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Kurzfassung

In der vorliegenden Arbeit wird erstmals das QQDS-Magnetspektrometer fiir die
hochstauflosende Ionenstrahlanalytik leichter Elemente am Helmholtz-Zentrum
Dresden-Rossendorf umfassend vorgestellt. Zusétzlich werden sowohl alle auf die
Analytik Einfluss nehmenden Parameter untersucht als auch Methoden und Modelle
vorgestellt, wie deren Einfluss vermieden oder rechnerisch kompensiert werden kann.

Die Schwerpunkte dieser Arbeit gliedern sich in fiinf Bereiche.

Der Erste ist der Aufbau und die Inbetriebnahme des QQDS-Magnetspektrometers,
der zugehorige Streukammer mit allen Peripheriegerdten und des eigens fiir die
hochstauflosende elastische Riickstokanalyse entwickelten Detektors. Sowohl das
umgebaute Spektrometer als auch der im Rahmen dieser Arbeit gebaute Detektor
wurden speziell an experimentelle Bedingungen fiir die héchstauflosende Ionenstrahl-
analytik leichter Elemente angepasst und erstmalig auf einen routineméakigen Einsatz
hin getestet. Der Detektor besteht aus zwei Komponenten. Zum einen befindet sich
am hinteren Ende des Detektors eine Bragg-lonisationskammer, die zur Teilcheniden-
tifikation genutzt wird. Zum anderen dient ein Proportionalzéhler, der eine Hochwi-
derstandsanode besitzt und direkt hinter dem FEintrittsfenster montiert ist, zur
Teilchenpositionsbestimmung im Detektor.

Die folgenden zwei Schwerpunkte beinhalten grundlegende Untersuchungen zur
Ionen-Festkorper-Wechselwirkung. Durch die Verwendung eines Magnetspektro-
meters ist die Messung der Ladungszustandsverteilung der herausgestreuten Teilchen
direkt nach einem bindren Stok sowohl méglich als auch fiir die Analyse notwendig.
Aus diesem Grund werden zum einen die Ladungszustinde gemessen und zum
anderen mit existierenden Modellen verglichen. Aulkerdem wird ein eigens entwickel-
tes Modell vorgestellt und erstmals im Rahmen dieser Arbeit angewendet, welches
den ladungszustandsabhéngigen Energieverlust bei der Tiefenprofilierung beriicksich-
tigt. Es wird gezeigt, dass ohne die Anwendung dieses Modells die Tiefenprofile nicht
mit den quantitativen Messungen mittels konventioneller Ionenstrahlanalytikmetho-
den und mit der Dickenmessung mittels Transmissionselektronenmikroskopie
iibereinstimmen, und damit falsche Werte liefern wiirden. Der zweite fiir die
Thematik wesentliche Aspekt der Ionen-Festkorper-Wechselwirkung, sind die
Probenschédden und -modifikationen, die wéahrend einer Schwerionenbestrahlung
auftreten. Dabei wird gezeigt, dass bei den hier verwendeten Energien sowohl
elektronisches Sputtern als auch elektronisch verursachtes Grenzflachendurchmischen
eintreten. Das elektronische Sputtern kann durch geeignete Strahlparameter fiir die
meisten Proben ausreichend minimiert werden. Dagegen ist der Einfluss der Grenzfla-
chendurchmischung meist signifikant, so dass dieser analysiert und in der Auswertung
beriicksichtigt werden muss. Schlussfolgernd aus diesen Untersuchungen ergibt sich
fiir die héchstauflosende Ionenstrahlanalytik leichter Elemente am Rossendorfer 5-MV
Tandembeschleuniger, dass die geeignetsten Priméarionen Chlor mit einer Energie von
20 MeV sind. In Einzelféllen, wie zum Beispiel der Analyse von Bor, muss die Energie
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jedoch auf 6,5 MeV reduziert werden, um das elektronische Sputtern bei der
notwendigen Fluenz unterhalb der Nachweisgrenze zu halten.

Der vierte Schwerpunkt ist die Untersuchung von sowohl qualitativen als auch
quantitativen Einfliissen bestimmter Probeneigenschaften, wie beispielsweise
Oberflachenrauheit, auf die Form des gemessenen Energiespektrums beziehungsweise
auf das analysierte Tiefenprofil. Die Kenntnis der Rauheit einer Probe an der
Oberflache und an den Grenzflachen ist fiir die Analytik unabdingbar. Als Resultat
der genannten Betrachtungen werden die Einfliisse von Probeneigenschaften und
Ionen-Festkorper-Wechselwirkungen auf die Energie- beziehungsweise Tiefenauflosung
des Gesamtsystems beschrieben, berechnet und mit der konventionellen Ionenstrahl-
analytik verglichen. Die Moglichkeiten der hochstauflésenden Ionenstrahlanalytik
werden zudem mit den von anderen Gruppen verdffentlichten Komplementarmetho-
den gegeniibergestellt.

Der fiinfte und letzte Schwerpunkt ist die Analytik leichter Elemente in ultradiinnen
Schichten unter Beriicksichtigung aller in dieser Arbeit vorgestellten Modelle, wie die
Reduzierung des Einflusses von Strahlschiden oder die Quantifizierung der Elemente
im dynamischen Ladungszustandsnichtgleichgewicht. Es wird die Tiefenprofilierung
von Mehrschichtsystemen, bestehend aus SiO,-Si;N,0.-SiO, auf Silizium, von Ultra-
Shallow-Junction Bor-Implantationsprofilen und von ultradiinnen Oxidschichten, wie
zum Beispiel High-k-Materialien, demonstriert.
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Abstract

In this thesis the QQDS magnetic spectrometer that is used for high resolution ion
beam analysis (IBA) of light elements at the Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
is presented for the first time. In addition all parameters are investigated that
influence the analysis. Methods and models are presented with which the effects can
be minimised or calculated.

There are five focal points of this thesis.

The first point is the construction and commissioning of the QQDS magnetic
spectrometer, the corresponding scattering chamber with all the peripherals and the
detector, which is specially developed for high resolution elastic recoil detection. Both
the reconstructed spectrometer and the detector were adapted to the specific
experimental conditions needed for high-resolution Ion beam analysis of light
elements and tested for routine practice. The detector consists of two components. At
the back end of the detector a Bragg ionization chamber is mounted, which is used
for the particle identification. At the front end, directly behind the entrance window
a proportional counter is mounted. This proportional counter includes a high-
resistance anode. Thus, the position of the particles is determined in the detector.

The following two points concern fundamental studies of ion-solid interaction. By
using a magnetic spectrometer the charge state distribution of the particles scattered
from the sample after a binary collision is both possible and necessary for the
analysis. For this reason the charge states are measured and compared with existing
models. In addition, a model is developed that takes into account the charge state
dependent energy loss. It is shown that without the application of this model the
depth profiles do not correspond with the quantitative measurements by conventional
IBA methods and with the thickness obtained by transmission electron microscopy.
The second fundamental ion-solid interaction is the damage and the modification of
the sample that occurs during heavy ion irradiation. It is shown that the used
energies occur both electronic sputtering and electronically induced interface mixing.
Electronic sputtering is minimised by using optimised beam parameters. For most
samples the effect is below the detection limit for a fluence sufficient for the analysis.
However, the influence of interface mixing is so strong that it has to be included in
the analysis of the layers of the depth profiles. It is concluded from these studies that
at the Rossendorf 5 MV tandem accelerator chlorine ions with an energy of 20 MeV
deliver the best results. In some cases, such as the analysis of boron, the energy must
be reduced to 6.5 MeV in order to retain the electronic sputtering below the detection
limit.

The fourth focus is the study of the influence of specific sample properties, such as
surface roughness, on the shape of a measured energy spectra and respectively on the
analysed depth profile. It is shown that knowledge of the roughness of a sample at
the surface and at the interfaces for the analysis is needed. In addition, the contribu-
tion parameters limiting the depth resolution are calculated and compared with the
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Abstract

conventional ion beam analysis. Finally, a comparison is made between the high-
resolution ion beam analysis and complementary methods published by other research
groups.

The fifth and last focus is the analysis of light elements in ultra thin layers. All
models presented in this thesis to reduce the influence of beam damage are taken into
account. The dynamic non-equilibrium charge state is also included for the quantifi-
cation of elements. Depth profiling of multilayer systems is demonstrated for systems
consisting of Si0,-Si;N,0.-SiO, on silicon, boron implantation profiles for ultra
shallow junctions and ultra thin oxide layers, such as used as high-k materials.

v
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Motivation

In vielen Bereichen der modernen Technologien werden Materialien mit genau
definierten Volumen- und Oberflicheneigenschaften benétigt. Oftmals ist diese
Forderung bei Verwendung eines homogenen Materials nicht zu erfiillen. Wahrend fiir
das Volumen Eigenschaften wie mechanische Festigkeit, elektrische Leitfdhigkeit,
Wairmeleitvermogen, optischer Brechungsindex oder Temperaturbestindigkeit im
Vordergrund stehen, werden an die Oberfliche oft andere Anforderungen gestellt.
Dazu gehoéren neben Rauheit, Polierbarkeit, Harte, Korrosionsbestédndigkeit oder
elektrochemischem Potential auch die elektronischen, magnetischen und optischen
Eigenschaften. Dies wird durch Aufbringen diinner Schichten, deren Material und
Oberflache die gewiinschten FEigenschaften aufweisen, oder durch Modifikation einer
diinnen Oberflachenschicht des Grundmaterials erreicht.

Beschichtungen wurden in der Vergangenheit auf vielfaltige Weise realisiert. Die
Techniken reichen vom Lackauftrag iiber die chemische Abscheidung, die Galvanik
bis zum Aufdampfen oder Aufsputtern (Katodenzerstdubung) im Vakuum [VENO0O].
Die Schichtdicken lagen dabei im Bereich oberhalb von 1 pm. Gleichzeitig mit der
Entwicklung der Abscheideverfahren fiir diese diinnen Schichten wurden hierfiir auch
Mess- und Priifverfahren entwickelt. Ziel dieser Verfahren der Diinnschichtanalytik
war ein moglichst genaues Verstdndnis dafiir, wie sich Prozessparameter bei der
Schichtabscheidung auf die interessierenden Eigenschaften der Schicht auswirken.
Insbesondere mit der Entwicklung der Halbleiterelektronik mit den hochkomplexen
integrierten Schaltkreisen wurden Analyseverfahren notwendig, die eine umfassende
Charakterisierung praktisch aller Eigenschaften der diinnen Schichten und ihrer
Oberflachen ermdglichten. Viele der physikalischen Grundlagen werden in [FEL 86|
behandelt, wihrend in [BUB"02] moderne Instrumentierung fiir viele dieser Verfahren
und typische Anwendungen vorgestellt werden.

Die notwendige Information iiber die Figenschaften der Schichten und Oberfldchen
erhdlt man im Allgemeinen nur durch den Einsatz mehrerer komplementéarer
Analysemethoden [VIC'09, OCO 03, BRU'92|. Auf Elektronen- oder Réntgendiffrak-
tion [BIR05| beruhende Methoden wie die Beugung niederenergetischer Elektronen an
Oberflichen LEED (engl.: low energy electron diffraction), die Beugung hochenergeti-
scher Elektronen bei Reflexion RHEED (engl.: reflection high energy electron
diffraction), die Transmissionselektronenmikroskopie TEM [WIL'96] oder die
Rontgenbeugung XRD (engl.: X-ray diffraction) liefern Aussagen iiber die Struktur
und Strukturdefekte. Fiir die Elementanalyse werden beispielsweise die Sekundério-
nen-Massenspektrometrie SIMS [WAT 06, MAG 82, AMS 05|, die Atomemissi-
onsspektrometrie AES, die energiedispersive Rontgenspektroskopie EDX [GOL'02],
die Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse TXRF, die Proton-induzierte Réntgen-
emission PIXE, die niederenergetische Ionenstreuspektroskopie LEIS (engl: low
energy ion scattering), die mittelenergetische Ionenstreuspektroskopie MEIS, die
Rutherford-Riickstreuspektrometrie RBS [GEI'09, RUT11|, die Elastische Riickstok-
analyse ERD [LEC'76] sowie die Nuklearreaktionsanalyse NRA eingesetzt. Aussagen
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zu chemischen Bindungen und elektronische Eigenschaften der ersten Atomlagen
eines Festkorpers erhilt man mit Methoden der Photoelektronenspektrometrie, wie
der AES, der Rontgenphotoelektronenspektroskopie XPS, der Ultraviolett-Photo-
elektronenspektroskopie UPS, der Elektronenenergieverlustspektroskopie EELS und
der Infrarot-Spektrometrie. Mit den verschiedenen Varianten der Rastersondenmikro-
skopie (beispielsweise Rasterkraft- [BIN'82|, oder Rastertunnelmikroskopie [BIN 86])
lassen sich mit atomarer lateraler Auflésung durch ortsaufgeloste Messung des
Tunnelstromes, der van-der-Waals-Krafte oder der magnetischen Kraft die Oberfla-
chentopografie, atomare Strukturen (Gitter-Rekonstruktion), Materialkontraste oder
magnetische Strukturen darstellen [HAM 91, WIE94, BIN 87, SCH49|.

Insbesondere die Entwicklung der Mikroelektronik in den letzten Jahrzehnten mit
dem rasanten Anstieg der Integrationsdichte von Schaltkreisen fiihrte zu einer immer
hoheren Anzahl von Transistoren pro Fldcheneinheit, wie in Moore s law vorherge-
sagt [HAMO99]. Mit der Verkleinerung der lateralen Transistorstrukturen war es
notwendig, immer diinnere Schichten und neuartige Materialien fiir die Isolator- oder
Metallisierungsschichten einzusetzen. Um zum Beispiel bei einer komplementiren
Metall-Oxid-Halbleiter-Schaltung (CMOS; engl.: Complementary Metal Oxide
Semiconductor) bei schrumpfender Gateoxid-Flache deren notwendige Kapazitdt zu
erhalten, muss die bisher verwendete SiO2- Gateoxidschicht immer diinner werden.
Diese Verkleinerung der Schichtdicke hat Grenzen, die durch den Anstieg des
Tunnelstromes gegeben sind. Deswegen miissen andere Gateoxidmaterialien mit
wesentlich hoherer Dielektrizitdtszahl als die € = 3,9 fiir SiO, (sogenannte high-k
Materialien) eingesetzt werden. Bei gleicher Kapazitdt pro Flache koénnen dann
grolkere Schichtdicken (bei gleichem Tunnelstrom) genutzt werden [WIL 01].
Aussichtsreiche Oxide fiir diesen Zweck sind beispielsweise HfO, [COP'04], ZrO,
[COP'00] oder La,O, [COP 01]. Andere wie Ta,O; oder TiO, sind thermisch nicht
stabil und damit nicht kompatibel mit dem CMOS-Prozess [WIL'01]|. Die Schicht-
dicken, die dabei angestrebt werden, liegen bei wenigen Nanometern. Ein weiteres
wichtiges Anwendungsgebiet fiir Stapel ultradiinner Schichten ist die Rontgenoptik
[GRO"04].

Mit abnehmender Schichtdicke steigt der Einfluss von Oberflichen und Grenzfliachen
auf die Eigenschaften der gesamten Schicht an. Neue Depositionsverfahren wie die
Atomlagenabscheidung ALD (engl.: Atomic Layer Deposition) kénnen zum Eintrag
von Kontaminationen und atomaren Transportprozessen fiihren, die selbst bei
Reichweiten von wenigen Atomlagen unerwiinschte Effekte haben. Die Charakterisie-
rung dieser ultradiinnen Schichten stellt qualitativ neue und hohe Anforderungen, wie
beispielsweise eine hohe Tiefenauflésung oder niedrige Nachweisgrenzen, an die
analytischen Verfahren.

Im Weiteren soll betrachtet werden, welche Beitrige die Ionenstrahlanalytik,
insbesondere die elastische Ionenstreuung, zur Elementanalytik ultradiinner Schichten
leisten kann. Ausgenommen sollen hier explizit die Moglichkeiten der LEIS sein, die
die Riickstreuung von Edelgas- oder Alkaliionen mit Energien zwischen 1 — 10 keV
nutzt, da hier lediglich die ersten zwei bis drei Atomlagen und keine tiefer liegenden
Elemente analysiert werden kénnen [BRO07].

Die MEIS-Technik ist eine Sonderform der RBS, bei der die riickgestreuten leichten
Ionen (H und He) mit Energien von typisch 100 keV mit hoher Energie- und
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Winkelauflosung detektiert werden. Dabei konnen gleichzeitig die Tiefenverteilung
der Elemente und aus den sogenannten blocking patterns die Kristallstruktur der
obersten Atomlagen bestimmt werden [BAI'01, GUS00]. Der Streuwirkungsquer-
schnitt ist bei diesen Energien noch stark beeinflusst durch die Elektronenabschir-
mung des Coulombpotentials des Kernes. Dieser Wirkungsquerschnitt lésst sich aber
hinreichend gut berechnen, so dass eine quantitative Analytik mdéglich ist. MEIS hat
eine sehr hohe Tiefenauflésung in Oberflichennihe, die aber mit zunehmender Tiefe
durch das starke Energiestraggling [CHU76] sehr schnell abnimmt. Bei hoheren
Energien, das heilst bei Energien im unteren MeV-Bereich, in dem auch die RBS und
ERD betrieben wird, ist dieser Effekt deutlich geringer. Bei diesen Methoden kann
somit auch in tieferen Regionen eine ausreichende Tiefenauflésung erzielt werden.
Jedoch sind die elektrostatischen Toroidspektrometer, die bei der MEIS die hohe
Energieauflosung liefern, fiir diese Energien nicht geeignet.

Die konventionellen Methoden der Ionenstreuung erlauben insbesondere bei Ionen-
energien im MeV-Bereich (RBS, ERD) eine quantitative, standardfreie Bestimmung
der Elementzusammensetzung diinner Schichten mit einer Unsicherheit im unteren
Prozentbereich [AMS'05]. Deshalb hat sich die RBS [GEI09, RUT11] seit langem zur
Messung von Tiefenverteilungen schwerer Elemente als Standard-Analysemethode fiir
diinne Schichten etabliert. Zunehmend wird auch die ERD [LEC 76] eingesetzt, um
die Tiefenverteilung leichter Elemente oder Isotope quantitativ zu bestimmen. Die
physikalischen Grundlagen beider Methoden werden in den folgenden Abschnitten
behandelt.

Beim Einsatz von einfachen Teilchenspektrometern (Halbleiterdetektoren, Ionisati-
onskammern, Flugzeitspektrometer) zur Messung der Energieverteilung der gestreu-
ten Ionen beziehungsweise der Riickstokionen betréigt die erreichbare Tiefenauflosung
circa 5nm. Um bei Energien oberhalb von 500 keV  Sub-Nanometer-
Tiefenauflésungen zu erzielen, miissen hochstauflosende Teilchenspektrometer
eingesetzt werden (Bsp.: [POL'09, AND 06, ICH'05, GRO 04, KLE03, CAR9S,
LAN'98, ARN 96, KIM 96, DOL 92, END '92]). Der Aufbau und der Betrieb diese
Spektrometer sind jedoch sehr aufwendig, weshalb Geréte dieser Art nur in wenigen
Laboratorien verfiigbar sind.

Es soll hier noch einmal darauf hingewiesen werden, dass die Hochenergie-
Ionenstreuung die unikale Eigenschaft besitzt, dass nur atomare Zweierstole eine
Rolle spielen. Fiir die Messung von Tiefenverteilungen wird die Schicht nicht
abgetragen oder signifikant verdndert, so dass atomare Transportprozesse in-situ
gemessen werden konnen, wie z. B. bei Temperprozessen. Im Helmholtz-Zentrum
Dresden-Rossendorf wurde ein Magnetspektrometer vom Browne-Buechner-Typ
aufgebaut, der seit mehreren Jahren fiir die hochstauflésende RBS eingesetzt wird
[VIE10, GRO 04, KLEO3]. Dieses Spektrometer ist, wie in diese Arbeit gezeigt wird,
fiir ERD wenig geeignet. Fiir die ERD mit hochster Tiefenauflosung wurde deshalb
im Rahmen dieser Arbeit ein neues Magnetspektrometer entwickelt und fiir die
Analyse leichter Elemente eingesetzt.






Kapitel 1

Physikalische Grundlagen

Die Rutherford Riickstreu-Spektrometrie (RBS) und die Elastische RiickstoRteilchen-
analyse (ERD) sind die fiir diese Arbeit genutzten Verfahren und werden aus diesem
Grund in den nachfolgenden Abschnitten genauer beschrieben.

Die RBS und die ERD sind identisch, was ihre physikalischen Grundlagen betrifft. In
beiden Féllen handelt es sich um elastische Stoke zweier Atomkerne, dem des
schnellen Ions und dem eines Atoms der zu untersuchenden Schicht [BOH48|. Die
Inzidenzenergie der Ionen kann im Allgemeinen so gewéhlt werden, dass fiir die
Wechselwirkung das elektrostatische Coulombpotential der Atomkerne dominiert und
die Abschirmung durch die Elektronen einerseits und die Einfliisse der reinen
Kernkaft andererseits nur geringe Korrekturen erfordert.

Wegen der einfachen, gut verstandenen und gut beschreibbaren physikalischen
Grundprozesse ermoglichen RBS und ERD per se quantitative und genaue Element-
analysen diinner Schichten.

Es sind nur drei physikalische Prozesse zu betrachten:
1. die nichtrelativistische Zweiteilchen-Stolkkinematik,

2. der Wirkungsquerschnitt als Mak fiir die Wahrscheinlichkeit eines Stokprozes-
ses und

3. der spezifische Energieverlust von energetischen Ionen in Materie.

1.1 Kinematik

Die Kinematik der beiden am Stols beteiligten Atomkerne mit den Massen M, und M,
ist gegeben durch die Erhaltung von kinetischer Energie und Gesamtimpuls. Im
Laborsystem, das wegen der besseren Anschaulichkeit im Weiteren benutzt wird,
ibertriagt ein schnelles Teilchen mit der Masse M, und der Energie E, das mit dem
Stokparameter b auf einen als ruhend betrachteten Atomkern zufliegt, beim Stof auf
diesen die Energie £, und den Impuls M, - v, und wird dabei um den Winkel &
abgelenkt. Dieser Streuprozess ist in Abbildung 1.1 schematisch dargestellt.
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M, M, vy,
E,

Abbildung 1.1: Schematische Darstellung einer elastischen Streuung eines
Projektils an einem Targetatom

Die Erhaltung der kinetischen Energie liefert hierbei:
E,= E, + E, (1.1)
und die Impulserhaltung

M, cos0+ M, cos®@=Muv, und M v, sin6 —M v, sin® =0. (1.2)

Fiir die Energie des gestreuten Teilchens ergibt sich damit

2
M, cosei\/Mf —M; sin® @
E
! M, + M, !

wobei die Energie E, nur existiert, wenn M, groker als M, ist.

Fiir die Energie des Riickstolkkernes ergibt sich

M, M, )
;cos" Ok

E =k, EF =4 ———W—
ERD (Mp +Mr) (14)

r P

Die beiden Faktoren kgze und kg, werden kinematische Faktoren genannt. In
Abbildung 1.2 a) sind die kinematischen Faktoren kj;q fiir C-Ionen bei Streuung an
unterschiedlichen Massen M, und k), fiir Cl-Ionen mit unterschiedlichen Riickstolt-
atomen iiber dem Streuwinkel aufgetragen.

In Abbildung 1.2 a) sind bei der Streuung des Projektils zwei charakteristische
Merkmale zu erkennen. Zum ersten besitzt die Massendispersion dkgys / dM,, also der
Unterschied der kyp-Faktoren bei unterschiedlichen Inzedenzionenmassen, bei einem
Streuwinkel von 180° einen maximalen Wert, und zum anderen besitzen die gestreu-
ten Ionen fiir den Fall M, > M, fiir alle Winkel & zwei verschiedene Energien
unterhalb des Grenzwinkels 0

max*

max

6 = arcsin M,
- M (1.5)



Wairkungsquerschnitte

Betrachtet man die Kinematik fiir die Riickstofatome (vgl. Abbildung 1.2 b)), so ist
ersichtlich, dass diese nicht unter einem Winkel @ > 90° gestreut werden konnen. Bei
abflachender Streugeometrie @ — 0° steigt sowohl die Massendispersion dkgg, / dM,
als auch die Energie der herausgestreuten Recoilionen.

a) ; b)
\ 0,8 i
i 0,6 i
g
i 204 -
] 0,2 ]
, L L 0,0 \
0 60 120 180 0 30 60 90
Streuwinkel 6 / ° Streuwinkel ® / °

Projektil: C Projektil: Cl

— Au Zr Si —Li (k) —H 0 Cu

—La —Ti —C —Li(k,,) —B A

Abbildung 1.2: kinematisches Faktor als Funktion des Streuwinkels fiir a) RBS
von Kohlenstoff und b) ERD von Chlor

1.2 Wirkungsquerschnitte

Der Wirkungsquerschnitt (WQ), ein Begriff aus der Atom-, Kern- und Teilchenphy-
sik, ist ein Mals fiir die Wahrscheinlichkeit fiir eine bestimmte Wechselwirkung
zwischen einem schnellen Teilchen und einem Targetatom. Der WQ hat die Dimensi-
on einer Flache und transformiert den Ortsraum vor der Wechselwirkung (Anregung,
Streuung, Kernreaktion) in den Winkelraum nach der Wechselwirkung.

A0 x

Abbildung 1.3: Graphische Veranschaulichung des differentiellen Wirkungsquer-
schnitts

Der differentielle WQ ist der Quotient aus dem Element der FEintrittsflache
do = 2n bdb und dem Raumwinkelelement d£2 = 2nsin@d @:
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do b db

=2 () =- -

129" Gede (1.6)
Das Minuszeichen zeigt an, dass bei der elastischen Streuung mit wachsendem
Stokparameter b der Streuwinkel kleiner wird. Eine graphische Veranschaulichung ist
in Abbildung 1.3 dargestellt.

Das Losen der Bewegungsgleichung im reinen Coulombpotential mit den Kernla-
dungszahlen Z, und Z, fiir das Projektil und Targetatom in einem Abstand r

V)=t Zde
¢ 4re, r

(1.7)

ist analytisch exakt mdglich und fiihrt zur sogenannten Rutherford-Formel fiir den
differentiellen Wirkungsquerschnitt

do

e

_ ZpZ7'62 1
Rutherford, CM 47[80 ’ 4ECM Sin4 @CM (1-8)
2

im Schwerpunktsystem (CM engl.: centre-of-mass system). Die Transformation in das
Laborsystem ergibt den differentiellen WQ fiir das gestreute Teilchen zu

M 2
, cosBi\/l—[ij sin” @
| z,z¢ "
RBS - (47[80 : 2Ep] ‘

2
M
sin' @ - \/1 - (”j sin” @
MT'
und fir den Riickstolkkern

. 2 2
Z 7 ¢ M
= —p 7-6 -(1"' pj .—13 (1.10)

2

do
a2

do
a2

T

Beide Formeln gelten exakt nur fiir das reine Coulomb-Potential. Bei Energien iiber
etwa 1 MeV / amu wird bei kleinen Stofparametern und insbesondere bei leichten
Targetatomen das Kernpotential spiirbar [BOZ 90]. Bei deutlich geringeren Energien
und grokeren Stokparametern muss die Abschirmung des Coulombpotentials des
Kernes durch die Hiillenelektronen mit einem Korrekturfaktor F beriicksichtigt
werden:

do _

- )d_g
dQ

F(E.@ (1.11)

d‘Q RBS /ERD

Andersen et al. [AND 80| haben eine Formel fiir den energie- und winkelabhéngigen
Korrekturfaktor F'(FE, @) angegeben und experimentell verifiziert. In dieser Arbeit
werden die mit dieser Formel korrigierten Wirkungsquerschnitte verwendet.



Energieverlust von Ionen in Materie

Die Kenntnis der genauen WQe erlaubt prinzipiell die Zusammensetzung der
Elemente i einer sehr diinnen Schicht der Dicke dt¢ mit der Fliachendichte
N, (M, Z) - dt aus der Energieverteilung der in das Raumwinkelelement Q gestreuten
Teilchen beziehungsweise Riickstolteilchen zu bestimmen. Die dabei beobachteten
Energiespektren sind Linienspektren. Die Energiewerte der Linien werden iiber die
Kinematik durch die Atommassen M, definiert und die Intensitdt dY, der Linien
durch den WQ und die Zahl N der Inzidenzionen.

Die jeweiligen Flachendichten

dY;
N.o. o (1.12)
aq;

lassen sich somit sehr genau messen, da auch die Experimentgréken N und 2 sehr
genau (besser 1 %) bestimmt werden konnen. Damit ist mit Hilfe der elastischen
Streuung eine ionenstrahlanalytische standardfreie Bestimmung der Zusammenset-
zung diinner Schichten mit einer Genauigkeit im unteren Prozentbereich moglich.
Faktoren, die diese Moglichkeiten einschranken, werden weiter unten diskutiert.

1.3 Energieverlust von Ionen in Materie

Die Energie, die schnelle Teilchen in Materie verlieren, gibt die Moglichkeit, fiir die
Streuereignisse die entsprechende Energieskala in eine Tiefenskala zu transformieren
und so Tiefenverteilungen der atomaren Dichten N, zu bestimmen. Der Energieverlust
schneller Teilchen in Materie soll im Folgenden betrachtet werden.

Tritt ein schnelles Ion in Materie ein, so verliert es kinetische Energie durch
Wechselwirkung mit den Elektronen (elektronischer Energieverlust) und den
Atomkernen des Targetmaterials (nuklearer Energieverlust). Die Summe aus beiden
Energieverlusten ist der spezifische Energieverlust (engl.: stopping power).

S(E)=-— (1.13)

Dieser ist wegen der statistischen Natur der Abbremsung definiert als der mittlere
Energieverlust <0E> einer groken Zahl von Ionen, die eine Schicht mit der infinite-
simalen Dicke dx durchlaufen. Da alle Energieverlustprozesse auf einer atomaren
Skala stattfinden, ist eine Dickenangabe in Lé&ngeneinheiten nicht sinnvoll, wenn
nicht zugleich die atomare Dichte des Materials angegeben wird. Deshalb wird in der
Ionenstrahlanalytik besser der Bremsquerschnitt &) verwendet [ZIE99, SIG 02].
Dieser ist definiert als

£(x) 1 dE

VETN 4 (1.14)

und gibt somit den mittleren Energieverlust <8E> pro durchquerter Flachendichte N
an.
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In Abhéngigkeit von der Energie der Ionen beziehungsweise deren Geschwindigkeit
tragen verschiedene Mechanismen zum Energieverlust bei. Abbildung 1.4 zeigt den
spezifischen Energieverlust von Cl-Ionen in Siliziumdioxid. Der Verlauf der Kurve fiir
den elektronischen Energieverlust ist charakteristisch und lasst sich in drei Gebiete
einteilen. Bei hohen Ionenenergien (Bereich C) ist die nukleare Bremsung wegen der
kleinen Wirkungsquerschnitte bei diesen Energien vernachléssigbar. Es dominiert die
Wechselwirkung mit den Elektronen, die zuerst von Bethe [Bet32] mit Hilfe der
quantenmechanischen Storungstheorie beschrieben wurde und einen Ausdruck fiir den
spezifischen Energieverlust von nackten Kernen mit der Atomladung g, von

2 \2 2 2
2
S, :47{ ¢ J ZLN, 4, 1n[ mev”j (1.15)

nicht relativistisch 4 7‘[80 A‘t me Up I

ergab. Z, A, p, sind die Kernladungszahl, die molare Masse und die Dichte des
Probenmaterials und ¢, und v, der Ladungszustand und die Geschwindigkeit des
Projektilions. Die Konstanten &, N, und m, sind die elektrische Feldkonstante, die
Avogadro-Konstante und die Ruhemasse des Elektrons. Bloch [Blo33| zeigte
anschliefend, dass mit einer mittleren Anregungsenergie I= 10,5 [eV]-Z, die
Bremsung in weiten Grenzen zufriedenstellend beschrieben wird. Weitere Korrekturen
von Barkas et al. [BAR'63] und Andersen et al. [AND'69] mit einem z>-Term und
von Bloch [BLO33|] mit einem z-Term brachten hierfiir weitere Verbesserungen
[LINT76].

Fiir den niedrigen Energiebereich (Bereich A in Abbildung 1.4), bei dem die
Projektilgeschwindigkeit v, kleiner ist als die Bohrsche Geschwindigkeit v, eines
Elektrons in dem 1s-Orbital im Wasserstoffatom, wird die Annahme gemacht, dass
die Wechselwirkung des Projektils mit einem Elektronengas in Form eines viskosen
Mediums stattfindet. Lindhard und Scharff [Lin61| leiteten daraus fiir diesen Energie-
bereich folgende Naherung fiir den spezifischen elektronischen Energieverlust ab:

3/
B ow

p

2
S€|LSS =¢,-87m-e” -ay

In dieser Gleichung ist agy = (47 - & -h)/(me -ez) der Bohrsche Radius und &, kann
mit 2}9/6 abgeschatzt werden. Die Konstanten &, # und m, sind die elektrische
Feldkonstante, das reduzierte plancksche Wirkungsquantum und die Ruhemasse des
Elektrons.

Der elektronische Energieverlust steigt somit fiir niedrige Energien proportional zur
Projektilgeschwindigkeit v, und féllt bei groken Energien mit 1 / v,> ab.

Bei den spezifischen Ionenenergien zwischen 0,1 und 1 MeV / amu, bei dem die
Projektilgeschwindigkeiten groker als v, aber kleiner als das 3-fache der Fermi-
geschwindigkeit v sind, die wie oben erlautert fiir die Ionenstrahlanalytik bevorzugt
genutzt werden, ist das Projektil nicht vollstdndig ionisiert. Damit ist die grund-
legende Annahme fiir das Bethe-Bloch-Modell, einer vollstdndigen Ionisierung, nicht
mehr erfiillt. Die theoretische Beschreibung der Bremsung in diesem Energiebereich
(Bereich B in der Abbildung 1.4) ist mit keinem geschlossenen Modell méglich.
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Energieverlust von Ionen in Materie

Varelas und Biersack [Val70| beschreiben diesen Bereich als harmonisches Mittel aus
hochenergetischem und niederenergetischem spezifischen Energieverlust:

1 1 1

= . — + .
vy S, <3-vp niederenergetisch hochenergetisch 1 . ]_ 7
SB p Se Se ( )

Als Grundlage fiir den Bereich niedriger Energie wird oft die Theorie von Lindhard
und Scharff [Lin61] und fiir den Bereich hoher Energie die Formel von Bethe und
Bloch mit Korrekturfaktoren verwendet [Eck91]. Mit Hilfe der Parameter a, bis a
wird der elektronische Energieverlust fiir den nieder- und hochenergetischen Bereich
von Protonen gemél [ZIE 08] wie folgt approximiert:

Syt ZG{VPJ +a3£ﬁ} (1.18)

M M
In|a, —*+a, —*
E E

p p

MY (1.19)
E

Da diese Berechnungen ebenfalls nur fiir vollstdndig ionisierte Projektile gelten,
fiihrte Northcliffe [Nor60] das Konzept der effektiven Ladung g, ein. Hiermit kénnen
die Berechnungen fiir Protonen auf schwerere Ionen mit gleicher Geschwindigkeit, die
sich im Ladungszustandsgleichgewicht befinden, {ibertragen werden:

5" (v,) = 8" (v,) - iy (v,) (1.20)

Mit diesen semiempirischen Modellen und durch stdndige Anpassung der Parameter
mit zuverlassigen experimentellen Werten, stehen Daten fiir die Bremsquerschnitte
mit guter Genauigkeit zur Verfiigung [ZIE 10, PAU 02, PAU 01].

hochenergetisch __
Se =Gy

Bei kleinen Ionenenergien unterhalb von 100 keV /amu trégt die nukleare Bremsung
zum spezifischen Energieverlust wesentlich bei und dominiert mit abnehmender
Energie (vgl. Abbildung 1.4).

. " Energiebereiche
< 800+ A B o
5 _
a <
& o 600} Projektil: Cl i
He) .
é g Target: SiO,
L <€ 400 - | == elektr. ]
é) ﬁo | | == nuklear
= = o0
~
A=
)
0

.1%;—3. . ..6.,.01. 0,1 1 10
Projektilenergie / (MeV /amu)
Abbildung 1.4: Bremsquerschnitt von Chlor in SiO,
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Ursachen des nuklearen Energieverlustes sind elastische Stoke der Projektile am
abgeschirmten Coulombpotential der Substratatomkerne. Bei groken Stolparametern
wechselwirkt das Projektil nicht mit dem Coulombpotential einer Punktladung
sondern mit einem durch die gebundenen Elektronen in der Atombhiille abgeschirm-
tem Kernpotential. Somit ist zur Berechnung des nuklearen Energieverlustes die
Kenntnis der abgeschirmten Potentiale notwendig. Das Potential V(r) eines Atoms
kann mittels Separationsansatz durch das kugelsymmetrische Coulombpotential V(r)
(vgl. Gleichung (1.7)) und eine Abschirmfunktion ®(r) beschrieben werden:

V(r)=V.(r) @(r) (1.21)

Die Abschirmfunktion beinhaltet alle Schaleneffekte der Elektronen, deren Bahnradi-
us kleiner als r ist. Mittels theoretischer und semiempirischer Rechnungen wurde eine
Vielzahl von moglichen Atompotentialen und Abschirmfunktionen verdffentlicht, wie
zum Beispiel von Bohr [Boh48], Thomas-Fermi [Som32|, Moliére [Mol47]|, Lens-Jensen
|[Len32| oder Ziegler-Biersack-Littmark [Zie85|. Konsequenzen dieser Wechselwir-
kungsprozesse sind die Erzeugung von Punktdefekten (Versetzung, Fehlstellen,
Frenkel-Paare) sowie Stokkaskaden, aus denen ausgedehnte Defekte entstehen
kénnen. Mit Hilfe dieser Atompotentiale und der Energie-, Impuls- und Drehimpuls-
erhaltung lasst sich das Streuproblem klassisch 16sen.

Im Energiebereich, der fiir RBS und ERD genutzt wird, ist die nukleare Bremsung
fiir den Gesamtenergieverlust vernachliassigbar. Da aber bei den Stolen kinetische
Energie auf die Targetatome iibertragen werden kann, die weit iiber der Verlage-
rungsenergie der Atome hinausgeht und zu Stokkaskaden fiihren kann, ist die
nukleare Bremsung fiir Strahlenschiden im Target wiahrend der Analyse verantwort-
lich. Aukerdem fiihren diese Stokkaskaden zu moglichen Verédnderungen der Tiefen-
verteilung der Elemente. Diese Aspekte werden im Detail im Kapitel 4 diskutiert.
Dort wird gezeigt, dass der elektronische Energieverlust ebenfalls einen nicht zu
vernachlissigenden Strahlschaden und auch eine Verdnderung der Tiefenverteilung
produziert.

1.4 RBS und ERD als ionenstrahlanalytische Methoden

Die Rutherford-Riickstreuspektrometrie RBS (engl.: Rutherford Backscattering
Spectrometry) ist das &lteste Verfahren der Ionenstrahlanalyse zur Untersuchung
oberflichennaher diinner Schichten.

Hierzu wird ein monoenergetischer, gut kollimierter Strahl von leichten Ionen, meist
He-Tonen, seltener Protonen oder Li-lIonen, auf die zu analysierende Probe, das
Target, gelenkt. Mit einem Teilchendetektor unter moglichst grolem Streuwinkel
beziiglich der Strahlrichtung wird die Energieverteilung der riickgestreuten Projektil-
ionen gemessen. Das erhaltene Energiespektrum ist eine Superposition von Streuun-
gen an unterschiedlichen Atommassen in unterschiedlichen Tiefen. Ein Detektorwin-
kel nahe @ = 180° wird im Allgemeinen deshalb gewahlt, weil hier die Winkeldisper-
sion dE / d@ minimal und die Massendispersion dF / dM, maximal ist (vgl.
Abbildung 1.2 a)).

