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Kurzfassung

Materialverdnderungen, wie beispielsweise permanente Kernspuren, aufgrund des ho-
hen elektronischen Energieverlustes bei Bestrahlung mit hochenergetischen Schwerionen
sind in Isolatoren seit langem bekannt. Nach der unerwarteten Entdeckung solcher Kern-
spuren in 7't und Zr war es Ziel dieser Arbeit, auch bei der Zerstaubung von Metallen
mit schweren Ionen (fod und Au) im Bereich von 0.4 — 1.7MeV/u nach elektronischen
Effekten zu suchen. Wegen der leichten Oxidierbarkeit der Oberflichen unedler Metalle
und des dadurch bedingten Aufwands fiir prizise Zerstdubungsexperimente existierten
bislang kaum derartige Messungen. Ausreichend saubere Oberflichen konnten in dieser
Arbeit durch UHV-Bedingungen mit einer in-situ Reinigung und einer in-situ ERD-
Targetanalyse (Messung elastisch gestreuter Ejektile) garantiert werden. Zusammen mit
der Verwendung spiegelnd glatter Targets (mittlere Rauhigkeit 6-20nm) wurden wohl-
definierte Bedingungen geschaffen, und die gemessenen Zerstiubungsausbeuten (Anzahl
zerstdubter Atome pro einfallendem Ion) waren innerhalb 10-15% reproduzierbar.

Die verwendete Kollektormethode erforderte zur Bestimmung der totalen Zerstéu-
bungsausbeuten die Kenntnis der Winkelverteilungen. Diese wurden fiir mehrerer Mate-
rialien gemessen und ergaben in Ubereinstimmung mit Simulationsrechnungen vorwirts
gerichtete, rotationssymmetrische cos™-Verteilungen, mit n &~ 3 jedoch etwas héhere Ex-
ponenten als berechnet. Die Untersuchung der Targets zeigte bei 7% und Mn starke
Anderungen der Kristallstruktur und der Oberflichentopographie bereits bei geringen
Bestrahlungsfluenzen von einigen 10'*Ionen/cm?. Wihrend die Verinderungen der Kri-
stallstruktur keine mefibare Auswirkung auf die Winkelverteilungen hatten, konnte ein
Einflufl der Oberflichenrauhigkeit nachgewiesen und mit einem speziell dafiir entwickel-
ten Simulationsprogramm bestétigt werden.

Durch die Verwendung unterschiedlicher Ladungszusténde der Projektile gelang erst-
mals bei reinen Metallen (77, Mn und Zr) der eindeutige Nachweis eines elektronischen
Beitrags zur Zerstdubung. Dadurch wird der elektronische Energieverlust an der Ober-
fliche gedndert, ohne die Kaskadenzerstdubung zu beeinflussen. Die Ergebnisse wurden
im Rahmen eines Thermal-Spike Modells erklirt, das eine Aufheizung des Targets durch
den elektronischen Energieverlust entlang der Projektilbahn annimmt. Die Erweite-
rung dieses Modells zur Berechnung von Zerstdubungsausbeuten zeigte, dafl neben dem
elektronischen auch der nukleare Energieverlust zum Aufheizen beriicksichtigt werden
muf (nichtlineare Anteile) und im Gegensatz zu Isolatoren die Kaskadenzerstaubung (li-
nearer Anteil) nicht vernachlissigbar ist. Bei Metallen haben beide Zerstdubungsarten

vergleichbare Beitrige zu den Ausbeuten. Mit der ebenfalls gezeigten Unempfindlichkeit



des Edelmetalls Au wurden die Voraussagen des Thermal-Spike Modells zur Empfindlich-
keit auf elektronische Effekte bestiitigt. Der Vergleich der berechneten mit den gemesse-
nen Energieverlustschwellen zeigte den Zusammenhang zwischen der Uberschreitung der

