiir jeden Ladungszustand statistisch
unabhiingig erfolgt, ist die Verteilung der Messwerte von g ebenfalls durch eine Gaufiverteilung
mit der Breite

qg=

(69)% = Z( 5n1, (F.2)

gegeben. Mit Gleichung (F.1) ergibt sich schheﬁhch
‘ ) L )
(6g)° = el > (g — P (F.3)
i

Dabei ist N = 3 _; n;. Flir eine System, in welchem nur zwei Ladungszusténde eine Rolle spielen
betrigt der Fehler hichstens 6§ = 1/(2v/N). Fiir die Messung aus Abbildung 5.4 ist N ~ 1500
und daher §7 ~ 0.01. Die Messungen fiir die verschiedenen Ladungszusténde sind auf die Fluenz
normiert. Diese lasst sich mit einer Genauigkeit von 0Q/Q = 1% reproduzieren. In (F.3) ist
dann n; durch n;(1+(6Q/Q)? n;) zu ersetzen. Dieser Fehler ist fiir N=1500 zu vernachlissigen.

Der systematischie Fehler ist hauptséchlich durch Variationen von Messpunkt zu Messpunkt
bedingt und l3sst sichk am besten durch wiederholte Messungen abschétzen. In Abbildung 5.4

betrégt der Fehler z. B. in I' = Fy/F; etwa 6'=0.1. Daraus resultiert ein Fehler in § von
5q—--¢1—);AI‘ ~ (.02 — 0.04.
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