12



RBS und ERD als ionenstrahlanalytische Methoden

Die Energie £ () der gestreuten Teilchen am Detektor betrégt

E '(t) = kpps * (Eo - AEp (351)) - AE}? (x2)

P
t t

sina sin ' (]_22)
= kyns | By = | £,(@)Ndt |~ [ &,(x) Ndo
0 0

wobei t die Streutiefe angibt, die sich aus den Wegstrecken z; (von der Probenober-
flache bis zur Streuung) und z, (vom Streupunkt bis wieder zur Oberflache) ergibt
und sowohl vom Einfallswinkel o als auch vom Ausfallswinkel S abhingt. Die
Bremsquerschnitte fiir das Projektil vor und nach dem Stok sind durch £(¢) und &,'(t)
gegeben.

Auf Grund der impliziten Integrale lasst sich keine Energie-Tiefe-Beziehung in
geschlossener Form angeben. Man kann jedoch fiir jede in der Probe enthaltene
Atommasse M, mit dem Kinematikfakor k,,; eine separate Tiefenskala fiir die
entsprechenden Teile der Energieskala angeben.

Die Elastische Riickstoflanalyse ERD (engl.: Elastic Recoil Detection) ist
ebenfalls eine Ionenstrahlanalysemethode, die dafiir geeignet ist, um ein Tiefenprofil
leichter Elemente in einem Festkorper zu bestimmen [LEC 76]. In Abbildung 1.5 sind
die Methode und einige relevante Grélken am Beispiel einer diinnen Schicht, die sich
auf einem Substrat befindet, dargestellt.
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Abbildung 1.5: Prinzip der ERD-Messung

Bei dieser Analysemethode werden schwere Ionen mit einem Teilchenbeschleuniger
auf eine Energie E, von 0,5 - 3 MeV /Nukleon beschleunigt. Diese schweren lonen, wie
z. B. Cl, Ni, Cu, I oder Au mit der Masse M, werden anschliefend unter einem
flachen Einfallswinkel « auf das zu untersuchende Material gelenkt, wo sie durch
Wechselwirkungen mit den Kernen und Elektronen der Probe kontinuierlich
abgebremst werden und die Energie AE, verlieren. Trifft dieses Projektil in einer
Tiefe t ein Probenatom der Masse M, so iibertrigt es auf dieses Atom eine vom
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Streuwinkel @ abhingige Energie E, = E, - E,’ Dieses elastisch gestreute Atom
verliert anschliekend auf dem Weg zur Oberfliche eine Energie AF und besitzt somit
an der Oberfliache die Energie E (z):

E, (t) = kgpp * (Eo - AE() (%)) - AE, (IQ)
z Lt
sina sin B

=kypp | By — J. £, (z) Ndt |- J. € (z) Ndz

0 0

(1.23)

g,(t) ist der Bremsquerschnitt fiir das Projektil und &(t) der fiir das herausgestreute
Atom. Die Riickstokionen werden in einem geeigneten Detektor nach ihrer Ordnungs-
oder Massenzahl identifiziert. Somit kann fiir jedes Element ein separates Tiefenprofil
ermittelt werden. Die ERD ist zudem ebenfalls standardfrei und quantitativ, da die

Flachenbelegungsdichte NAt fiir jedes einzelne Element bestimmt werden kann.

Die Tiefenauflésung ot beider Methoden betréigt:

St = 0(4F) — wobei B'= E, f'l.lr RBS
LGN e(E) E, fiir ERD (1.24)
sinad  sinf

mit 8(AE) als der Gesamtenergieauflosung, die sich aus verschiedenen Einflussgroken
ergibt. Die Tiefenauflésung, die sich sowohl fiir die konventionelle als auch fiir die
hochstauflosende ERD ergibt, wird in Abschnitt 5.3 genauer behandelt und berech-
net.
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Kapitel 2

Aufbau der Messaparatur

Die Messapparatur fiir die hochstauflosende ERD wurde fiir den Einsatz am
Rossendorfer 5 MV-Tandembeschleuniger entwickelt und installiert. Schematisch ist
der Aufbau in Abbildung 2.1 dargestellt.

Sie besteht aus fiinf Hauptkomponenten:

1. der Strahlfiihrung und der —diagnostik zwischen dem Schaltmagneten und der
Streukammer,

2. der UHV-Streukammer mit dem UHV-Probenmanipulator,
3. der Strahlstrommessung

4. der QQDS-Magnetanordnung auf einer Lafette und

5. dem Fokalebenendetektor.

Die Lafette mit den beiden magnetischen Quadrupolen, dem Dipolmagneten und dem
magnetischen Sextupol stammen vom QQDS-Magnetspektrometer ,Little John“
|GIL 89a, GIL"89b|. Das benétigte Vakuumsystem wie auch die anderen Hauptkom-
ponenten wurden speziell fiir das ERD-Spektrometer entwickelt. Sie werden im
Folgenden beschrieben.

2.1 Strahlfiihrung

2.1.1 Primarionenbeschleuniger

Der Tandembeschleuniger ist ein linearer Gleichspannungsbeschleuniger nach dem
van-de-Graaff-Beschleunigerprinzip [GRA67]. Beim Tandem wird die positive
Hochspannung U zweimal genutzt [ALV51], indem einfach geladene negative Ionen
aus der Ionenquelle nach der ersten Beschleunigung im Inneren der Hochspannungs-
elektrode (Terminal), wo sie die Energie FEr .. = € Upemma haben, in einem
Gaskanal oder einer Folie (allgemein: Stripper) umgeladen werden [ALL'59]. Im
Stripper werden Elektronen des Projektils ,abgestreift und die damit positiv
geladenen Ionen werden im elektrostatischen Feld weiter beschleunigt. Am Ausgang
der Beschleunigungsstrecke, die wieder auf Erdpotential ist, haben die Ionen somit
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Kapitel 2 — Aufbau der Messaparatur

eine Gesamtenergie von (1 + q) + Upgpa, wenn mit q die Ladung des Ions in
Elementarladungen e angegeben wird. Die Hochspannung U fiir einen stabilen
Betrieb konnte zwischen 1 MV und 5 MV gewé&hlt werden.

erminal

Wie oben erldutert, stellt sich beim Durchlaufen des Strippers eine Ladungszustands-
verteilung anndhernd der im dynamischen Gleichgewicht ein. Am Ausgang des
Tandems kommen somit Teilchen mit unterschiedlichen, aber diskreten Energien an,
deren jeweilige Intensitdt der Ladungszustandsverteilung entspricht. Mit Hilfe eines
Magneten werden die Ionen unterschiedlicher Ladung und unterschiedlicher Energie
separiert und mit ionenoptischen Elementen (magnetische Quadrupollinsen, Schalt-
magneten und ,Steerern”) formiert und auf die Probe in der Streukammer gelenkt.

Fiir die Injektion der negativen Ionen aus der Quelle in den Beschleuniger miissen die
Ionen eine Energie von einigen keV besitzen. Die Injektorspannung am Rossendorfer
Tandem betrug meist Uy, = 30 kV. Da alle Ionenquellen fiir negative Ionen nur
einfach geladene Ionen g, = -1e liefern konnen, betrégt die kinetische Energie der
injezierten Ionen e - Uy, Die genaue Gesamtenergie der Ionen mit dem Ladungs-
zustand q betragt damit:

Eo = (qz - unelle) : UTerminal - unelle ' UInjektor . (21)

Fiir die hochstauflosende ERD ist die Anforderung an die Energiestabilitéat (Langzeit-
und Kurzzeit-Stabilitét) des Beschleunigers sehr hoch und liegt bei SE/E = 5 - 10™.
Die zugehorige Stabilitdt der Terminalspannung ist mit dem van-de-Graaff-
Generator, bei dem die Spannung durch mechanischen Ladungstransport zum
Terminal auf einem umlaufenden Band bewerkstelligt wird, ohne Regelung nicht zu
erreichen. Am Tandem diente dazu ein Energieregelsystem mit einem hochstabilen
90°-Analysemagneten mit einem Ablenkradius von einem Meter.

Es sollte angemerkt werden, dass nach Abschluss dieser Arbeiten der 5 MV-Tandem
durch einen ultrastabilen 6 MV-Tandetron ersetzt wurde, bei dem die Hochspannung
voll elektronisch erzeugt wird.

2.1.2 Strahlfiihrung und -diagnostik

Der Strahlrohrabschnitt zwischen dem Schaltmagneten des Tandem und der UHV-
Streukammer ist ausgelegt als differentielle Pumpstufe zwischen dem Hochvakuum
des Beschleunigers von 10° mbar und dem der UHV-Streukammer mit 10°® mbar.
Unmittelbar vor der Streukammer befindet sich eine kleine Vorkammer in der ein
schrittmotorgetriebener Fliigelread, fiir die indirekte Messung des Ionenstromes,
eingebaut wurde. Diese Kammer wird zusétzlich mit einer Ionengetterpumpe
ausgepumpt. In Abschnitt 2.3 wird die Funktion des Fliigelrads genauer beschrieben.

Ionenoptisch besteht dieser Teil der ,beamline* aus einer magnetischen Quadrupol-
Dublett-Linse und zwei Paaren von Schlitzblenden, die als Aperturblenden dienen. In
Abbildung 2.1 und Abbildung 2.2 b) sind diese und alle weiteren Hauptkomponenten
des QQDS-Magnetspektrometers dargestellt. Die Quadrupol-Linse mit einem Mitten-
abstand von 1,87 m von der Streukammerachse bildet einen motorisierten Prézisions-
kreuzspalt, der die Funktion eines Objektspaltes hat und sich unmittelbar vor dem

Schaltmagneten in einer Entfernung von 5,8 m von der Linsenmitte befindet, auf die

16



UHV-Streukammer

Probenoberflache ab. D

urch die Wahl der Objektspaltdimensionen lassen sich

optimale Strahlfleckdimensionen auf der Probe einstellen. Mit zusétzlich zwei Paaren
von Luftspulen sind zudem magnetisch geringe Korrekturen der Strahllage moglich.

D

Abbildung 2.1: Der QQDS Magnetspektrometer fiir die hochstauflosende ERD

Bl
KL
B2
VK
TK
IR
MS
V
FC
LN2 ...
SK
ERD...
RB
Q1
Q2
D
S

...Blendel

...Kanallinse (Quadrupolduplet)

...Blende2

...Vorkammer (mit Fliigelrad und Faradaybecherl)
...Streukammer

...Infrarotkamera

...Restgasanalysator

...Videokamera

...Faradaybecher2

Kiihlfalle

...Probenschleuse

ERD-Detektor

...Raumwinkelblende
...Quadrupoll
...Quadrupol2

...Dipol
..Sextupol

HR-ERD ...hochstauflosender ERD-Detektor

2.2 UHV-Streukammer

Die Streukammer ist ein

e zylindrische UHV-Kammer mit einem Durchmesser von

600 mm und einer Hohe von 850 mm. Sie steht auf der massiven justierbaren Achse,
um die sich die Lafette mit den Magneten rotieren lasst und ist so justiert, dass die
Kammerachse und die Drehachse der Lafette zusammenfallen. In Abbildung 2.2 a) ist
ein Bild dieser Kammer und in b) des gesamten Magnetspektrometers dargestellt.
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Die Kammer hat zwei Flanschebenen. Die obere definiert die Detektionsebene, die
untere ist die Serviceebene. Im Boden und im Deckel der Kammer sind jeweils
weitere acht Flansche fiir mogliche Zusatzgerite, die alle auf den Schnittpunkt der
Kammerachse mit der Detektionsebene zeigen. Dies ist der Ort der normalen
Strahlposition auf dem Target. Im Schwenkbereich des Magnetspektrometers
befinden sich in der Detektionsebene fiinf Anschlussflansche an denen das
Magnetspektrometer auf einfache Weise angeschlossen werden kann. Hiermit kénnen
fiinf Streuwinkel von 0°, 15°, 30°, 45° und 60° gewahlt werden.

In der Serviceebene befindet sich eine Drag-Turbomolekularpumpe (Pfeiffer TMU
1001p; Saugleistung von 1000 1 / s), ein horizontaler Fliissig-Stickstoff-Kryostat sowie
ein Restgasanalysator.

- - i 5 = - <)
4 - AWy ; z it o R e all

Abbildung 2.2: Fotographie a) der Streukammer b) des QQDS Magnetspektrome-
ters (orange farben: Lafette)

2.2.1 Restgasanalysator

Die Anforderungen an das Vakuum in der Kammer sind spezifisch fiir die hochstauf-
l6sende lonenstrahlanalytik. Es ist kein extremes UHV notwendig, da keine in situ
Schichtpraparation erfolgt. Die oft angegebene Bedeckungsrate der Probenoberfléche
mit Restgasmolekiilen wie N,, O, oder H,O stellt hier keine relevante Groke dar, da
diese Molekiile durch den Ionenstrahl desorbieren. Kritisch hingegen sind Restgas-
komponenten wie alle Kohlenwasserstoffe, die auf der Oberflache durch den Ionen-
strahl gecrackt werden, dabei einen Teil des Wasserstoffes abgeben und eine
festhaftenden Film von kohlenstoffreichen Molekiilen bilden. Ein Wachsen dieses
Filmes wahrend der Messung wiirde die Tiefenauflosung verschlechtern. Die Restgas-
kontrolle in der Streukammer ist deshalb von wesentlicher Bedeutung.

Der hier verwendete Restgasanalysator ist ein hochempfindliches PrismaPlus
QMG 220 M1 Kompakt-Quadrupol-Massenspektrometer mit C-SEM-Detektor der
Firma Pfeiffer. Das PrismaPlus kann eine hoch sensitive Partialdruckanalyse im
Massenbereich von 1 amu bis 100 amu bei Driicken von p < 10 mbar durchfiihren.
Dieses Gerédt eignet es sich sowohl zur normalen Restgasanalyse als auch zur
Lecksuche im He-Lecksuchmodus. Durch eine kontinuierliche Restgasanalyse wahrend
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der Messung kénnen aus der Probe durch den Ionenstrahl desorbierte oder anderwei-
tig freigesetzte Atome oder Molekiile als Funktion der Fluenz oder des Flusses
nachgewiesen werden.

2.2.2 Kiihlfalle

Die unterhalb des Targets in die Kammer ragende Fliissig-Stickstoff-Kiihlfalle dient
als Kondensationspumpe fiir kondensable Restgasbestandteile, insbesondere also
Kohlenwasserstoffe. Da die Partialdriicke dieser storenden Molekiile im Restgas kaum
nachweisbar sind, wurde die Wirkung der Kiihlfalle anhand der Abnahme des
Wassers im Restgas demonstriert. In Abbildung 2.3 ist die Abnahme des Partial-
drucks von Wasser ab dem Zeitpunkt des Befiillens der Kiihlfalle mit fliissigem
Stickstoff dargestellt. Nach etwa zwei Stunden ist der Partialdruck von Wasser auf
weniger als 10 % des Ausgangsdruckes reduziert. Bei allen Messungen konnte hier
kein Aufwachsen einer kohlenstoffreichen Kontaminationsschicht beobachtet werden.

100

1 r
00:00 02:00 04:00 06:00 08:00
Zeit / hh:mm

Abbildung 2.3: Partialdruckabnahme von Wasser nach Befiillen der Kiihlfalle
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2.2.3 Fiinf-Achsen-Prazisionsmanipulator

Zentrisch im Kammerdeckel sitzt ein 5-Achsen-UHV-Prézisionsmanipulator [VABO7]
der Firma Vakuum-Anlagenbau GmbH mit drei Translations- und zwei Rotations-
achsen. Alle Achsen werden von Schrittmotoren bewegt, die iiber ein Steuergeréit von
einem PC kontrolliert werden (vgl. Abbildung 2.2).

Mit der vertikalen Rotationsachse wird der Einfallswinkel zwischen Ionenstrahl und
Probe festgelegt. An dieser Achse ist der fixe Teil der Probenhalterung befestigt. Der
verwendete Probenhalter ist vom Typ ein indiumfreier AFIF [CRE07| der Firma
Createc und besitzt einen Durchmesser von 2 Zoll. Die Probenoberfliche liegt, wegen
der unterschiedlichen Dicken der Proben, nicht notwendigerweise in der Rotations-
achse des Manipulators. Mit den ortsfesten horizontalen Translationsbewegungen, fiir
die x- und y- Richtung, kann aber bei jeden Winkel jeder Punkt auf der Oberflédche
auf die Kammerachse und damit auf die Drehachse des Magnetspektrometers
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gefahren werden. Mit der z-Translation kann die Probe in vertikaler Richtung zum
Strahl positioniert werden. Die Probenhalterung wurde so an den Manipulator
montiert, dass die Normale der Probenoberfliche parallel zur horizontalen Detek-
tionsebene liegt.

Die drei Translationsbewegungen gewéhrleisten, dass wéahrend der Messung die
komplette Probe mechanisch abgerastert werden kann. Somit wird die strahlinduzier-
te Schadigung auf die komplette Probenoberflache verteilt. Die zweite Rotationsachse
des Manipulators findet beim verwendeten Standardprobenhalter keine Anwendung.
Sie dient aber bei einem speziellen Probenhalter zur Probenkippung um die horizon-
tale Achse.

Die Kontrolle der Strahllage und der Fokussierung auf die Probenoberfliache erfolgt
optisch durch visuelles Beobachten der Ionolumineszenz von Alpha-Quarz unter dem
Strahl mit Hilfe eines justierten Nivelliergerédtes durch ein Sichtfenster. Alpha-Quarz
weist eine typische blaue Ionolumineszenz bei Anregung durch schnelle Ionen auf.
Das optische Spektrum besitzt bei 440 nm und 500 nm jeweils eine hohe und bei
740 nm eine niedrige Intensitéit, so dass das emittierte Licht blau erscheint [COS 97].
Es wurden fiir die hochauflésende ERD auch Al,O,, ZrO, getestet. Diese und andere
Materialien zeigen teilweise anfangs eine noch stirkere Luminiszenz jedoch auch eine
schnellere Schidigung und damit schnelles Nachlassen der Intensitit mit steigender
Fluenz. Diese Effekte wurden auch von anderen Gruppen beobachtet [BAL05,
McM 03, McM 05].

Eine weitere Moglichkeit der Strahllagekontrolle besteht in der Messung des
Ionenstromes auf einer Nadel, die unterhalb des Probentriagers in der Drehachse des
Manipulators angebracht ist. Diese Nadel ist elektrisch von der Kammer isoliert und
kann préazise in die Kammerachse positioniert und zur Feinpositionierung des
Ionenstrahls quer zur Strahlrichtung benutzt werden. Dazu wird der Strahl grob auf
die Magnetspektrometerachse ausgerichtet und anschliefend die Nadel quer zum
Strahl verfahren. Dabei erfolgt kontinuierlich eine Monitorierung des Strahlstrohms.
Befindet sich die Mitte der Intensitit des Strahles nicht auf der Magnetspektromete-
rachse, wird der Strahl in seiner horizontalen Position korrigiert.

2.2.4 Probenschleuse

Die meist mit mehreren Proben bestiickten Probenteller werden iiber eine Schleuse
auf die Andockstation am Manipulator transferiert. In der kleinen Schleusenkammer
werden die Probenhalter in die Bajonett-Klaue am Kopf der magnetisch gekoppelten
UHV-Schiebedurchfiihrung eingerastet. Die Schleusenkammer wird anschliefend mit
einer 100 1 / s Drag-Turbomolekularpumpe und einer Membranpumpe als Vorvaku-
umpumpe oOlfrei auf etwa 10° mbar abgepumpt. Bei erreichen dieses Druckes kann
das UHV-Durchgangsventil zur Streukammer gedffnet und der Probenteller auf den
Probenhalter am Manipulator transferiert werden. Durch das Fluten der Schleusen-
kammer mit trockenem Stickstoff liegt die Gesamtzeit fiir den Probentransfer unter
einer Stunde.
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2.2.5 Probentemperaturmessung

Bei der verwendeten Probenhalterung sind keine Probenheizung und keine Proben-
kithlung vorgesehen. Aus diesem Grund ist keine Temperaturmessung der Proben
bzw. des Probenhalters vorgesehen. Eine Bestimmung der Temperatur der Proben-
halterung, die sich wahrend der Messung einstellt, ist auf Grund des schwer ab-
schiatzbaren Warmewiderstandes zwischen Probenhalter und Probenhalteraufnahme
auf dem Manipulator nur ungenau moglich, fithrt aber bei den verwendeten Ionen-
stromen im nA-Bereich zu Temperaturerh6hungen von < 1 K. Bei Proben bezie-
hungsweise Schichtsubstraten mit extrem niedriger Warmeleitfahigkeit konnte die
Temperatur im Strahlfleck selbst wesentlich hoher sein.

Zur Kontrolle der Oberflichentemperatur wird einer Wérmebildkamera vom Typ
IC 100 [TRO10|, der Firma Trotec verwendet. In Abbildung 2.4 a) ist dies an einer
Quarzprobe demonstriert. Auf die Probe ist ein **CI'" Strahl mit E, = 20 MeV und
einem hohen Strahlstrom von 10 nA gerichtet. Der Strahlfokus produziert dabei einen
Bereich mit erhohter Temperatur. Die unterschiedlichen Temperaturen und damit
Farbwerte der Umgebung sind zum grokten Teil das Resultat verschiedener Emis-
sionsgrade. In der Abbildung 2.4 a) ist das gesamte Bild mit dem ungefdhren
Emissionsgrad fiir Quarzglas € = 0,85 angegeben. Da der Probentriger aus rostfreiem
Stahl besteht und damit einen viel geringeren Emissionsgrad besitzt, erscheint dieser
kéalter als er in Wirklichkeit ist. Somit muss fiir jede Probe der Emissionsgrad separat
ermittelt werden. Nur mit dem exakten Wert ist es moglich die Temperatur der
Probe wahrend der Bestrahlung zu messen. Bei dem hier dargestellten Temperatur-
profil ergibt sich somit fiir die Temperatur zwischen den Bereichen mit und ohne
Strahl eine Differenz von AT = 3,2 + 0,8 K.
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Abbildung 2.4: a)Wirmebild und b) Temperaturprofil einer Quarzprobe auf einem
Probetriger mit *CI'" 20 MeV Strahl

2.3 Strahlstrommessung — Fliigelrad
Fiir die quantitative Auswertung der gemessenen Spektren ist die genaue Kenntnis

der Zahl der Projektilionen N, die fiir die Messung der Spektren auf die Probe geleitet
wurden, notwendig (vgl. Gl. (1.12)). Da sowohl bei der RBS als auch bei der ERD
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mit lonenstromen im Bereich von nA gearbeitet wird, ist ein direktes Zéhlen der
einfallenden Ionen nicht moglich. Deshalb werden zwei unterschiedliche Verfahren
angewandt. Die erste Variante ist die Bestimmung der Gesamtladung der aufgetroffe-
nen Projektilionen Q durch Integration des Ionenstromes. Dies ist technisch einfach
umsetzbar, indem der Probenstrom auf einen kalibrierten Strom-Frequenzwandler
geleitet wird, dessen Ausgangsimpulse gezahlt werden. Jeder Zahlimpuls représentiert
dabei eine genau definierte Ladungsmenge. Diese Normierung durch die Strominte-
gration ist seit langem in der Kernphysik iiblich und wird auch in der RBS einge-
setzt. Die vom Strahl ausgelosten Sekundéarelektronen und die geladenen gesputterten
Teichen werden durch ein elektrostatisches Gegenfeld (Suppressor-Blende) am
Verlassen der Probe gehindert. Damit kann eine Messgenauigkeit der integrierten
Ladung von << 1% erreicht werden [HER+95|, da die Gesamtladung der riickge-
streuten leichten Ionen, die in der Bilanz fehlt, vernachldssigbar klein ist. Diese
einfache Art der Messung setzt voraus, dass die Proben nicht hoch isolierend sind, so
dass die Aufladungen im Strahlfleck signifikant kleiner als die Suppressorspannung
bleiben, anderenfalls versagt diese Methode. Dies ist zum Beispiel bei Messungen an
Isolatoren wie Quarz der Fall.

Fiir isolierende Materialien wurden Verfahren entwickelt, um den Strahlstrom vor der
Probe zu messen und zu integrieren. Eine Moglichkeit besteht darin, die Ionisation
des Restgases in einer Messstrecke vor dem Target zu nutzen und den dabei
erzeugten Elektronenstrom mit einem Querfeld abzuziehen und auf eine Mikrokanal-
platte (engl.: micro-channel plate) zu leiten [WIZ79|. Dabei muss allerdings der Druck
in der Vakuumkammer prézise gemessen werden. Als zuverléssiger und reproduzier-
barer hat es sich erwiesen, nur einen genau definierten Bruchteil des Ionenstromes zur
Messung zu nutzen. Dazu kann ein engmaschiges, aber hoch transparentes Metallnetz
in Strahl dienen, bei dem auf beiden Seiten die Sekundéirelektronen unterdriickt
werden [BOU 06| und das ein permanentes Ionenstrom-Signal liefert. Die andere
Moglichkeit besteht darin, den Strahl mit einem Fliigelrad periodisch zu unterbrechen
und den Strahlstrom auf dem Fliigelrad zu messen [PAS90]. Bei beiden Varianten
wird nur ein Teil der Gesamtladung erfasst, der proportional zur Ladung auf der
Probe ist.

Im Fall der ERD mit schweren Projektilionen mit Energien von einigen zehn MeV
sind die einfachen Methoden der Ladungsintegration mit groken Fehlern behaftet.
Auler der schwer beherrschbaren vollstindigen Unterdriickung der Sekundérelektro-
nen koénnen auch Umladungen der Projektilionen durch das Restgas zwischen
Schaltmagnet und Target die Umrechnung der integrierten Gesamtladung auf die

Teilchenzahl verfilschen [GRA07, NEEO7].

Ein ganz anderes Verfahren der Bestimmung der Anzahl an Projektilionen besteht
darin, einen kleinen Teil des Strahlstromes auf ein Streutarget zu leiten und die
gestreuten Projektile zu zéhlen. Hierbei wird ausgenutzt, dass die Rate der durch den
Strahl erzeugten Sekundérteilchen proportional zum Ionenstrom ist, allerdings aber
von der Inzidenzenergie abhingt. An allen Rossendorfer Schwerionen-Apparaturen
befindet sich im Strahlgang kurz vor der Probe ein Fliigelrad, das von einem
Schrittmotor angetrieben wird und den Strahl mit einer Periode von ca. 1s*
unterbricht. Das Fliigelrad besteht aus zwei 15° Segmenten und ist reines Aluminium,
auf das eine diinne Goldschicht aufgedampft ist. Trifft der Strahl auf das Fliigelrad
werden Primérionen an der Goldschicht gestreute und in einem Silizium-
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Teichendetektor registriert. Im Spektrum lasst sich die Peakintensitdt der am Gold
gestreuten Ionen untergrundfrei auswerten. Die Dicke der Goldschicht muss so
gewahlt sein, dass die Zahlrate und damit die Totzeit des spektroskopischen Zweiges
des Monitordetektors vernachléssigbar klein bleibt, wenn das Fliigelradsegment im
Strahl steht.

Zur Kalibrierung, die regelmélig durchgefiihrt wird, um eventuelle Sputterverluste
der Goldschicht zu kontrollieren, wird der Probenhalter aus dem Strahlengang
herausgefahren und der Strahl gelangt in einen langen Faraday-Becher am 0°-Port
der Streukammer und wird dort gemessen und aufintegriert. Der Proportionalitits-
faktor zwischen der Fluenz auf der Probe und der Peaksumme des Goldpeaks im
Spektrum wird zur Normierung der Spektren genutzt. Auzelyte et al. [AUZ06]
zeigten, dass mit dieser indirekten Methode Strahlstrome bis in den pA-Bereich
gemessen werden konnen. Bei der hochstauflosenden ERD betrdgt die Anzahl der
Priméirionen pro in den Detektor zuriickgestreutem Ion, bei einem *’Cl1''-Strahl mit
der Energie von E, = 20 MeV, gleich 1,68-10°. Das entspricht einer Ladung von
4 - 0,26895 nC. In Abbildung 2.1 ist der Aufbau der Fliigelradeinheit dargestellt.

2.4 Das QQDS Magnetspektrometer fiir hochstauflo-
sende ERD

2.4.1 Hochstauflésende Teilchenspektrometer — Uberblick

Die Teilchenspektrometrie mit Hilfe von Magnetfeldern ist so alt wie die Kernphysik
selbst. Bereits 1900 zeigte Becquerel, dass sich die Betastrahlung durch ein Magnet-
feld ablenken ldsst. In den Jahren nach dem Geiger-Marsden-Experiment 1909 und
Rutherfords theoretischer Erklidrung, also in den zwanziger Jahren des zwanzigsten
Jahrhunderts, wurden einige Magnetspektrographen gebaut, um die natiirlichen
Alphazerfille zu untersuchen. Das beste Instrument dabei war ein einfach fokussie-
render 180°-Spektrograph von Cockroft [COC33|.

Mit der Verfiigharkeit der ersten energiescharfen van-de-Graaff-Beschleuniger und
ihrer Anwendung zur Untersuchung von Kernreaktionen nach 1940 bestand die
Notwendigkeit, die Energieverteilung der emittierten geladenen Teilchen mit hoher
Energie- und Winkelauflésung zu messen. Die einzige Moglichkeit dafiir waren
Magnetfelder, nach deren Passieren Teilchen unterschiedlicher magnetischer
Steifigkeit R (engl.: rigidity) (Teilchenimpuls/Teilchenladung = p/Q) raumlich
getrennt auf einem ortsempfindlichen Detektor auftreffen. Aufgrund der Verwendung
von akkumulierenden Kernspurplatten als ortsempfindliche Detektoren wurden diese
Gerdte als Magnetspektrographen bezeichnet. Die Quantifizierung erfolgte hierbei
iiber das Zahlen der Teilchenspuren. Wurden hingegen mit einem Szintillator die
Teilchen gezahlt, die einen schmalen Ausgangsspalt passierten, werden sie, um sie
unterscheiden zu koénnen, Magnetspektrometer genannt. Heutzutage sind die
ortsempfindlichen Detektoren unterschiedlichster Bauart, aber generell alle Zahler, so
dass der Begriff Spektrograph fiir moderne Instrumente nicht mehr verwendet wird.

Die ersten Magnetspektrographen, die fiir Messungen von Kernreaktionen eingesetzt
wurden, waren einfach fokussierende Instrumente wie der oben erwidhnte Cockroft-
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Spektrograph. Deren kleine zulissige Raumwinkel und der schmale Bereich von R
Mit Poe/Pmin = 1,05 fiihrten zu extrem langen Messzeiten fiir ein einzelnes Spektrum.
Aus diesem Grund wurde am Massachusetts Institute of Technology (MIT) ein
einfacher breitbandiger Magnetspektrograph entwickelt, der Teilchen in einem
Impulsbereich von p,.. /Pun = 1,5 aufzeichnen konnte [BRO56]. Der Magnet-
spektrograph vom Browne-Buechner-Typ ist ein 90°-Sektormagnet mit kreisrunden
Polschuhgrenzen und wurde weltweit in vielen Kernphysiklaboratorien kopiert und
erfolgreich eingesetzt.

Der relativ kleine Raumwinkel von Q < 0,5 msr, den diese Instrumente zulassen und
der anfangs akzeptabel war, da ein breiter Energiebereich gleichzeitig aufgezeichnet
werden konnte, erwies sich fiir die Untersuchung von Kernreaktionen mit kleinem
Wirkungsquerschnitt als hinderlich. Deshalb wurden Magnetspektrographen mit
mehreren magnetischen Komponenten (Dipolen, Quadrupolen, Sextupolen und
hoheren Multipolen) entwickelt, die bei hochster Energieauflosung einen mehr als 10-
fach hoheren Raumwinkel erfassten. Zur Charakterisierung dieser Spektrographen
wird die jeweilige Anordnung der Magnetkomponenten abgekiirzt angegeben. Ein
Spektrometer vom Typ Q3D besteht demzufolge aus einem Quadrupol, gefolgt von
drei Dipolen. Einen umfangreichen Uberblick iiber diese Entwicklung dieser Geriite,
die bis 1980 im Wesentlichen abgeschlossen war, gibt Enge [ENGT79.

Fiir die hoheren Energien, die mit Tandem-Beschleunigern erreicht wurden, und
zugeschnitten auf die Ortsauflosung der Vieldraht-Proportionalzidhler als ortsauflo-
sende Fokalebenen-Detektoren, hat Enge mit dem Q3D-Prinzip einen Spektrometer-
Typ entwickelt, der in unterschiedlichen Varianten an mehr als 10 Beschleunigern in
Europa und Nordamerika eingesetzt wurde, drei davon in Deutschland (Heidelberg,
Miinchen, Berlin).

Es ist verwunderlich, dass bis auf eine Ausnahme keines der existierenden hochentwi-
ckelten Instrumente fiir die Ionenstrahlanalytik mit hochster Tiefenauflésung
eingesetzt wird. Einzig das Q3D-Spektrometer der Miinchener Universitdten in
Garching wird von der Gruppe um Dollinger dafiir sehr erfolgreich fiir die héchstauf-
losende ERD genutzt [DOL 04, DOL'92]. Ansonsten dienten vorhandene
Magnetspektrometer in der Ionenstrahlanalyse, speziell der Nuklearresonanzanalyse
nur zur Unterdriickung des Untergrundes elastisch gestreuter Teilchen [HIR78]. Eine
der Ursachen bestand sicher darin, dass fiir das Energiegebiet der RBS von einem bis
drei Megaelektronenvolt lange Zeit keine positionsempfindlichen Detektoren mit der
notwendigen Ortsauflosung von kleiner als 1 mm zur Verfiigung standen. Fiir die
MEIS wird ein ortsauflosender Mikrokanalplatten-Detektor [WIZ79| hinter einem
elektrostatischen Toroidanalyser [NIS'98| genutzt, der fiir Protonenriickstreuung und
mit Einschrdnkungen auch fiir die He-Ionen-Riickstreuung bei Energien kleiner
200 keV gut geeignet ist [COP00.

Fiir die hochstauflosende RBS wurden seit 1990 eine Reihe von Spektrometern gebaut
und erfolgreich eingesetzt. Fines davon ist ein Spektrometer auf der Basis eines
zylinderférmigen elektrostatischen Energieanalysierer [CAR98, END92]. Die anderen
Instrumente sind Magnetspektrometer [POL'09, AND 06, ICH 05, GRO 04, KLEO03,
LAN"98, ARN 96, KIM 96, DOL"92|. Ein Browne-Buechner-Spektrometer mit einem
Sollkreisradius von 650 mm wird am Rossendorfer 3 MV-Tandetron fiir die héchst-
auflssende RBS eingesetzt [VIE10, GRO 04, KLE03, GRO 01].

24



Das QQDS Magnetspektrometer fiir héchstauflosende ERD

Fir den ERD-Betrieb reicht das Ablenkvermdgen p/q° dieser relativ kleinen
Instrumente nur fiir spezielle Félle wie die ERD der Wasserstoffisotope aus, nicht
aber fiir die Spektrometrie schwerer Riickstokatome. Deshalb wurde fiir die hochst-
auflosende ERD am Rossendorfer Tandem das Magnetspektrometer ,Little John*
iibernommen, das im Forschungszentrum Karlsruhe fiir kernphysikalische Messungen
gebaut [GIL'89a, GIL '89a] und dort nicht mehr bendtigt worden ist. Dieses QQDS-
Spektrometer wurde im Rahmen dieser Arbeit grundlegend modernisiert (Vakuum-
system, Stromversorgung, Feldmessgerit fiir den Dipolmagneten und die Target-
kammer mit Zubehor) und zudem erfolgte die Entwicklung eines speziell fiir den
QQDS zugeschnittenen neuen ortsauflésenden Fokalebenendetektors. Dieses Gerat
wird im néchsten Kapitel ausfiihrlicher beschrieben.

2.4.2 Das QQDS—Magnetspektrometer

Das Magnetspektrometer QQDS besteht aus einer Anordnung von zwei magnetischen
Quadrupolen, gefolgt von einem Dipolmagneten mit einem Sollbahnradius von 1,5 m,
einem Ablenkwinkel von 60° und einer maximalen Magnetfeldstirke von 1,7 T.
Unmittelbar hinter dem Dipol ist ein magnetischer Sextupol angeordnet.

Die maximale magnetische Steifigkeit der Teilchen, die noch analysiert werden
konnen, betrdgt 2,55 Tm und die rechnerische Impuls-Auflésung p/Ap von 3000
ergibt eine Energieauflosung E/AE von 1500. Alle Magnetkomponenten sind fest
zueinander auf einer Lafette montiert, die um die Achse der Streukammer rotiert
werden kann. Das Spektrometer kann, wie Abschnitt 2.2 erwadhnt, unter den Winkeln
0°, 15°, 30°, 45° und 60° bezogen auf die Strahlrichtung mit der UHV-Targetkammer
verbunden werden. Zwischen der Kammer und der ersten Quadrupollinse befindet
sich ein Doppelkreuzspalt, mit dem die Akzeptanzwinkel sowohl in der horizontalen
Streuebene als auch senkrecht zur Streuebene festgelegt werden. Wahrend die Grolse
des vertikalen Akzeptanzwinkels von 2-B, nur geringen Einfluss auf die erreichbare
Energieauflosung und damit auf die erreichbare Tiefenauflosung bei der ERD hat,
beeinflusst der Akzeptanzwinkel in der Streuebene von 2-B, die Tiefenauflésung in
kritischer Weise. Zum einen héngt die Aberration des Spektrometers von B, ab und
zum anderen bewirkt die Abhéngigkeit der Energie der gestreuten Teilchen bezie-

hungsweise der Riickstokatome vom Streuwinkel eine kinematische Energieverschmie-
rung (vgl. Gleichungen (1.3) und (1.4)).

Bei einem einfachen Dipol-Spektrometer werden kinematische Korrekturen durch
Verschieben des Fokalebenendetektors in Richtung des Dipols erzielt. Dies kann
erfolgen, da sowohl bei der RBS als auch bei der ERD Teilchen, die unter kleinerem
Streuwinkel emittiert werden, die hohere Energie haben. Damit verschiebt sich das
ionenoptische Bild des Strahlfleckes auf dem Target in Richtung Magnet [ENGH8,
LAN'98|.

Bei dem verwendeten QQDS—Spektrometer kann der Detektor an einer festen
Position montiert werden, da mit den beiden magnetischen Quadrupolfeldern die
kinematische Korrektur vorgenommen und immer auf den Detektoreingang fokussiert
werden kann. Da es wegen der dann minimalen effektiven Dicke des Eintrittsfensters
des Detektors vorteilhaft ist, wenn die Teilchen in guter Ndherung senkrecht auf den
Fokalebenendetektor treffen, kann der Winkel der Fokalebene zum Strahl auf der
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Sollbahn, der durch den Ablenkwinkel von 60° des Dipols entsteht, mit dem Sextupol
auf 90° gekippt werden.

2.4.3 Eigenschaften des Magnetspektrometers QQDS

Die Abmalken der vier Magnetkomponenten und die zugehorige Konfiguration am
QQDS sind der Vollstédndigkeit halber im Anhang A zusammengefasst. Diese Werte
werden fiir die Berechnung der Magnetfelder (vgl. Abschnitt 2.4.5) genutzt. Der
Raumwinkel Q, aus dem die Teilchen durch den rechteckigen Eintrittsspalt (vgl.
Abbildung 2.5) mit den wéhlbaren Breiten von w, und w, sowie einer Entfernung von
h = 825 mm vom Target bzw. mit den Offnungswinkeln 24, und 24, in das Spektro-
meter eintreten, betrigt:

Q =4 - arctan( = ) =4 -arcsin(sin B, - sin )
2h - \J4h? + w? + w’ ! (2:2)

|

Abbildung 2.5: Fotografie der manuell einstellbaren Raumwinkelblende, die sich
direkt vor den Quadrupolen (blau) befindet

Der maximale Raumwinkel, der iiber eine Blende eingestellt werden kann, betrdgt
2= 1,1 msr.

In der aktuellen Position der magnetischen Komponenten und des Detektors betréigt
die Dispersion:

Az mm
=—7F7>=23,8 —
e Ap %, (2.3)
p,
Das bedeutet, dass ein Ion, welches um ein Prozent vom Sollimpuls p, abweicht, um

23,8 mm neben einem Ion mit dem Impuls p, in der Fokalebene auftritt.