Verdampfungstemperatur und dem Auftreten elektronischer Beitrige zur Zerstdubung.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Erosion von Festkorpern bei Bestrahlung mit energetischen Teilchen wurde vor iiber
150 Jahren entdeckt [61]. Die umfangreichen Untersuchungen, die seither zu diesem
Phénomen durchgefiihrt wurden, ergaben zwei wesentliche Wechselwirkungsarten, die
zur Zerstdubung (im Fachjargon Sputtern) des Targetmaterials fiihren: elastische St68e
der Projektile mit Targetkernen und Wechselwirkungen mit den Targetelektronen (An-
regung und Ionisation). Bei der ersten Kategorie wird Energie direkt auf die Atom-
kerne iibertragen. Dadurch bilden sich StoBkaskaden aus, die zur Emission von Tar-
getatomen fiihren. Dies wird als nukleare oder Kaskadenzerstiubung bezeichnet. Sie
ist mittlerweile sehr gut verstanden, und die analytische Beschreibung nach Sigmund
[102,103] oder mit Simulationen [127] erreicht gute Ubereinstimmung mit Experimen-
ten. Bei der zweiten Kategorie wird die Energie im Elektronensystem des Targets depo-
niert und durch verschiedene Kopplungsmechanismen (Coulomb-Abstoung, Elektron-
Phonon-Wechselwirkung) anschlieflend auf die Atome iibertragen. Abhéngig von der
Stéarke der Kopplung und anderen Materialparametern kann dies zur Emission von Tar-
getatomen fithren, die dann als elektronische Zerstdubung bezeichnet wird. Die Modelle
zu ihrer Beschreibung kénnen bislang allerdings nur ein qualitatives Verstdndnis der zu-
grundeliegenden Prozesse geben.

Die im Gitter bzw. dem Elektronensystem des Targets deponierte Energie wird durch
den nuklearen bzw. elektronischen Energieverlust des Projektils beschrieben. Er ist der
entscheidende Faktor, der die Ausbeuten der jeweiligen Zerstdubungsart bestimmt. In
Abbildung 1.1 ist der charakteristische Verlauf beider Energieverlustarten fiir schwere
Projektile am Beispiel von Au — T% (Au-Ionen in T%) dargestellt. Klar erkennbar ist
die Dominanz des nuklearen Energieverlustes bei niedrigen Energien bzw. des elektro-
nischen Energieverlustes bei hohen Energien, in dem Bereich auch die Messungen dieser

Arbeit liegen (Tandemenergien). Damit die elektronischen Anregungen zur Zerstiubung

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

fiihren, muf} eine materialspezifische Energiedichte iiberschritten werden, die meist erst
bei hohen Projektilenergien im elektronisch dominierten Energieverlustbereich mdéglich
ist. Elektronische Zerstdubung &uflert sich bei Isolatoren durch um Groéflenordnungen
hohere Ausbeuten als mit Kaskadenzerstdubung erkldrbar ist. Fiir Metalle hingegen
konnte bisher kein elektronischer Einflufl nachgewiesen werden, was auf die hohe Beweg-

lichkeit der Leitungselektronen zuriickgefiihrt wurde.

elektronisch| |
nuklear
gesamt

3
10 £

2 | |
08 Konventionelle {Hoch-E.-!
Implantation | Impl. !

Energieverlust dE/dx [eV/nm]

] ! ! ! !

OHHHH‘ ‘HMH‘Z‘“““"3‘HMH‘A‘H\HH‘SHHHH‘G‘““‘7
10 10 10 10 10 10 10 10
Projektilenergie [keV]

Abbildung 1.1: Nuklearer und elektronischer Energieverlust von Au-Tonen in T4%. Die Ener-
gieverluste wurden mit SRIM96 [127] berechnet.

Ein verwandtes Phinomen, die Erzeugung permanenter Kernspuren (i.a. amorphisierte
zylindrische Bereiche) entlang der Projektilbahnen bei Bestrahlung mit hochenergeti-
schen Ionen, wurde lange Zeit auch nur bei Isolatoren beobachtet. Erst in den letzten
Jahren gelang es, mit Schwerionen- bzw. Cg-Strahlen bei hohen elektronischen Energie-
verlusten von ca. 40 Kernspuren auch in reinen Metallen (T und Zr) nachzuwei-
sen [34,36]. Die Korrelation zwischen Kernspuren und erhghten Zerstdubungsausbeuten
bei Isolatoren warf nach dieser Entdeckung die Frage auf, ob auch bei Metallen ein dhn-
licher Zusammenhang besteht. Diese Frage zu klaren, war das wesentliche Ziel dieser
Arbeit.

Am Miinchner 15MV Tandembeschleuniger wurden in den letzten Jahren eine Reihe
von Verbesserungen vorgenommen. Die Installation eines neuen 90° Analysiermagne-
ten mit etwa 50% mehr Ablenkkraft erméglichte die Verwendung schwerer Ionen wie
Au mit Energien bis 280MeV (entsprechend 15MV Terminalspannung). Die maxi-
male Stromstérke fiir Schwerionen bei einem Tandembeschleuniger ist prinzipiell durch
die Lebensdauer der Umladefolien bestimmt. Durch die Entwicklung von laserplasma-
abgeschiedenen Folien am Beschleunigerlabor gelang eine Verléngerung ihrer Lebensdau-

er um fast eine Gréflenordnung, wodurch erst die fiir unsere Zerstdubungsexperimente



notwendigen Strome erreicht werden konnten. Zusammen mit einer verbesserten Span-
nungsstabilitit wurden damit die geeigneten Voraussetzungen geschaffen, um diese Ex-
perimente durchzufiihren.