2.4.4 Tonenstrahloptik

Zur Beschreibung der Vorgdnge und Eigenschaften der lonenstrahloptik wird die
gleiche Terminologie verwendet, die auch bei der klassischen Lichtoptik Anwendung
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findet. Allerdings ist die Vergleichbarkeit auf Ph#&nomene der ersten Ordnung
beschréankt. In der Lichtoptik lassen sich beliebig geformte Grenzflichen der optischen
Wirkung, die Oberflachen der lichtoptischen Elemente wie Linsen, Spiegel, Prismen,
relativ leicht realisieren. Die Verhiltnisse in der Ionenoptik sind wesentlich komple-
xer, da Teilchen nur in elektrischen oder magnetischen Feldern abgelenkt werden
konnen, die sich nicht scharf begrenzen lassen. Diese Randfelder beeinflussen die
Trajektorien der Teilchen auch bei einem einfachen Dipol und kénnen je nach Winkel
zwischen Trajektorie und Feld fokussierende oder defokussierende Wirkung haben
[ARD05].

Noch problematischer ist der Vergleich bei Linsen. Rotationssymmetrische Linsen wie
in der Lichtoptik sind bei MeV-Teilchenenergien nur mit supraleitenden Spulen
[DAT01, MEI'95] mit einem nur im Einzelfall vertretbarem Aufwand zu realisieren.
Deshalb werden magnetische (selten elektrostatische) Quadrupole als fokussierende
Elemente eingesetzt. Bei Quadrupolfeldern (zwischen vier Polschuhen mit (idealer-
weise) hyperbolischer Oberfléche) nimmt das transversale Magnetfeld achsennah
proportional zum Abstand von der Achse zu.

F,=-B,-v=-=g-v-x und F, =B -v=g-v-y (2.4)
mitg=2’uoiw
a

wobei g die Quadrupolstiarke, j, die magnetische Feldkonstante, N die Anzahl der
Windungen pro Polschuh und a der Aperturradius sind.

Die Lorentzkraft wirkt senkrecht zur Bewegung der Teilchen nur in einer Ebene
unmittelbar in Richtung Linsenachse, d.h. der Strahl konvergiert nur in einer Ebene
und divergiert in der Ebene senkrecht dazu [ARD'05, GRI 82]. In Abbildung 2.6 a)
sind die magnetische Anordnung und die sich ergebenden Feldlinien sowie die Kraft,
die auf ein positiv geladenes Ion ausgeiibt wird fiir einen Quadrupol dargestell.

a)

Abbildung 2.6: magnetische Anordnung mit Feldlinien (schwarze Linien) und
Kraft (blaue Feile), die auf ein positiv geladenes Ion ausgeiibt
werden a) Quadrupol b) Sextupol

Eine in beiden Richtungen fokussierende Wirkung wird nur durch die Kombination
von zwei Quadrupollinsen zu einem Quadrupoldublett, bei dem die Feldrichtung in
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den einzelnen Linsen senkrecht zueinander steht, erreicht. Eine konforme Abbildung
lasst sich jedoch mit einem Quadrupoldublett nicht erreichen.

Im Unterschied zu den Strahltransportsystemen eines Beschleunigers, wo nur nahezu
monoenergetischen Teilchen mit einer Energieschirfe dE/E < 10® auftreten, werden
bei einem Magnetspektrometer aus dem Strahlfleck auf dem Target Teilchen mit
unterschiedlicher Energie, Ladung und Masse in den Akzeptanzwinkelbereich
emittiert. Die interessierende Information ist die Energieverteilung der ausgewahlten
Teilchensorte, aus der sich die Tiefenverteilung der Streuereignisse ergibt. Die sich
aus dieser Energievariation ergebende Anderung der Fokussierung muss weitestge-
hend kompensiert werden. Dazu wird ein Multipolfeld, im einfachsten Fall ein
einzelner magnetischer Sextupol bendétigt. Dieser besteht aus sechs magnetischen
Polen und besitzt wie ein Quadrupol eine fokussierende Wirkung. Jedoch héngt
dessen Fokussierungsstirke von der Trajektorie der Ionen ab. In Abbildung 2.6 b)
sind die Anordnung eines Sextupols, die damit entstehenden Feldlinien und die
Wirkung auf ein positiv geladenes Ion, das in die Zeichnungsebene hineinléuft,
dargestellt. Mit einem Sextupol, der nach dem Dipol angeordnet ist, konnen also
chromatische Fehler der Quadrupole kompensiert werden. Eine grafische Veranschau-
lichung der Chromatizitdtskompensation ist in Abbildung 2.7 dargestellt. Die
Fokussierpunkt von Ionen mit verschiedenem Impuls (Energien) wiirde bei reinen
Quadrupolen (hellblaue Linien) vom Impuls selbst abhéngen. Durch die Chromatizi-
tatskompensation des Sextupols befindet sich der Fokussierpunkt immer an der
gleichen Stelle (dunkelblaue und dunkelgriine Linien).

Brennweite

Sextlupol

Aplp>0 A

Aplp =0

Aplp <0

| Dispersion
Quadrupol D#0

Abbildung 2.7: Grafische Veranschaulichung der Chromatizitdtskompensation mit
der Kombination Quadrupol und Sextupol bei Dispersion D # 0
(die hellblauen Linien zeigen den ionenimpulsabhéngigen Fokus-
sierpunkt und die dunkelblaue und dunkelgriine Linie den durch
einen separat verwendeten Sextupol chromatizitdtskompensierten
Fokussierpunkt

Um eine moglichst gute Energie- und damit Tiefenauflésung beim FEinsatz des
Magnetspektrometers fiir die hochstauflosende ERD zu erzielen, ist es notwendig, fiir
jede Messung einer Tiefenverteilung von bestimmten Elementen bzw. Atommassen
die optimalen Parameter fiir die Akzeptanzwinkel und die magnetischen Feldstéarken
der Magnetkomponenten zu berechnen.
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Eine Quelle zuséatzlicher Aberrationen wéren die Abweichungen der Magnetfelder, die
sich durch unvermeidliche Toleranzen bei der mechanischen Fertigung ergeben
[MARO6]. Die sind z. B. Nichtparallelitit oder Deformation der Polflichen des Dipols
sowie eine Poldejustierung bei den Quadrupolen oder bei dem Sextupol. Bei den
geringen spezifizierten Toleranzen der von der Firma Bruker hergestellten Magnet-
komponenten [GIL81] war es nicht notwendig, diese Aberrationsterme bei den
Rechnungen zu beriicksichtigen [GRO07].

2.4.5 Berechnung der QQDS-Magnetfelder

Die Magnetfelder fiir die Komponenten des QQDS-Magnetspektrometer werden mit
einem Computerprogramm berechnet, das im Rahmen dieser Arbeit entwickelt
wurde. Dieses ist so konzipiert, dass es jederzeit auf andere Konfigurationen ange-
wendet werden kann. Damit sind zukiinftige bauliche Anderungen problemlos
implementierbar. Die Berechnung der Magnetfelder erfolgt rekursiv mit Hilfe der
Transfermatrix-Methode. Penner [PEN61| bewies, dass diese Methode unter Bertick-
sichtigung einer zusidtzlichen Komponente, einer Impulsvariation, genutzt werden
kann. Aulkerdem zeigte er, dass drei Bedingungen erfiillt sein miissen, damit die
Gleichungen fiir die Ionentrajektorie linear bleiben und ein Matrix-Formalismus
angewandt werden kann.

1. Der Ionenstrahl darf nur eine geringe rdumliche Ausdehnung im Vergleich zum
Ablenkradius im Dipol haben.

2. Die Winkelvariation darf nur wenige Grad betragen.
3. Der Impuls darf nur wenige Prozent variieren.

Diese Bedingungen sind am QQDS erfiillt. Somit kann diese Transfermatrix-Methode
fiir die Magnetfeldberechnung angewandt werden. Fiir das zu l6sende Problem zeigt
sich, dass folgende Vereinfachungen angenommen werden kénnen [FRIS86|:

1. Die Lagebestimmung der Ionen erfolgt in einem kartesischen Koordinatensys-
tem, wobei die z-Achse der Richtung der Strahlachse entspricht.

2. Der Ionenstrahl und die Magnetfelder sind zeitlich konstant.

3. Die einzelnen Ionenbewegungen in den transversalen Richtungen x und y sind
voneinander unabhéngig.

4. Jedes Ion kann durch seine Orts- und Impulskomponente dargestellt werden,
wobei die Impulskomponenten p, und p, durch die Winkel zur Strahlachse
x' = dx/dz und y' = dy/dz beschrieben werden.

5. Bei den genutzten spezifischen Energien (E, < 10 MeV/amu) kénnen relativis-
tische Effekte vernachlassigt werden.

Zur Berechnung der Ionenbahnen kann damit die Wirkung eines ionenoptischen
Elementes in erster Ordnung durch eine Transfermatrix M beschrieben werden:

(o, x5, 0", 8,1)" = M (x,x", 5,5, 6,1)¢ (2.5)
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Hierbei bezeichnen der Index 0 die Anfangskoordinaten, &= Ap/p die relative
Abweichung des mittleren Impulses und 1 die Weglangendifferenz eines lons in seiner
Bewegungsrichtung im Vergleich zu einem Ion mit dem Impuls p, welches sich auf
der Strahlachse bewegt. Wenn die Ionen ein ionenoptisches System bestehend aus n
Elementen durchlaufen, die durch die Transfermatrizen M, bis M, beschrieben
werden, ergibt sich die Transfermatrix M des Gesamtsystems durch Multiplikation
der Einzelmatrizen:

MZMH‘MH_I'...‘MQ'MI (2.6)

Fiir das Magnetspektrometer QQDS ergibt dies:
M=Mgs - Mg-Mgy-Mp-Mgs- Mgy - Mgy - Mg, - Mg (2.7)

Mg, und M, sind die Transfermatrizen der beiden Quadrupole, Mg die des Sextupols
und M, die des Dipolmagneten. M, bis M, sind die Transfermatrizen der Drift-
strecken, bei denen keine dulere Kraft auf die Ionen wirkt.

Brown et al. [BRO"64] erweiterten diese Methode auf eine Matrixalgebra zweiter
Ordnung. Sie zeigten, dass die Matrixmultiplikationsmethode zur Losung von einer
Menge von linearen Gleichungen einfach durch Terme zweiter und hoherer Ordnung
mit linearen Variablen erweitert werden kann. Zur Berechnung der Magnetfelder am
QQDS werden daher die erste und zweite Ordnung genutzt. Die Matrixelemente
werden hierbei um die zweite Ordnung erweitert. Damit entsteht eine Transfermatrix
aus den Elementen R;;, welche die Elemente erster Ordnung beschreiben, und Ty, fiir
die Elemente zweiter Ordnung. Rechnerisch ergibt sich damit fiir die Komponenten
der Trajektorie:

6 6
R;x;(0)+ X ¥ Tyx;(0)x,(0) (2.8)
Jj=1 J=lk=j

Mo

X; =

mit x; =x, xy =x',x3=y,x;, =y, x5y =0und x5 =/

Die einzelnen Elemente der Transfermatrizen konnen durch Losen der allgemeinen
Bewegungsgleichung und anschlielfender Taylorentwicklung identifiziert werden.
Brown gibt in [BROS82| eine Ubersicht der Transfermatrixelemente erster und zweiter
Ordnung. Diese sind identisch mit denen, die fiir den QQDS benutzt werden.

Brown [BROS82| ermittelt fiir die Bewegungsgleichung eines reinen Quadrupols:
x + ng = ]{32{5
v —kly=kiyo

Ly 1 _2-pm NI g (2.9)
a B-R, a’ N2-M-E

mit ]{3 =

und fiir einen reinen Sextupol:
x + ](3(X2 —y2)= 0

v =2kixy =0
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By 1 _2.p4N-I g (2.10)

Hierbei sind a der Aperturradius, i, die Induktionskonstante und N - I die Ampere-
windungszahl pro Pol.

Die Randfelder kénnen nach [DAY 54| durch effektive Feldldngen 1, mit der Lénge 1
des Quadrupols berechnet werden. Fiir die Quadrupole ergibt das:

Lyg=1+114-a. (2.11)

Die gesuchten Magnetfelder beziehungsweise die entsprechenden Stréme wurden
durch rekursives Losen der Transfermatrixgleichungen des Gesamtsystems berechnet.
Zu beachten ist, dass die Winkel x' und y' am QQDS nicht groker als + 1,1° gewéhlt
werden, da ansonsten die Ionen die Polschuhe der Quadrupole beriihren. Die
Abschlussbedingungen fiir die rekursive Losung sind,

1. dass sich ein Ion mit dem Impuls p, auf der Sollbahn des Dipols bewegt,

2. dass die entstehenden Abbildungen sowohl fiir x als auch fiir y auf Hohe des
positionsempfindlichen Detektors minimal sind und

3. dass die Fokalebene parallel zur Polschuhkante des Dipols gerichtet ist und
damit der Fokuspunkt fiir Ionen mit Ap/p # 0 den gleichen Abstand vom Di-
pol, wie fiir Ionen mit Ap/p = 0 besitzt.

2.4.6 Experimentelle Kontrolle der berechneten Magnetfelder

Der experimentelle Nachweis, dass die rekursive Berechnung das richtige Ergebnis
liefert, ist schwierig und zeitaufwendig. Jedoch besteht am QQDS die Moglichkeit,
das Spektrometer auf einen Streuwinkel von ® = 0° zu drehen und zusétzlich den
Probenhalter aus dem Ionenstrahl heraus zu fahren. In diesem Fall gelangt der Strahl
vom Beschleuniger direkt in das Magnetspektrometer. Der Fokalebenendetektor wird
entfernt und an seiner Stelle ein ionolumineszierendes Sichtquarz im Vakuum
montiert. Anstelle der Probe werden zwei in Reihe geschaltete Ablenkspulen mit
Weicheisenkernen installiert. Der Strahl passiert den Spalt zwischen den Polen und
wird bei Stromfluss in den Spulen entsprechend der Lorentzkraft abgelenkt. Dieses
Spulenpaar kann einmal fiir die horizontale und einmal fiir die vertikale Strahlablen-
kung eingebaut werden. An die Spulen wird ein sinusférmiger Wechselstrom mit
einstellbarer Frequenz angelegt. Dadurch wird der Strahl wahlweise horizontal oder
vertikal kontinuierlich iiber die gesamte Breite bzw. Hoéhe der Akzeptanzblende
gewobbelt. Wenn die Fokussierung der Quadrupole richtig eingestellt ist, wird auf
dem Sichtquarz nur einen scharf begrenzter Strahlfleck abgebildet, der als ionenopti-
sche Abbildung der Strahldimension am Ort der Ablenkspulen mit Beriicksichtigung
der entsprechenden Spektrometervergolerungsfaktoren entspricht.

Zur Uberpriifung der korrekten Wirkungsweise des Sextupols wurde die Strahlenergie
um jeweils AE; = 4,2 % verkleinert oder vergrokert. Nach Gleichung (2.3) muss
damit das Bild um circa 50 mm nach rechts bzw. links versetzt erscheinen, aber keine
Grolkendnderung erfahren.
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2.4.7 Kinematische Korrektur mit Hilfe der Quadrupole

Ionen, die zwar aus der gleichen Tiefe herausgestreut werden, aber verschiedene
Streuwinkel besitzen, haben nach den Gleichungen (1.3) und (1.4) eine unterschied-
liche Energie. Die damit verbundene Impulséinderung betragt:

9E g
Ap _1AE _1dp (2.12)
p 2E 2 E

Wie in Abschnitt 2.4.3 erwdhnt, bewirkt die kinematische Energievariation iiber den
Akzeptanzwinkel bei einem Dipol eine Verschiebung der Fokalebene in Richtung
Dipol im Vergleich zum Fall Ap,,, = 0kg-m -s'. Am QQDS kann mit Hilfe der
Quadrupole und des Sextupoles jedoch diese Verschiebung der Fokalebene immer so
kompensiert werden, dass die effektive Fokalebene an die Stelle des festen Fokalebe-
nendetektors gebracht wird. Da in der Transfermatrix-Methode sowohl der Winkel als
auch eine Impulsvariation als Startwerte definiert werden, kann hier die kinematische
Abhéngigkeit der Energie vom Streuwinkel beriicksichtigt werden [ENG58].

Bei der Berechnung der Quadrupol- und der Sextupolfelder werden somit nicht
monoenergetische Tonen auf einen Punkt fokussiert, sondern die Ionen, die aus der
gleichen Tiefe herausgestreut wurden. Hierbei muss die Gleichung (2.12) erfiillt sein.
Dafiir ist es erforderlich, dass immer die Kombination von Ap/p mit dem entspre-
chenden Ausfallswinkel AP als Randbedingung der Anfangswerte bei der Berechnung
der Magnetfelder vorgegeben wird. Fiir die kinematische Korrektur der ERD-
Spektren ergibt sich somit nach Gleichung (2.12) oberflichennah die Korrektur:
Ap 1AFE

?zggz—tanG)-Aﬂ (213)

Recoilionen, die unter dem Winkel ® 4+ A herausgestreut werden, besitzen damit
eine um den Wert AE geringere Energie. Diese Korrektur, die sich aufgrund der
Gleichung (2.14) ergibt, ist somit sowohl massen- als auch oberflichennah tiefen-
unabhéngig. Fiir geringe Streutiefen kann folglich fiir alle Energien und damit fiir alle
Tiefen die gleiche kinematische Korrektur vorgenommen werden.

2.5 Fokalebenendetektor fiir hochstauflosende ERD

2.5.1 Allgemeine Anforderungen an einen héchstauflésenden ERD-
Detektor

Die Anforderungen an den Fokalebenendetektor eines Magnetspektrometers werden
durch die Analytikmethode vorgegeben. Ganz generell transformiert ein Magnet-
spektrometer die Impulsverteilung (Energieverteilung) von geladenen Teilchen in eine
Ortsverteilung auf der Fokalfliche, die in guter N&aherung als Ebene betrachtet
werden kann. Teilchen gleicher magnetischer Steifigkeit erzeugen eine Abbildung des
Quellfleckes an einer definierten Position auf dieser Ebene. Die Abbildungseigenschaf-
ten, die Energiedispersion Dy und die Vergrokerung M, in der Dispersionsebene sind
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von den mechanischen Dimensionen des Spektrometers, d. h. von der Groéke und
Anordnung der einzelnen magnetischen Komponenten abhéngig.

Zur Bestimmung der Spektrometerauflosung sind die Grolen Dispersion D und
Vergrokerung M, in der Streuebene (am QQDS horizontal h) von wesentlicher
Bedeutung. Die Definition von Dy und M, lauten:

As _AF _, Ap

2.14
Dy E Py ( )

As
M. = =2
h Ab, (2.15)

Dabei ist 4s ein Wegstiick entlang der Fokalebene und Ad, eine Verschiebung des
Strahlfleckes entlang der Streuebene auf der Probe. Bei einer gegebenen Strahlfleck-
grole von Ab, auf der Probe ergibt sich ein Auflosungsvermdgen des Spektrometers
von:

_ EO _ DE

(2.16)

Der Fokalebenendetektor ist also in erster Linie ein ortsempfindlicher Detektor (engl.:
position sensitive detector PSD) mit der Ortsauflésung in der Dispersionsebene A,
als wichtigem Parameter fiir die Energieauflésung des Spektrometers, die deutlich
kleiner als Ab, sein sollte, um die theoretisch mogliche Energieauflosung des Instru-
mentes voll auszunutzen.

Fiir kleine Spektrometer, die fiir die RBS mit leichten Ionen mit Energien < 1 MeV
und unter Detektorwinkeln > 90° eingesetzt werden, waren Fokalebenendetektoren,
die aus einer Mikrokanalplatte (engl.: micro-channel plate) und einer Streifenanode
bestehen [KIM 96, OSI"06] die einzige Moglichkeit, im praktischen Betrieb Ortsauflo-
sungen < 500 pm zu erreichen. Der groke Nachteil dieser Detektoren ist es, dass sie
keine Energieauflosung bieten und deshalb nicht zwischen Teilchen mit gleicher
magnetischer Steifigkeit, aber unterschiedlicher Energie unterscheiden koénnen. Im
Falle der MEIS mit Protonen treffen den Detektor nur riickgestreute Protonen, die
bei gleicher Steifigkeit gleiche Energie haben. Jedoch gibt es schon bei der He-RBS
das Problem, das He" und He®" bei gleicher Steifigkeit mit unterschiedlicher Energie
den Detektor erreichen. Die Energieverteilungen der riickgestreuten He-Ionen in
beiden Ladungszustdnden iiberlappen, was zu Komplikationen bei der Interpretation
der Spektren fiihrt. Die Kombination eines derartigen Detektors mit einem Wien-
Filter [ARN'96] erwies sich in der Praxis wegen des hohen Untergrundes durch
Sekundirelektronen als nur bedingt tauglich (GRO07, ARN10).

Bei kommerziell erhéltlichen und einfach zu handhabenden Si-PSD mit ultraflacher
implantierter Widerstands-Frontelektrode [CANOQ7| sinkt die Ortsauflosung linear mit
sinkender Energie [KLEO3|. Sie sind also fiir kleine Spektrometern nicht gut geeignet.
Klein konnte zeigen, dass sich bei der RBS mit 2 MeV C-lIonen mit einem derartigen
Detektor Tiefenauflosungen < 1 nm erreichen lassen [KLE03, VIE10].

Fiir die Rontgenastronomie wurden Mitte der 90er Jahre von den Halbleiterlabors der
Max-Planck-Institute (MPI/HLL) zweidimensionale pn-CCD-Pixeldetektoren ent-
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wickelt [HAR'06, HARO09|. Eine Anordnung von 12 solcher Detektoren mit einer
Fliche von je (30 x 10) mm® und einer PixelgroRke von (150 - 150) pm* wurde sehr
erfolgreich im ESA-Satelliten XMM /Newton als Fokaldetektor eines Rontgenteles-
kopes eingesetzt. Da sich diese Pixeldetektoren hervorragend als PSD fiir kleine RBS-
Magnetspektrometer eignen sollten, wurde ein derartiger Detektor mit (200 x 64)
Pixeln als Fokalebenendetektor fiir ein kleines Browne-Buechner-Spektrometer mit
einem Sollbahnradius von 350 mm am Rossendorfer 3 MV-Tandetron ausgewihlt. Da
leichte Ionen bis 2 MeV damit spektrometriert werden sollen, musste der fiir den
Rontgenenergiebereich konzipierte Standard-Detektor mit dem hybridintegrierten
CAMEX-Auslesechip modifiziert werden [HAR09, GRO09, HAN09|. Dieser Detektor
befindet sich zur Zeit im Testbetrieb.

Die bisher diskutierten Typen von Fokalebenendetektoren eignen sich nicht oder nur
sehr eingeschriankt bei Magnetspektrometern fiir die hochstauflosende ERD mit
Schwerionen als Primérteilchen. Fiir ERD ist der Detektorwinkel generell < 90°; so
dass neben den elastisch gestreuten Inzidenzionen (wenn diese nicht kinematisch
ausgeschlossen sind (vgl. Gleichung (1.5)) die Riickstobatome aller in der zu
analysierenden Schicht vorhandenen Elemente ihre Isotope die Akzeptanzblende des
Spektrometers passieren. Entsprechend der jeweiligen Ladungszustandsverteilung
treten lonen mit unterschiedlichsten Massen und Ladungszustdnden in einem breiten
Energiebereich auf. Somit treten Fille auf, dass unterschiedliche Teilchen mit gleicher
magnetischer Steifigkeit sehr eng benachbarte Energien haben und von der Energie-
auflésung des Detektors nicht getrennt werden konnen. Stabile Isobare der interessie-
renden Riickstolatome, die magnetisch generell von diesen nicht zu trennen wéiren,
gibt es im Massenbereich der ERD nicht (Mattauchschen Isobarenregel).

Zur Vermeidung von spektralen Interferenzen, die bei einfachsten ERD-Experimenten
auftreten, wenn nur ein Teilchendetektor mit einer Stopperfolie genutzt wird
[TES 95|, werden heute bei der ERD-Methode sowohl AE-E,-Detektorteleskope
[FUL79, QUA'79, ASS92, ASS'94, BER'98] bzw. Bragg-lonisationskammern
[GRU 82, SCH'82, ASS'82, SHE 85, KOT 87, HEN'89, ORT 89, ASS92, KRE 94,
TRI'97, SAN'00, BAR 06, SAN'08] verwendet, die eine Teilchenidentifikation
hinsichtlich der Ordnungszahl erméglichen [FULT79|, als auch Time-of-Flight-
Detektoren [BUS'80, KOTO05|, die die Teilchen nach ihrer Massenzahl selektieren.
Diese Identifikation ist im interessierenden Massenbereich der Riickstolkatome
eindeutig. Insbesondere die AE-E,_ —lonisationskammern werden auch mit einer
Ortsauflosung, z. B. durch eine strukturierte back-gammon-Anode, ausgestattet, die
bei groken Raumwinkeln eine kinematische Korrektur ermoglicht [ASS 94|. Die
Ortsauflosung dieser Anordnungen reicht jedoch fiir den Einsatz als Fokalebenende-
tektor beim hochstauflosenden QQDS ERD-Magnetspektrometer nicht aus. Fir
dieses Spektrometer musste deshalb ein neuartiges Detektorteleskop entwickelt
werden. Diese Detektoranordnung wird im Folgenden beschrieben.

2.5.2 Aufbau des QQDS-Fokalebenendetektors

Das Detektorteleskop besteht aus zwei unterschiedlichen Detektoren, die in einem
Gehéuse hintereinander angeordnet sind. Der erste ist ein ortsempfindlicher Proporti-
onalzéhler und der zweite eine Bragg-lonisationskammer. Der Aufbau der beiden
Detektoren ist in Abbildung 2.8 a) und b) dargestellt. Beide lonisationsdetektoren
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befinden sich im selben Gasvolumen, das durch eine circa 70 pg/cm® (ca. 700 nm)
diinne Polypropylen-Folie [BAR 77| vom Hochvakuum des Magnetspektrometers
getrennt ist. Diese Eintrittsfolie wird durch ein Stiitzgitter getragen.

Proportionaldraht Potentialringe Frisch-

Kathode1 Anode gitter

Eintrittsfenster
Anode

Gemeinsame
Kathode?2
Abbildung 2.8: Aufbau des Fokalebenendetektors
a) Schnitt senkrecht zur Dispersionsebene des Dipols mit elektri-
schen Aquipotentialflichen (blau), die mit der Software
SIMION v7 [SIMO07] simuliert wurden
b) Fotografie

Der im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Proportionalzdhler hat einen Anodendraht
aus einer NiCryAlSi Legierung mit einem spezifischen Gleichstromwiderstand von
p = 16,807 kQ-m”. Er ist circa 130 mm lang und besitzt einem Durchmesser von
Ao, = 10 pm [ISAQ7]. Es werden beidseitig ladungsempfindliche Vorverstarker

Prop

CANBERRA 2003T [CANO07a] eingesetzt.

Der Fokalebenendetektor ist eine spezielle Form eines so genannten AE-E -
Detektorteleskopes. Die Restenergie, die die Teilchen nach Passieren des Proportio-
nalzihler behalten, wird hier mit einer Bragg-Ionisationskammer (BIC) [GRU 82,
SCH 82| gemessen.

Die BIC besteht aus der Kathode, durch die die Teilchen eintreten, einem Gasraum
und am Ende aus einer Kombination von Frischgitter und Anode. Das elektrische
Feld ist hier axial, also parallel zur Einfallsrichtung der Teilchen gerichtet. Das
notwendig homogene Driftfeld innerhalb des Driftvolumens wird durch &dquidistante
Potentialringe, die durch isolierende Abstandsringe eine Distanz von 7 mm aufweisen,
erzeugt. In Abbildung 2.8 a) sind in diesem Zusammenhang zusétzlich zum Detektor-
design die Aquipotentiallinien, die mit der Software SIMION [SIMO07] simuliert
wurden, eingezeichnet. An ihnen ist zu erkennen, dass das elektrische Feld zwischen
Kathode und Frischgitter homogen ist. Die Potentialringe sind {iiber eine Wider-
standskette miteinander verbunden. Das Massepotential dieser Widerstandskette ist
die kammerseitige Katode, die gleichzeitig eine der Katoden des Proportionalzéhlers
ist.

Das Geh&duse mit einem rechteckigen Querschnitt (vgl. Abbildung 2.9) ist UHV-
gerecht aus Edelstahl geschweillt. Das Material fiir die inneren Bauteile wurde fiir
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eine moglichst niedrige Gasabgabe ausgewahlt. Das verwendete Zé&hlergas ist
Isobutan mit einer Reinheit von 99,99% [BRO 98|. Bereits geringe Verunreinigungen
elektronegativer Gase wie zum Beispiel O,, NH, oder H,O koénnen die Detektoreigen-
schaften stark beeintrachtigen, insbesondere wenn sich deren Partialdruck durch
Vakuumlecks oder durch Ausgasen der Bauteile éndert. Aus diesem Grund wird mit
Gasdurchfluss gearbeitet. Der Isobutandruck kann dabei fiir jede Messung individuell
so eingestellt werden, dass die Teilchen mit der grokten Reichweite noch im Gas
vollstédndig abgebremst werden und ihre gesamte Energie durch Ionisation abgeben.

Abbildung 2.9: Fotografie des Detektorgehduses (unten rechts), der vier
Magnetkomponenten (blau) und der Targetkammer

Die Detektorkammer wird im Durchflussbetrieb permanent mit einer Vorvakuum-
pumpe durch ein Nadelventil abgepumpt. Die Saugleistung bzw. der Gasdurchfluss
kann manuell eingestellt werden. Der Druck in der Detektorkammer wird mit einen
temperaturkompensierten kapazitiven Vakuummesskopf CMR 362 der Firma Pfeiffer
gemessen. Dessen Messgenauigkeit ist mit 0,2 % vom Messwert angegeben. Ein PID-
Regler (Proportional-Integral-Differential controller) RVC 300, ebenfalls der Firma,
steuert das Piezoventil am Gaseinlass, so dass in der Kammer der eingestellte
Solldruck langsam erreicht und anschlielsend gehalten wird.

Die physikalische Funktion des ortsempfindlichen Proportionalzihlers ist
gleich der eines konventionellen koaxialen Proportionalzihlers [KLEO5|, hat aber eine
andere Feldverteilung. Wenn ein Ion in den Bereich des Proportionalzahlers gelangt,
ionisiert dieses Ion das Zihlergas und erzeugt Elektron-lon-Paare. Die mittlere
Energie, die zur Erzeugung eines Elektron-lon-Paares benotigt wird, betrdgt bei
Isobutan circa 23 eV. Die mittlere Anzahl dieser Paare pro atomarer Flachendichte
ist proportional zum spezifischen elektronischen Bremsquerschnitt. Die generierten
Elektronen und Ionen diffundieren ohne anliegendes elektrisches Feld gleichformig
vom Entstehungspunkt in jede Raumrichtung. Durch die Coulombanziehung
rekombiniert ein groker Teil der Ion-Elektronen-Paare. Bei Anlegen einer externen
Spannung an die Elektroden wird entlang der Feldlinien des &duleren elektrischen
Feldes der Diffusionsbewegung eine Drift iiberlagert, so dass die Elektronen zur
Anode und die Ionen zur Kathode driften. Bei hinreichend grolker Feldstéirke findet
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keine Rekombination statt und die Zahl der driftenden Ladungstridger entspricht der
Zahl der erzeugten. Die transversale Diffusion bleibt jedoch von der Drift unbeein-
flusst. Die Beschleunigung der Ladungstriger wird durch eine Kollision mit den
Gasmolekiilen unterbrochen, so dass sich eine mittlere Driftgeschwindigkeit einstellt,
die fiir Elektronen und Ionen sehr unterschiedlich ist. In unmittelbarer Nahe des
diinnen Anodendrahtes mit einem Durchmesser von 10 pm wird bei ausreichend
hoher Spannung die Feldstirke so grok, dass Lawinenbildung und damit Gasverstéar-
kung einsetzt.

Das Verhéltnis aus der Anzahl aller freien Elektronen N zur Anzahl der durch
primére Ionisation frei gewordenen Elektronen N, ist der Gasverstiarkungsfaktor:

N
M= N (2.17)

Neben der Detektorgeometrie und der Wahl des Zéhlgases wird der Gasverstarkungs-
faktor und damit der Betriebsmodus des Gasdetektors durch die angelegte Hochspan-
nung Uy, bestimmt [KLEO05]. In Proportionalzéhlern ist der Gasverstiarkungsfaktor
konstant. Dies bedeutet, dass das Signal Qd(t) proportional zur priméren Ionisation
ist. Die einstellbaren Gasverstirkungsfaktoren liegen hier im Bereich von 1-10° bis
5-10°,

Durch die Gasverstirkung ist die von einem durchfliegenden Teilchen auf den
Anodendraht influenzierte Ladung

QS(t)=[1.(t)at (2.18)

um den Faktor M hoher als bei einer Ionisationskammer gleicher Dimension.

Bei einem einfachen Proportionalzéhlrohr fliekt diese Ladung auf den Riickkoppel-
kondensator C,; eines ladungsempfindlichen Vorverstirkers und erzeugt an dessen
Ausgang einen Spannungssprung von:

uyy () = Cifjr (t) dt (2.10)

Da die Teilchenbahnen im Detektor etwa senkrecht zum Anodendraht liegen, wobei
es keine Komponenten des elektrischen Feldes parallel zur Dispersionsebene gibt,
bewirkt die transversale Diffusion der Ladung keine wesentliche Verbreiterung der
Ladungswolke und die Ladungslawine bildet sich an der Anode genau oberhalb (oder
unterhalb) der Teilchenbahn. Diese Position ldsst sich durch Ladungstrennung auf
dem Anodendraht messen. Die Anode besteht dazu aus einem Draht mit einem
groken spezifischen Ohmschen Widerstand p und der Lange 1 [OWE 68, BOR'78,
FOR79, MAT 79, MAT 81, MAT'82]. Wird an einer Position mit dem Abstand x
von einem FEnde des Drahtes (vgl. Abbildung 2.10) ein Ladungsimpuls QJt)
eingespeist, so teilt sich der Strom auf und es flieken unterschiedliche Strome I, und
I... und damit unterschiedliche Ladungen Q. und Q zu den beiden Enden des
Drahtes.

rechts
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UBias é%?t) UBias
B X
Cs R, R, Ct
| g| | ) \ 4 |
: 1
us(t) Cu Proportionaldraht Q=p -| C« Us(t)
Haupt- Us(t) »ISummierer|« Ua(t) Haupt-
Verstarker Verstarker
Ts1 Te2
U.(t U1 (t)+Uq(t
O] pividierer |2Vt
* 1
U, 1+(1+x)pR,

Uit = 2+IpR,"

Abbildung 2.10: Blockschaltbild des positionsempfindlichen Proportionaldrahtes:
Qo(t) ... (t)-formige Ladung des Ions;

1 .. Lédnge des Proportionaldrahtes;

X .. Position des Ions auf dem Proportionaldraht;
Q0 .. Gesamtwiderstand des Proportionaldrahtes;

P ... spezifischer Widerstand des Proportionaldrahtes;
R, .. Arbeitswiderstand;

Ug.. .. Hochspannung;

C, .. Koppelkondensator;

C, ... Riickkoppelkondensator;

u,(t) und u,(t) ... Spannung nach Vorverstérker;

U,(t) und Uy(t) ... Spannung nach Hauptverstérker;

7, und 7, ... Formungszeiten des Hauptverstarkers

Q=030 (1-2] wnd G (1)=Q8(0)

(2.20)

An beiden Drahtenden sind ladungsempfindliche Vorverstarker angeschlossen, gefolgt
von sogenannten spektroskopischen Verstirkern, die durch Impulsintegration
und -differentiationsstufen aus dem Spannungssprung der Vorverstiarker gaulkférmige
Impulse formen, deren Hohe

Ui(t)=c¢ Q. (t)+o,  und U, () =c¢, Qs (t) +0, (2.21)

jeweils ungefdhr proportional der Eingangsladung ist. Geringe Unterschiede der
Proportionalitatskonstanten ¢, und ¢, sind geringe Unterschiede der Vorverstarker
(Riickkoppelkapazitéit) und spektroskopischen Verstiarker bedingt, die Konstanten o,
und o, durch den Gleichspannungsoffset am Ausgang der spektroskopischen Verstéar-
ker. Durch sorgfaltigen Abgleich der Elektronik mit Hilfe eines Préazisionsimpuls-
generators lasst sich aber immer erreichen, dass

c=c¢=c¢, und o=o0 =0, (2.22)

wird.
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Die Positionsinformation P ergibt sich dann entweder

Ulinks U

o d er P = rechts
Ulinks +U roches Ulinks +U (223)

Plinks =

rechts rechts

durch Analogsignalsummation und —division wie in Abbildung 2.10 schematisch
dargestellt.

Einfacher ist jedoch die numerische Losung. In den nachfolgenden Analog-Digital-
Konvertern (ADC) werden die Signale U, und U, ohnehin digitalisiert und einem
Multiparameter Multichannel System MPA-3, der Firma FastComTec [FASO7|
weiterverarbeitet. Der Ausgang der ADC ist eine Adresse als Bindrzahl. Deren Gréle
A ist wieder jeweils proportional zu U, jedoch gerdtetypisch mit geringfiigigen

unterschiedlichen Proportionalitdtsfaktoren c,; und c,.
A=c U +oy=0¢ ¢ Qg

Ay =c,Uy+o,=c, ¢ Qs T 0,

+0, bzw.
(2.24)

Wihrend o, und o, (die Nullpunktoffsets der ADC) sich wieder relativ einfach
beseitigen lassen, sind die Konversionskoeffizienten der ADC nicht einstellbar, so dass
durch FEinstellung der Hauptverstiarker (¢, und c,) die Produkte der Koeffizienten
gleichgesetzt werden:

€ G =6 G (2.25)
Die Ungleichheit der beiden spektroskopischen Zweige kann auch experimentell
bestimmt und numerisch beriicksichtigt werden [OST 05].

Entlang der Teilchenspur werden Elektronen-Ionen-Paare generiert, deren raumliche
Dichte

dQ_(z) _ dQ, (=)
dv do

(2.26)

wiederum dem spezifischen Energieverlust der Teilchen proportional ist. Im elektri-
schen Feld werden die Ladungen getrennt und die Rekombination minimiert. Die
urspriinglich generierten Ladungen bewegen sich mit den jeweiligen konstanten
Driftgeschwindigkeiten v, und v zur Katode (Ionen) und zur Anode (Elektronen).
Ausgewertet wird nur das Signal, das die Elektronenwolke beim Durchtritt durch das
Frischgitter auf der Anode induziert. Das Frischgitter bewirkt eine Abschirmung der
Ladungen wahrend der vorherigen Drift, so dass sich die Zeitabhingigkeit des
induzierten Stromes I ergibt zu

_AQ.(t) _ 4Q (z) Az| _ 4Q_(z)

=———vp. mit v, =konstant (9 97)

I .
At Az At Az

Im verwendeten Isobutan betrdgt die Driftgeschwindigkeit der Elektronen ca.
4 cm/ps.

Ist die Reichweite der Teilchen im Zahlergas kleiner als die Kammerlange, so wird die
gesamte Restenergie abgegeben und die auf der Anode integrierte Ladung ist
proportional zur Teilchenenergie.
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Die spezifische Ionisation dQ(x)/dx enthélt die Information iiber die Kernladungszahl
Z der Teilchen. Der Maximalwert dieser Ionisationsfunktion, also die Hohe des
Braggpeaks, steigt mit steigendem Z der Teilchen. Dieser Wert ist somit charakteris-
tisch fiir die Kernladungszahl Z. Am Beispiel von Sauerstoff und Kohlenstoff bei
einer Primérenergie von 15 MeV ist dies in Abbildung 2.11 exemplarisch dargestellt.