Bei Zerstdubungsmessungen stellt sich die Frage, wie empfindlich der Zerstdubungspro-
zeB auf Oberflichenverunreinigungen ist. Dazu zeigt Abb. 1.2 die Energieverteilung
und Herkunftstiefe zerstdubter Teilchen an einigen représentativen Beispielen (mit dem

Simulationsprogramm TC berechnet [106]).

Energieverteilung der zerstaubten Atome Tiefenverteilung der zerstaubten Atome
T T T T T
4 ——230MeV Auin Aubei 0°| 30 ——230MeV Au in Au bei 0°
—— 230MeV Au in Au bei 72° —— 230MeV Au in Au bei 72°
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Abbildung 1.2: Energieverteilung und Herkunftstiefe zerstiubter Atome. Unabhiingig von der
verwendeten Projektilsorte, -energie und dem Targetmaterial haben ca. 65-80% der zerstiub-
ten Atome Energien < 100eV und 85-95% kommen aus den ersten 10A. Typischerweise liegt
das Maximum der Energieverteilung zwischen Egp/2 und Egp, wobei Egp die Oberflichen-
bindungsenergie ist (3.81eV fiir Au und 6.25€V fiirr Zr).

Selbst bei sehr hohen Projektilenergien von einigen 100MeV stammt die iiberwiegende
Mehrzahl zerstdubter Atome aus den ersten Atomlagen. Dabei haben die meisten Atome
nur Energien von wenigen 10eV, d.h. sie kénnen die Oberflichenbindungsenergie gerade
iiberwinden. Oberflichenverunreinigungen behindern somit die darunter liegenden Tar-
getatome beim Verlassen des Targets. Sie konnen auch Bindungen mit den Targetatomen
eingehen und die Oberflichenbindungsenergie verindern. Gerade bei der Zerstiubung
reiner Metalle mit hochenergetischen Ionen wird die Situation noch dadurch verschérft,
daf die an der Oberfliche gebildeten Metalloxide Isolatoren sind und somit starke elektro-
nische Effekte zeigen. All dies kann die gemessenen Ausbeuten um eine Gréflenordnung
und mehr beeinflussen. Der Zerstdubungsprozef ist demnach sehr oberflichensensitiv.
Daher miissen Vorkehrungen getroffen werden, um sehr saubere Oberflichen wéhrend

der gesamten Zerstdubungsexperimente zu garantieren.



4 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Aufbau der Arbeit

Das zentrale Thema dieser Arbeit war die Frage, ob elektronische Effekte bei der Zer-
stdubung reiner Metalle eine Rolle spielen. Dazu wird im zweiten Kapitel eine kurze
Einfiihrung in den nuklearen bzw. elektronischen Energieverlust gegeben und die damit
jeweils verbundenen Zerstdubungsmechanismen vorgestellt. Es folgt eine Zusammenfas-
sung bestehender Erkldrungsmodelle zur Zerstdubung, wobei das Thermal-Spike Modell
ausfiihrlicher behandelt wird, weil es fiir diese Arbeit von besonderer Bedeutung ist. Ka-
pitel 3 beschiftigt sich mit den vakuumtechnischen, analytischen und préparativen An-
forderungen, die fiir hochenergetische Zerstidubungsmessungen bei Metallen notwendig
sind. Die dafiir entwickelte UHV-Anlage, das Mefiverfahren zur Bestimmung der Aus-
beuten und die verwendeten Analysemethoden werden vorgestellt und diskutiert. Der
Einflu} verschiedener Oberflichenbedingungen und die letztlich erreichte Reproduzier-
barkeit und Genauigkeit werden danach anhand verschiedener Messungen demonstriert.
Im vierten Kapitel folgen Untersuchungen zum Einflufl hochenergetischer Bestrahlung
auf die Kristallstruktur und die Oberflichen der Targets sowie deren Einfluf auf die
Winkelverteilungen. Um den Zusammenhang zwischen rauhen Oberflichen und Win-
kelverteilungen besser zu verstehen, wurde ein Simulationsprogramm entwickelt, dessen
Ergebnisse anschliefend mit Messungen verglichen werden. Im fiinften Kapitel schlief3-
lich folgt eine Zusammenstellung aller Meflergebnisse. Der elektronische Einflufl auf
die Zerstdubung verschiedener Metalle wird anhand von Umladeexperimenten gezeigt.
Anschlieflend werden die Erweiterungen des Thermal-Spike Modells zur Berechnung elek-
tronischer Zerstdubungsausbeuten und Beriicksichtigung des nuklearen Energieverlustes

vorgestellt und die Ergebnisse im Rahmen dieses erweiterten Modells diskutiert.