L) I L) I L) I L)

E 164 -
~
> g ]
(&)
S 1,24 -
~
) . .
20 0,8 4 -
g i i
g
7 04| ——C15Mev -
g ||—o1Mev |
—~ )
A - === 020 MeV ,

070 L) I L) I L) I )

0 5 10 15 20

Eindringtiefe / cm

Abbildung 2.11: Bremsvermogen von O und C in Isobutan bei p = 35 mbar

Aus der elektronischen Impulsanalyse, z. B. mit Hilfe eines Braggprozessors auf der
Basis einer schnellen sampling-Einheit erhélt man die Information iiber die Energie
durch Impulsintegration und durch Impulsformanalyse iiber die Kernladungszahl der
Teilchen. Messtechnisch einfacher und im Rahmen dieser Arbeit interessierenden
Energie- und Z-Bereich gleichwertig ist es, das Signal nach dem ladungsempfindlichen
Vorverstiarker der Anode aufzuteilen. Zum einen wird das Signal einem spektrosko-
pischen Verstdrker mit langer Integrationszeit (7, = 2 ps) zugefiihrt, der das
Energiesignal liefert. Im zweiten spektroskopischen Zweig wird in einem schnellen
spektroskopischen Verstéirker das Signal bei der Formung mit einer Zeitkonstante von
T, = 200 ns differenziert. Dieser Verstérker liefert das Braggpeak-Signal (BPS) als
Mak fiir die Kernladungszahl des Teilchens. In einem zweidimensionalen Graphen
(vgl. Abbildung 2.12) kann die beiden Signale dargestellt und anschliefend das zu zu
untersuchende Teilchen selektiert werden.

Bei der Konstruktion einer BIC sind neben den Anforderungen an die Reinheit des
Zahlergases noch andere physikalische und konstruktive Randbedingungen zu
beachten, um ein Optimum an Energie— und Z-Auflésung fiir den jeweils interessie-
renden Energie- und Teilchenbreich zu erreichen. In einer groen Anzahl von
Arbeiten werden diese Aspekte diskutiert [GRU'82, SCH'82, ASS'82, SHE'85,
KOT 87, HEN'89, ORT 89, TRI'97, SAN 00, BAR 06, SAN08|.

Besondere Aufmerksamkeit erfordert die konstruktive Gestaltung der Anordnung von
Frischgitter und Anode. Das Frischgitter FG befindet sich auf einem Potential
zwischen dem der Kathode und dem der Anode, rdumlich hinter dem letzten
Potentialring und in einem geringen Abstand vor der Anode. Die Ladungstriger
werden innerhalb des Bereichs zwischen Kathode und Frischgitter erzeugt. Das FG
soll in dieser Konstruktion einerseits die Wirkung des Feldes dieser Ladungstriager auf
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die Anode mdglichst gut abschirmen, andererseits aber hochtransparent sein, damit
moglicht viele Elektronen zur Anode gelangen und nicht von den Dréhten des FG
absorbiert werden. Diese Effekte werden beeinflusst vom Durchmesser dpq = 2-1p
und Abstand der Drdhte des Frischgitters dpope und vom Abstand des FG von der
Anode (dpg, = 1,3 mm). Das Verhéltnis der Frischgitterdrahtabstinde zum Abstand
der Anode zum Frischgitter bestimmt die Effizienz der Gitterabschirmung. Die
Ineffizienz der Abschirmung o, des Frischgitters geben Bunemann et al. [BUN-+49|
mit

— dFGfFG log dFG—FG

O, = 2.2
Fe 27dy 27 - Thg (2.28)

In der BIC fiir das QQDS-Magnetspektrometer wurde ein Frischgitter eingesetzt, das
im Detektorlabor des HZDR entwickelt und gebaut wurde [HUTO08|. Diese Gitterent-
wicklung wurde bei vielen im HZDR gebauten Detektoren eingesetzt und hat sich
bewdhrt, da es wenig schwingungsanfillig ist und die Mikrophonieanfalligkeit des
Detektors minimal ist. Es besteht aus parallelen vorgespannten Wolframdriahten mit
einem Durchmesser von dFG = 50 pm und &quidistanten Abstdnden von dFG-
FG = 0,5 mm. Die Ineffizienz der hier gewé&hlten Gitterabschirmung betrédgt nach
Gleichung (2.28) somit oy = 0,003 und ist damit unkritisch fiir die erreichbare
Energie— und Z-Auflésung.

2.6 Datenverarbeitung

2.6.1 Online-Datenerfassung

Fiir die Datenaufnahme wird ein System mit der Bezeichnung MPA-3 (Multiparame-
ter Data Acquisition System) [FAS07| der Firma Fast ComTec GmbH verwendet.
Mit diesem System konnen bis zu 16 digitale Parameter und eine Signalrate von bis
zu 6-10° Ereignisse je Sekunde unter wihlbaren Koinzidenzbedingungen erfasst
werden. Das Hauptmodul, welches mittels einer PCI-Karte' mit dem Computer
verbunden ist, hat vier Analog-Digital-Wandler-Eingéinge (ADC-Eingénge) und kann
mit bis zu drei Erweiterungsmodulen, die ebenfalls je vier ADC-Eingénge besitzen,
aufgeriistet werden. Die Konvertierung der analogen Messsignale in kompatible
digitale Werte iibernehmen Wandler der selben Firma mit der Bezeichnung 7074
[FASO7al. Mit der zugehorigen Software MPA-NT [FAS07| konnen ein- oder
zweidimensionale Spektren in Form von Histogrammen erzeugt werden. Da wahrend
der Messung (online) flexible Bedingungen gesetzt werden konnen, ist es moglich eine
vorlaufige Datenanalyse wéahrend eines laufenden Experiments durchzufiihren. Die
aufgenommen Daten werden in zwei Dateiformaten abgelegt. Zum einen werden die
entstandenen Histogramme (*.mpa) gespeichert. Hierbei geht die Zeitinformation
verloren und nachtriigliche Anderungen sind nicht mehr méglich. Zum anderen
werden die einzelnen Ereignisse chronologisch in Ereignislisten (listfile) gespeichert.
Dadurch wird die vollstindige Information der Messung festgehalten und nachtrég-

! Peripheral Component Interconnect (PCI): ein paralleler, synchroner Bus-Standard zum Verbinden
von Computersteckkarten mit dem Chipsatz eines Prozessors [SHA "99]
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liche Auswertungen mit gednderten Analysebedingungen sind moglich. Die weiteren
Auswertungen erfolgen anschliekend offline, so dass sie nicht wahrend der Messzeit
durchgefiihrt werden miissen. Hierfiir wird eine (innerhalb dieser Arbeit) selbstge-
schriebene Software namens "LJanalysisMK" verwendet. Bei dieser Software sind alle
Eingabe-, Analyse- und Ausgabemoglichkeiten auf die Auswertung von hochstauflo-
senden ERD-Messungen optimiert, konnen aber jeder Zeit an neue Konfigurationen
angepasst werden.

2.6.2 Datenerfassung und Koinzidenzzeit

Uber die Softwarevoreinstellungen im MPA-3 werden die Einstellungen gewéhlt, die
fiir die digitale Datenerfassung notwendig sind. Dies sind zum Beispiel die Auswahl
der ADCs, der Speicherort auf einem Datentriager, die Messabbruchkriterien, die bit-
Auflésung der ADCs sowie die Koinzidenzzeit. Zuséatzlich besteht ebenfalls die
Moglichkeit die erfassten Spektren nach Aufnahme der Messwerte weiter zu bearbei-
ten. Hilfreich ist oft zum Beispiel eine drei-dimensionale Darstellungen der erfassten
Spektren.

Die Messungen miissen immer im Koinzidenzmode erfolgen. In diesem Mode werden
nur Ereignisse erfasst, die zeitlich im orts- und im ordnungszahlsensitiven Detektor
zusammentreffen. Durch diese Koinzidenzmessung werden zum einen die Zufallsereig-
nisse herausgefiltert und zum anderen den Messungen eindeutig sowohl die Element-
art als auch die Position und damit auch die Energie (vgl. Abschnitt 2.7) der Ionen
zugeordnet. Im List-mode werden alle koinzident registrierten Ereignisse in einer
Datei niedergeschrieben. Diese Datei enthilt die Zahlenwerte aller digitalisierten
Signale in zeitlicher Reihenfolge. Durch die Wahl einer geeigneten Koinzidenzzeit
konnen alle Werte, die von einem lon stammen, erfasst werden. Dies ist notwendig,
da die Detektoren unterschiedliche Auflésungs- und verschiedene Formungszeiten
haben (vgl. Abschnitt 2.5.2) und damit nicht gleichzeitig die Signale verarbeiten. Zu
beachten ist hierbei, dass bei zu grok gewahlter Koinzidenzzeit die Totzeit der
Detektoren und damit die Gesamtmesszeit erhoht wird. Durch einen Vergleich der
Auflésungs- und Formungszeiten der einzelnen Hauptverstiarker ergibt sich eine
Koinzidenzzeit von ty i iqem, = D 1S.

Der Gesamtdetektor wird mit einem Ionisationsgasdruck betrieben, bei dem nur die
nachzuweisenden Elemente und gegebenenfalls leichtere Elemente in den Braggdetek-
tor gelangen. Die schwereren Elemente, die nicht nachgewiesen werden sollen, werden
bereits vor der Braggkammer gestoppt. Demzufolge muss der Gasdruck an das
jeweilige Experiment angepasst werden, und die Gesamtrate aller Teilchen wird dabei
nur vom ersten Detektor, dem ortssensitiven Detektor, erfasst. Im Fall der Sau-
erstoffrecoilmessungen betriagt der Isobutandruck beispielsweise piy, cune = 55 mbar.
Dies hat zum einen die Folge, dass die Koinzendenzzeit zum groften Teil die Totzeit
bestimmt. Betrigt z. B. die Rate im Detektor 2000 Ionen pro Sekunde, dann ist ein
ADC 2000-mal fiir 5 ps nicht bereit neue Signale entgegenzunehmen, falls nicht vor
Ablauf der Koinzidenzzeit die anderen ADCs einen Wert oberhalb des Schwellenwer-
tes digitalisieren. Damit wiirde sich in diesem Fall eine Totzeit von circa 1 % ergeben.
Zum anderen kann es bei einer zu hohen Ionenrate dazu kommen, dass zwei Ereignis-
se innerhalb der Formungszeit der Hauptverstarker des ortssensitiven Detektors
falschlicherweise als ein Signal vom ADC verarbeitet werden. Dies ergibt beispielswei-
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se bei einer Rate von 2000 Ionen pro Sekunde und einer Formungszeit von
Tyap = 0,2 s eine vernachldssigbare Wahrscheinlichkeit von 0,000008% (Annahme:
Poisson-Verteilung) fiir ein Doppel- bzw. Mehrfachereignis.

2.6.3 Erzeugung der Energiespektren

Fiir die Erzeugung der hdéchstauflosenden ERD-Energiespektren wurde im Rahmen
dieser Arbeit eigens ein Softwarepaket namens "LJanalysisMK" entwickelt. Dieses
Programm wurde mit der ereignisorientierten ANSI-C-Programmierumgebung
LabWindows/CVI geschrieben. LabWindows verwendet dieselben Bibliotheken und
Datenerfassungsmodule wie LabVIEW der Firma National Instruments.

Die durch MPA-NT im List-mode (vgl. Abschnitt 2.6.2) gespeicherte Datei muss als
erstes in ein Format konvertiert werden, welches von dem Programm "LJanaly-
sisMK" verarbeitet werden kann. Anschliefend werden mit dieser Software aus allen
Ereignissen die zu analysierenden Elemente herausgefiltert. Dies findet durch
Selektion, dem sogenannten "Region-of-Interest", in einem zwei-dimensional aufge-
tragenen Ereignishistogramm statt. Die beiden Achsen stellen die Messergebnisse der
Braggionisationskammer dar. Das Signal, welches auf der x-Achse abgetragen wird,
entspricht dem der Restenergie. Auf der y-Achse wird das Signal abgetragen, dass der
Ordnungszahl Z proportional ist. In Abbildung 2.12 a) ist dies am Beispiel einer SiO,-
Probe, die mit einem *C1*" (20 MeV) Strahl und einem Kammerionisationsdruck von
30 mbar gezeigt. Bei Erhohung des Ionisationskammerdruckes auf 55 mbar erreichen
sowohl die Si-Recoilatome als auch die elastisch gestreuten Primérionen nicht mehr
die Braggionisationskammer. Dieser Fall ist in Abbildung 2.12 b) dargestellt. Bei
hohem Ionisationskammerdruck miissen somit nur andere leichtere Elemente der
Probe und Verunreinigung in den Schichten herausgefiltert werden. Die nun
selektierten Signale sind im Fall von SiO,, in dem der Sauerstoff nachgewiesen werden
soll, ausschlieklich Sauerstoff-Recoils mit einem exakten Ladungszustand. Von genau
diesen Signalen wird jetzt das Ortsspektrum generiert. Dazu wird aus den beiden
ortssensitiven Detektorsignalen die Position der Recoilionen in der Fokalebene
bestimmt (vgl. Gleichung (2.23)).
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Abbildung 2.12: zwei-dimensionale Histogrammdarstellung der Braggionisations-
kammersignale einer SiO,-Probe und einem *C1*" (20 MeV) Stahl
mit einen Kammerionisationsdruck von a) 30 mbar b) 55 mbar
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2.7 Energiekalibrierung

Die Lorentzkraft E =q~(5><§) ist die Kraft, die ein magnetisches Feld mit der
magnetischen Flussdichte B auf ein Ion mit der elektrischen Ladung ¢ ausiibt. Diese
Kraft ist orthogonal zu den magnetischen Feldlinien und ebenfalls orthogonal zur
Bewegungsrichtung des lons. Somit wird das Ion durch das magnetische Feld von
seiner urspriinglichen Bewegungsrichtung abgelenkt, der Betrag der Geschwindigkeit
jedoch nicht gedndert. Damit ist in einem magnetischen Dipolfeld mit der magneti-
schen Flussdichte B, welches senkrecht zur Bewegungsrichtung des Ions gerichtet ist,
die Lorentzkraft gleich der Zentripetalkraft F, =m - v -r7!, die auf das Ion wirkt.
Daraus ergibt sich die Relation (2.29), die als magnetische Steifigkeit bezeichnet wird:

mv N2-m-F

Bp-r=—-= (2.29)
q q

In einem konstanten Magnetfeld B, kann die Energie eines Ions mit der Masse m und
dem Ladungszustand ¢ als Funktion des Radius r = r(E) bestimmt werden. Am
QQDS wird dieser Radius mittels des ortssensitiven Detektors ermittelt. Somit kann r
als eine Funktion der Ortes r = r(x) beschrieben werden.

Bei Streuexperimenten ergibt sich, dass sowohl die elastisch gestreuten Ionen, als
auch die Recoilionen eine maximale Energie nach Streuung an Atomen, die sich an
der der Oberfliache befinden, besitzen. Durch die Selektion des ordnungszahlsensitiven
Detektors konnen die Recoilion mit der gewahlten Ordnungszahl Z oder auch die
elastisch gestreuten Ion ausgewéhlt werden. Nur das Spektrum dieser Ionen wird in
den Folgeschritten ausgewertet. Die maximale Energie dieser Ionen kann als
sogenannte Oberflachenkante im Ortsspektrum des positionsempfindlichen Detektors
zugeordnet werden. Anschliefend wird die magnetische Flussdichte By in diskreten
Schritten gedndert und dabei die Position der Oberflichenkante erfasst. Somit ergibt
sich eine Ortsfunktion x = f (By, E), die von B und der Oberflichenenergie E
abhidngt. Da das magnetische Feld mit einer Hall-Sonde gemessen wird und damit
bekannt ist, kann mittels der magnetischen Steifigkeit (2.29) fiir jedes Magnetfeld ein
Ablenkradius berechnet werden. Somit kann die Position x als eine Funktion
x = f (r (Bp, E)) angegeben werden. Dessen Umkehrfunktion ist somit die Energie-
kalibrierung.

Diese indirekte Energiekalibrierung héngt wiederum direkt von der Dispersion ab und
muss aus diesem Grund bei einer Anderung dieses Parameters neu ermittelt werden.

Die fiir diese Arbeit ermittelte Energiekalibrierung wurde mittels einer Lanthanoxid-
Probe durchgefiihrt. Dafiir wurde zuerst der Radius in Abhéngigkeit vom Ort
ermittelt. Der Ort wird hierbei durch einen Digitalwert (Kanal) des Analog-Digital-
Wandlers (ADC) représentiert und mit der magnetischen Steifigkeit (vgl. Gleichung
(2.29)) ergibt sich damit die aktuelle Energiekalibrierung in Abhéngigkeit der
Kanalnummer K:

— (BD ‘Q)2

B, () =20 (001449 + 51068 - 107 - K’ (2.30)
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3.1 Uberblick

Das Abbremsen von schweren Ionen in Materie ist mit stéindigen Anderungen des
Ladungszustandes verbunden. Das Ion kann Elektronen sowohl direkt aus einem
gebundenen Zustand eines Probenatoms (electron capture) [EIC85] als auch aus dem
Leitungsband, wobei ein Photon emittiert werden kann [EICO07|, einfangen. Ebenso
kann das Ion Elektronen entweder durch direkte Ionisation oder durch Ionisation
nach Anregung in eine hohere Schale an das Targetmaterial abgeben (electron loss)

[KHA 69).

Alle diese Prozesse konkurrieren miteinander und verursachen eine Fluktuation des
Ladungszustandes der Ionen. Je nach Wahrscheinlichkeiten (Querschnitte) fiir die
Ladungsaustauschprozesse stellt sich nach Durchfliegen einer Wegldnge A eine
statistisch bedingte Ladungszustandsverteilung (engl.: charge state distribution CSD)
ein. Diese Gleichgewichtsverteilung dndert sich mit abnehmender Energie und der
mittlere Ladungszustand wird dabei kleiner [SHI'92|. Der Bremsquerschnitt &(x)
héngt zwar vom tatsdchlichen Ladungszustand des Ions ab, jedoch durch den haufig
wechselnden Ladungszustand kann mit einem mittleren Ladungszustand fiir ausrei-
chend groke Weglingen gerechnet werden.

Fiir die konventionelle RBS und ERD werden Teilchenspektrometer eingesetzt
(Halbleiterdetektoren,  Gasionisationsdetektoren,  Flugzeitspektrometer),  deren
Nachweiseffektivitdt nicht vom Ladungszustand der detektierten Teilchen abhéngt.
Die Energieauflosung dieser Spektrometer fiihrt zu einer Tiefenauflosung ot, die
deutlich iiber der Weglinge A liegt. Fiir die Auswertung der Spektren und die
Berechnung der Tiefenverteilungen der Elemente ist daher die Verwendung der
tabellierten Werte fiir den spezifischen Energieverlust [ZIE 08, ZIE 10| gerechtfertigt,
die auf dem Ladungsgleichgewicht basieren.

Fiir die hochstauflésende Ionenstrahlanalytik ist die Situation anders. Die verwende-
ten magnetischen oder elektrostatischen Spektrometer separieren die Teilchen nach
ihrem Ladungszustand und im Allgemeinen kann in einer Messung (mit einer
konstanten Feldstdrke) nur die spektrale Verteilung von Teilchen in einem schmalen
Energiegebiet bestimmt werden. Mit einem Magnetspektrometer werden nur Teilchen
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registriert, die bis auf geringe Abweichungen einen vorgewahlten Wert fiir die
magnetische Steifigkeit entsprechen (vgl. Gleichung (2.29)).

Die Energieauflssung AE/E von < 10® ergibt rechnerisch eine oberflichennahe
Tiefenauflosung 8t in der Grokenordnung von Atomabsténden in Festkérpern. Die
Weglangen liegen dann auch bei schridgem Ein- und Austritt der Teilchen deutlich
unter A und die Annahme einer Gleichgewichtsladungsverteilung ist nicht brauchbar.
Vielmehr muss die Entwicklung der Ladungszustandsverteilungen im Nichtgleichge-
wicht und die resultierende Verteilung im Gleichgewicht ermittelt werden, um aus
den Spektren der gestreuten Teilchen die Konzentrationstiefenverteilungen der
interessierenden Elemente berechnen zu koénnen. Es sind dabei drei Abschnitte zu
berticksichtigen:

1. die Entwicklung der Ladungszustandsverteilung von der Oberflache bis zur
Tiefe, in der die Streuung erfolgt (Relaxationsphase),

2. die Anderung der Ladungszustandsverteilung durch den Stofprozess mit dem
kleinen Stolparameter und

3. die Entwicklung dieser Ladungszustandsverteilung auf dem Riickweg.

Ein mit einem hochstauflésenden ESA  durchgefiihrtes Experiment, bei dem die
Energieverteilung von 1,2 MeV Ar-Ionen nach der Streuung an Gold fiir die Ladungs-
zustdnde q = +1 bis +8 gemessen wurde (vgl. Abbildung 3.1), illustriert dies deutlich
[CAR9S|.
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Abbildung 3.1: Ausbeute verschiedener Ladungszustédnde bei Streuung von Ar mit
1,2 MeV an Gold mit der hochstauflosenden ESA [CAR9S|

Es deutet vieles darauf hin [KLE03, Mat 94, DIN 10a], dass die Ladungszustands-
verteilung nach dem Stok nicht vom Ladungszustand der Ionen vor dem Stol
abhéngt.

Wenn ein Projektil auf ein Probenatom stokt und dabei elastisch gestreut wird
beziehungsweise dabei ein Probenatom heraus streut, dndert sich schlagartig die
Geschwindigkeit dieser Elemente. Dieser Vorgang verursacht ebenfalls eine Anderung
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der Ladungszustandsverteilung der elastisch gestreuten lonen bzw. generiert eine
Ladungszustandsverteilung der herausgestolenen Probenatome.

Boerma et. al [BOE"97] beschreiben diesen Ladungszustandsinderungsprozess fiir
elastisch gestreute Priméarionen als einen Drei-Zustands-Prozess. In der ersten Phase
durchdringt das Primérion die Elektronenhiille des Probenatoms und bewegt sich in
Richtung des Atomkerns. In dieser Phase kann sich durch moglichen Elektronenein-
fang oder Elektronenverlust bei der Kollision des Primérions mit den Elektronen des
Probenatoms der Ladungszustand des Ions dndern. Hierbei stellt sich, fiir viele Ionen
betrachtet, bereits eine Ladungszustandsverteilung ein. In der zweiten Phase gelangt
das Primérion sehr nah an den Kern des Probenatoms und wird daran gestreut. Bei
diesem Prozess #ndert sich schlagartig die Geschwindigkeit, so dass eine neue
Ladungszustandsverteilung entsteht. Boerma et. al zeigen, dass nach diesem heftigen
Stok die entstehende Ladungszustandsverteilung nahezu unabhingig vom Ausgangs-
ladungszustand ist. Damit beeinflusst die in der ersten Phase entstandene Ladungszu-
standsverteilung nicht jene, die nach dem Stols entsteht. Jedoch zeigen Boerma et. al
auch, dass die in der zweiten Phase entstandene Ladungszustandsverteilung vom
Streuwinkel abhingig ist. Nach dem Stokprozess durchdringt das Ion wiederum die
Atombhiille des Probenatoms und generiert in dieser dritten Phase eine weitere
Ladungszustandsverteilung.

Fiir die herausgestreuten Probenatome, den Recoilionen, zeigten Matsumo et. al und
Ding et. al [MAT 94, DIN 10al, dass fiir die Ladungszustandsverteilung nach dem
Stokprozess der Ausgangsladungszustand des Primérions bis zu einem bestimmten
Wert ebenfalls keine Rolle spielt. Die Ladungszustdnde der Recoilionen werden durch
Elektroneneinfang, Ionisation, Elektronenverlust oder durch Transferionisationspro-
zesse generiert. Bei sehr hohen Ladungszustinden des Primérions &ndern sich jedoch
die Wirkungsquerschnitte fiir die Ladungszustandsdnderungsprozesse. Die dabei
entstehenden hochgeladenen Recoilionen werden nicht nur durch vielfache Ionisation
der dulkeren Schale generiert. Es findet ebenfalls eine lonisation der inneren Schale
statt. Dies verursacht teilweise Augerelektronenemission und somit einen hoéheren
Ladungszustand der Recoilionen.

Im Folgenden wird ausfiihrlich erlautert, wie die Dynamik der Ladungszustandsver-
teilung bisher verstanden wird und welchen Einfluss diese auf die Berechnung der
Energie-Tiefe-Beziehung bei der ERD hat. Die hier behandelten Theorien und
Modelle werden in den folgenden Abschnitten zum Vergleich mit experimentell
gewonnen Daten verwendet und dienen zur Analyse und Quantifizierung der
gemessenen Spektren.

3.2 Theoretische Grundlagen zur Ladungszustandsver-
teilung

3.2.1 Ladungszustandsfluktuationen

Wie oben angedeutet resultiert die mittlere Ladungszustandsverteilung als ein
dynamisches Gleichgewicht, bei dem Elektroneneinfang- und Elektronenverlustprozes-
se sich die Waage halten. Die mittlere Ladungszustandverteilung &dndert sich nur
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langsam mit der abnehmenden Geschwindigkeit der Projektil-Tonen [BOH48, NORG63,
BETT72|.

Eine mittlere Ladungszustandsverteilung aller Ionen kann durch Losung der
Ratengleichungen (gekoppelter Differentialgleichungen) bestimmt werden:

ﬂ=zyj(x)'o'ﬁ_yi(x)'zo'ij (3.1)

dx F

Y

3

(z) ist allgemein der Anteil der Ionen mit einer bestimmten Elektronenkonfigura-
tion (3., Y(z) = 1) nach der durchquerten Weglinge z. o, ist der Wirkungsquerschnitt
fiir den Ubergang von einer Elektronenbesetzungskonfiguration in eine andere. Durch
diese Beschreibung werden nicht nur Umladungen sondern auch Anregungen der
Ionen mit beriicksichtigt. Dies ist wichtig, da z. B. die Wirkungsquerschnitte fiir
Ionisationen von der Hauptquantenzahl n des betreffenden Ions abhingen. Da die
unterschiedlichen Elektronenkonfigurationen eines Ladungszustandes bei den
Messungen der hochstauflosenden ERD nicht unterschieden werden konnen,
bezeichnet Y,(z) hier den Anteil eines Ladungszustandes und soll fortan zur Unter-
scheidung fi(x) genannt werden.

Die Anderung der Ladungszustinde der Projektilionen beim Durchqueren von
Materie kann experimentell durch Transmissionsmessungen bestimmt werden. Hierzu
werden die Ladungszustandsverteilungen von Ionen nach dem Passieren von
ultradiinnen Folien (z. B. Kohlenstofffolien) unterschiedlicher Dicke bestimmt [Bsp.:
PEN"83, HAY 84, BRI'88, OGA"93, IMA05|. Zu beachten ist jedoch, dass hierbei
immer der Ladungszustand ¢(z),,;, nach Verlassen der Folien bestimmt wird und nicht
¢(z) innerhalb der Folie [Lif 04]. Aus der experimentell ermittelten Ladungszustands-
verteilung lésst sich ein mittlerer Ladungszustand ¢(x), . berechnen:

exit

Q(:E)e:mlt = élq ’ fq (x)emt (32)

Analytisch stellt diese Funktion eine mittlere Bilanz der sich sténdig &ndernden
Ladungszustdnde aller Ionen dar, die durch Einfang und Verlust von Elektronen
verursacht wird. Der Ladungszustand der Projektilionen vor dem Eintritt in die
Probe ist in der Regel kleiner als der mittlere Ladungszustand, der sich im dynami-
schen Gleichgewicht einstellt. Dieser Inzidenzladungszustand wird durch den Typ und
durch die Arbeitsweise des Beschleunigers vorgegeben. Entscheidend fiir die Wahl des
Ladungszustandes ist die geforderte kinetische Energie (vgl. Abschnitt 2.1.1). In allen
Fallen wird hier angenommen, dass der Ladungszustand der Projektilionen gleich ist,
da die Wegstrecke bis zum Experiment kurz gehalten ist und somit Umladungen im
Restgas vernachlassigt werden konnen. Dieser Ladungszustand wird im Weiteren als
q(0) bezeichnet.

Bohr [BOH'54] beschreibt den Verlauf von ¢(z) als eine exponentielle Relaxation
vom Anfangszustand ¢(0) bis zu einem sich asymptotisch ndhernden Endwert, dem
dynamischen Ladungszustandsgleichgewicht g(oo):

1@ = 1)+ ) - @) o ¥ (33)
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mit einer charakteristischen Einstelllinge X.

Die Ladungszustandsverteilung der Recoilionen, oder der elastisch gestreuten Ionen,
die sich innerhalb der Probe einstellt, &ndert sich wiederum beim Durchqueren der
Probe zur Probenoberfldche. Dies kann wiederum nach Gleichung (3.3) beschrieben
werden. KEs ist hierbei zu beachten, dass der Ausgangsladungszustand fiir die
Betrachtung aller Ionen nach dem Stol aus mehreren Ladungszustidnden besteht.
Nach einer gewissen Weglénge stellt sich hier ebenfalls ein dynamisches Ladungszu-
standsgleichgewicht ein.

3.2.2 Das dynamische Ladungszustandsgleichgewicht

Mit der Annahme, dass die experimentell ermittelten mittleren Ladungszustinde
nach Passieren einer Probe (zusammengefasst von Shima et. al [SHI'86, SHI 92|)
gleich den mittleren Ladungszustdnden in Materie sind (qixiw., =¢q(x)), wurden die
Werte fiir die dynamischen Gleichgewichte empirisch an verschiedene Funktionen
angepasst. Lifschitz et al. [Lif '04] beschrieben, dass der Austritt aus der Probenober-
fliche und die probenoberflichennahe Entfernung der Ionen ebenfalls eine Anderung
des Ladungszustandes verursachen kénnen. Diese Effekte lassen sich jedoch experi-
mentell nicht zeigen, da alle Ladungszustandsmessungen darauf angewiesen sind, dass
die Ionen sich von der Probe 16sen und sich von dieser entfernen.

Betz et. al [Bet 66] berechnen die Werte fiir die dynamischen Gleichgewichte mit
Parametern, die fiir jede spezielle Primérion-Target-Kombination separat gefunden
werden miissen. Mit €' und yals empirische Parameter fiir eine bestimmte Primérion-
Target-Kombination sowie mit der Bohrschen Geschwindigkeit v, und der
Geschwindigkeit v, und der Kernladungszahl Z der Projektile ergibt sich damit:

v P

et 3.4
(. =2, 1-Ce 7 (3.4)

Nikolaev und Dmitriev [DMI 65, NIK 68| fanden eine allgemeingiiltige semiempiri-
sche Fitfunktion:

| 0.6
CI(OO)ND =Z, '|:1+ ('xND )_0’6:'

1%

— p
W Z9%.3,6:10° cm-s™

(3.5)

mit X

Die semiempirischen Formeln von Betz et al. und von Nikolaev und Dmitriev wurden
durch fortfithrende Experimente von verschiedenen Gruppen [Bsp.: BAR72, BAR'75,
TO 76, SAY77, FRI'77, TO'79] immer weiter an experimentelle Daten angepasst.
Shima et al. [SHI'82] passten g¢(e),, ebenfalls an hochenergetische Messungen
semiempirisch an und fanden eine Abhéingigkeit von der Kernladungszahl des
Targets:

q(), = 2, (1= ¢ om0t ) [1 ~0,0019(Z, —6)2% + (2, - 6)’ z,, - 10—5} (3.6)
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Schiwietz und Grande zeigten, dass der Fehler der Fitfunktion von Nikolaev und
Dmitriev sogar mit allen folgenden Erweiterungen durch Shima et al. bei
Aq(e),, /Z » =3,3 % liegt. Aus diesem Grund passen sie die Messwerte an eine eigene
semiempirische Fitfunktion q(—OO)m an. Diese wird kontinuierlich an aktuelle empiri-
sche Messwerte angepasst und besitzt lediglich eine Abweichung von

A (°°)SG/Zp =23% |[SHI'82, SHI'83 und SCH'01]. Die momentan aktuellste
Fitfunktion fiir g(eo),, ist [SCH'04]:

— 8,29x, + Xq .
0(=)y = 7, ———2 P T g (3.7)
0,06xg,; +4 + 7,4xy, + Xgq
) 1,83
2, 4% b 7,
mit x¢, ={1-0,26-¢ ' -e ? -
1,54 (140,030 7 -In(Z,))
70543
mit 5= v
VBohr

Z,und Z, sind die Kernladungszahlen von Projektil und Target, v, ist die Projektil-
geschwindigkeit, vy, ist die Bohr-Geschwindigkeit und =x,, als auch zy, sind die
jeweiligen reduzierten Geschwindigkeiten.

Die Héufigkeitsverteilung f(q;) aller Ladungszustdnde kann nach Baudinet-Robinet
[BAUS1, BAUS2| mittels dreier Modelle beschrieben werden. Dies sind das y’-Modell,
das GauRk-Modell und das reduzierte y>-Modell fiir jeweils den Niedrig-, Mittel- und
Hochgeschwindigkeitsbereich fiir ein durchquerendes Ion. Diese Modelle beriicksichti-
gen, dass es einen maximalen und einen minimalen Ladungszustand fiir jedes Element
gibt. Die in dieser Arbeit genutzten Energien liegen alle im mittleren energetischen
Bereich, so dass das Gaul-Modell hier iiberall angewendet werden kann. Die beiden
anderen Modelle kénnen in den Arbeiten [BAU81| und [BAU82| nachgelesen werden.
Fiir die Haufigkeitsverteilung nach dem Gaulk-Modell ergibt sich:

) _l[qz—q(w)J

— 20 9(4;) (3.8)
. = . e

f(%) V2T O(g;)

Die Breite der Ladungszustandsverteilung o, entspricht der Standardabweichung

der Ladungszustandsverteilungsfunktion:

Oja) = \/Z(QZ _m)Q f(q,) (3.9)

Schiwietz und Grande [SCH 01, SCH'04| ermittelten die Breite der Ladungszu-
standsverteilung Oj(,) semiempirisch aus bisherigen Messwerten. Sie fiihrten hierzu
eine reduzierte Breite der Ladungszustandsverteilung wg, in Abhéngigkeit von den
mittleren noch gebundenen Elektronen am Ion N, = 7, - a;)m ein. Diese reduzierte
Breite kann fiir die jeweilige Anzahl an gebundenen Elektronen [SCH'01] entnommen
werden und ist der Vollstdndigkeit halber in Abbildung 3.2 dargestellt.
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Reduzierte Breite der
Ladungszustandsverteilung w_,
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o
s

1 10
Anzahl gebundener Elektronen N/

Abbildung 3.2: Reduzierte Breite der Ladungszustandsverteilung in Abhéngigkeit
von der Anzahl an gebundenen Elektronen [SCH01]

Die semiempirische Breite der Ladungszustandsverteilung Ojy) ist somit nach
[SCH'01]:
Wse

@) Z;O’W ) Z?’O?"L”*O‘OOOQ‘Z” f (msc) f (Zf’ _mw)

z+0,37-2)°
mit f(x)z\/( i p)

x

Oy
(3.10)

3.2.3 Semiempirisches Modell der Ladungszustandsreraxation

Der Verlauf der Ladungsverteilung im Nichtgleichgewicht in Abhéngigkeit von der
Wegstrecke kann qualitativ mit Gleichung (3.3) beschrieben werden. Eine Randbe-
dingung hierbei ist, dass der Anfangsladungszustand kleiner als der Ladungszustand
im Gleichgewicht sein muss. Im Fall der Projektile ist der Anfangsladungszustand
durch die beschleunigten Ionen mit der Ladung q, vorgegeben. Der Ladungszustand
im dynamischen Gleichgewicht kann mit Gleichung (3.7) berechnet und die Relaxati-

L] I L] I L] I L]
4004 O “cu” [sHI8y
1 m YK [BAR T
300 A K [BAR'7H
A K* YK [BAR 75
4 % b [LEO 98]
e s IMA 05
200 s,
—2,26779-x

0 ) 10 15 20 25 30 35
spezifische Energie / MeV /amu

Kohlenstofffoliendicke X / ng/ em’

Abbildung 3.3: Charakteristische Dicke fiir die Ladungszustandsrelaxation in
Kohlenstoff
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onskonstante X aus einem Vergleich von vielen Messungen semiempirisch gewonnen
werden [TOUO6]. Die fiir diese Arbeit zugrundeliegende semiempirische Funktion ist
aus der Veroffentlichung von Toulemonde [TOUO06|] und anhand der Beispiele in
[SHI'83| fiir Kupfer mit circa 0,5 bis 2,5 MeV/u, in [IMA"05] fiir Schwefel mit
2 MeV /u, in [BAR75] fiir Krypton mit circa 4,5 bis 6,5 MeV /u oder in [LEO 98| fiir
Projektile mit 36 < Z, <92 und 18 MeV /u < E < 44 MeV /u, gewonnen.

In Tabelle 3.1 sind die in den Quellen angegebenen Messwerte aufgelistet. Die
Relaxationskonstante X, und damit die Kohenstofffoliendicke, ist als Funktion der
spezifischen Energie (Energie je Masse) E/M in Abbildung 3.3 aufgetragen. Als
semiempirische Funktion kann die Gleichung

L4666
X =226779 - (Mj . (3.11)

an die Messwerte angefittet werden.

Tabelle 3.1: ausgewihlte Ladungszustandsrelaxationsparameter X

Element  Spezifische Energie Relaxationsparameter X Quelle
in MeV /amu in pg/cm’

BCu” 1,03 2,46 [SHI 83|
285 2,00 5,0 [IMA 05|
UK 4,44 19,23 [BAR75]
UKt 5,29 28,57 [BAR 75|
MK 6,57 34,48 [BAR75]
28 PH7T 28,9 315 [LEO 98]

Mit diesen semiempirisch gewonnenen Werten kann die Ladungsverteilung fiir die
Primérionen berechnet werden. Als Beispiel ist dies in Abbildung 3.4 fiir den in dieser
Arbeit am hiufigsten verwendeten Strahl *Cl1'" bei einer Energie von E, = 20 MeV

o
[e=)
|

35 14+

Cl mit EO = 20 MeV
— Fitfunktion:

@) =)+ - 1
L mit  ¢(0) = 4,00 J

Mittlerer Ladungszustand

2 |- mit  g(e0) =10,04 =
B mit X =0,998 ng - cm™? 1
0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 2 4 6 8 10

Kohlenstofffoliendicke / pg/cm’

Abbildung 3.4: berechnete Ladungszustandsverteilung von Cl mit der Primé&rener-
gie E, = 20 MeV und einem Anfangsladungszustand von q = 4+
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demonstriert. Der Anfangsladungszustand betrigt ¢(0) = ¢, =4. Der Ladungszustand
im dynamischen Gleichgewicht kann nach Gleichung (3.7) berechnet werden und
betriagt () =10,04 . Die Relaxationskonstante betrigt nach Gleichung (3.11)

X = 0,998 pg - cm™

3.2.4 Der effektive Ladungszustand und die Abschirmlinge

Das Quadrat des effektiven Ladungszustandes q. ist nach Gleichung (1.20) direkt
proportional zum elektronischen Energieverlust. Jede Software, die semiempirisch
diesen Energieverlust berechnet, interpolieren zwischen direkt gemessenen Werten
nach physikalisch sinnvollen theoretischen Modellen (vgl. Abschnitt 1.3). Gemeinsam
haben diese Werte, dass der Energieverlust immer fiir Ladungszustdnde im dynami-
schen Ladungszustandsgleichgewicht bestimmt wird. Dies ist der Fall, da in diesen
Modellen nur Messergebnisse von Folien, beziehungsweise Schichten, betrachtet
werden, die so dick waren, dass sich ein Ladungszustandsgleichgewicht einstellte. Aus
diesem Grund muss der Energieverlust im Bereich des dynamischen Ladungs-
zustandsnichtgleichgewichts separat berechnet werden (vgl. Abschnitt 3.2.5).

In Abbildung 3.5 ist der effektive Ladungszustand in Abhéngigkeit von der Ord-
nungszahl des Probenmaterials fiir Chlorionen mit einer Energie von 20 MeV
dargestellt. Weiterhin sind in dieser Abbildung die Hauptquantenzahlen nr,.
eingetragen. Die quadratischen Symbole sind die mit SRIM10 [ZIE 10| berechneten
effektiven Ladungszustéinde, deren Mittelwert g, .., = 8,60 ergibt und durch eine
rote Linie gekennzeichnet ist. Die einfache Standardabweichung® aller ermittelten

effektiven Ladungszustédnde ergibt o= £ 0,25 und ist in Abbildung 3.5 als

Hauptquantenzahl n
K L M _N (0)

Target

i4| m q(C120 MeV)
fdla, — 8,60 £ 0,25
Aqeff/qeff - 2’9%

€
©
(=
1
1

©
\V]
1
1

effektiver
Projektil-Ladungszustand q_
oo
o0
;1.
-
%
[ ]
F

0 20 40 60 80
Kernladungszahl ZTMget
Abbildung 3.5: effektiver Ladungszustand q,; fiir ein Chlorion mit einer Energie
von 20 MeV (berechnet mit SRIM2010)
-quadratische Symbole: mit SRIM10 ermittelt q.
-rote Linie: Mittelwert der mit SRIM ermittelten q.
-braune Linien: Standardabweichung der mit SRIM ermittelten q.

-griine Linie: nach Gleichung (3.12) berechnete Wert fiir ¢4

! dargestellt ist die einfache Standardabeichung, nicht die Standardabweichung des Mittelwerts
53



Kapitel 8 — Ladungszustandsverteilung

Abweichung um den berechneten Mittelwert braun dargestellt. Zusétzlich ist durch
eine griine Linie der nach Gleichung (3.12) berechnete effektive Ladungszustand
eingetragen. Die relative Abweichung der ermittelten effektiven Ladungszustidnde
zeigt, dass diese Ladungszustidnde nicht berechnet, sondern durch eine Interpolation
von Messwerten ermittelt werden. Innerhalb der Ladungszustandsstreuung ist keine
direkte Abhéngigkeit vom Probenmaterial zu erkennen. Auch die Hauptquantenzah-
len zeigen keinen Einfluss von dem effektiven Ladungszustand. Mit dieser starken
Variation der effektiven Ladungszustinde dieser semiempirischen Daten, wie in
Abbildung 3.5 dargestellt, ist es unmoglich ein exaktes Modell zur Berechnung des
effektiven Ladungszustandes herzuleiten. Diese Variation muss demzufolge als
Minimalfehler zur Bestimmung des Energieverlustes und damit der Tiefe angesehen
werden.

Aukerdem ist zu beachten, dass der effektive Ladungszustand nicht identisch mit dem
mittleren Ladungszustand ist. Dies hat zwei Konsequenzen. Erstens muss fiir jede
Probe der effektive Ladungszustand im dynamischen Gleichgewicht aus den semiem-
pirischen Energieverlustprogrammen, wie zum Beispiel SRIM [ZIE'10], ermittelt und
zweitens muss der experimentell bestimmbare mittlere Ladungszustand im dynami-
schen Ladungszustandsnichtgleichgewicht in einen effektiven Ladungszustand
umgerechnet werden.

Im dynamischen Ladungszustandsgleichgewicht leitete Northcliffe [NOR60| gemittelt
iiber alle Abstdnde zwischen Ion und Elektronen die effektive Ladung g,(c) ab.
Pierce und Blann [PIE 68| passten diese Formel noch geringfiigig an experimentelle
Daten an und ermittelten damit:

B 0,920,

%'UBohr
Gy () = Z, | 1—e 77 | (3.12)

Brandt et al. [BRA'82] fanden eine semiempirische Formel fiir den effektiven
Ladungszustand ¢,f{e), die in den meisten Ionenstrahlanalyseprogrammen genutzt
wird:

UBohr 2 i A ' vf 2
(=2 - | | e
2 . 'UJ: a’B()hT : ,UB()}M”

A ist hierbei die Abschirmlénge, die die Ausdehnung der Ladungsverteilung und
damit die Abschirmung des Kernpotentials beschreibt:

2aBohr ’ (]‘ - q)%
A== 1-q) (3.14)
7 (157

Die Parameter ag,, und vy, sind hier der Bohr-Radius und die Bohr-
Geschwindigkeit. Die Ionisierung ¢q wird aus dem Verhéltnis der Ionengeschwindigkeit
v, zur Fermi-Geschwindigkeit v; berechnet.
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1— 6(],8[)3<y£"3—1,3167-y?‘6—U,38157-y,.—0,()(]8983<y72 wenn ¥, > 0,13
q= (3.15)
1 wenn ¥y, < 0,13
Nach Ziegler et at. [ZIE 08| ergibt sich:
1 2
p f
VBohr P Up Wwenn Up > Uf
= 3.16
Y 2 4 wenn v, < v ( )
3 v 1+2.(v_p] _L.[v_p] Y
4 vy, 2V 3 v, ) 15 (v
Die Fermi-Geschwindigkeit betragt:
3 h
v, =(37°p,) — (3.17)

(&

wobei p, die Elektronendichte und m, die Elektronenmasse sind.

In Abbildung 3.6 ist die Differenz aus dem berechneten mittleren Ladungszustand
nach Gleichung (3.7) und dem effektiven Ladungszustand nach Gleichung (3.12) in
Abhéngigkeit von der spezifischen Energie (Megaelektronenvolt je Nukleon) aufgetra-
gen. Es sind ihre Differenzen von Sauerstoff, Chlor, Kupfer, Iod und Gold in einer
Kohlenstoffprobe dargestellt. Der Graph des Sauerstoffs ist im Diagramm kaum zu
erkennen, da die Differenz sehr klein ist. Aus dem Verlauf der unterschiedlichen
Graphen ist zu entnehmen, dass der Unterschied zwischen mittlerem und effektivem
Ladungszustand mit zunehmender Ordnungszahl ansteigt. Aulerdem ist zu sehen,
dass der mittlere Ladungszustand im dargestellten Bereich groker ist als der effektive

Ladungszustand.

Abbildung 3.6:

16 T IIIIII'I'| T llllll'l'l_l_l-l'l'l'l'l'l'l_l_l-l'l'l'l'l'ﬂ
|— Au
1241
3
|E 8—
g
o)
4
0
0,01 0,1 1 10 100

spezifische Energie / (MeV/amu)

Berechnete Differenz aus dem mittleren Ladungszustand [SCH 04]
und dem effektiven Ladungszustand [PIE68] fiir Sauerstoff, Chlor,
Kupfer, Iod und Gold in einer Kohlenstoffprobe. Der Graph des
Sauerstoffs ist im Diagramm kaum zu erkennen, da die Differenz
sehr klein ist.
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Die Theorie des effektiven Ladungszustandes wird in der Analysesoftware SRIM
[ZIE"10] und damit in dieser Arbeit fiir das Bremsvermoégen im Gleichgewicht
benutzt. Ein Model zur Berechnung des Bremsvermogens im Nichtgleichgewicht wird
in Abschnitt 3.2.5 vorgestellt und in den Anwendungsbeispielen in Kapitel 6 benutzt.

3.2.5 Energieverlust im Nichtgleichgewicht

Zur Berechnung des Bremsvermdégens im Nichtgleichgewicht soll ebenfalls die Theorie
des effektiven Ladungszustandes genutzt werden. Damit besteht die Moglichkeit die
Auswertung mit der Analysesoftware NDF [BAR™97, BAR 98, BAR 08| durchzufiih-
ren. Aus diesem Grund wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Modell zur Berechnung
des Bremsvermogens im Ladungszustandsnichtgleichgewicht entwickelt.

Zur Bestimmung des effektiven Ladungszustandes wird als erstes die Relaxation, wie
in Abschnitt 3.2.1 beschrieben, anhand der Gleichungen (3.3) berechnet. Ausgangs-
ladungszustand q; ist der Ladungszustand am Ausgang des Beschleunigers. In dieser
Arbeit sind dies fiir die héchstauflosende ERD zum Beispiel vierfach positiv geladene
Chlorionen mit einer Energie von E; = 20 MeV. a;)m wird nach Schiwietz et al.
[SCH04] anhand der Gleichung (3.7) berechnet. In Abbildung 3.4 ist die Relaxation
fiir das Beispiel eines Chlorstrahls mit der Energie 20 MeV und einem Ladungszu-
stand von q; = 4+ dargestellt. Da diese Relaxation die mittlere Ladungsverteilung im
dynamischen Nichtgleichgewicht und nicht die des effektiven Ladungszustandes
beschreibt, muss diese anschliefend auf den effektiven Ladungszustand normiert
werden. Die sich daraus ergebende Funktion beschreibt die Verteilung des effektiven
Ladungszustandes im dynamischen Nichtgleichgewicht fiir das einfallende Primérion.
Diese Verteilung kann aufgrund der quadratischen Abhéngigkeit, vgl. Gleichung
(1.20), zur Berechnung des Energieverlustes im dynamischen Nichtgleichgewicht
genutzt werden. Die Normierung erfolgt anhand des im Abschnitt 3.2.3 gezeigten
Zusammenhangs zwischen effektivem und mittlerem Ladungszustand. Zu einer
bestimmten Energie kann ein mittlerer und ein effektiver Ladungszustand berechnet
werden. Die berechnete Differenz des effektiven Ladungszustandes zu einem mittleren
Ladungszustand als Funktion des mittleren Ladungszustands stellt die hier genutzte

N
jen}

mittlerer Ladungszstand
minus
effektiver Ladungszustand

™ T T 7T 7T 7T 7T 71
0 2 4 6 8 10 12 14 16
mittlerer Ladungszustand

Abbildung 3.7: Differenz aus mittlerem Ladungszustand und effektivem Ladungs-
zustand als Funktion des mittleren Ladungszustands von Chlor als
Inzidenzion
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Normierung dar. In Abbildung 3.7 ist diese Differenz am Beispiel von Chlorionen
dargestellt.

Die Relaxationsfunktion in Abhéngigkeit vom effektiven Ladungszustand wird
anschliefend aus der Relaxationskurve in Abhéngigkeit vom mittleren Ladungszu-
stand mit dem entsprechenden Differenzwert ermittelt. Die sich daraus ergebende
Funktion ist in Abbildung 3.8 a) dargstellt.

— T T T T T T T T T T T T 1
a) 10 4 '-g 8 - b) -
T A 3
= 8 - = 2 - ]
I 7 &b
’é 6 — - g 6 - -
S 1 R ]
—
g 4 1 =y
‘I — a4 |1 z 4 .
— 2 _ mean i %
| qoff 4 % qeff 1
0 L) I L) I L) I L) 2 I L) I L) I L) I
0 4 6 8 10 19,88 19,92 19,96 20,00
Tiefe / pg/cmz Energie / MeV
Abbildung 3.8: a) berechneter effektiver und mittlerer Ladungszustand in

Abhéngigkeit von der Tiefe im dynamischen Nichtgleichgewicht
b) effektiver Ladungszustand in Abhéngigkeit von der Energie im
dynamischen Nichtgleichgewicht.
Die Berechnung erfolgte mit einem Chlorstrahl mit 20 MeV Pri-
mérenergie und einem Ausgangsladungszustand von q = 4-+.

Zum Vergleich ist in dieser Abbildung ebenfalls die Relaxationskurve des mittleren
Ladungszustandes eingetragen. Der effektive Ladungszustand wird mit dem Brems-
vermogen von Wasserstoff (bei gleicher Geschwindigkeit) in eine Energieabhéngigkeit
umgerechnet:

_ quf (z,.,)+ quf (z,)
) :
E(xo) = E]?

B(s,.,)=Ea (3.15)

Sy (Up) ) ($n+1 _xn)

mit und  x, =0 ug-cem™

Anhand der Gleichung (3.18) ist zu sehen, dass fiir jeden Schritt ein neuer effektiver
Ladungszustand angenommen wird. Somit ist die Umrechnung der Tiefenabhéngig-
keit in eine Energieabhingigkeit keine lineare Transformation. Der sich daraus
ergebende effektive Ladungszustand in Abhéngigkeit von der Energie ist in
Abbildung 3.8 b) dargestellt. Da wie aus Abbildung 3.5 hervorgeht, die semiempiri-
schen Werte des effektiven Ladungszustands im dynamischen Gleichgewicht fiir
verschiedene Proben nicht gleich sind, muss nun der berechnete an den semiempiri-
schen Wert angepasst werden. Dies ist notwendig, da die Auswertesoftware das
Bremsvermégen im dynamischen Gleichgewicht berechnen soll. Am Ubergang vom
dynamischen Nichtgleichgewicht- in den Gleichgewichtszustand wiirde sich ansonsten
ein Sprung des Bremsvermogens ergeben.

57



Kapitel 3 — Ladungszustandsverteilung

Der zweite Fall, der zu einem ladungszustandsabhingigen Energieverlust fiihrt, ist die
Ladungsverteilung im dynamischen Nichtgleichgewicht der Recoilionen. Dieser Effekt
fallt im Vergleich zum ladungszustandsabhéngigen Energieverlust der Primé&rionen
viel geringer aus. Dies ist der Fall, da erstens die Primérionen mit einem viel
geringeren Ladungszustand, als deren mittlerer Ladungszustand im dynamischen
Gleichgewicht ist, auf die Probe geschossen werden und somit deren Bremsvermdgen
eine groke Variation in diesem Bereich besitzt. Am Beispiel der héchstauflésenden
ERD werden die Chlorionen mit dem Ladungszustand g, = 44 und einer Energie von
20 MeV auf die Probe gelenkt und der sich ergebende Gleichgewichtsladungszustand
betrigt g(eo)=10,04 (vgl. Abbildung 3.4). Die Recoilionen hingegen entstehen mit
einem Ladungszustand, der bereits nahe dem im dynamischen Gleichgewichtsladungs-
zustand entspricht. Zum zweiten ist die Wegliange der Recoilionen im Vergleich zu
der Weglénge der Primérionen fiir eine gegebene Tiefe, aufgrund der Geometrie von
Einfallswinkel (&= 5°) und Ausfallswinkel (f= 10°), um einen Faktor von
sinl10°/sin5° = 2 kiirzer. Das heilt, dass die Tiefe groktenteils durch den Energiever-
lust des Primérions bestimmt ist. Drittens wird dieser Effekt zusétzlich dadurch
verstiarkt, dass der Energieverlust der schweren Primérionen (im Vergleich zu den
Recoilionen) groker als der der leichten Recoilionen ist.

Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit fiir sehr diinne Schichten folgende Annahme
gemacht. Die Ladungszustandsverteilung im dynamischen Nichtgleichgewicht, die
sich direkt nach einem Stols fiir die Recoilionen ergibt, entspricht in der gesamten
diinnen Schicht gleich der, die sich an der Oberfliche ergibt. Damit kann der
experimentell ermittelte mittlere Ladungszustand, der in den Abbildung 3.12 d) bis f)
darstellt ist, fiir jede Tiefe genutzt werden. Fiir diese Annahme muss die Energieab-
héngigkeit immer in Bezug auf die Energie, die die Recoilionen direkt nach der
Streuung besitzen, normiert werden. Das heilt, die Energie wird nicht mehr absolut
betrachtet sondern immer als Differenzwert von der jeweiligen Anfangsenergie, die
das Recoilion direkt nach dem Stols besitzt.

3.3 Experimentelle Untersuchungen zur Ladungszu-
standsverteilung

3.3.1 Ladungszustandsverteilung im dynamischen Gleichgewicht

Die aktuelle Fitfunktion nach Schiwietz et al. [SCH'04] ist in Abbildung 3.10 fiir ein
Sauerstoffion als durchquerendes Teilchen durch Siliziumdioxid im FEnergiebereich
von 4 - 36 MeV dargestellt. Diese Funktion wurde nach Gleichung (3.7) berechnet.
Dariiber hinaus ist die von Schiwietz et al. [SCH 04| angegebene Standardabweichung
mit dem Vertrauensniveau von 1o eingetragen. Der mittlere Ladungszustand im
dynamischen Gleichgewicht kann mit Gleichung (3.2) aus den gemessenen Ladungs-
zustdnden berechnet werden. Der so ermittelte mittlere Ladungszustand ist ebenfalls
in Abbildung 3.10 dargestellt. Der reale mittlere Ladungszustand stimmt innerhalb
der gegebenen Standardabweichung mit der semiempirischen Fitfunktion iiberein.

Weiterhin kann nach Baudinet-Robinet [BAU81, BAU82] und Schiwietz et al.
[SCH 03] mittels Gleichung (3.8) die Haufigkeitsverteilung jedes diskreten Ladungs-
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Abbildung 3.10: mittlerer Ladungszustand:
e Symbol: gemesse Werte
e Linie: nach Schiwietz et al. [SCH 03] berechnete Werte
e grau: nach Schiwietz et al. [SCH 03] berechnete Vertrau-
ensniveau mit einfacher Standardabweichung

zustandes im dynamischen Gleichgewicht berechnet werden. In Abbildung 3.9 sind
die berechneten Ladungszustandsverteilungen mit ausgewédhlten experimentell
ermittelten gegeniibergestellt. Bei circa 15 MeV ist mit dem Ladungszustand 6+ eine
maximale Ausbeute zu erwarten. Dieses Maximum ist in einem groken Energiebereich
(relativ zum Messenergieintervall und der experimentellen Nachweisgrenze) anni-
hernd konstant. Fiir die konventionelle ERD ist eine maximale kinetische Energie von
Vorteil, da dadurch die Riickstokionen ebenfalls eine maximale kinetische Energie
erhalten. Notwendig ist dies, da Ionen verschiedener Elemente eine Mindestenergie
bendtigen, um mit einem Braggionisationsdetektor voneinander unterschieden werden
zu koénnen. Somit ist bei hoherenergetischen Riickstokionen ein grokerer Bereich als
Tiefenprofilierung erreichbar.
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Abbildung 3.9: Ladungszustandsverteilung von Sauerstoffrecoils im dynamischen
Gleichgewicht (Experimentelle Daten sind als Elemente und nach
[SCH 03] berechnete Ladungsverteilungen als Linien dargestellt)
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Bei der hochstauflésenden ERD mit einem Magnetspektrometer spielt der maximale
Tiefennachweis keine Rolle. Grund hierfiir ist, dass die extrem hohe Tiefenauflésung
nur im oberflichennahen Bereich (ca. 100 nm tief) erzielt werden kann. Viel
entscheidender ist, dass das Spektrum eines Elements nur durch Messung eines
einzelnen Ladungszustandes stattfindet. Aus diesem Grund sollte der Nachweis mit
dem Ladungszustand, der die hochste Haufigkeit aufweist, stattfinden. Jeder
Beschleuniger- und jeder Detektortyp ist fiir einen bestimmten Energiebereich
optimiert. Demzufolge ist am Magnetspektrometer QQDS der Arbeitsbereich fiir
Sauerstoff im Bereich von 12 bis 18 MeV (ca. 15 MeV ist theoretisches Maximum)
mit dem Ladungszustand 6+ energetisch die beste Wahl.

Wird beispielsweise Chlor als Primérionenstrahl gew#hlt, muss bei einem Streuwinkel
von @ = 15° eine Primérenergie von circa E = 20 MeV verwendet werden, um im
optimalen Bereich des Spektrometers arbeiten zu koénnen (vgl. GL (1.23)). In
Abbildung 3.11 (a-f) sind die Ladungszustandsanteile im dynamischen Gleichgewicht
von Sauerstoff-Riickstoionen dargestellt. Ermittelt wurden hierbei die Ladungszu-
stande der Sauerstoffionen, die von Chlorionen im Bin&rstolkprozess mit den Primér-
energien von 16, 20 und 24 MeV herausgeschlagen wurden und die sich nach einer
bestimmten Weglidnge im dynamischen Gleichgewicht befinden. Zuséatzlich zu den
experimentell ermittelten Werten sind in der Abbildung die nach Baudinet-Robinet
und Schiwietz et al. gefitteten mittleren Ladungszustandsverteilungen mit ihrem
Vertrauensniveau von einer Standardabweichung dargestellt. Die semiempirisch
gefitteten aller bisher, groltenteils aus Kohlenstofffolientransmissionsexperimenten,
bekannten Ladungszustandsverteilungen im dynamischen Gleichgewicht stimmen
innerhalb ihres Vertrauensniveaus mit den experimentell ermittelten Ladungszu-
standsverteilungen der Sauerstoff-Riickstolkionen in einer Siliziumdioxidschicht im
gewahlten Energiebereich {iberein.
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Siliziumdioxid im dynamischen Gleichgewicht:

a) f(3+); b) f(4+); ¢) £(5+); d) £(6+); e) £(7+); f) £(8+)

Ladungszustands-Anteil f(q) von Sauerstoff-RiickstoRionen in

Experimentelle Daten sind als farbige Rechtecke und die nach
[SCH 03] berechneten semiempirischen Ladungszustandsvertei-
lungen mit einem Vertrauensniveau von einer Standardabwei-
chung (10) als Linien dargestellt.
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3.3.2 Ladungszustandsverteilung im dynamischen Nichtgleichgewicht

Die Anderung der Ladungszustandsverteilung von Projektilionen beim Durchqueren
eines Materials ist, wie in Abschnitt 3.1 erlautert, qualitativ sehr gut beschreibbar.
FEine quantitative Berechnung der Ladungszustidnde benétigt viele empirisch
gewonnene Messwerte. Diese Messwerte werden anschliefend durch semiempirische
Funktionen gefittet. Das ist moglich, da der physikalisch qualitative Verlauf bekannt
ist. Experimentell werden hierzu die Projektile mit dem Ladungszustand g, durch
ultradiinne Folien (mit unterschiedlicher Dicke) geleitet und die H&aufigkeit jedes
Ladungszustandes nach dem Verlassen der Folien gemessen. Problematisch hierbei
ist, dass die Dicke der Folien nur ein paar Nanometer betragen darf. Das heiltt, diese
Folien diirfen nur aus wenigen Atom-Monolagen bestehen. Aus diesem Grund gibt es
nur wenige Materialien, fiir die die Ladungsverteilung eines durchstreifenden Ions
gemessen werden kann. Die in der Literatur am h&ufigsten genutzten Folien bestehen
aus diamantartigem Kohlenstoff [ROB02|.

Am Magnetspektrometer QQDS besteht ebenfalls die Moglichkeit, solche Transmis-
sionsmessungen mittels ultradiinner Folien durchzufiihren. Der Vorteil wére, dass
hierbei exakt die Messbedingungen, wie sie fiir die héchstauflésende ERD bendtigt
werden, untersucht werden koénnen. In diesem Fall muss der Spektrometerstreuwinkel
auf Oypprp = 0° gedreht werden. Jedoch sind diese Messungen unergiebig, da sie
unverhéltnismélig viel Zeit in Anspruch nehmen. Aus diesem Grund ist fiir die
hochstauflosende Ionenstrahlanalytik ein weiterer Experimentalaufbau entwickelt und
praktisch umgesetzt worden [WIE10|. Der messtechnische Unterschied und zugleich
Vorteil dieser Anlage ist eine zusédtzlich anlegbare Spannung sowie der Einsatz von
zwei Kohlenstofffolien. Diese Spannung wird longitudinal zu den Ionen zwischen den
beiden Folien angelegt. Die Ionen, die vom Beschleuniger auf die erste Folie geleitet
werden, sind monoenergetisch und besitzen einen Monoladungszustand. Durchdringen
diese Tonen die erste Folie, besitzen sie nach dem Austritt eine spezielle Ladungsver-
teilung. Diese Ionen bewegen sich zur zweiten Folie. Da zwischen den beiden Folien
eine Spannung angelegt ist, werden diese Ionen erneut beschleunigt. Jedoch ist diese
Geschwindigkeitserhhung proportional zu ihrem Ladungszustand. Somit besitzen
Ionen mit unterschiedlichem Ladungszustand eine unterschiedliche kinetische Energie.
Beim Durchdringen der zweiten Folie &ndert sich ihr Ladungszustand erneut.
Anschliefend werden die Ionen durch einen Elektrostaten gelenkt. Dieser trennt
Ionen mit einem unterschiedlichen E/q-Verhéltnis 6rtlich voneinander. Die Ionen
werden nach ihrer Trennung mit einem ortsempfindlichen Halbleiterdetektor
nachgewiesen. Der finale Ladungszustand kann durch die Position auf dem Detektor
bestimmt werden. Der Ladungszustand, den die Ionen vor der zweiten Folie besalsen,
kann ihnen durch eine kleine Verschiebung im Positionsspektrum zugeordnet werden.
Das hierbei gewonnene Resultat ist, dass fiir viele Anfangsladungszustéinde parallel
deren Ladungszustandsverteilung nach dem Durchdringen einer diinnen Kohlenstoff-
folie gemessen werden kann. Zusammenfassend ist zu sagen, dass durch den Einsatz
einer zweiten Folie und einer zusétzlichen Spannung erheblich viel Zeit gespart
werden kann, da ansonsten jeder einzelne Ausgangsladungszustand separat gemessen
werden miisste.

Der Vergleich des semiempirischen Modells aus Abschnitt 3.2.3 mit den experimentell
ermittelten Daten bleibt noch aus. Die Arbeit von Wiemann [WIE10] bezog sich auf
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den Aufbau und die Messung des fiir die hochstauflosende Rutherford-Spektrometrie
benotigten Strahlelements Kohlenstoff. Fortfithrende Messungen konnten nicht
durchgefiihrt werden, da der 5 MV-Tandembeschleuniger zur Zeit durch einen neuen
6 MV-Beschleuniger ersetzt wird und damit keine Strahlzeit zur Verfligung steht.

Fiir die gestreuten beziehungsweise herausgestreuten Ionen sind diese Erkenntnisse
nur bedingt nutzbar, da die Anfangsladungszustandsverteilung direkt nach dem Stols
weiterhin unbekannt bleibt. Fiir diese Ionen muss jeweils die Ladungszustandsvertei-
lung am Magnetspektrometer QQDS gemessen werden.

Die Ladungszustandsverteilung der Ionen nach dem Stofd wird ebenfalls fiir die
Analyse von hochstauflosenden Spektren benotigt. Zum einen muss das gemessene
Spektrum iiber die Ladungszustandsverteilung normiert werden. Die Vorgehensweise
dieser Normierung wird in Abschnitt 5.2.1 erldutert. Zum anderen ist der elektroni-
sche Energieverlust vom effektiven Ladungszustand abhéngig (vgl. Abschnitt 3.2.3).
In Abbildung 3.12 sind diese Ladungszustandsverteilungen fiir Sauerstoff als Recoilion
bei verschiedenen Energien, dargestellt. Die Abbildung 3.12 a) bis ¢) beinhalten die
Ladungszustandsverteilungen, die die Sauerstoffionen nach dem Stol besitzen. Die
gepunkteten Linien entsprechen den Verteilungen, die nach Schiwietz et al. [SCH 04|
mit den Gleichungen (3.8), (3.7) und (3.10) berechnet wurden und die gemessenen
Werte sind stellvertretend durch Symbole dargestellt. Die durchgezogenen Linien sind
die dazugehorigen Fitfunktionen. Diese Funktionen werden aus Gleichung (3.3) und
(1.14) gewonnen. Daraus folgt, dass als Fitfunktion wurde folgender Zusammenhang
beriicksichtigt:

1@) = 1)+ Ja0) - g ¢

AE _ E-E

mit S =- =
T v :E (3.19)

4@) = (=) +[g(0)~ g=)] e 5

In den Abbildung 3.12 d) bis f) sind die mittleren Ladungszustinde dargestellt. Die
Symbole stehen auch hier stellvertretend fiir die experimentell gewonnen Werte, die
nach Gleichung (3.2) ermittelt wurden und die durchgezogenen Linien sind nach
Gleichung (3.19) gefittet. Bei den dargestellten Verteilungen ist zu erkennen, dass die
semiempirischen Fitfunktionen von Schiewitz et al. [SCH'04] auf experimentelle
Werte iibertragbar sind.

Fiir den Wert S, muss beachtet werden, dass er nicht dem Bremsvermdgen der
einzelnen Ladungszustinde entspricht, da die dargestellte Ladungshéufigkeitsvertei-
lung als Funktion der Energie nicht von einem gleichbleibendem Ladungszustand
kommt, sondern dies die Haufigkeiten sind, die sich bei permanenten Umladungen
durch Elektroneneinfang und -verlust ergeben. Zusétzlich nimmt die Energie nicht
linear mit der durchdrungenen Tiefe ab, da der mittlere Ladungszustand der
Primérionen von der durchdrungenen Weglinge abhéngt. Somit &ndert sich das
Bremsvermogen der Primérionen mit der Tiefe. Das fiihrt dazu, dass die tiefenabhén-
gige Energie der herausgestreuten Ionen in dem Bereich, in dem die Primarionen noch
nicht im Gleichgewicht waren, stark verzerrt ist.
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Die beiden notwendigen Korrekturen konnen mit den Ladungszustandsverteilungen
aus Abbildung 3.12 durchgefiihrt werden, weil die Normierung der Ionen im energie-
abhingigen Spektrum erfolgen muss. Das ladungszustandsabhéngige Bremsvermdgen
der Recoilionen kann hierbei genutzt werden, da bei der Analyse die Ladungsvertei-
lung der Primé&rionen im Nichtgleichgewicht beriicksichtigt wird. Dies ist der Fall, da
dadurch die Energie-Tiefen-Beziehung, die an der Oberfldche verzerrt ist, einbezogen,
und einem herausgestreuten Ion somit fiir eine Tiefe die richtige Energie zugeordnet
werden kann.

Die Verteilung der mittleren Ladungszustéinde der elastisch gestreuten Schwerionen
wird auf die gleiche Weise berechnet, wie die der Recoilionen. Berechnet werden die
Fittunktionen ebenfalls nach Gleichung (3.19).
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Abbildung 3.12: Ladungszustandsverteilungen a) bis ¢) fiir Sauerstoff bei verschie-
denen Energien und ihre entsprechenden mittleren Ladungszustén-
de d) bis f)
(Die Symbole stehen stellvertretend fiir experimentell gewonnenen
Werte, die gepunkteten Linien fiir die nach Schiwietz et al.
[SCH 04] berechneten Werten und die durchgezogenen Linen sind
nach Gleichung (3.19) angepasste Fitfunktionen.)
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Kapitel 4
Schadigung durch den Primarstrahl

4.1 Uberblick und theoretische Grundlagen

Schnelle Tonen, die in einem Festkorper abgebremst werden, erzeugen entlang ihrer
Trajektorie ein Gebiet mit einer hohen elektronischen Anregung [FLE 65|. Die
laterale Ausdehnung dieser Spur ist radialsymmetrisch und hat einen Durchmesser
von etwa 10 nm. Besitzen diese Projektile eine Energie von einigen MeV, so deponie-
ren sie auf ihrem Weg durch den Festkorper mehrere 10 keV pro Nanometer. Diese
deponierte Energie, die sie aufgrund ihrer Abbremsung im Festkorper hinterlassen,
wird an die umliegenden Atome abgegeben. In vielen Materialien kann dadurch eine
Reihe von Modifikationen im Festkorper und auch an dessen Oberflache entstehen
[ARN"03]. Die Hauptprobleme bei sehr diinnen Schichten sind hierbei:

e die Desorption von leicht fliichtigen Elementen oder Molekiilen, wie zum
Beispiel H, oder N,, aus dem zu untersuchenden Festkorper [MAR 96/,

e das Herausstoken von neutralen und geladenen Atomen oder Molekiilen aus
der Oberfliche des Festkorpers (nukleares und elektronisches Zerstduben)
[JOH92|,

e die Amorphisierung [STU97] und die Grenzflichendurchmischung an Phasen-
grenzen [SZE02, SCH 04al,

e die Ausbildung von Nanokristallen in amorphen Materialien [BAC™09],

¢ die Entmischung von Phasen, wie beispielsweise Si und SiO, in SiO, Schichten
[ARN"05] und

e die Anderung der Materialstruktur auf der mesoskopischen Skala, wie zum
Beispiel der Oberflidchenstruktur [BRO™00].

Der Grund dieser Materialverinderungen liegt in der Ubertragung der Energie der
angeregten Elektronen (in der und auberhalb der Spur) in das atomare System des
Festkorpers. Fiir diesen Vorgang gibt es verschiedene Modelle. Insbesondere wird
hierbei das Coulomb-Explosions-Model (auch Ionic-Spike-Modell) [FLE 65a] und das
Thermal-Spike-Modell [WAN™96, TOU 96, TOU 96a, MEF 98] kontrovers disku-
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tiert. Experimente zeigen, dass die Spurbildung in Isolatoren erst oberhalb einer
materialabhéngigen Schwelle der elektronischen Energiedeposition zu beobachten ist.

Die ,,Coulomb Explosion* beginnt mit der Abstolkung ionisierter Targetatome, die
sie aufgrund ihrer Coulombkraft aufeinander auswirken. Damit die Targetionen ihren
Platz verlassen, muss die Coulombabstolbung zwischen ihnen groler sein als die
Gitterbindung. Dies fiihrt zu einer reduzierten Dichte im Zentrum und einer erhéhten
Dichte am Rand des Zylinders. Der instabile Zustand kollabiert daraufhin, die Atome
fallen zuriick in das Zentrum der Spur und nach etwa 10" s ist die ,,Coulomb
Explosion® abgeschlossen. Damit sich tatsichlich eine Spur ausbilden kann, diirfen
freie Elektronen die Targetionen nicht zu schnell neutralisieren. Damit muss die
Ionisierungsdauer grélker sein als die Diffusionszeit der Targetionen.

Das Thermal-Spike-Modell beginnt mit einer Thermalisierung des Elektronensys-
tems. Zusétzlich wird ein Teil der Energie durch eine Elektronen-Phononen-Kopplung
auf das Gitter des Festkorpers iibertragen. Die damit verbundene Temperaturerho-
hung des Gitters kann nahe der Ionenbahn sogar die Schmelztemperatur T, des
Materials lokal iibersteigen. Durch Wirmeleitung wird nach wenigen 10" Sekunden
die Umgebungstemperatur wieder erreicht. Dadurch ist eine Spurbildung jedoch erst
moglich, wenn die Gittertemperatur entlang der Ionenbahn die Schmelztemperatur
T, des jeweiligen Materials iibersteigt. Somit existiert eine Schwellenenergiedepositi-
on, ab der eine Spurbildung eintritt.

An das Thermal-Spike-Modell kniipft Szenes [SZE95| ein semiempirisches Modell an,
mit dem eine Abschétzung der Spurradien R, und der Schwelle S, des elektronischen
Bremsvermogens S, zur Bildung von Spuren moglich ist. Mit den Annahmen, dass die
Temperaturverteilung im Raum und mit fortlaufender Zeit gaulverteilt ist und dass
der Spurradius dem maximalen Radius entspricht, an dem die Schmelztemperatur T,
noch iiberschritten wird, ergibt sich fiir den Radius die Abschéitzung;:

a*(0)-1In S, wenn 2,7 > S, >1
2 Set Set (4 1)
o= a’(0) S S
- == wenn —= =27
277 Scz‘, et
Und fiir die Schwelle S, ergibt sich:
c\T, -1, (4.2)
Set - . ag (0) . ( m _ Umgebung) .
g
Tmgebmg 18t die Umgebungstemperatur und ¢ die Warmekapazitdt. Die Parameter

a(0) und § sind von experimentellen Daten abgeleitete Fitparameter. Szenes gibt fiir
a’(0) den Wert 20 an und stellte fest, dass fiir die Isolatoren § im Bereich von 0,17
bis 0,5 liegen.

Schiaden, die wahrend dieser Arbeit beobachtet wurden, sollen im Folgenden
dargestellt werden. Zusétzlich wird dargelegt, wie diese Strahlschiden vermieden oder
zumindest so klein gehalten werden konnen, dass sie die Messergebnisse nicht
verfilschen. Dabei wird deutlich, dass ab einem bestimmten elektronischen Brems-
vermogen S,, besonders der auftretende Strahlschaden beachtet werden muss.
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4.1.1 Anderung der Materialstruktur auf mesoskopischer Skala

Die Bestrahlung einer diinnen Schicht mit schweren Ionen kann zu einer Anderung
der internen Spannung in dieser Schicht fithren und dadurch verschiedene Effekte
verursachen. Zum einen kann sich direkt die Morphologie dieser Schicht verdndern
[DEV94|. Zum anderen kann es zu einer Spannungsrelaxation aufgrund eines
verstirkten Newtonschen Fliekverhaltens [SNO 94| oder zu einer anisotropischen
Expansion [BEN92| kommen. Brongersma et al. [BRO™00] zeigten zudem, dass auch
eine Erzeugung von Punktdefekten durch transiente Spannungsrelaxation stattfinden
kann.

Anderungen der Materialstruktur wihrend einer Analysemessung gilt es grundsitzlich
zu vermeiden. Ein Beispiel einer Oberflichenmodifikation ist in Abbildung 4.1 a) und
b) dargestellt. Dies sind Mikroskopaufnahmen einer ca. 50 nm diinnen Borschicht, die
auf Silizium aufgetragen wurde und mit Chlorionen mit einer Energie von 20 MeV
und einer Fluenz von 2,2-10" Chlorionen/cm® bestrahlt wurde. In Abbildung 4.1 a)
ist eine Ecke einer bestrahlten Position mit 10-facher Vergrokerung und in Abbildung
4.1 b) eine Kante mit 20-facher Vergrokerung dargestellt. Es sind sowohl Hiigel als
auch Risse in der Oberflache zu erkennen.

Abbildung 4.1: Mikroskopaufnahmen einer Borschicht auf Silizium nach einer
Bestrahlung von 2,2:10"* Chlorionen/cm?
a) 10-fache Vergroberung einer Strahlfleckecke (vier Bilder zu
einem zusammengefiigt)
b) 20-fache Vergrokerung einer Strahlfleckkante

Diese Verénderungen sind der Grund, weshalb die Analyse von Bor nicht mit
Chlorionen und einer Energie von 20 MeV durchgefiihrt werden kann. Fiir Bor zeigt
sich, dass Energien unter 8 MeV genutzt werden miissen. Die maximale Fluenz wird
durch das elektronische Sputtern festgelegt (vgl. Abschnitt 4.1.5). Bei den Proben,
bei denen Sauerstoff der Analyt war, zeigten sich bei 20 MeV nicht solche morpholo-
gischen Veranderungen.

69



Kapitel 4 — Schadigung durch den Primdrstrahl

4.1.2 Priméarionenimplantation

Die Ionenimplantation ist ein Verfahren zur Einbringung von Fremdatomen in ein
Grundmaterial. Hierbei wird die stoffliche Zusammensetzung des Festkorpers
gedndert. Auf diese Weise bilden sich zum Beispiel Verbindungen und Legierungen,
die die Eigenschaften eines Materials dndern. Die Reichweite und Verteilung der
implantierten Ionen héngt von der Ionenart, von der Primérenergie der Ionen sowie
vom Material der Probe selbst ab.

Da bei der Ionenstrahlanalyse ebenfalls Ionen auf die Probe gelenkt werden, findet bei
jeder dieser Analysen eine Ionenimplantation statt. Aus diesem Grund erfolgte eine
Simulation von Chlorionen-Implantation mit einem Einfallswinkel von 85° und einer
Primérenergie von 20 MeV in eine Siliziumprobe, auf der sich eine 10 nm SiO,
Schicht befindet, mit der Software TRIM [ZIE 10| simuliert. Bei diesen Messbedin-
gungen betrégt die mittlere Reichweite der Chlorionen etwa 680 nm mit einer
Standardabweichung von etwa + 345 nm betragt. Die hochstauflosenden Spektren
werden allerdings fiir die ersten zehn Nanometer gewonnen. Somit werden fast alle
eindringenden Chlorionen unterhalb der zu untersuchenden Schichten implantiert und
haben damit keinen Einfluss auf die Elementkonzentrationen der zu untersuchenden
Schichten.

4.1.3 Desorption von volatilen Elementen

Bei der Bestrahlung einer Probe mit Schwerionen kann es dazu kommen, dass
wahrend der Messung Atome aus der Probe ausgetrieben werden. Besonders kritisch
ist dies fiir Wasserstoff, da sich in Folge dessen einerseits das Bremsvermogen der
Inzidenzionen geringfiigig dndert. Andererseits wird die Interpretation der Sauerstoff-
profile erschwert, falls die Wasserstoffatome in Form von Wasser eingelagert sind und
somit nicht die Sauerstoffatome der Schicht selbst sondern die vom Wasser abgetra-
gen werden. Aus diesem Grund ist zur Quantifizierung der Probenzusammensetzung
in dieser Arbeit von jeder Probe ein Wasserstoffprofil aufgenommen worden. Diese
Wasserstoffbestimmungen erfolgten iiber eine nukleare Resonanzanalyse. Die hierfiir
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Abbildung 4.2: Wasserstoffkonzentration in Abhéngigkeit der Tiefe von verschie-
denen in dieser Arbeit genutzten Schichtsystemen; gemessen mit
der Nuklear-Resonanz-Analyse "H("*"N,ory)"*C
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genutzte Reaktion ist 'H(”N,oy)”C mit der Resonanzenergie von 6,385 MeV.
Analysiert wird die Haufigkeit der y+~Quanten. In Abbildung 4.2 sind die Wasserstoff-
profile von ausgewéhlten Schichten, die wéhrend dieser Arbeit analysiert wurden,
dargestellt. Es ist zu erkennen, dass sich bei allen Schichten direkt auf der Oberfléche
eine erhohte Konzentration von Wasserstoff befindet. Das hier genutzte Referenzma-
terial SiO, auf Si weist im Vergleich zu all diesen Schichten die niedrigste und La,O,
auf Si die hochste Konzentration von Wasserstoff auf. Somit kann die Austreibung
der Wasserstoffmolekiile geringfiigig das Bremsvermdgen der Analyseionen wéahrend
der Messung beeinflussen. Eine Untersuchung der Desorption bei Schichtanalysen
muss damit in jedem Fall stattfinden. Die Desorption von Wasserstoffmolekiilen aus
dem genutzten Referenzmaterial SiO, auf Si kann aufgrund der niedrigen Konzentra-
tion an Wasserstoff jedoch vernachléssigt werden. Die Wasserstoffprofile, die in
Abbildung 4.2 dargestellt sind, werden somit ohne Betrachtung der Austreibung in
der Auswertesoftware NDF [BAR'97, BAR 98, BAR 08| beriicksichtigt und gehen
damit direkt in die Analytik mit ein.

4.1.4 Elementmischung an Grenzflidchen

Die Grenzflachendurchmischung ist ein Prozess, bei dem Ionenstrahlen die Grenzfla-
che zwischen zwei Schichten beziehungsweise zwischen einer diinnen Schicht und dem
darunter liegenden Substrat verdndern. Sowohl die Primérionen, als auch von ihnen
verursachte elektronische Anregungen erzeugen Stolkaskaden, die ein merkliches
Grenzflichenmischen hervorrufen koénnen wund zu nicht-stéchiometrischen und
instabilen Phasen in der Nahe der Grenzflache fiihren. In Abbildung 4.3 ist dieser
Einfluss schematisch dargestellt. Abbildung 4.3 a) zeigt eine diinne Schicht mit einer
scharfen Grenzfliche zum Substrat. Diese scharfe Grenzfliche wird durch Bestrahlung
mit Schwerionen kontinuierlich diffuser. Das Resultat, eine diffuse Phasengrenzen, ist
in Abbildung 4.3 b) verdeutlicht. Zusétzlich sind in der jeweiligen Abbildung die
experimentell nachweisbaren Standardabweichungen o, fiir eine unbestrahlte und o;,
fiir eine bestrahlte Probe, die sich fiir die dargestellten Uberginge ergibt, angedeutet.
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/
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Abbildung 4.3: a) unbestrahlte Doppelschicht mit scharfer Grenzflache
b) bestrahlte Doppelschicht mit diffuser Phasengrenze
(0, und o, sind die experimentell nachweisbaren Standard-
abweichungen, die sich fiir den Ubergang ergeben)
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Das Mischverhalten kann als Diffusion mit einer Mischrate k beschrieben werden. Mit
der Annahme einer linearen Abhéngigkeit der Grenzflichenverbreiterung

Ao’ = o}, — 0.,von der lonenfluenz @ ergibt sich fiir die Mischrate:

2 2

b= ddo” _ Ao (4.3)
d® P

Die Grenzflachenverbreiterung kann bei einem Diffusionsprozess durch die effektive

Diffusionskonstante D und durch die effektive Diffusionszeit 7 bestimmt werden und

ergibt:

Ac? = 2Dt . (4.4)

Zusatzlich wird vorausgesetzt, dass die Grenzflichendurchmischung durch eine
Uberlagerung unabhiingiger Mischprozesse in einzelne Ionenspuren erfolgt. Damit gibt
die Mischrate k die Grenzflichendurchmischung eines einzelnen Ions mit dem
Ionenspurquerschnitt 71” an. Somit folgt:
k2 =2Dt. (4.5)
r

In dem Energiebereich, in dem die nukleare Energiedeposition dominiert, ist
die ionenstrahlinduzierte Grenzflichendurchmischung ausfiihrlich von Paine et al.
[PAT"85] untersucht worden. Bei dieser Durchmischung tragen nur Zweiteilchenstoke
zur Grenzflachendurchmischung bei. Dies sind sowohl Stoke zwischen einem Priméri-
on und einem Probenatom als auch die zahlreichen Folgestoke zwischen den
Probenatomen, die schliellich zu einer Kollisionskaskade fiihren. Ist der Energieiiber-
trag hierbei groker alseine kritische Energie, so kann durch den Stol ein Targetatom
verlagert werden. Mit der Monte-Carlo-Simulationssoftware TRIDYN [MOL 84,
MOL'85, MOL'88] kann diese Zweiteilchenstof-Grenzflichendurchmischung
abgeschitzt werden. Fiir eine 10 nm SiO,-Sicht auf Silizium mit einem Chlorionen-
strahl mit der Energie von 20 MeV und der Fluenz von 5-10" ionen / cm’ zeigte sich,
dass der Effekt dieser Grenzflichenmischung vernachlassigbar klein ist. Dies ist der
Fall, da das nukleare Bremsvermogen bei der gewihlten Energie und bei der Wahl
von Chlor als Primérion dulserst niedrig ist.

Fiir den Bereich des elektronischen Energieverlustes existieren aktuell wenig
experimentelle Daten. Szenes [SZE02]| beschreibt dieses Mischverhalten als Diffusion
mit der Mischrate k und einem sich zeitlich &ndernden Ionenspurradius. Mit Hilfe der
Spurbildungsschwelle (Gleichung (4.2)) und dem Spurradius (Gleichung (4.1)) erhélt
Szenes folgende Abschétzung der Mischrate:

v D[S L (S) |
k=rma (O)S'DTHSCJ ln(sdj 1]. (4.6)

Dy ist die thermische Diffusion. Da sowohl D; als auch D in den genutzten Tempera-
turbereichen wenig bis gar nicht bekannt sind, ist eine theoretische Vorhersage
derzeit nicht moglich. Jedoch liefert Gleichung (4.6) einen funktionalen Zusammen-
hang zwischen der Mischrate k und dem elektronischen Energieverlust. Wesentlich ist
die Tatsache, dass die Grenzflaichenmischung auch im elektronischen Bereich einen
Schwellwert besitzt [SCH 04a].
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4.1.5 Oberflachenzerstaubung und ioneninduzierte Diffusion

Ein weiterer Effekt, der wahrend der Ionenbestrahlung von Materialien auftritt, ist
die ioneninduzierte Emission von Atomen aus der Probenoberfliache. Dieser Prozess
wird als Oberflachenzerstdubung oder als Sputtern bezeichnet. Wird einem oberfla-
chennahen Atom infolge eines elastischen Stokes ein Impuls in Richtung der
Oberflachennormalen iibertragen, so dass dessen kinetische Energie grols genug ist,
um die Potentialschwelle an der Oberflache (Bindungsenergie U;) zu iiberwinden, so
kann es zur Emission dieses Atoms kommen. Schematisch ist dieser Prozess in
Abbildung 4.4 a) dargestellt.

® a) ® b)

O \
o 0o o0\o O O O \
\ \
\ /O \
O O O 0
7
P /
o0 o o 0
AN \
O 0 O.0 O O O ©O oo \

Abbildung 4.4: a) Sputtern mit Einzelkollosionen und Stofkaskaden
b) Sputtern anhand des Thermal-Spike-Modells und dabei
entstehender Spur

Die hierbei relevante Grolke ist die Sputterausbeute Y, fiir ein Element n. Diese
entspricht der mittleren Anzahl an emittierten Atomen (oder Molekiilen) pro
einfallendem Ion:

ax
N
Yn — Atom o dx NS ] (47)

Ion

N, om entspricht der Gesamtanzahl an emittierten Atomen und N, der Gesamtanzahl

der einfallenden Primérionen.

Ton

Sigmund [SIG69] beschrieb die Sputterausbeute theoretisch iiber die Losung der
Transportgleichung fiir amorphe Festkorper. Der Ansatz hierbei ist, dass die Atome
als Riickstokatome (Recoils) bei der Ausbildung von linearen Stokkaskaden die
Oberflachenbindungsenergie U, iiberwinden und die Probenoberfliche verlassen.
Matsunami et al. [MAT 84| und Yamamura et al. [YAM 96| passten daraufhin die
theoretische Sputterausbeute an experimentelle Daten an. Wichtig fiir die Betrach-
tung bei der hochstauflosenden ERD ist die Tatsache, dass bei dieser Beschreibung
die Sputterausbeute ausschlieRlich durch den nuklearen Anteil des Energieverlustes
der Tonen bestimmt wird. Der elektronische Anteil wird dabei vernachlassigt. Ein
wesentlicher Nachteil dieser semiempirischen Sputterausbeuten ist, dass damit nur die
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Ausbeuten einzelner Elemente berechnet werden koénnen. Eine Berechnung der
Sputterausbeute fiir Legierungen und Verbindungen ist nicht moglich. Mit einer
Simulationssoftware wie TRIM [ZIE 09| lassen sich die Sputterausbeuten zahlreicher
Verbindungen und Legierungen allerdings gewinnen. Mit der Monte-Carlo-
Simulationssoftware TRIDYN [MOL 84, MOL 85, MOL'88] werden zusitzlich auch
noch dynamische Verdnderungen der Schichtzusammensetzung wahrend der Messung
beriicksichtigt.

Mit TRIM ergibt sich beispielsweise bei einer Energie von 20 MeV mit einem
Chlorprimérstrahl und einem Einfallswinkel von a = 85° in eine 10 nm SiO,-Schicht,
die auf Silizium oxidiert ist, eine Sputterausbeute von Y = 0,56 Si-Atome je
einfallendem Chlor-Ion und von Y, = 1,54 O-Atome je einfallendem Chlor-Ion. Diese
Abweichung entsteht aufgrund der chemischen Zusammensetzung von SiO2, welches
aus einem Siliziumatom und zwei Sauerstoffatomen besteht.

Durchqueren Ionen einen Festkorper mit einer hohen Geschwindigkeit, hinterlassen
diese Ionen, wie oben im Abschnitt beschrieben, eine Spur in diesem Material. In der
Abbildung 4.4 ist dieser Effekt verdeutlicht. Schematisch sind die nuklearen Stole,
die die Ionen bei niedriger Geschwindigkeit ausiiben, in Abbildung 4.4 a) dargestellt.
Es ist zu erkennen, dass hierbei ausschlieblich die Einzelkollisionen und daraus
entstehenden Stolkaskaden zu einer Verschiebung der Atome von ihren Gitterplatzen
beitragen. Findet jedoch zusétzlich eine Spurbildung entlang der Trajektorie des
durchquerenden Ions statt, so werden weitere Atome, die sich in der N&ahe dieser
Trajektorie befinden, von ihren Gitterplatzen verschoben. Diese Ionen produzieren
anschliefend ebenfalls Einzelkollisionen im Festkorper. Somit kommt es, wie in
Abbildung 4.4 b) schematisch dargestellt, zu einer erhéhten Verschiebungsrate
(ioneninduzierte diffusion) der Atome im Festkorper und damit zu einer erhdhten
Sputterrate.

Toulemonde et al. [TOU"96, TOU 96a| zeigen, dass das Thermal-Spike-Modell den
elektronischen Sputterprozess bei der Bestrahlung einer Probe mit Schwerionen
ausreichend beschreibt. Fiir die hochstauflésende ERD ergeben sich daraus zwei
Fragestellungen. Erstens, verhilt sich das Sputtern bei ultradiinnen Schichten, die
nur aus wenigen Atomlagen bestehen, anders als bei Schichten, die mehrere hundert
Nanometer diinn sind? Und zweitens, wie stark beeinflusst das Sputtern die quantita-
tive Elementanalyse dieser ultradiinnen Schichten? Um diesen Fragen nachzugehen
werden in den folgenden Abschnitten Anderungen der Sputterraten bei verschiedenen
Parametern dargelegt und deren Einfluss erldutert.

4.2 Experimentelle Untersuchungen an einer diinnen
Siliziumdioxidschicht

4.2.1 Sauerstoffmischung an der Grenzfliche zum Siliziumsubstrat

In Abbildung 4.5 ist die Grenzflichendurchmischung von Sauerstoff an der Grenzfla-
che zum Siliziumsubstrat dargestellt. Hierbei wurde eine SiO,-Schicht auf Silizium
mit Chlor und der Energie von 20 MeV bestrahlt und das Sauerstoffkonzentrations-
profil mit steigender Fluenz analysiert.
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Abbildung 4.5: Sauerstoffkonzentrationsprofile einer SiO,-Schicht drei unabhéngi-
ger serieller Messungen auf derselben Probe
(die erste Messung ist dunkelblau, die zweite hellblau und die
dritte griin dargestellt; den jeweiligen Fluenzbereich gibt die Le-
gende an)

An der Kante zwischen SiO, und Si sind deutlich zwei Effekte zu sehen. Zum einen
nimmt der Sauerstoffgehalt mit steigender Fluenz ab. Dieser Effekt wird in den
folgenden Abschnitten noch genauer erldutert. Zum anderen flacht der Ubergang mit
steigender Fluenz ebenfalls ab. Dies resultiert aus der Grenzflichendurchmischung.
Die gemessene quadratische Grenzflichendicke (Standardabweichung o;,) von
Sauerstoff an der Grenzfliche zwischen SiO, und Si bei steigender Fluenz @, die aus
Anpassung einer Gaussischen Fehlerfunktion resultiert, ist in Abbildung 4.6 darge-
stellt. In das Diagramm wurde zusatzlich eine Fitfunktion mit linearer Abhéngigkeit
von der Fluenz aufgetragen (k = 3,48-10" Atome”Ionen'-cm™® und &, = 1,28-10"
Atome*cm™). Fiir den Wert von Sauerstoff dieser Grenzflichendurchmischung ergibt
sich damit eine Diffusionskonstante von k = 3,48-10*" Atome”Ionen™-cm™.
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Abbildung 4.6: gemessene quadratische Grenzflichendicke (Standardabweichung
0,,) von Sauerstoff an der Grenzflache zwischen SiO, und Si bei

steigender  Fluenz @ mit einer linearen  Fitfunktion
(k = 3,48-10°" Atome*Ionen™-cm™ und &, = 1,28-10°" Atome”cm™)
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Parallel zur Entwicklung der hochstauflosenden ERD erfolgten Vorversuche mit der
klassischen ERD. In diesem Zusammenhang fanden Analysen statt, die die optimalen
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Abbildung 4.7:a) Sauerstoffkonzentrationsprofile einer SiO, Schicht bei steigen-
der Fluenz
b) gemessene quadratische Dicke (Standardabweichung o;,) von
Sauerstoff an der Grenzflache zwischen SiO, und Si bei steigen-
der Fluenz @ und zwei Fitfunktionen (linear und exponentiell)
¢) quadratische Differenz der Standardabweichungen o, (@) und
0,,(®@ = 0) und die sich aus a) ergebenen Fitfunktionen
d) Diffusionskonstante k von Sauerstoff an der Grenzfliche
zwischen SiO, und Si bei steigender Fluenz @ mit exponentiel-
ler (durchgezogene Linie) und linearer (gestrichelte Linie) Ab-
héngigkeit der Grenzflachendicke
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Strahlparameter fiir die hochstauflosende ERD charakterisieren sollten. Der Haupt-
schwerpunkt galt hierbei dem Strahlschaden, der wihrend einer Messung entsteht.
Ein Beispiel, gemessen mit klassischer ERD, ist in Abbildung 4.7 gezeigt. Hier
erfolgte die Analyse mit Hilfe eines Kupferstrahls mit einer Energie von 35 MeV. Bei
dieser Analyse ist der lineare Zusammenhang der quadratischen Grenzflichendurch-
mischung mit steigender Fluenz nicht eindeutig zu erkennen. Wie in Abbildung 4.7 a)
deutlich zu sehen ist, deutet sich statt einer linearen eher eine exponentielle Abhén-
gigkeit an. Damit ergibt sich such eine exponentielle Abhéngigkeit der Grenzflachen-
dickenzunahme, die in Abbildung 4.7 b) dargestellt ist. Der Wert der Diffusion ist bei
steigender Fluenz in diesem Fall nicht mehr konstant, sondern ebenfalls exponentiell
von dieser abhingig. Diese Abhéngigkeit ist in Abbildung 4.7 c¢) verdeutlicht. Der
Grund hierfiir kann nur eine mit der Fluenz stark ansteigende Schadensproduktion
durch zum Beispiel {iberlagernde Ionenspuren im Material sein. Gezielte Untersu-
chungen an verschiedenen Materialien und an variierenden Strahlparametern stehen
noch aus und sollen in dieser Arbeit nicht weiter verfolgt werden, da die mit der
hochstauflosenden ERD getesteten Schichten alle einen linearen Anstieg der quadrati-
schen Grenzflichendurchmischung zeigten und somit einen konstanten Diffusionskoef-
fizienten k aufweisen.

4.2.2 Sauerstoffverlust wihrend der Schwerionenbestrahlung

Voruntersuchungen mit der klassischen ERD zeigten bereits, dass der Sauerstoffver-
lust nicht konstant mit der Erhéhung der Primérionenzahl ansteigt, da die Anzahl an
Sauerstoffatomen in der Schicht begrenzt ist. Die gemessene Anzahl an Sauerstoff-
atomen unterschiedlich dicker SiO,-Schichten ist in Abbildung 4.8 als Funktion der
Fluenz Schichten gegeniibergestellt. Darin wird deutlich, dass die Fluenz einen
begrenzenden Parameter bei der Analyse diinner Schichten mit Schwerionen darstellt.
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Abbildung 4.8: Vergleich der Anzahl an Sauerstoffatomen unterschiedlich dicker
SiO,-Schichten bei steigender Fluenz und mit variierten Strahlpa-
rametern

Die Verringerung des gemessenen Sauerstoffgehalts einer mit der héchstauflésenden
ERD gemessenen SiO,-Schicht (ca. 7 nm) auf einem Siliziumsubstrat stellt Abbildung
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4.9 bei steigender Fluenz dar. Die zugehorigen Tiefenprofile wurden bereits in
Abbildung 4.5 gezeigt. Zu bemerken ist, dass bei den Profilen, die sowohl mit der
konventionellen (Abbildung 4.7 a)), als auch mit der hochstauflésenden ERD
(Abbildung 4.5) gemessen wurden, die Sauerstoffoberflichenkonzentration konstant
bleibt. Es liegt somit kein Vorzugssputtern eines Elementes vor. Daher wird entweder
Si0, als Ganzes abgetragen, oder der Sauerstoffverlust an der Oberfliche durch
ioneninduzierte Diffusion ausgeglichen. Welcher dieser beiden Prozesse stattfindet
kann derzeit nicht geklart werden.
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Abbildung 4.9: normierte Sauerstoffausbeute bei steigender Fluenz
a) einer SiO,-Schicht,
b) ihrer Oberflache und
c) ihrer Grenzflache.

In Abbildung 4.9 ist der Gesamtsauerstoffgehalt in Abhéngigkeit von der Fluenz, auf
den Wert mit der kleinsten Fluenz normiert, dargestellt. Die Schicht wurde in drei
Gebiete unterteilt. In Abbildung 4.9 a) ist der fluenzabhéngige Verlauf der gesamten
Schicht dargestellt. In Abbildung 4.9 b) ist der Verlauf bei hohen Recoilenergien und
in Abbildung 4.9 c) der bei niedrigen Recoilenergien. Der Verlauf der Gesamtschicht
ist bis auf die ersten beiden Messungen linear von der Fluenz abhéngig. Der Sauer-
stoffgehalt der Recoilionen bei hohen Energien nimmt bei geringen Fluenzen ab und
erreicht bei einer Fluenz von etwa @ = 5-10" Ionen-cm™ einen konstanten Wert. Der
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Sauerstoffgehalt bei niedrigen Energien bleibt bis zu einer Fluenz von etwa
@ = 5-10" Tonen-cm™ ebenfalls konstant und nimmt anschlieBend linear mit der
Fluenz ab. Der Grund fiir die Abweichung der Abnahme des Sauerstoffgehalts bei
kleinen Fluenzen ist eine geringe Menge an Wasser in den oberflichennahen Schich-
ten. Diese Verunreinigungen werden bei niedrigen Fluenzen primar abgetragen. In
Abbildung 4.2 war ersichtlich, dass die Konzentration an Wasserstoff weniger als
10 Atom% an der Oberflache betragt und damit die Wasserstoffkonzentration sehr
gering ausféllt. Eine vollstdndige Abtragung einer Monolage Kohlenwasserstoffverbin-
dungen kann ausgeschlossen werden, da sich die Oberflaichenkante der Profile nicht
zu einem anderen Tiefenwert verschoben hat. Somit miissen diese Verunreinigungen
aus wenigen Molekiilen, die Sauerstoff enthalten, bestehen. Fiir die Analytik der SiO,-
Schichtdicke kann dieser Effekt jedoch genutzt werden, da damit bis zu einer Fluenz
von etwa @ = 5-10" Ionen-cm™ der Messwert der die Grenzflichentiefe bestimmt
konstant bleibt.

Um sicherzustellen, dass die Reduzierung des Sauerstoffgehaltes durch Abtragung
verursacht wird und dass Sauerstoffatome nicht so weit ins Substrat diffundieren,
dass sie nicht mehr nachgewiesen werden konnen, erfolgte eine weitere Kontrollmes-
sung. Hierzu wurde eine SiO,-Probe in zwei zu untersuchende Proben geteilt. Auf eine
Hilfte wurde eine 10 nm diinne Goldschicht aufgetragen und die andere blieb
unbehandelt. Anschliefend wurden beide Halften mit einem Kupferstrahl mit 35 MeV
Primérenergie bei verschiedenen Fluenzen analysiert. In Abbildung 4.10 ist die
Gesamtmenge an Sauerstoff dieser SiO,-Schicht einmal ohne und einmal mit der
10 nm Gold-Schicht an der Oberfliche dargestellt. Es ist zu erkennen, dass die Hélfte
mit der diinnen Gold-Schicht keine erkennbaren Sauerstoffverluste aufweist. Damit
ist nachgewiesen, dass die Sauerstoffatome von der Oberfliche abgetragen werden
und nicht ins Material diffundieren.

63~ T+
20 Cu'" 35 MeV
- Au/SiO/Si ||
—-A- Si0/Si
0 1 . 1 . 1 n 1
0 2 4 6 8

Sauerstoff / 10" Atome*cm”

Fluenz / 10" Cu-Tonen*cm’”

Abbildung 4.10: Menge an Sauerstoff einer SiO,-Schicht; einmal ohne und einmal
mit einer 10 nm Gold-Schicht an der Oberflache

4.2.3 Sauerstoffverlust bei verschiedenen Primarion

Der Sauerstoffverlust hidngt ebenfalls von dem Primérionenelement ab. Ersichtlich ist
dies in den Abbildung 4.8 und Abbildung 4.11. Der Anteil an Sauerstoff wird mit
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steigender Fluenz bei einem Kupferstrahl schneller als bei einem Chlorstrahl
reduziert. Nach Dollinger [DOL09] muss bei der ERD der Strahlschaden immer in
Relation zur gemessen Anzahl der Recoilionen gesetzt werden. Dies bedeutet, dass bei
der Forderung gleicher Statistik die Fluenz bei schwereren Ionen deutlich geringer
gewahlt werden kann.

[ep]

4
935 MeV  Probe: SiO, |
35Cl7+ o 10
. G3Cu7\ — 10
0 5 10 15 20 25

Sauerstoff / 10" Atome - cm”

Fluenz / 10" Ionen - cm”

Abbildung 4.11: Vergleich des Sauerstoffverlustes zwischen den Primérionen Chlor
und Kupfer

An einem Ionenbeschleuniger konnen nicht alle Elemente beschleunigt und zur
Analytik genutzt werden, da bei einigen Elementen der Strahlstrom zu gering fiir eine
Messung wire. Typische Kandidaten fiir die Schwerionen-ERD sind z. B. Si, CI, Ni,
Cu, Au oder I. An der hochstauflosenden ERD Anlage wurden CI, Ni und Cu
getestet, ob sie fiir die hochstauflosende Schichtanalytik geeignet sind. Schwere Ionen
konnen am 5 MV-Tandembeschleuniger aufgrund der zu geringen magnetischen
Steifigkeit des Analysiermagneten nicht getestet werden. Diese Messungen mit der
konventionellen als auch héchstauflosenden ERD zeigten, dass der Strahlschaden, der
bei gleicher Statistik mit einem Kupfer- oder Nickelstrahl an einer SiO,-Schicht
erzeugt wird, deutlich groker ist, als mit einem Chlorstrahl. Aus diesem Grund wird
fiir die hochstauflosende ERD Chlor als Primé&rion gewéhlt. Fiir weitere Schichtsys-
tem muss der primérionenabhingige Strahlschaden noch untersucht werden, da dieser
ebenfalls vom elektronischen Bremsvermoégen und damit Energie der Primérionen
abhangt.

4.2.4 Sauerstoffverlust bei Variation des Einfallswinkels

Die Analyse der Sauerstoffverlustes bei unterschiedlichem Einfallswinkel erfolgte
anhand eines Kupferstrahls mit einer Energie von E;, = 35 MeV. In der Abbildung
4.12 a) ist der Sauerstoffgehalt einer ultra diinmen SiO,-Schicht (ca. 7,5 - 10"
Sauerstoffatome - cm?) bei steigender Fluenz einmal mit einem Einfallswinkel von
a = 15° und einmal mit einem von & = 10° dargestellt. Es ist zu erkennen, dass sich
der Sauerstoffgehalt bei einer Bestrahlung von @ = 10° mit exponentieller Abhéngig-
keit bei steigender Fluenz einem Grenzwert nahe der Null anndhert. Der Sauerstoff
kann nicht vollstindig abgetragen werden, da das Vakuum in der Kammer immer
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noch hinreichend viele Sauerstoffmolekiile enthélt, um erneut eine native SiO,-Schicht
auf Silizium zu generieren. Bei niedrigen Konzentrationen ergibt sich somit ein
dynamisches Gleichgewicht zwischen Sauerstoffabtragung und Generierung von
nativem Siliziumoxid.

Ist der Sauerstoffgehalt so grol, dass der Sauerstoffverlustprozess dominierend ist,
kann die Abtragung in sehr guter Naherung als lineare Abhéingigkeit von der Fluenz
beschrieben werden. Dieser lineare Zusammenhang ist sowohl in Abbildung 4.12 a)
bei der Bestrahlung einer ultra diinnen SiO,-Schicht unter a = 15° als auch in
Abbildung 4.12 b) bei einer diinnen SiO,-Schicht (ca. 7,5 -10'" Sauerstoffatome - cm™)
unter @ = 10° und ebenfalls unter @ = 15° zu erkennen. In diesem Fall ist die
Sputterrate ein konstanter Wert. Unter & = 15° ergibt sich bei der ultra diinnen
SiO,-Schicht eine Sputterrate von Y = 560 £ 30 und bei der diinnen SiO,-Schicht
Y = 620 4+ 50. Innerhalb ihrer Fehlergrenzen konnen diese Werte als ein und
dieselben angenommen werden. Unter einem flacheren Winkel von a = 10° ergibt sich
bereits eine Sputterrate von Y = 2170 + 50.
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e 10°
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&
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Abbildung 4.12: Anzahl Sauerstoffatome mit steigender Fluenz unter verschiedenen
Einfallswinkeln o
a) einer ultadiinnen SiO, Schicht
b) einer diinnen SiO, Schicht

Die Sputterraten sind somit vom Einfallswinkel abhéngig. Fiir die héchstauflésende
ERD ist es notwendig einen moglichst flachen Einfallswinkel zu nutzen, um ein hohe
Tiefenauflosung zu erreichen. Jedoch sollte aufgrund der starken Einfallswinkelab-
héngigkeit der Sputterraten dieser Winkel nicht kleiner, als es notwendig ist, genutzt
werden.

4.2.5 Sauerstoffverlustes bei Variation der Prim&rionenenergie

Die Primérenergie ist ein entscheidender Faktor fiir das elektronische Sputtern, da
die kinetische Energie eines Ions den Wert seines Abbremsvermégens bestimmt (vgl.
Gl. (1.14)). Kritisch ist dieser Wert, weil das Thermal-Spike-Modell eine Schwelle des
elektronischen Bremsvermogens fiir das Auftreten von Sputtereffekten beinhaltet
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[ARN'03| (vgl. Einleitung dieses Abschnittes). Unterhalb dieser Schwelle findet kein
elektronisches Sputtern statt. Ab diesem Schwellenwert wéchst wiederum die
Sputterrate mit steigendem Bremsvermoégen [ARN03]. In Abbildung 4.13 ist die
Auswirkung dieses Effektes zu sehen. Dargestellt ist hier der gemessene Sauerstoffan-
teil bei steigender Fluenz verschiedener Schichtzusammensetzungen, die alle Sauer-
stoff enthalten. Gezeigt sind die Mengen an Sauerstoff in ultradiinnen SiO,-
(Abbildung 4.13 a)), ZnO- (Abbildung 4.13 b)), La,0O;- (Abbildung 4.13 ¢)) und
HfO,-Schichten (Abbildung 4.13 d)). Diese Schichten wurden mit Kupfer bei sowohl
einer Primérenergie von E; = 25 MeV (dunkelgriin) als auch einer Primérenergie von
E, = 35 MeV (hellgriin) analysiert. Die Einfallswinkel betrugen hierbei & = 10°. Zum
Vergleich erfolgten zwei weitere Messungen. Zum einem wurden diese Schichten
zusétzlich bei der Energie von E, = 35 MeV und einem Einfallswinkel von a = 5°
analysiert. Zum anderen erfolgte eine Analyse der Schichten mit einem Chlorstrahl
bei einer Primérenergie von E, = 20 MeV und einem Einfallswinkel von o = 5°.
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Abbildung 4.13: gemessener Sauerstoffgehalt unterschiedlicher Sauerstoffschichten

bei steigender Fluenz und bei verschiedenen Strahlparametern
a) Si02; b) ZnO; ¢) La,0,; d) HfO,

Diese Messungen zeigen, dass sich die Sputterraten bei jedem Schichtsystem
unterscheiden aber immer bei der grokeren Energie eine erhohte Rate aufweisen.
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Grund hierfiir ist, dass in dem hier untersuchten Energiebereich das Maximum des
Bremsvermogens noch nicht erreicht ist und dadurch die Sputterraten ansteigen. Die
Vergleichsmessungen beweisen ebenfalls die in Abschnitt 4.2.4 erlauterte Abhéngig-
keit vom Einfallswinkel.

Somit ist gezeigt, dass die Analytik von ultra diinnen Schichten mit mdglichst
niedrigen Energien erfolgen sollte. Jedoch miissen hierbei zwei Dinge beachtet
werden. Zum einen trennt der Detektor die leichten Elemente ab einer bestimmten
Energie nicht mehr von den schweren Elementen. Zum anderen erhoht sich der
Einfluss der Energieverlust- und Kleinwinkelstreuung bei kleineren Primérenergien.
Vergleiche hierzu Abschnitt 5.3.1.

4.3 Strahlparameter am QQDS

4.3.1 Gewahlte Strahlparameter zur Reduzierung der Probenschidigung

Fiir die standardmilige hochstauflosende ERD von Sauerstoffschichten wird ein
PC1*"-Strahl mit einer Primérenergie von E, = 20 MeV genutzt. Die maximale Fluenz
betrigt @ = 5,0-10" Ionen-cm™ Damit die erforderliche Tiefenauflésung erreicht
wird, ist der Einfallswinkel o = 5°.

Fiir die Analyse von Elementen, die leichter als Sauerstoff sind, hat sich gezeigt, dass
die Primérenergie E, = 6,5 MeV gewahlt werden muss. Da fiir leichte Elemente der
Wirkungsquerschnitt kleiner ist, kann er somit aufgrund seiner o~ E* Abhiingigkeit
erhoht werden. Durch die Erhéhung des Wirkungsquerschnittes steigt die Ausbeute
an Recoilionen, ohne dass die Fluenz erhht werden muss. Fiir sehr leichte Elemente
wird daher zusétzlich ausgenutzt, dass bei einer gleichen Anzahl an Recoilionen die
Fluenz reduziert werden kann. Damit verringert sich auch der fluenzabhéingige
strahlinduzierte Probenschaden, aber der Einfluss der Energieverlust- und Kleinwin-
kelstreuung erhoht sich und damit reduziert sich die Tiefenauflosung im Material (vgl
5.3.1).

4.3.2 Probenscan zur Reduzierung der Fluenz

Eine Moglichkeit, den strahlinduzierten Probenschaden zu reduzieren, ist die Fluenz
minimal zu halten. Aus diesem Grund wird die Fliche, auf der gemessen wird,
vergrolert. Der Strahlspot, der die Fluenz regelt, hat eine feste Groélke von
(5,0 x 0,8) mm®. Diese Hohe und Breite sind die optimalen Abmafken. Dies ist der
Fall, da sich bei einem grokeren Spot ein zu grolkes Bild auf dem positionsempfindli-
chen Detektor abbildet und sich somit die Tiefenauflosung reduziert. Aus diesem
Grund wird die Probe entlang der Streuebene bewegt. Durch diese Bewegung wird
die Streugeometrie nicht verdndert aber die Fliche, auf der gemessen wird, vergro-
sert. Eine grafische Darstellung dieser Scanbewegung sowohl in y als auch in z
Richtung ist in Abbildung 4.14 gezeigt.
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z-Bewegung

Abbildung 4.14: grafische Darstellung der Probenbewegung wihrend einer Messung
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Kapitel 5

ERD mit Tiefenauflosungen im Sub-
nanometerbereich

In den nachfolgenden Abschnitten werden anhand des Sauerstoff-Recoil-Spektrums
alle FEinfliisse, die zusatzlich untersucht werden miissen, erldutert. Dabei wird
dargestellt, dass mit dem Versuchsaufbau der hochstauflosenden ERD nicht nur
Elementanalytik betrieben werden kann, sondern zugleich verschiedene Ion-
Festkoper-Wechselwirkungen untersucht werden konnen. Dargestellt wird dies an
diinnen SiO,-Schichten, die mit Chlor (Massenzahl 35, Ladungszustand q; = +4) und
der kinetischen Energie von E;, = 20 MeV bei einem Einfallswinkel von a = 85° und
einem Streuwinkel von £ = 15° in IBM-Geometrie untersucht wurden.

5.1 Referenzprobe

Die Analyse der Spektren von konventioneller ERD und von hdéchstauflosender ERD
ist hinsichtlich des physikalischen Grundprinzips identisch. Jedoch gibt es Einfluss-
groken, die erst durch die hohe Tiefenauflosung sichtbar und damit fiir die Analyse
relevant werden. Mit dieser Verbesserung koénnen Wechselwirkungen zwischen
schnellen Ionen und Materie untersucht werden, die bei konventioneller ERD
verborgen bleiben, da sie in der Systemauflosung untergehen.

In diesem Kapitel werden alle Faktoren erortert, die bei der Auswertung beriicksich-
tigt werden miissen und damit separat analysiert werden kénnen. Hierzu werden alle
Parameter anhand einer diinnen Siliziumdioxidschicht SiO, erldutert. Das SiO, ist
eine amorphe Schicht, welches durch thermische Oxidation von Silizium auf ein
einkristallines ~ Siliziumsubstrat  (Silizium-(100)-Wafer) aufgebracht wird. Die
Schichtdicken, die hierbei fiir die héchstauflosende ERD bendétigt werden, liegen im
Bereich von fiinf bis zehn Nanometern. Aus diesem Grund wurde bei diesen Schichten
die trockene Oxidation bei einer Temperatur von ¢ = 900°C angewandt. Die
Aufwachszeit betrédgt damit nach Deal et al. [DEA765] 20 bis 60 min. Fiir die
konventionelle ERD werden Referenzproben mit einer Dicke von circa 200 nm
benotigt. Da bei gleichem Herstellungsverfahren die Aufwachszeit etwa 30 Stunden
betragen wiirde, kommt hierbei die nasse Oxidation zum Einsatz. Zusétzlich kann die
Aufwachsrate durch Erhohung der Temperatur gesteigert werden. Deshalb wurden
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diese SiO,-Schichten bei ¢ = 1050°C aufoxidiert und die Auswachszeit betragt
dadurch nur circa 15 min. Zusétzlich werden bei beiden Verfahren die Proben vor
und nach der Oxidation mit Peroxomonoschwefelsidure (H,0,/H,S0,) gereinigt.

Die Dicke einer Schicht, die bei allen Ionenstrahlanalyseverfahren ermittelt wird,
besitzt als Einheit "Atome je Fldche". Diese Einheit ergibt sich, da die Abbremsung
und damit der Energieverlust nur von der Anzahl der Atome, die der Strahl auf dem
Weg in die Probe tangiert, abhéngt. Ist eine Dicke in absoluten Langeneinheiten von
Interesse, muss die Dickeneinheit nur auf eine atomare Dichte N, normiert werden.
Zur verstandlichen Darstellung wird die Dicke in diesem Kapitel mit einer konstanten
mittleren Dichte von p = 2,2 g/cm® [PET78] im gesamten Siliziumdioxid angenom-
men. Damit ergibt sich fiir SiO, eine mittlere atomare Dichte von:

N N,

a 022 Atome

N, = pE=—a 52661
"t (My) g 2fi-Mg, g cm® (5.1)
N, ... Avogadrokonstante
<M Z> . mittlere Atommasse
f . Anteil des Elements i
M, ... mittlere Atommasse des Elements i

i

In den folgenden Abschnitten werden nacheinander alle Schritte erldutert, die zur
Analyse dieser Siliziumdioxidschicht von Néten sind.

5.2 Analyse der Tiefenprofile

5.2.1 Einfluss der Ladungszustandsverteilung nach der Streuung

Die Ladungszustandsverteilung, die sich nach der Streuung ergibt, muss aufgrund des
magnetischen Dipols beriicksichtigt werden. Dies ist der Fall, da ein magnetischer
Dipol Elemente entsprechend ihres Verhéltnises aus Impuls und Ladungszustand
unterschiedlich ablenkt. Aus diesem Grund wird von dem zu untersuchenden
Spektrum nur ein einziger Ladungszustand gemessen. Fiir das Elementtiefenprofil ist
es jedoch unerheblich, welchen Ladungszustand das herausgestreute Ion besitzt, denn
flir dessen quantitativen Nachweis werden alle Ladungszustidnde bendtigt. Dies
bedeutet, dass entweder jeder Ladungszustand separat gemessen werden muss, oder
die gezédhlten Ereignisse eines Ladungszustandes auf alle méglichen Ladungszustédnde
normiert werden miissen, um ein quantitatives Elementspektrum aufnehmen zu
konnen. Fiir den letztgenannten Fall ist es nur einmal notwendig die Ladungszu-
standsverteilung zu ermitteln. In Abschnitt 3.3.2 ist die Ladungzustandsverteilung
von Sauerstoff als Recoilion nach einer elastischen Streuung dargestellt. Der
Ladungszustand q = +6 ist allgemein der am haufigsten auftretende Ladungszustand
fiir Sauerstoff im dynamischen Gleichgewicht bei einer Energie im Bereich von
E, = 15 MeV. Aus diesem Grund wird fiir das Tiefenprofil ausschlieklich das
Spektrum dieses Ladungszustandes gemessen. Damit anschliefend das gemessene
Spektrum nicht iibermélig verzerrt ist, wird die relative Haufigkeit des Ladungszu-
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standes q = +6 mit der sich im dynamischen Gleichgewicht ergebenden Haufigkeit
von f(q) = 53 % iiber die Anzahl der Strahlionen normiert. Fiir die quantitative
Analyse wird somit angenommen, dass die Probe mit nur 53 % der tatsdchlichen
Anzahl an Chlorionen bestrahlt wurde. Die Ladungsverteilung von q = +6 im
dynamischen Nichtgleichgewicht muss jedoch im gemessenen Spektrum direkt
normiert werden. In Abbildung 5.1 sind die gezdhlten FEreignisse sowie die im
dynamischen Nichtgleichgewicht normierten FEreignisse gegeniibergestellt. Im
Vergleich ist zu erkennen, dass direkt an der Oberfliche ohne diese Normierung die
Ausbeute an Sauerstoff als zu niedrig analysiert wiirde.
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Abbildung 5.1: Ausbeute an Sauerstoffrecoilionen des Ladungszustandes (LZ)
f(q) = +6 einmal mit und einmal ohne Normierung der Ladungs-
zustandsverteilung im dynamischen Nichtgleichgewicht

5.2.2 Einfluss des ladungszustandsabhingigen Energieverlustes

Die Berechnung der ladungszustandsabhingigen Energieverluste im Nichtgleichge-
wicht wurde im Abschnitt 3.2.5 erldutert und wird in dieser Arbeit zur Auswertung
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Abbildung 5.2: Sauerstoffkonzentrationsprofil einer SiO2-Probe a) ohne und b)
mit Beriicksichtigung des Ladungszustandsabhéngigen Bremsver-
mogen
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der Spektren angewendet. In Abbildung 5.2 sind die analysierten Spektren fiir eine
Si0,-Standardprobe dargestellt. Hier erfolgte die Auswertung einmal mit und einmal
ohne Beriicksichtigung des ladungszustandsabhéingigen Energieverlustes und. Darin
ist ersichtlich, dass der niedrigere Ladungszustand, der sich an der Oberflache ergibt,
zu einem geringeren Energieverlust fiihrt. Erkennbar ist dies daran, dass die Ausbeute
eines Energieintervalls an der Oberfliche mehr Recoilionen registriert als ein
Energieintervall im dynamischen Gleichgewicht. Ohne diese Beriicksichtigung wiirde
die Analyse der Konzentration an Sauerstoff an der Oberfliache zu einem verfilschten
Wert fithren. Zudem ist die gemessene Tiefenauflésung von 0,55 nm in das Diagramm
eingetragen.

5.2.3 Einfluss von Oberflachenrauheit

Mikroskopisch betrachtet, bilden die Oberflachenatome keine scharfe Begrenzung, da
sie keine festen Kugeln sind. Aulerdem konnen zwischen den Atomen Liicken
vorliegen, die um ein Vielfaches groler sind als sie selbst. Zusédtzlich kommt es an
Oberflachen von Festkorpern zu einer Adsorption von Stoffen aus der Gasphase, die
damit die Elementkonzentration an der Oberfliche beeinflussen. Makroskopisch muss
zwischen zwei Abweichungsarten von der geometrischen Oberflachentextur unter-
schieden werden. Dies sind zum einen die Rauheit bzw. Welligkeit und zum anderen
die lokal beschrinkten Oberflichenunvollkommenheiten, die beabsichtigt oder zuféllig
durch die Bearbeitung, Lagerung oder Funktion der Oberflaiche entstanden sind
[DIN799, DIN08|.

Einzelne Oberfléchenunvollkommenheiten werden statistisch durch den lateralen Scan
iiber die gesamte Probe unterdriickt. Jedoch koénnen diese bei erhohter Haufigkeit,
wie zum Beispiel der primérstrahlinduzierten Probenschidigung (vgl. Abschnitt
5.2.6), eine entscheidende einschréankende Rolle spielen.

Bei den Methoden der Ionenstrahlanalyse beeinflussen hingegen sowohl die Rauheit
als auch die Welligkeit die experimentellen Daten. Aus diesem Grund miissen diese
zur Bestimmung eines Tiefenprofils immer aus den gemessenen Spektren entfaltet
werden. Die Ermittlung und Berechnung dieser Grolen kann der entsprechenden
DIN-Normen [DIN10] entnommen werden. Der Grokteil der Tiefenanalysierungs-
software in der lonenstrahlphysik beinhaltet bereits Routinen, die die Rauheit und
die Welligkeit von Proben, die mit einem senkrechten Ionenstrahl gemessen wurden,
entfalten kénnen. In Abbildung 5.3 ist der Einfluss einer solchen Rauheit auf ein
analysiertes Spektrum dargestellt. Zwei Dinge sind in diesem Zusammenhang zu
beachten. Erstens, die Oberflichenkante wird durch die Rauheit oder die Welligkeit
nicht beeinflusst und zweitens die Niederenergiekante das heilst die Grenzflache
zwischen der zu analysierenden diinnen Schicht und der Folgeschicht wird abgerundet
und erhélt einen Auslauf zu viel niedrigeren Energien. Ohne Beriicksichtigung dieses
Rauheitseffektes wiirde ein falscher Elementgradient in der Folgeschicht analysiert
werden, obwohl sich die Rauheit eigentlich auf der Oberfliche befindet. Ebenfalls
problematisch ist bei einem flach einfallenden Ionenstrahl, dass zum Beispiel ein
Primérion durch eine grolke schmale Erhohung hindurchfliegen und anschlielend
erneut die Probenoberfliche durchdringen kann. Gleiches gilt selbstverstandlich fiir
das herausgeschlagene Recoilion. Aus diesem Grund wurde von Vieluf [VIE10] eine
Software entwickelt, die solche Effekte anhand eines gemessenen Rasterkraftmikro-
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Abbildung 5.3: Vergleich der modellierten Sauerstoffkonzentrationsprofile mit
und ohne Rauheit einer Probe

skopbild (AFM) |[BIN"86] simulieren kann. Hierzu wird von jeder zu analysierenden
Probe ein solches AFM-Bild erstellt und bei gegebener Geometrie alle mdglichen
Variationen der Priméarionen und Recoilpfade, die aufgrund der Oberflachenrauheit
entstehen konnen, simuliert. In Abbildung 5.4 a) ist solch eine Aufnahme einer SiO,-
Schicht auf Silizium dargestellt. Das quadratische Mittel der Rauheit dieser Probe
betragt RMS = 0,3 nm. Diese Rauheit ist extrem gering und in der Grokenordnung
einer Monolage. Dies ist einer der Griinde, warum SiO, als Referenzmaterial fiir die
ERD und insbesondere fiir die héchstauflésende ERD genutzt wird.

21nm S

Abbildung 5.4: a) AFM-Bild der Oberfliche b) TEM- Bild der Grenzfliche der
SiO,-Referenzprobe

Ein weiterer wichtiger Punkt ist die Adsorption von Atome oder Molekiile aus der
Umgebungsluft in die Oberfliache eines Festkorpers. Wasserstoff bzw. Molekiile, die
Wasserstoff enthalten, muss dabei immer betrachtet werden. Aus diesem Grund wird
bei jeder Probe, so auch bei der Referenzprobe, eine Wasserstoffnuklearresonanzana-
lyse mit streifendem Einfallswinkel durchgefithrt [WIE02]. Das sich dabei ergebende
Wasserstoffprofil ist in Abbildung 4.2 dargestellt. Darin ist zu erkennen, dass sich
direkt an der Oberfliche der Probe 10 Atom% Wasserstoff befinden. Bereits nach
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2 nm ist diese Wasserstoff-Konzentration jedoch auf unter 5 Atom% gefallen. Dieser
Wasserstoffgehalt, der sich direkt an der Oberfliche der Probe befindet, muss bei der
Analyse also in jedem Fall berticksichtigt werden.

5.2.4 Einfluss der Grenzflichenrauheit

Die Grenzflichenrauheit kann als Welligkeit unter der zu analysierenden Schicht
interpretiert werden. Mit dieser Annahme kann dieser Effekt genauso wie die
Oberflachenrauheit aus dem gemessenen Spektrum entfaltet werden. Die Grenzflache
zwischen dem SiO, und dem Si der Referenzprobe kann mit einem hochauflésenden
Transmissionselektronenmikroskop betrachten werden und ist in Abbildung 5.4 b)
dargestellt. Besser, jedoch in den meisten Féllen unmoglich, wire eine zusétzliche
AFM-Aufnahme der Probe, bevor die zu analysierende Schicht auf die Probe
gebracht wird. Im Fall der Referenzprobe, das heikt SiO, auf Silizium, kann dies
problemlos durchgefiihrt werden. Hierbei muss nur von der reinen Siliziumprobe vor
der thermischen Oxidation ein AFM-Bild aufgenommen werden. Die dabei zu
messende RMS-Rauheit ist bei dieser hochstauflosenden ERD Referenzprobe gleich
der RMS-Rauheit (vgl. Abschnitt 5.2.3) nach der thermischen Oxidation.

5.2.5 Einfluss der Zwischenschichten an Grenzflachen

Zwischenschichten sind entweder bewusst ilibereinandergestapelte Funktionsschichten
mit unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung und damit sich unterschiedlicher
Funktionalitit oder es handelt sich um kontinuierliche Uberginge zwischen zwei
Schichten. Schichtabfolgen bilden im atomaren Bereich immer Schichtgradienten. Ein
Elementgradient an Grenzflachen ist niemals scharf begrenzt und zudem skalenab-
hiangig (vgl. Abschnitt 5.2.3). Relevant ist dies vor allem bei der Elementanalyse, da
die Zwischenschichten, die ebenfalls das Analyt enthalten, an den Phasengrenzen der
zu untersuchenden Schicht eine abweichende Elementkonzentration verursachen. Im
Fall von SiO, ist die Phasengrenze zu Silizium bereits umfassend erforscht. Aus
diesem Grund wurde eine Vielzahl von Modellen fiir diese Grenzfliche vorgeschlagen,
die diesen Bereich interpretieren [z. B. BRA59, PHI71, YAS 72, HAM'78, NEU 79,
NI'81, HIM'79, HOH'03]. Hohl et al. [HOH 03] beispielsweise erldutern diese
Grenzflache mittels eines Interface-Cluster-Mixture-Modells. Dieses Modell beschreibt
eine grenzflichenbeeinflusste Clustermischung. Demnach ist diese Zwischenschicht
eine Mischung aus einer Grenzschicht und aus zwei Arten von Clustern, und zwar
den SiO,-Clustern und den konvexen Si-Clustern. Damit ergeben sich drei unter-
schiedlich stéchiometrische Regionen, die aber streng genommen keine Phasenregi-
onen sind. Das Modell von Hohl et al. erkliart weiterhin, warum SiO trotz seiner
Zusammensetzung chemisch nicht wie eine Mischung aus Si und SiO, reagiert. Die
Ionenstrahlanalytikmethoden, so auch die hochstauflésende ERD, sind von den
chemischen Verbindungen in der Probe unabhéngig. Dies bedeutet, dass die Analyse
nur sensitiv auf die mittlere Konzentration von Sauerstoff und Silizium in der Probe
ist. Der sich daraus ergebende Vorteil ist, dass durch eine mdogliche Mischung von
Zwischenschicht und Clustern die Analyse nicht beeinflusst wird. Die Auswirkung auf
das Sauerstofftiefenprofil dieser Zwischenschicht ist in Abbildung 5.2 b) zu sehen.
Diese Zwischenschicht hat eine mittlere Sauerstoffkonzentration von 50 Atom%.
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Durch die physikalisch beschrinkte Tiefenauflosung verursacht diese extrem diinne
Zwischenschicht eine zusétzliche Abflachung der Riickkante des Sauerstoffprofils.

5.2.6 Einfluss von priméirstrahlinduzierter Probenschidigung

Grundvoraussetzung fiir jede Analytik ist, dass die Messung selbst keinen Einfluss auf
das Ergebnis haben darf. Demnach sind je nach Fragestellung gewisse Modifikationen
der Probe verboten. Im Fall der Tiefenprofilanalytik bedeutet dies, dass wahrend der
Messung die Elementkonzentrationen sowie das Tiefenprofil der zu untersuchenden
Schicht nicht verdndert werden diirfen. Die Auswirkungen von Strahlschdden auf die
Probe sind detailliert in Kapitel 4 beschrieben. Im Folgenden soll gezeigt werden,
dass die Messung mit dem gewéhlten Tonenstrahl (*C1*" mit E;, = 20 MeV) nur einen
vernachléassigbar kleinen Einfluss auf das Tiefenprofil hat.

In Abbildung 4.9 sind die Ergebnisse der primérstrahlinduzierten Probenschadi-
gungsmessung dargestellt. Hierbei wurde eine SiO,-Schicht auf Silizium mit einer
hohen Fluenz von insgesamt 1,4-10" Tonen/cm® beschossen. AnschlieRend wurde die
Ausbeute an Sauerstoff bei verschiedenen Fluenzen analysiert. Dazu wurde die Probe
mehrfach gescannt und das Spektrum nach jedem Scan ausgewertet. Bis zu einer
Fluenz von 5-10" Ionen/cm® ist an der Oberfliche keine Abnahme des Sauerstoffge-
halts zu erkennen. Ausschlieklich an der Oberfldche ist zu erkennen, dass Verunreini-
gungen von Molekiilen, die Sauerstoff enthalten, abgetragen werden. Jedoch ab dieser
maximal zuléssigen Fluenz verringert sich der Gehalt an Sauerstoff der SiO,-Schicht
kontinuierlich. Das heillt im Umkehrschluss, dass bis zu dieser Fluenz entweder kein
Strahlschaden der Schicht auftritt, oder dieser unterhalb der Nachweisgrenze liegt. In
beiden Féllen wird also das zu analysierende Spektrum bis zu dieser Fluenz nicht
beeinflusst. Aus diesem Grund wird die Referenzprobe nur bis zu einer Fluenz von
5-10" Tonen-cm™ analysiert. Dadurch trigt der Primérstrahl nicht zur Reduzierung

der Schichtdicke bei.

Das Elementmischen an der Grenzfliche tritt bereits bei kleinen Fluenzen auf (vgl.
Abschnitt 4.1.4). Aus diesem Grund muss bei der Analyse der Daten die Diffusion
von Sauerstoff in tiefere Gebiete als Elementgradient beriicksichtigt werden. Damit
wird dieser Effekt rechnerisch kompensiert und das Tiefenprofil durch das Element-
mischen nicht veréndert. Fiir jede Schichtanalytik wurde somit immer die Grenzfla-
chendurchmischung wahrend der Messung bestimmt.

Die AFM-Aufnahme der Referenzprobe SiO, auf Si nach der Bestrahlung mit der
Fluenz von 5-10" Ionen-cm-2 zeigt keine Anderungen der Oberflichenrauheit. Damit
gibt es wiahrend der Messung keine Variation des Einflusses der Oberflachenrauheit
auf das zu analysierende Spektrum.

Fine weitere wichtige Fragestellung ist, ob sich der Energieverlust mit steigender
Fluenz andert, da dieser von der Elementzusammensetzung der zu untersuchenden
Schicht abhéngt. Aus diesem Grund erfolgt die Analyse der Schicht erst ab dieser
Fluenz. Bei der Referenzprobe lieferte eine konventionelle ERD-Analyse das Ergebnis,
dass sich neben Wasserstoff keine weiteren Elemente in der Probe befinden. Der
Wasserstoff wird, wie in Abschnitt 5.2.3 beschrieben, mittels Wasserstoffnuklearreso-
nanzanalyse gemessen. Da diese Messung nicht gleichzeitig mit der hochstauflésenden
ERD moglich ist, kann derzeit keine Aussage gemacht werden, ob die Wasserstoff-
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konzentration wihrend der Messung mit einer Fluenz bis 5-10" Ionen-cm™ durch den
Strahl selbst geédndert wird. Ein Hinweis darauf ist jedoch in Abbildung 4.9 b) ist zu
erkennen. Der Sauerstoffgehalt an der Oberfliche wird bis zu einer Fluenz von circa
2-10" Tonen-cm™ um etwa 10% reduziert und bleibt anschlieRend konstant. Weitere
Elemente miissen bei jeder Probe durch eine zusétzliche Messung entweder durch eine
konventionelle oder, wenn notig, durch eine weitere hochstauflosende ERD-Messung
iiberpriift werden.

Die Strahlionen, die in die Probe eindringen und diese anschliefend nicht wieder
verlassen, konnen auch in die zu analysierende Schicht implantiert werden und dabei
eine Konzentration erreichen, die einen Einfluss auf den Energieverlust hat. Mithilfe
der Monte-Carlo-Software SRIM [ZIE 10| kann die Eindringtiefe von Chlorionen mit
E, = 20 MeV ermittelt werden. Das simulierte Implantationsprofil von *Cl mit der
Anfangsenergie von E;, = 20 MeV und einem flachen Einfallswinkel von « = 5° in
eine 10 nm diinne SiO,-Schicht auf Silizium ergab eine mittlere Eindringtiefe von
710 nm mit einer Standardabweichung von ¢ = 350 nm, die durch Kleinwinkelviel-
fachstreuung an den Probeatomen verursacht wird, Die laterale projizierte Reichweite
betragt aufgrund des flachen Einfallswinkels 7,2 pm. Die Monte-Carlo-Simulation
liefert das Ergebnis, dass 99% der Chlorionen durch die 10 nm SiO,-Schicht hindurch-
fliegen und erst im Silizium gestoppt werden. Damit spielt die gleichzeitig stattfin-
dende Implantation von Chlor fiir die Analytik der SiO,-Schicht keine Rolle.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Referenzprobe, durch die Schwer-
ionenbestrahlung wihrend der Analytik, bei einer Fluenz von 2 bis 5-10" Ionen-cm™
nicht beeinflusst wird. Einzig das Grenzflichendurchmischen muss bekannt sein,
damit es bei der Auswertung beriicksichtigt werden kann. Damit entspricht das
gemessene Spektrum innerhalb der Auflésungsgrenzen exakt dem Tiefenprofil und
muss somit nicht durch ungenaue Extrapolationen korrigiert werden.

5.3 Diskussion der Tiefenauflosung

5.3.1 Tiefenauflésungsbegrenzende Parameter

Die physikalische Auflésung ist die Fahigkeit eines Messgerétes, physikalische Groéken
gleicher Dimension voneinander zu trennen. Die Tiefenauflosung gibt somit den
kleinsten Tiefenbereich an (senkrecht zur Oberfliche), der gerade noch einen
wahrnehmbaren Unterschied zum néchsten Tiefenbereich liefert. Dies ist von der
Genauigkeit zu unterscheiden, die die Prézision der Tiefenachse angibt.

Die hervorragende Tiefenauflosung ist der grokte Vorteil der hochstauflosenden ERD-
Anlage und soll aus diesem Grund im Folgenden detailliert beschrieben werden.
Aulkerdem werden die entscheidenden Unterschiede zur konventionellen ERD, die zu
dieser Tiefenauflosung beitragen, dargestellt.

Die Einflussgrolen, die die Tiefenauflosung beschréanken, konnen in fiinf Kategorien
unterteilt werden [MOL 78, WIL'78]. Diese sind der Beitrag sowohl des Strahlfiih-
rungssystems, der ionisierenden Ionen, der Probe, der geometrischen Anordnung als
auch der des Detektionssystems
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Der Beitrag des Strahlfiihrungssystems hingt zum einen von der Energie-
variation des Strahls ab. Diese wiederum wird gréktenteils von der Energieblende und
der Stabilitdt der Beschleunigungsspannung bestimmt [HAR96]. Der Einsatz einer
neuen, auf Mikrocontroller basierten Methode, der "vorhersagbaren Fluktuations-
kompensation zur Verbesserung der relativen Beschleunigerspannungsstabilitit am
Van-de-Graaff-Beschleuniger [BUR 08|, wird derzeit auf die Einsatzméoglichkeit im
5MV-Tandembeschleuniger untersucht. Diese Kompensation bringt am van-de-Graaff
Beschleuniger eine Reduzierung der Beschleunigerspannungsfluktuation um den
Faktor drei bis sechs und liefert damit eine Energieauflosung bis deutlich unter 10™.
Bei diesen Untersuchungen ergab sich eine Terminal-Spannungs-Fluktuation und
damit eine Energievariation am Tandem-Beschleuniger von 4-10™". Mit Gleichung
(1.23) ergibt sich damit fiir die Energievariation des Strahls:

dE, AE,
AEr| = dEO =+ kERDAEO ~+ kERDAEO
Er ‘Eo Er kERD ’ (EU - SOIO) - Srlr kER,D ’ (EO) (52)

RS

0

Zum anderen héngt der Beitrag des Strahlfiihrungssystems von dessen Winkelbreite
ab. Diese Variation geht direkt als Einfallswinkelvariation Ae in die Gesamtauflosung
des Systems ein. Durch den Einbau zweier Kreuzspalte kann dieser Wert bestimmt
und auf ein notwendiges Minimum reduziert werden. Die Winkelbreite ist immer ein
Kompromiss zwischen der geforderten Gesamtauflésung und dem geforderten
Strahlstrom. Hier ist diese mit Aa = 4+0,08° an die Anforderungen angepasst und
sollte bei Bedarf reduziert bzw. vergrofert werden. Mit Gleichung (1.23) ergibt sich
aus der Winkelbreite folgende Energieauflésung;:

dE, SE, 8 OF,
Ao — 4+ Aa
AE,| | da 3 sa  Sa
Frla b kERD'(EO_SO = )_Sr.((;()
Sin & S1n 4
(5.3)
Sy
=+ —2tan® + sma'X cota |Ax
Y
0 0 sin &

Der Beitrag des Strahls zur Energie- und damit zur Tiefenauflosung ist zum
grolten Teil durch statistische Prozesse bestimmt. KEiner dieser Prozesse ist die
Energieverluststreuung (englisch: energy straggling). Sie beschreibt, dass der
Energieverlust beim Durchqueren von Materie nicht konstant ist, sondern kleinen
Fluktuationen unterliegt und somit von Projektil zu Projektil variiert. Bohr [BOH48]
gab eine Abschéitzung fiir die Halbwertsbreite dieser Streuung fiir Ionen mit hohen
Geschwindigkeiten an. Chu [CHU76, MAY 78| zeigte, dass dieser Wert bei Experi-
menten mit Energien im Bereich von circa 1 MeV /amu als Obergrenze angesehen
werden muss. Zusétzlich lieferte er empirische Korrekturfaktoren H,,, die die
Einfliisse der Ionenenergie und der Ionenmasse relativ zur Ordnungszahl der Probe
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Z, beriicksichtigen. Weitere Ansétze fiir semiempirische Korrekturen werden in den
Veroffentlichungen von Besenbacher et al., Sofield et al oder Yang et al. [BES™80,
SOF 80, SOF2°80, YAN'91]| beschrieben. Sie verdeutlichen, dass die Ladungszu-
standsénderung des durchdringenden Ions ebenfalls einen Einfluss auf die Energiever-
luststreuung hat. An einem umfassenden Nachweis fiir sehr diinne Schichten
mangelte es jedoch aufgrund einer addquaten FEnergieauflosung. Erst durch die
hochstauflosende Tiefenprofilierung ist es moglich geworden, diese Werte zu iiberprii-
fen. Zu bemerken ist allerdings, dass Yang et al. [YAN 91| zeigten, dass bei Schwer-
ionen die Energieverluststreuung auch groker als der von Bohr berechnete Wert sein
kann. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit die Energieverluststreuung von Bohr
mit den Chu-Korrekturfaktoren als Richtwert angegeben. Bei Streuexperimenten
muss zur Berechnung der Energieverluststreuung der Beitrag der Projektile, der
gestreuten Ionen sowie der Recoilionen beriicksichtigt werden und ergibt somit:

4
AE@S = 8 ln 2 ’ LEQZf ’ Nf, (thw,kQZOQ L + Hg}mZTQ Lj (54)
(47;50) sin o sin

Ein weiterer statistischer Prozess ist die Kleinwinkelstreuung (englisch: angular
straggling). Beim Durchqueren eines Ions durch ein Material wird dieses mehrfach an
den Probeatomen gestreut, was zu einer statistischen Verteilung des Einfalls-,
respektive des Ausfallswinkels innerhalb der Probe fiihrt. Dies wiederum hat zur
Folge, dass die Wegstrecke von Ion zu Ion abweicht und sich damit eine Variation
der Weglénge einstellt. Aufgrund dieser Weglangendifferenzen ergibt sich eine
Energieverteilung der Ionen fiir eine bestimmte Tiefe. Aulerhalb des Materials ist
jedoch kein Unterschied im Einfalls- bzw. Ausfallswinkel dieser Ionen zu erkennen. In
den zwei Arbeiten von Sigmund et al. [SIG'74, SIG 78] und der von Marwick et al.
[MAR+75] werden diese Kleinwinkelvielfachstreuungen analytisch und numerisch fiir
realistische Thomas-Fermi- und Lenz-Jensen-Abschirmpotentiale in Materialien mit
einem Element beschrieben. Von Nagata et al. [NAG'85] und Paszti et al. [PAS91]
werden diese Streuungen fiir die elastisch gestreute Riickstokatom-Analyse zusam-
mengefasst. Szilagyi et al. [SZI'95, AMS 03] erweitern diese Theorien zudem auf
Proben mit mehr als einem Element und mit einer méglichen Abbremsung der Ionen,
welche durch Vielfachstreuung verursacht wird. In Abbildung 5.5 ist dies an einem
Beispiel dargestellt. Die gestrichelte Gerade entspricht der theoretischen Wegstrecke

Projektil Ejektil

Abbildung 5.5: Beispiel fiir Kleinwinkelstreuung
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der Tonen bei einer vorgegebenen geometrischen Zuordnung des Einfalls- und des
Ausfallswinkels. Die durchgezogene Linie zeigt mogliche reale Wegstrecken der Ionen
durch das Material bei derselben vorgegebenen geometrischen Anordnung. Dabei ist
ersichtlich, dass sowohl die Streuwinkel als auch die Wegldnge der Ionen, die in
derselben Tiefe gestreut werden, variieren konnen. Die Kleinwinkelvielfachstreuung
kann somit durch einen kinematischen und durch einen lateralen Anteil beschrieben
werden. Der kinematische Anteil wird durch die Winkelaufweitung verursacht und
erzeugt somit eine Streuwinkelvariation. Der laterale Anteil entsteht durch die
Wegléngendifferenz und verursacht einen direkten Unterschied im Energieverlust. Die
gegenseitige Abhéngigkeit ist dabei vernachlassigbar, so dass die Summe beider quasi
unabhingiger quadratischer Terme sowohl fiir das Primé&rion als auch fiir das
Recoilion nach Gleichung (5.5) berechnet werden kann:

ms

AE,, =+|AE"" + AE" (5.5)

AE° = i\/(—2kERDEO tan ©Ag,)" + (S, (E,) cot adw, )2

AB" = £\(<2ky, B, tan ©49,) + (S

r

(E,)cot ﬁAa)T)2

A@p und A9, sowie Awy und Aw, sind die Halbwertsbreiten der Winkel- und der

lateralen Aufspreizung. Die Winkelaufweitungen (A¢y und A¢,)kénnen nach Sigmund
et al. [SIG 74]:

2

4Z0Zt £ 0,62
4reg, TF? T )
40, = (Eg +E(‘f)a0TF ‘0’5'(7[% N Sinaj
2 (5.6)
47 7, 0,62
Ag, = A7, -0,5(7cafF2Nt =z J
(ES + Ef)aTTF sin B

Und die lateralen Aufspreizungen (4@wy und Aw®,) nach Marwick et al. [MAR 75
berechnet werden:

A
4w, = % .SE
sin &
(5.7)
Aa)7 - % . z
I' sinf

Z,, 7, und 7, sind die Kernladungszahlen der Primérionen, der Recoilionen und der
Probe. Des Weiteren sind e die Elementarladung, & die Permittivitit, & und £ der
Einfalls- und Ausfallswinkel, a;" und a," die Thomas-Fermi-Radien von Primérion

sowie Recoil und N, die atomare Dichte der Probe. I"ist eine Tiefenskalierungskon-
stante, die aus der Arbeit von Marwick et al. [MAR 75| fiir die jeweiligen Schichtdi-
cken entnommen werden kann.

Der Beitrag der Probe wird durch die Inhomogenitdt des Probenmaterials
bestimmt. Dies sind die Oberflichen- beziehungsweise Grenzflachenrauheiten sowie
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die Schichtdickeninhomogenitidten. Dichteschwankungen sind keine direkten Einfluss-
groken, solange die Dicke, respektive die Tiefe in der Probe in Atome je Quadratzen-
timeter angegeben wird. Bei dieser FKEinheit spielt es keine Rolle, wie weit die
einzelnen Atome voneinander entfernt sind, sofern diese Abstdnde zeitlich konstant
bleiben. Zur Umrechnung in Nanometer muss jedoch die tatsdchliche Dichte bekannt
sein. Die Oberflachen- und Grenzflichenrauheit kann, wie in Abschnitt 5.2.3
beschrieben, dem Spektrum entfaltet werden und ist somit, wenn sie bekannt ist, eine
tiefenauflosungsbegrenzende Groke. Einzig eine laterale Schichtdickeninhomoge-
nitidt Az ist eine direkte Einflussgroke und deren Beitrag kann mit nachfolgender
Gleichung berechnet werden:

aE, Ar  k 'SO + .ST
AE | | dzx _ sina sinf Az (5.8)
Er L« Er Er

Der Beitrag der geometrischen Anordnung entsteht dadurch, dass der Raum-
winkel des Detektionssystems experimentell nicht infinitesimal klein sein kann. Fiir
die elastische Riickstokatom-Analyse muss sogar ein moglichst groker Raumwinkel
erzielt werden, da die Wirkungsquerschnitte hier sehr klein sind. Die maximale
Fluenz und damit die maximale Messzeit sind durch den priméarstrahlinduzierten
Strahlschaden limitiert (vgl. Abschnitt 4). Um dennoch eine hinreichend groke
Anzahl an Recoilionen zu detektieren und dadurch eine hinreichende Statistik zu
erhalten, muss der Raumwinkel vergrolert werden. Eine Vergrokerung des Raumwin-
kels bedeutet jedoch gleichzeitig, dass die Variation des Ausfallwinkels und damit
auch die des Streuwinkels verbreitert wird. Ohne kinematische Korrektur geht diese
Variation direkt in die Energieauflosung des Systems ein:

dE, A,B 5Er57@+5E7, A,B
AB|  |dp|T" 56 B 3B
E| E T T
» s C k| B -8, -2 |- 8
ERD ( 0 0 Sina’j r sin 8 (5 9)
S, =
~t| 2tan @ + sin f cot B |AB
T
kERD (Eo - So <in aj

Fiir die héchstauflosende ERD Anlage betrégt die maximal einstellbare Ausfallswin-
kelvariation 48 = + 1,12°. In Abbildung 5.6 ist die berechnete sowie die experimen-
tell ermittelte Energieauflosung bei unterschiedlichen Offnungswinkeln des Spektro-
meters dargestellt.

Bis zur Ausfallswinkelvariation von 48~ 4+ 0,8° stimmen die experimentellen Daten
mit dem theoretisch berechneten Wert iiberein. Dies bedeutet, dass ab diesem Winkel
die Blende nicht mehr das limitierende Element fiir den Raumwinkel darstellt. Diese
Winkelvariation ist bei der ERD fiir die Energieauflésung dominierend. Die Forde-
rung fiir die Energieauflésung der hdochstauflosenden elastischen Riickstolsatom-
Analyse ist AE/E < 10®. Somit produziert der maximale Raumwinkel eine zu groke
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Abbildung 5.6: Energieauflosung als Funktion des Spektrometeroffnungswinkels

Energievariation. Aufgrund der begrenzten Fluenz ist jedoch der maximal mdgliche
Raumwinkel fiir die Analyse notwendig, so dass die kinematische Energievariation
korrigiert werden muss. Dies geschieht ionenoptisch mit Hilfe der magnetischen
Quadrupole (vgl. Abschnitt 2.4.5). Diese kinematische Korrektur bewirkt, dass Ionen
eines Isotops, die aus derselben Tiefe herausgestreut wurden, auf die selbe Position in
die Fokalebene fokussiert werden. Da bei der hochstauflésenden ,Magnetspektrome-
ter'~-ERD die Tiefe iiber die Position und nicht iiber die absolute Energie ermittelt
wird, ist demzufolge die Streuwinkelvariation korrigiert.

Der Raumwinkel wird jedoch nicht nur durch die horizontale Komponente sondern
ebenfalls durch die vertikale Offnung bestimmt. Diese betrug bei den Experimenten
AB i = £ 1,14°. Der effektive Streuwinkel @, kann mit Hilfe der Drehmatrix im
euklidischen R*-Raum berechnet werden und ergibt:

cos @, = cos -cos f-cosa —sin f-sina (5.10)

vertikal
Die sich daraus ergebende Winkelabweichung 48, , die sich nicht mit den magneti-
schen Quadrupolen korrigierbar ldsst, betréagt:

A:Beff = @eff -0 (5.11)

Sie ergibt im Fall der hochstauflésenden ERD-Anlage 48, (HR-ERD) = 0,043°.

Der Beitrag des Detektorsystems hingt von der Bauart und der Arbeitsweise des
Gesamtsystems ab. Da sich in diesem Zusammenhang die konventionelle und die
hochstauflosende ERD grundsétzlich unterscheiden, diese jedoch in Abschnitt 5.3.2
gegeniiber gestellt werden , erfolgt hier eine Auflistung alle moglichen tiefenauflo-
sungsbegrenzenden Parameter.

Bei der Verwendung von Detektoren mit Ionisationsgas wird immer eine diinne Folie
zwischen dem Detektor und dem vom Gas evakuierten Bereich benétigt. Diese Folie
wird Detektorfensterfolie bezeichnet. Bei beiden ERD-Anlagen wird eine Polypropy-
lenfolie mit einer Dicke von z; = 750 nm benutzt [BAR'77|. Eine laterale Dickenvari-
ation der Folie verursacht hierbei folgende Energievariation:
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dE; Ax
F f f f
L _ABy,, | du _5] (E,,)A (5.12)
Dickenvariation Ef E f Ef ':Ef

Aulkerdem findet in dieser Fensterfolie sowohl eine Energieverlust- als auch eine
Kleinwinkelvielfachstreuung der Recoilionen statt. Die Energieverluststreuung in
der Fensterfolie kann ebenfalls nach Bohr [BOH48] und anhand der Chu-
Korrekturfaktoren [CHU76, MAY 78] abgeschétzt werden:

4

AE;=\/81n2-4L62-Zf-Nf-H£M-Z2

Ly

(5.13)

(47[80) " sin §f
Nicht alle gestreuten Ionen fallen senkrecht in die Folie ein. Aus diesem Grund muss
bei der Wegstrecke der maximale Folieneinfallswinkel &, zwischen Probenoberfléche
und einfallendem Ion, beriicksichtigt werden.

Die Kleinwinkelvielfachstreuung in der Fensterfolie kann nach dem gleichen
Prinzip wie die Kleinwinkelstreuung in der Probe berechnet werden. Hierbei ist
allerdings zu beachten, dass es keinen kinematischen Anteil gibt, da weder ein
Streuwinkel noch eine Streuwinkelvariation existieren. Aus den Gleichungen

(5.5),(5.6) und (5.7) ergibt sich:

AE! =+5 (E!) cot &, - Aw) (5.14)
f
mit Aef = 3% U
I’ sin o,
2
4Zer 46 0,62
2 T
und 4¢/ = % 0,5 7t N, ——
(E70 +E7 )aTTf ' sin &,

Die Energieverlust- und die Kleinwinkelvielfachstreuung spielen fiir die hochstauflo-
sende ERD keine Rolle, da sich das Detektorfenster hinter dem dispersiven Element,
dem magnetischen Dipol, befindet. Nach diesem Dipolmagneten wird der Radius, um
den das Ton im Magnetfeld abgelenkt wurde, detektiert und nicht die Energie selbst.
Jedoch fithrt die Kleinwinkelvielfachstreuung in der Detektorfensterfolie zur Aufsprei-
zung und damit zur Variation der Position in der Fokalebene. Zusammenfassend
ergibt dies:

A x]l:[rgop _ dFensmr-Pme' tan AQ{[ (5.15)
sin” &,

Der Einfallswinkel in den ortsempfindlichen Detektor entspricht dem in die Detektor-
folie 8. Ag/ ist die Halbwertsbreite der Winkelaufspreizung in der Detektorfensterfolie
und  dpopgerprop 15t der Abstand zwischen dem Detektorfenster und der Anode des

ortsempfindlichen Detektors, dem Proportionalzéhler.
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Die Position im ortsempfindlichen Detektor représentiert die Energie des Ions. Aus
diesem Grund kann mittels der Dispersion D des magnetischen Dipols die Energieva-
riation aus der Positionsvariation berechnet werden. Allgemein bedeutet dies:

AE _ Ap _, M (5.16)
E P D

Die Dispersion fiir das Magnetspektrometer betréigt hier Dp, = 23,8 mm /%p,.

Eine weitere Ortsauflosungsbegrenzung ist die intrinsische Ortsauflésung des
Detektionssystems. Der Detektor ist der Funktionsweise nach ein ortsempfindlicher
Proportionalzédhler und somit mit Ionisationsgas gefiillt, in dem Energie durch
Abbremsung abgegeben wird. Der ortliche Schwerpunkt dieser abgegebenen Energie
wird als Position detektiert. Die Standardabweichung dieser Position ist die intrinsi-
sche Ortsvariation:

dpyopcOt Op
_ 1 PR 5
Axintrinsiseh - d t 5 J. z dm - Edprop cot f (5'17)
Prop COt Op _dp,‘op(:oté'p

2

Aufgrund der Energieabgabe kommt es hierbei ebenfalls zu einer Energieverlust-
streuung im ortsempfindlichen Detektor selbst. Dies fiihrt zu einer zusatzlichen
Vergrokerung der intrinsischen Ortsauflésung:

_ 1 AEProp
Az = — Ay, COt O, —— (5.18)
1 2 AEProp
' d
mlt AEPrOp — 8 ln 2 . 47[6 . ‘ . N . HPI‘Op . Z 2 Prop
s 2 Prop Prop Chu r .
(47¢,) sin 0,

d
_ QProp Prop Prop
Prop — Sr (E7 ) .

sin &,

und 4F
Zusétzlich muss beachtet werden, dass die magnetischen Quadrupole zwar die Ionen
unter Beriicksichtigung der kinematischen Korrektur fokussieren, jedoch ebenfalls die
Strahlfleckausdehnung auf die Fokalebene projizieren. Die Projektionsvergolerungs-
faktoren sind beim momentanen Aufbau: M, = 5,83 in vertikaler und M, = 0,17 in
horizontaler Ebene. Die horizontale Ebene ist hierbei die Dispersionsebene. Damit
ergibt sich fiir die Ortsauflésung;:

Az, = M, S0Py (5.19)

Anhand dieser Relation wird b, so gewéhlt, dass Az, im Vergleich zu anderen
auflosungsbegrenzenden Parametern vernachléssigbar klein bleibt. Andererseits muss
der Strahlfleck so grolk wie moglich gewédhlt werden, damit der fluenzabhingige
Strahlschaden reduziert und bei Bewegung der Probe (Scan) die Messzeit minimiert
wird. Momentan wird der Strahlfleck auf b, = 0,4 mm und b, = 0,8 mm justiert.
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Ein weiterer beeinflussbarer Parameter ist das thermische Rauschen des
Proportionalzihlers. Eine systematische Herleitung sowie eine FErlauterung fiir
dieses Rauschen befinden sich unter anderem in den Verdffentlichungen von Owen et
al [OWE'68|, Radeka [RADT74] und Matoba et al. [MAT79|. Zusammengefasst
besteht das Rauschen eines Proportionalzidhlers aus einem parallelen und einem
seriellen Anteil. Der parallele Anteil entsteht hauptsidchlich aus dem thermischen
Rauschen des Widerstanddrahtes und der serielle aus dem Schrotrauschen im
Feldeffekttransistoreingang des Vorverstirkers. Durch das CR-RC-Formungsnetz-
werk, bestehend aus einem ladungsempfindlichen Vorverstarker und einem Gauk-
Formungsverstérker (englisch: shaping amplifier), entstehen die folgenden parallelen
und seriellen Rauschkomponenten:

kT 1
< I)Qfllall{z]> = 237;%

k,T R dY (7Y
2 _ "B s s

Hierbei sind kj die Boltzmannkonstante, 71" die absolute Temperatur, C; = 6,8 pF
[CANO7a] die Riickkopplungskapazitit des Vorverstiarkers, R, = 70 £ [CAL10| der
dquivalente Rauschwiderstand des Schrotrauschens sowie r und ¢ der Widerstand und
die Kapazitiat des Anodendrahtes normiert auf eine Léange. Wenn ein Ion durch den
Proportionalzahler gelangt, generiert es ein Ladungssignal, dass die Form einer o

(5.20)

Funktion besitzt. Dieser &Peak erzeugt in einem CR-RC-Netzwerk eine maximale
Spannung von:

— ]‘ UJWMQO
Vo = ) (5.22)
(), ist die Initialladung, die das Ion im Proportionalzdhler generiert und e die
eulersche Zahl. M steht fiir den Gasmultiplikationsfaktor, der sich aufgrund der
Stolionisation ergibt, und 7 fiir den Reduktionsfaktor von M, der von der Proportio-
nalzéhlergeometrie und von dem Filternetzwerk abhangt. Im momentanen Aufbau
betragt nM = 2200. Daraus ergibt sich folgende Positionsauflosung;:

Axpmp B \/ <Vp2arallel> + <V9iriell> (5.23)

l V

max

2 2
=° by T R‘*(Cf+c—lj +5(1+st
nM@,\ 2 |, 3 Tl 7l
Sowohl Redeka [RAD74] als auch Matoba et al. [MAT 79| zeigten, dass die dominie-

rende Komponente des Positionsrauschens im Proportionalzdhler dem Anteil des
parallelen Rauschens entspricht. Somit ergibt sich aus Gleichung (5.23):

Axpwp __ ¢ kT T, (5.24)
[ nMa@, N 2 7l ’
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Anhand der Gleichung (5.24) ist zu erkennen, dass das Rauschen des ortsempfindli-
chen Detektors zwar proportional mit dessen Linge ansteigt, allerdings auch durch
Erhohung des Gesamtdrahtwiderstandes 7/ mit dessen Wurzel abfillt. Dementspre-
chend muss ein Material gewahlt werden, dass einen moglichst groken Widerstand
besitzt. Momentan besitzt der Draht eine NiCr,,AlSi-Legierung (ISAOHM® der
Firma Isabellenhiitte) [ISA07] und einen Durchmesser von 10 pm sowie einen ldngen-
bezogenen Gleichstromwiderstand von r = 16,8 Q - m™. Da das Rauschen von der
Drahtlinge abhéangt (vgl Gl. (5.24)) soll dieser so kurz wie moglich sein. Aus diesem
Grund wurde eine Lange von etwa 1= 12 cm gewédhlt. Aus der Gleichung ist
ausserdem zu entnehmen, dass die Formungskonstante 7, des Gaulsformungsverstér-
kers so klein wie moglich gewéhlt werden sollte. Die kleinstmogliche Formungszeit die
am eingesetzten 16fach-Verstarker wahlbar ist, betragt 7, = 0,2 ps.

Nach Radeka et al. [RAD 88| dominiert fiir eine Ionisationskammer die serielle
Komponente. <Vsimu> kann als relativer Fehler mit V .. berechnet werden. Daraus
ergibt sich die intrinsische Energievariation einer Ionisationskammer. Die
Detektorkapazitdt ¢/ kann {iiber das Ersatzschaltbild von in Reihe geschaltete
Plattenkondensatoren berechnet werden und ergibt c/ = 1,219 fC.

Die genutzten Analog-Digitalkonverter (ADC) wandeln analoge Eingangsspan-
nungen in digitale 14-Bit Zahlenwerte um. Die Auflésung dieser Werte liegt weit iiber
der geforderten Auflésung. Zudem zeigten Langzeittests, dass trotz Raumklimatisie-
rung der ADC nur eine thermisch stabile 12-Bit Auflosung im eingesetzten Labor
besitzt. Diese Stabilitdt wurde bereits nach zehn Minuten erreicht. Aus diesen
Griinden werden die Daten mit 9 bit-Auflosung erfasst und anschliekend per Software
auf die notwendige Auflésung reduziert. Die allgemeine Auflésung des verwendeten
ADC betragt + 1 bit des gewédhlten Auflésungsbereiches.

5.3.2 Berechnung der Tiefenauflosung

In der Tabelle 5.1 werden die Tiefenauflésungen der konventionellen und der
hochstauflosenden ERD gegeniibergestellt. Den Berechnungen liegen die Geometrien
zu Grunde, die auch bei realen Messungen angewandt werden. Damit stellt diese
Tabelle keinen direkten Vergleich der Messmethoden dar, sondern zeigt die Tiefenauf-
l6sungen beider Methoden unter realen Messbedingungen.

Zusammenfassend betragen die theoretischen Energieauflésungen an der Oberfliche
einer Probe fiir die konventionelle ERD:

@(EO =35 MeV, @ =31°, ¢ =15°) =1,15-10" (5.25)
E
ERD
und fiir die héchstauflésende ERD:
AE 3
—(E, =20 MeV, @ =15°, a =5°) =1,45-10 (5.26)
E
HR-ERD
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Tabelle 5.1: theoretische Energieauflosungen der konventionellen

hochstauflosenden ERD

und der

Fehlerbezeichnung Formel- Relative Messabweichung in 10™
zcichen Oberfléche X =10 nm
ERD HR-ERD ERD HR-ERD
Beitrag des Strahlfiihrungssys-
tems
¢ Energievariation des Strahls  AE, 4,0 4,0 4,0 4,0
e Winkelbreite AEq 42 7,5 41 3,6
Beitrag des Strahls
¢ Energieverluststreuung AE,, 0 0 10,9 28,6
¢ Kleinwinkelstreuung AE . 0 0 8,0 14,6
Beitrag der Probe
¢ Schichtdickeninhomogenitit — AE, 2,1 8,9 2,1 9,2
Geometrische Anordnung
e Streuwinkelvariation AEg 69 4,0 69 3,8
Detektorsystem
* Fensterfoliendickenvariation — AE, . 34,3 0 34,6 0
window
¢ Energiestreuung in der Folie AE_ 42,3 0 42,6 0
window
¢ Kleinwinkelvielfachstreuung  AE, <0,01 <0,4 <0,01 <0,4
in der Folie Window
¢ Intrinsische Ortsauflésung AE 4 prop 0 0,7 0 0,7
¢ Energieverluststreuung im AE. ., 0 <0,02 0 <0,02
ortsempfindlichen Detektor
® Thermisches Rauschen des AEqy,,., 0 1,2 0 1,2
ortsempfindlichen Detektors
¢ Intrinsische Energieauflosung AE,,,. 0 0 0,1 0,1
der Braggpeak detektieren- ppouamber
den Jonisationskammer
¢ Analog-Digital-Wandler AE,pe 60,9 6,3 61,3 6,5
AE 115,0 14,5 115,8 34,7

Summe AE = Z:AEZ2

5.3.3 Vergleich der héchstauflésenden mit der konventioneller ERD

Gemeinsam haben beide Methoden, dass sie Elementanalyseverfahren sind, welche
leichte Elemente in einer schweren Matrix nachweisen. Zudem kann in einer Probe
die Menge jedes einzelnen Elements in Abhéngigkeit von der Tiefe beziehungsweise
fiir jedes Element separat ein unabhingiges Tiefenprofil ermittelt werden. Die
maximale Tiefe, in der ein Element nachgewiesen werden kann, wird durch die

102



Diskussion der Tiefenauflosung

Primérionenenergie bestimmt. Ab einer speziellen Tiefe ist die Abbremsung des
Priméroons so grols, dass das herausgestreute Recoil nach der Streuung so wenig
kinetische Energie besitzt, dass es die Oberfliche nicht mehr verlassen kann.
Typische Tiefenauflésungsgrenzen der konventionellen ERD liegen im Bereich von 10
bis 20 Nanometern. Diese Auflésung kann durch die geeignete Wahl des Primérions
sowie des Einfallswinkels reduziert werden. In Abbildung 5.7 sind die Tiefenauflésun-
gen an der Oberfliche von Sauerstoff in einer SiO,-Schicht bei verschiedenen
Primérionen und in Abhéngigkeit vom Einfallswinkel dargestellt. Der Streuwinkel
betragt hierbei immer @, = 31°. Es ist zu erkennen, dass die Tiefenauflésung ein
Maximum besitzt und bei abflachender Geometrie des Einfalls- sowie des Ausfalls-
winkels abnimmt. Die Tiefenauflosung fiir Gold und Iod sind ausschlieklich berechne-
te Werte und jene von Chlor und Kupfer sind berechnet und experimentell ermittelt.

30 T T T T T T T 1 v o - .
g E, = 35 MeV; © = 317 in SiO,
| 25
~

197

%0 20 — Au Dberechnet
.§ 15 T berechnet
% — ¥Cl  berechnet
H .
g 10 %Cu  berechnet
f§ 5 L _ m U0l experimentell
&= s - “Cu expperimentell

0 1 | 1 | 1 | 1 | 1

4 8 12 16 20 24

Einfallswinkel / °

Abbildung 5.7: Tiefenauflosung der konventionellen ERD an der Oberfliche einer
SiO,-Schicht in Abhéngigkeit vom Einfallswinkel (bei konstantem
Streuwinkel) verschiedenen Primérionen

Damit in einer schweren Matrix die leichte Elemente auch in ultradiinnen Schichten
oder Schichtabfolgen, die weit diinner als die Tiefenauflosung der ERD sind,
bestimmt werden konnen, wurde mit dieser Arbeit das Magnetspektrometer QQDS
zur hochstauflosenden ERD aufgebaut. Die theoretische Energieauflosung (vgl.
Abschnitt 5.3.2) dieser Anlagen ist bei der héchstauflosenden ERD an der Oberfléche
einer Probe um den Faktor acht kleiner als bei der konventionellen. Damit kénnen
Tiefenauflésungen im Subnanometerbereich erzielt werden.

Zum direkten Vergleich der bestehenden konventionellen und der héchstauflésenden
ERD sind in Abbildung 5.8 deren berechnete Tiefenauflosungen in Abhéngigkeit von
der Probentiefe gegeniibergestellt. Die Farben rot und braun zeigen die Tiefenaufls-
sungen der hochstauflosenden und blau die der konventionellen ERD. Zusétzlich sind
in dieser Abbildung die Tiefenauflésungen fiir die ERD mit dafiir optimierten
Parametern in den Farben hell- und dunkelgriin eingetragen. Bis in etwa 100
Nanometer Tiefe besitzt die hochstauflosende ERD eine deutlich niedrigere Tiefenauf-
16sung als die konventionelle, danach erfolgt aufgrund des flacheren Streuwinkels eine
Verschlechterung. Dieser flache Streuwinkel wird jedoch fiir die notwendige Tiefen-
auflésung nahe der Oberfliche benotigt. Zusammenfassend kann gesagt werden, dass
ab einer Tiefe von etwa 100 Nanometern sind die Kleinwinkel- und die Energiestreu-
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effekte in der Probe so stark dominieren, dass die hochstauflosende ERD keinen
Vorteil mehr bietet.

24 L) I L) I L) I L) I L) I L

I 1| ERD: ® — 31° und HR-ERD: ® — 15°
§ 20 |- -
T 11 —  ERD: 35MeVCl o= 15°
%" —  ERD: 35MeVCl o= 5°
é 12 ERD: 20 MeV CI' o= 5°
5 3 — HR-ERD: 35MeV CI" o = 5°
B . —HR-ERD: 20 MeV CI' o= 5°
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Abbildung 5.8: Berechnete Tiefenauflosung in Abhéngigkeit von der Tiefe bei
verschiedenen ERD und hochstauflésenden ERD (HR-ERD) Geo-

metrien

Der Nachteil der hochstauflosenden ERD besteht darin, dass pro Messung nur ein
Element nachgewiesen werden kann. Fiir jedes weitere muss eine separate Messung
durchgefiihrt werden.

Die hohe Tiefenauflosung der hoéchstauflosenden ERD bietet noch weitere Messmog-
lichkeiten. Zum einen kénnen gezielt strahlinduzierte Verschiebungen der Elemente in
einer Probe untersucht (vgl. Abschnitt 4.1.4) und zum anderen die Ladungsverteilun-
gen, die sich nach einem Stol fiir ein Element einstellen, analysiert werden (vgl.
Abschnitt 3). Zusétzlich wird die Form der Spektren durch Grenzflichenrauheiten
beeinflusst, die dadurch gezielt untersucht werden kénnen. Als Beispiel sei hier die
Elementabscheidung erwédhnt, bei der keine homogene sondern eine ,Inselhaufen‘-
Verteilung entsteht.

Zusammenfassend ist die konventionelle ERD die bevorzugte Analysemethode, wenn
eine Tiefenauflosung von iiber zehn Nanometern ausreicht. Bei diinnen Schichten im
Bereich von 10 nm und kleiner, oder bei dickeren Schichten, bei denen die Grenzfla-
chen analysiert werden sollen, liefert die hochstauflosende ERD die besseren
Ergebnisse. Beispiele hierfiir werden in Abschnitt 6 aufgefiihrt.

5.3.4 Vergleich der hiéchstauflésenden Ionenstrahlanalytik mit anderen
Tiefenprofilierungsmethoden

Der Vergleich der hochstauflésenden Ionenstrahlanalytik mit anderen Methoden soll
hier beispielhaft anhand zweier Versuchsreihen verdeutlicht werden.

Das erste Beispiel ist den Veroffentlichungen von Moon et. al [MOO 01| und
Grotzschel et. al. [GRO704] entnommen. Hier wurde das Schichtsystem, bestehend
von der Oberfldche beginnend, aus 5,2 nm Si und vier mal der Schichtfolge (0,57 nm
Tag55910015/5,2 nm  Si) auf einem Siliziumsubstrat mit der mittelenergetischen
Ionenstreuspektroskopie MEIS [MOO 01| sowie mit der hochstauflosender RBS
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[GRO'04] analysiert. Bei der MEIS wurden H -Ionen mit einer Primérenergie von
E, = 100 keV bei senkrechtem Einfall auf die Probe und einem Streuwinkel von
O = 130° genutzt (vgl. Abbildung 5.9 a). Bei der héchstauflosenden RBS erfolgte die
Analyse mit C?-Ionen und einer Primirenergie von E, = 2 MeV unter einem
Streuwinkel von @ = 35,5° und einem Einfallswinkel von a = 17,5° (vgl. Abbildung
5.9 b). Grotzschel et al. [GRO 04| stellten bei diesem Vergleich fest, dass im
Energiespektrum der MEIS-Messungen nur die ersten beiden Tantal-Peaks aufgelost
und damit quantitativ analysiert werden koénnen. Die folgenden Schichten sind
aufgrund der niedrigen Ausbeuten, der schnell abnehmenden Tiefenauflésung und des
Straggling so stark iiberlagert, dass sie nicht mehr trennbar sind. Bei der HR-RBS ist
die Tiefenauflésung im gesamten Bereich groler, da erstens Kohlenstoff ein viel
hoheres Bremsvermogen aufweist und zweitens der Einfalls- sowie der Ausfallswinkel
aufgrund der hoheren Energie flacher gewahlt werden kénnen. Somit ist es nur mit
der HR-RBS moglich alle fiinf Tantal enthaltenden Schichten zu analysieren

a) Y
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Abbildung 5.9: Vergleichsmessungen einer 52 nm Si auf 4* (0,57 nm
Tay55910.015/9,2 nm Si) aus Siliziumsubstrat a) HR-RBS [GRO 04]
b) MEIS [MOO01]

Das zweite Bespiel stammt aus der Arbeit von Brijs et. al [BRI 06]. Darin wird die
Analyse eines Mehrschichtensystems, bestehend aus einer oberen 8 nm SiO,-, einer
mittleren 5 nm Si;N,- und einer unteren 2 nm SiO,-Schicht auf einem Silizium-
Substrat, anhand mehrerer Methoden verglichen. Die genutzten Analyseverfahren
sind dabei die hochstauflosende RBS [KIM 94|, die Niederenergie-SIMS und die
Niederenergie-Schwerionen-ToF-ERD [BUS 80| und deren analysierte Spektren sind
in der Abbildung 5.10 dargestellt. Bei der hochstauflosenden RBS wurden elastisch
gestreute He -Ionen, die eine Primérenergie von E, = 400 keV besalken, unter einem
Streuwinkel von @ = 50° gemessen und deren FEnergiespektrum analysiert. Die
Niederenergie-SIMS ist eine Quadrupol-SIMS Anlage (Atomika FEI 4500), bei der ein
Cs-Strahl mit einer Energie von E = 300 eV und unter einem Winkel von 45° auf die
Probe gelenkt und anschliellend ein Nachweis der gesputterten Ionen durchgefiihrt
wurde. Bei der Niederenergie-Schwerionen-ToF-ERD wurden Recoilionen nachgewie-
sen, die bei einer Bestrahlung der Probe mit Cl (E;, = 6 MeV) und unter einem
Streuwinkel von @ = 38,2° sowie einem Ausfallswinkel von S = 3,6° herausgestreut
wurden. Das Resultat dieser Vergleichsmessungen war, dass keine dieser Methoden
allein ein vollstandiges Tiefenprofil mit einer Auflésung kleiner einem Nanometer und
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einer Sensitivitdt von einem Atomprozent iiber den Bereich von Null bis 50 Nanome-
tern lieferte. Nur die hochstauflosende RBS und die ToF-ERD lieferte sehr oberfla-
chennah ein Tiefenprofil mit einer ausreichenden Tiefenauflosung, jedoch nimmt diese
Auflésung mit steigender Tiefe rapide ab. Die bessere Tiefenauflosung ergab sich bei
der hochstauflosende RBS, wobei jedoch die Signale der leichten Elemente mit
Signalen der schwereren Elemente iiberlagert sind. Bei der ToF-ERD werden die
Signale der leichten Elemente unabhingig voneinander und damit untergrundfrei
gemessen. Die SIMS zeigt eine sehr starke Matrixabhéangigkeit, die dazu fiihrt, dass
die Analyse an den Grenzflachen widerspriichliche Werte liefert. In tieferen Bereichen
liefert die SIMS allerdings die bessere Auflosung, da dessen Tiefenauflésung nahezu
tiefenunabhéngig ist. Zuséitzlich ergaben ausschliellich die Messungen mit der ToF-
ERD, dass sich an der Oberfliche Verunreinigungen von Wasserstoff und Kohlenstoff
befanden.
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Abbildung 5.10: Vergleichsmessungen einer Multischicht, bestehend aus 8 nm SiO,,
5 nm Si;N, und 2 nm SiO, auf einem Siliziumsubstrat [BRI"06], die
mittels a) HR-RBS b) SIMS und ¢) ToF-ERD analysiert wurden

Zusammenfassend ist an diesen Beispielen gezeigt, dass die hochstauflésende RBS
sehr oberflichennah die beste Auflésung besitzt. Sobald sich Signale von unterschied-
lichen Elementen iiberlagern, wird jedoch die Auswertung problematisch und kénnte
sogar zu falschen Werten fiihren. Dies ist insbesondere bei leichten Elementen der
Fall, die sich in einer Schicht zusammen mit schwereren befinden. Hierbei liefert
jedoch die ERD einen quantitativen Wert, da damit jedes Element einzeln nachge-
wiesen wird. Aus diesem Grund sind in dieser Arbeit die hochstauflosende ERD
Anlage aufgebaut und die notwendigen Parameter, die zur Quantifizierung benotigt
wurden, systematisch analysiert worden.
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Kapitel 6

Anwendungsbeispiele fiir hochstauflo-
sende ERD

Die im Folgenden dargestellten Beispiele sind Tiefenprofile von diinnen Schichten,
welche groktenteils in der Mikroelektronik Anwendung finden. Es soll gezeigt werden,
dass durch die hochstauflosende ERD das Tiefenprofil der dargestellten Schichten
analysierbar wird. Weiterhin werden Probleme dargelegt, die sich bei der Analyse
dieser Schichten ergaben.

6.1 Si0,-Si,N,0,-Si0,-Multischicht

In nichtfliichtigen Speichern, also Datenspeichern, deren Informationen dauerhaft
erhalten bleiben sollen, auch wenn der Computer nicht in Betrieb ist bzw. nicht mit
Strom versorgt wird, werden die Dielektrika der Kondensatoren oft aus einem
Si0,/Si;N,/SiO,-Stapel hergestellt [BANT04]. Dieser Schichtstapel wird in der
Mikroelektronik ONO-Schicht genannt [ALB06| und besitzt im Vergleich zu einer
einfachen SiO,-Schicht eine hohere Dielektrizitatszahl. Daher konnen Kondensatoren
mit einer ONO-Schicht eine grokeren Dicke besitzen, um dennoch eine gleichbleiben-
de Kapazitét zu erziehlen. Dies fithrt zu einer erhéhten Speicherfdhigkeit [BAN04].

Typische Dicken von ONO-Schichten liegen bei etwa 5 nm pro Schicht. Diese miissen
fiir die immer kleiner werdenden Bauteile aber ebenfalls reduziert werden. Akkurate
Messungen dieser extrem diinnen Schichten sind eine groke Herausforderung fiir
zerstorungsfreie Messtechniken [BAN"04, BRI06].

In Abbildung 6.1 b) ist eine Transmissionselektronenmikroskopaufnahme (TEM)
einer ONO-Schicht zu sehen. Befindet sich, wie in diesem Beispiel, kein Sauerstoff in
der Si;N,-Schicht, sind die einzelnen Schichten des Stapels mit einer TEM-Aufnahme
zu erkennen. In Abbildung 6.1 a) ist das gemessene Sauerstoffprofil derselben ONO-
Schicht dargestellt. Gemessen wurde dieses Profil einmal mit der konventionellen und
einmal mit der hochstauflésenden ERD (Symbole). Das sich daraus ergebende Profil
ist ebenfalls in dieses Diagramm eingezeichnet (gepunktete Linie). Die Umrechnung
in Nanometereinheiten erfolgte mit den Standarddichten fiir SiO, und Si;N,. Es ist
ersichtlich, dass mit der konventionellen ERD zwar die beiden Sauerstoffschichten
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voneinander getrennt analysiert werden kénnen, diese jedoch kein Tiefenprofil liefern.
Anders sieht das Spektrum der hochstauflosenden ERD aus. Hier sind eindeutig beide
Schichten voneinander getrennt. Aulerdem lasst sich ein Tiefenprofil mit weniger als
einem Nanometer Tiefenauflosung an der Oberfliche aus dem gemessen Spektrum
bestimmen. Die Dicken der Schichten in nm stimmen mit einem Fehler von 10 % mit
denen der TEM-Aufnahmen iiberein. Hauptséchlich ist dieser Unterschied durch die
nicht exakt bekannte Dichte zuriickzufiihren.
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Abbildung 6.1: a) Sauerstoffprofil und b) TEM-Aufnahme einer SiO,-Si;,N -SiO,-Si
Probe

In Abbildung 6.2 ist das Tiefenprofil eines ONO-Schichtstapels dargestellt, welcher in
der Siliziumnitridschicht zusatzlich etwa 25 Atom% Sauerstoff enthélt. Abgebildet ist
das Profil, welches sowohl mit konventioneller als auch mit hoéchstauflosender ERD
ermittelt wurde. Es ist eindeutig zu erkennen, dass bei Vorhanden sein von Sauerstoff
in der Siliziumnitrid-Schicht dieser Sauerstoff nicht mehr mit der konventionellen
ERD nachweisbar ist. Das Tiefenprofil, welches mit der hochstauflosenden ERD
ermittelt wurde, liefert sowohl die Breite der beiden SiO,-Schichten als auch die
Konzentration von etwa 25 Atom% Sauerstoff in der dazwischenliegenden Schicht.
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Abbildung 6.2: Sauerstoffprofil einer Si0O,-Si;N,0.-SiO,-Si Probe
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Ultra-Shallow-Junction Bor-Implantationsprofile

6.2 Ultra-Shallow-Junction Bor-Implantationsprofile

Das kontinuierliche Fortschreiten der Packungsdichte von siliziumbasierten ultra-
hochintegrierten Schaltungen (engl.: ultra large scale integrated -circuits) wird
groktenteils durch die Verkleinerung ihrer Komponenten ermoglicht (z. B. Metall-
Oxid-Halbleiter-Feldeffekttransistor MOSFET) [IWA98|. Hierbei werden unter
anderem die Breite und die Lénge der Gates reduziert. Somit verringert sich der
Abstand zwischen Source und Drain, und deren Einfluss auf die Verteilung des
elektrostatischen Potentials unterhalb des Gates erh6ht sich. Die dadurch auftreten-
den Effekte werden Kurz-Kanal-Effekte (engl. short channel effects) genannt. Einer
dieser Effekte ist die Reduzierung der Schwellspannung durch die Verkleinerung
Source-Drain-Abstandes [YAU74|. Dies kann nur vermieden werden, indem die Tiefe
von Source und Drain ebenfalls reduziert wird. Aus diesem Grund werden bei
Strukturgrofen < 20 nm sogenannte Ultra-Shallow-Junctions benotigt. Hierbei werden
die Source- und Drain-Dotiergebiete durch Implantation von z. B. Bor oder Arsen in
das Silizium bei sehr geringer Energie (<1 keV) und bei einem darauf folgenden
Ausheilprozess mit ebenfalls geringem Warmeeintrag erzielt.

Mit der hochstauflosenden ERD konnen Bor-Konzentrationsprofile, die mit einer
Energie von <1 keV in das Silizium implantiert wurden, analysiert werden. Hierbei
betrdgt die mittlere Eindringtiefe nur wenige Nanometer. In Abbildung 6.3 ist ein
Implantationsprofil von Bor mit der gemessenen Dosis von 4,9 Bor-Ionen / cm®
dargestellt. Dabei sind die Profile von klassischer und ho6chstauflosender ERD
gegeniiber gestellt. Zusétzlich sind die mit dem Monte-Carlo-Programm Crystal-
TRIM [POS94] simulierten Profile in das Diagramm eingetragen [ZIE11]. Die Proben
besaken vor der Implantation natives SiO, auf der Oberfliche [HON'10]. Die Dicke
dieser Schicht wurde durch konventionelle ERD mit 9-10"” SiO,-Atomen / cm?
ermittelt. Dieser Wert entspricht bei einer Standarddichte von p = 2,2 ¢ / cm® einer
Dicke von 1,5 nm und wurde bei jeder Analyse beriicksichtigt. Im Vergleich zwischen
konventioneller und hochstauflésender ERD féllt auf, dass mit der konventionellen
ERD kein Profil zu erkennen ist und das gesamte Bor-Profil lediglich durch eine
breite Gauss-Verteilung ermittelt wird.
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Abbildung 6.3: Bor-Implantationsprofil (Implantationsenergie 1keV und Dosis
4,9 Bor-Tonen / cm?)
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In Abbildung 6.4 sind die mit der hochstauflosenden ERD gemessenen und mit
Crystal-TRIM simulierten Bor-Profile und die ermittelten Implantationsdosen von
Bor dargestellt. Hier betrugen die jeweiligen Implantationsenergien 0,2 keV, 0,5 keV
und 1,0 keV. Im Vergleich zwischen der Monte-Carlo-Simulation und dem gemessen
Bor-Profil sind zwei Auffalligkeiten zu erkennen. Zum einen stimmen die abfallenden
Verldufe in die Tiefe qualitativ sehr gut iiberein. Zum anderen ist eine signifikante
Differenz in den Anstiegen zu erkennen.
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Abbildung 6.4: Bor-Implantationsprofile (gemessen mit hochstauflosender und
konventioneller ERD, simuliert mit Crystal-TRIM)

6.3 High-K Materialien und ultradiinne Oxidschichten

Im Folgenden werden drei Beispiele gezeigt, die spezifische Merkmale in der analy-
sierten Schicht beinhalten. Abbildung 6.5 a) zeigt ein Tiefenprofil einer ZnO-Schicht,
die mittels reaktiv gepulstem Magnetronsputtern auf Silizium aufgetragen wurde
[COR09]. Bei der Analyse dieser und aller anderen Schichten wurde beriicksichtigt,
dass sich Wasser in den obersten Lagen befindet. Der Wasserstoff wurde fiir jede
Schicht mittels Kernresonanzanalyse in einer zusitzlichen Messung bestimmt (vgl.
Abschnitt 4.1.3). Die Sauerstoffatome des Wassers kénnen nicht von denen der zu
untersuchenden Schichten mittels hochstauflosender ERD getrennt werden, so dass
immer ein Sauerstoffprofil analysiert wird, welches dem Mittelwert des gesamten
Sauerstoffs in einer bestimmten Tiefe entspricht.

In Abbildung 6.5 b) ist das Sauerstoffprofil einer La,O,-Schicht dargestellt, die auf
einer SiO,-Schicht per Atomlagenabscheidung ALD (engl: atomic layer deposition)
aufgetragen wurde. Beide Schichten enthalten Sauerstoff. Dies bedeutet, dass das
gemessene Sauerstofftiefenprofil einen flieRenden Ubergang von der La,O,Schicht zur
Si0,-Schicht darstellt. Bei dieser Grenzfliche dnderten sich sowohl das Bremsvermo-
gen des durchdringenden Ions als auch die Dichte des Materials. Aus diesem Grund
ist im Tiefenprofil ein kleiner Sprung an dieser Grenzfliche zu erkennen. Dieser
Sprung im Tiefenprofil fallt jedoch sehr gering aus, da die La,O,-Schicht so diinn ist,
dass deren Nachweis nahe der Tiefenauflésung des gesamten Spektrometers liegt. Aus
diesem Grund ist der Gesamt-Lanthangehalt zusdtzlich mit der RBS-Methode zu
1,4 - 10" La-Atomen / cm® bestimmt worden. Die sich dadurch ergebende La,O.-
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Schicht ist bei der Auswertung beriicksichtigt, und das resultierende Tiefenprofil in
Abbildung 6.5 b) zusétzlich dargestellt.
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Abbildung 6.5: Tiefenprofil a) von Sauerstoff einer ZnO-Schicht auf Si
b) einer La,O4-Schicht auf SiO, auf Si. (Die oberen Schichten bein-
halten zudem Wasser.)

Abbildung 6.6 a) zeigt das Tiefenprofil einer per ALD abgeschiedenen ZrO,-Schicht
und b) dessen Rauheitsprofil, dass mit einem Rasterkraftmikroskop gemessen wurde.
Das ermittelte Rauheitsprofil ergab eine quadratische Rauheit von RMS = 1,1 nm.
Dies entspricht derselben Grolsenordnung, die auch die Dicke der ZrO,-Schicht
aufweist. Die Ermittlung eines exakten Tiefenprofils dieser Schicht nicht méglich, da
der Unterschied zwischen Grenzflichenhauheit und Elementgradient in die Tiefe
nicht unterschieden werden kann. Aus diesem Grund wird derzeit ein Programm
namens PEST [VIE10|, entwickelt und getestet, welches aus einem AFM-Bild die
Rauheit extrahieren kann und diese bei der Analyse der Schicht mit einflieen lasst,
da nur mit solch einer Auswerteroutine die Rauheit exakt simulierbar wird. Das in
Abbildung 6.6 a) dargestellte Sauerstofftiefenprofil wurde mit der Rauheitsberech-
nung, die im Auswerteprogramm NDF enthalten ist, ermittelt.

~—

b)

| L ' I | ' 7.8 nm

B 201\%\/ o RMS - 11 nm

80

O-Konzentration / Atom% w
N
S
T

0 20 40 60 80
Tiefe / (10"° Atome/cm”)

Abbildung 6.6: a)Sauerstofftiefenprofil einer ZrO,-Schicht auf TiN mit einer
Rauheit, die im Bereich der Schichtdicke liegt (RMS = 1,1 nm)
b) AFM-Bild der ZrO,-Probe
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Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Das mit dieser Arbeit entstandene Magnetspektrometer QQDS, welches zur Analyse
leichter Elemente in jeglichem Substrat genutzt werden kann, und dessen Peripherie-
gerite (vgl. Kapitel 2) liefern Elementtiefenprofile mit einer Tiefenauflésung von
weniger als einem Nanometer nahe der Oberflache (vgl. Kapitel 5 und Abbildung 5.2
b)). Somit koénnen ultra-diinne Schichten und deren Grenzflachen, wie in Kapitel 6
gezeigt, mit diesem Aufbau untersucht werden.

Mit den Analysen der Ladungszustandsverteilung im dynamischen Nichtgleichgewicht
(vgl. Kapitel 3) konnen die Spektren der hochstauflosenden ERD mit einem
Magnetspektrometer zum einen normiert, und zum anderen konnen Tiefenprofile
leichter Elemente quantitativ ermittelt werden. Genutzt wurde hierfiir das Modell aus
Abschnitt 3.2.5.

Die umfangreichen Untersuchungen aus Kapitel 4 dienten dazu, Strahlschaden, der
wahrend der Bestrahlung bei einer Messung auftritt, zu messen und damit diesen
entweder zu vermeiden oder bei der Analytik der Schichten als Parameter mit
einfliefen zu lassen. Letztendlich konnten die bestméglichen Strahlparameter (20 MeV
CI*") zur Analyse von Oxidschichten am QQDS ermittelt werden (vgl. Abschnitt
4.3).

7.2 Ausblick

Die Abhéngigkeiten des elektronischen Sputterns miissen fiir verschiedene Schicht-
zusammensetzungen gezielt untersucht werden. Beispielsweise gibt Arnoldbik et al.
[ARN703] 500 eV / (10" Atome/cm?) als Schwelle fiir das Bremsvermégen in SiO, an,
ab der das elektronische Sputtern auftritt. Bei notwendigen Detektorumbauten am
QQDS muss immer beriicksichtigt werden, dass leichte Elemente (wie z. B. Sauer-
stoff), die bei der Energie herausgestreut werden, bei der das Bremsvermogen der
Primérionen unterhalb dieser Schwelle liegt, detektiert werden koénnen. In SiO,
entspricht das fiir Chlor etwa 7,5 MeV. Diese Schwelle gilt jedoch nur fiir SiO,.
Untersuchungen in dieser Arbeit haben gezeigt, dass andere Oxidschichten bereits ab
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20 MeV keinen Strahlschaden mehr aufweisen (vgl. Abschnitt 4.2.5 und Abbildung
4.13). Aus diesem Grund sollten die Schwellen von verschiedenen Materialen
untersucht und dadurch eine maximal mogliche Fluenz fiir eine Analytik genutzt
werden.

Die Grenzflachendurchmischung, die durch Schwerionenbestrahlung im MeV-Bereich
verursacht wird, sollte fiir jede einzelne Schichtzusammensetzung untersucht werden.
Ist diese Groke bekannt, kann sie bei der Analytik, wie in Abschnitt 4.1.4 beschrie-
ben, Beriicksichtigung finden. Diese Durchmischung hat somit auf das analysierte
Tiefenprofil keinen Einfluss mehr.

Das ladungszustandsabhéngige Bremsvermogen im Nichtgleichgewicht kann, wie in
Abschnitt 3.2.5 beschrieben, mit dem Modell aus Abschnitt 3.2.3 zur Analytik
angewandt werden. Derzeit ist die Anzahl der Werte, die veroffentlicht wurden und
damit fiir die X-Bestimmung genutzt werden, sehr gering. Aus diesem Grund sollten
mit dem in Abschnitt 3.3.2 beschriebenen Experiment von Wiemann [WIE10| die
Ladungszustandsverteilungen und deren Bremsvermogen gezielt fiir Schwerionen in
Transmission untersucht werden. Anschliefend sollte dieses Experiment dazu genutzt
werden, sowohl die Ladungszustandsverteilung als auch deren Bremsvermogen nach
einer elastischen Streuung der Ionen zu untersuchen. Die Abhéngigkeit des Brems-
vermogens von der Ladungszustandsverteilung nach einer Streuung kann daraufhin in
NDF implementiert werden [BAR10].

Parallel zum Aufbau der hichstauflosenden ERD sollte zukiinftig ein Time-of-Flight-
ERD Detektor in Betrieb genommen werden. Derzeit wurden alle in dieser Arbeit
untersuchten Proben in einer Zweitmessung mit der konventionellen ERD verglichen.
Dies erwies sich des Ofteren als problematisch, da mitunter ein strahlinduzierter
Schaden in der Zweitmessung vorhanden war. Es wiirde zudem Zeit sparen, wenn
beide Spektren zeitgleich aufgenommen werden konnten.

Die Apertur der Quadrupole stellt derzeit die Begrenzung des Raumwinkels am
QQDS dar (vgl. Abschnitte 2.4.2, 2.4.3, A.2 und Tabelle A.2). Daher sollten diese
zukiinftig durch solche mit einem grélkeren Innendurchmesser ausgetauscht werden,
die dennoch die Schwerionen auf die groke Distanz bis zum Detektor fokussieren
konnen.

Der Einfluss verschiedener Rauheiten (lang- und kurzwellig) sowohl auf einer Proben-
oberflache (vgl. Abschnitt 5.2.3 und Abbildung 5.3) als auch an Grenzflachen (vgl.
Abschnitt 5.2.4) ist aufgrund der Untersuchungen durch Vieluf [VIE10] theoretisch
sehr gut erkldarbar. Dieser Einfluss auf das analysierte Spektrum kann durch eine
Rauheitsmessung (z.B.: AFM-Messungen) zu einem groken Teil herausgerechnet
werden. Jedoch gibt es extreme Formen der Rauheitsprofile, die mit einer AFM-
Spitze nicht gemessen werden kénnen, da deren Durchmesser groker als der mittlere
Abstand zwischen zwei Rauheitsbergen bzw. -tdlern sein kann. Aus diesem Grund
sollte das Modell von Vieluf mit gezielt hergestellten Oberflachenrauheiten sowohl auf
seine Anwendbarkeit als auch auf seine Grenzen untersucht werden.

Ein wichtiges Element, welches zukiinftig mit der hochstauflésenden ERD untersucht
werden sollte, ist Wasserstoff. Die in dieser Arbeit untersuchten Schichten beinhal-
teten alle dieses Element. Ein hoher Wasserstoffanteil an der Oberflaiche der zu
untersuchenden Schicht hat einen starken Einfluss auf das Bremsvermdgen der
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durchquerenden Ionen. Daher wurden in dieser Arbeit Wasserstofftiefenprofile mit der
Nuklearreaktionsanalyse NRA untersucht (vgl. Abschnitt 4.1.3 und Abbildung 4.2)
und bei der Analytik der Schichten genutzt und mitberechnet (vgl. Abschnitt 6.3).
Jedoch zeigte sich, dass Wasserstoffprofile, die mit der NRA gemessen wurden, eine
zu geringe Tiefenauflésung besitzen. Es war teilweise nicht moglich, eine Wasserstoff-
konzentration eindeutig einer diinnen Schicht oder deren Grenzfliche zuzuordnen. In
welcher Tiefe die Wasserstoffatome sich exakt eingelagert haben, ist somit durch die
NRA nicht messbar.
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Anhang A

Malis- und Datenblatt des Magnet-
spektrometers QQDS

In den folgenden Abschnitten werden die Spezifikationen des QQDS-Magnetspektro-
meters aufgefithrt, die fiir die Berechnung der Magnetfelder (vgl. Abschnitt 2.4.5)
benotigt werden oder Auswirkungen auf die Beschaffenheit der Magnetfelder haben.
Die technischen Daten und die Abmaken der Magnete sind dem Primérbericht
|GIL81| entnommen.

A.1 Dipolmagnet

Tabelle A.1: Mak- und Datenblatt des Dipolmagneten

Komponente Wert
Ablenkwinkel 60°
Radius der Sollbahn R, 1500 mm
maximale Induktion 1,7T
Polschuhabstand 60 mm
Kantenwinkel, Ein- und Ausgang 0°
homogener radialer Bereich 220 mm

radiale Feldhomogenitit bei B = 1,1 T < 3*10™

A.2 Quadrupole

Tabelle A.2: Mal- und Datenblatt der Quadrupole Q1 und Q2

Komponente Wert
Polschuhlénge 1 280 mm
Apertur a 35 mm
Zahl der Windungen pro Spule N 93

I
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maximale Induktion (am Pol) 0,6 T

Abweichung vom Sollfeldgradienten < 2*10"

A.3 Sextupol

Tabelle A.3: Mak- und Datenblatt des Sextupols

Komponente Wert
Polschuhlange 1 250 mm
Apertur a 100 mm
Zahl der Windungen pro Spule N 962
maximale Induktion (am Pol) 02T

Abweichung vom Sollfeldgradienten < 2*10"

A.4 Abstiande zwischen den Magneten

Tabelle A.4: Abstéinde zwischen den Magneten

Abstand zwischen Wert

Probe und Quadrupol 1 950 mm
Quadrupol 1 und Quadrupol 2 160 mm
Quadrupol 2 und Dipol 840 mm
Dipol und Sextupol 400 mm
Sextupol und Detektor 1235 mm
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