Kapitel 2

Grundlagen der Zerstaubung

2.1 Abbremsung hochenergetischer Ionen in Fest-

korpern

Die Wechselwirkung von Ionen mit Festkorpern 148t sich im wesentlichen auf zwei Me-
chanismen zuriickfiihren. Dies sind zum einen elastische St6f8e zwischen Ion und Tar-
getatomen, die sowohl zu einem Energieverlust als auch zu Richtungséinderungen des
Ions fiithren. Zum anderen verliert es Energie durch Wechselwirkung mit den Targetelek-
tronen der Probenatome. Die bei diesen Prozessen auftretende Abbremsung des Ions
wird iiblicherweise als nuklearer oder elastischer bzw. elektronischer oder inelastischer
Energieverlust bezeichnet. Beide konnen in erster Ndherung als unabhéngig voneinan-
der betrachtet werden, so daf sich der gesamte Energieiibertrag 7" additiv zusammen-
setzt: T = T, + Thuk.- Die statistische Natur der Energieverlustprozesse erlaubt die
mathematische Beschreibung der Einzelsto8e als unabhingige Ereignisse. Der mittlere
Energieverlust AE, den Ionen der Energie E; beim Durchdringen der Probendicke Az

erleiden, 148t sich wie folgt berechnen:

E:N-M-/Tda (2.1)

N ist die Anzahldichte statistisch verteilter Wechselwirkungszentren des Abbremsmedi-
ums. Der differentielle Wirkungsquerschnitt do(Zy, Zo, My, M, E1,T) ist ein Maf fiir
die Wahrscheinlichkeit, dafl ein Energieiibertrag im Intervall [T, T + dT] stattfindet. Die
Eigenschaften des Projektils wurden hier, wie auch im folgenden, mit dem Index 1, die
des Targets mit dem Index 2 bezeichnet. Z; kennzeichnet die Ladungszahl und M; die
Masse der beteiligten Stoflpartner. Gleichung 2.1 stellt die Basis fiir eine theoretische Be-

schreibung der Energieverluste eines Projektils beim Durchqueren von Festkorpern dar.
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6 Abbremsung hochenergetischer Ionen in Festkdrpern

Der spezifische Energieverlust (im weiteren einfach Energieverlust) ergibt sich daraus zu:

Sen(E1) wird je nach Art der Wechselwirkungszentren als elektronischer bzw. nuklearer
Bremsquerschnitt bezeichnet.

Die Berechnung der Energieverluste ist fiir diese Arbeit in mehrfacher Hinsicht von Be-
deutung. Sie geht zum einen bei der Berechnung der nuklearen Zerstdubungsausbeuten
in Simulationsprogrammen ein, die in dieser Arbeit verwendet wurden, um den Kaska-
denanteil der gemessenen Ausbeuten zu berechnen (z.B. SRIM96 oder TC [106, 127]).
Zum anderen legen die Energieverluste die im atomaren bzw. elektronischen System des
Targets deponierte Energie fest. Dies erlaubt die Unterscheidung von nuklearer bzw.
elektronischer Zerstdubung, je nachdem welche dominierend fiir das jeweilige Material
ist. Deswegen werden die wesentlichen Ideen zur Berechnung der Energieverluste nach

Ziegler [128], welche die meisten Simulationsprogramme verwenden, kurz vorgestellt.

Der nukleare Energieverlust des Ions beim Einzelstof} ist gleich dem Energiebe-
trag, der auf das ruhende Probenatom iibertragen wird und héngt nur von den Massen
und Streuwinkeln der Stofipartner ab. Zur Berechnung des differentiellen Wirkungsquer-
schnitts do werden die Bewegungsgleichungen der Stofipartner unter Annahme eines
Wechselwirkungspotentials gelost. Das Potential mufl sowohl die positiven punktférmi-
gen Kernladungen als auch deren Abschirmung durch die Hiillenelektronen beriicksichti-
gen. Eine gute Ndherung stellt der Ansatz fiir ein abgeschirmtes Coulombpotential dar,

das folgende allgemeine Form hat:

V(r)= Zlf2e2 - ® (2) (2.3)

V(r) ist das Potential im Abstand r, Z; sind die Kernladungszahlen und e die Elemen-
tarladung. ®(%) ist die sogenannte Abschirmfunktion, die iiber eine Abschirmlénge a
von den Kernladungen der Stofipartner abhéingt. Sie kann aus der Ladungsverteilung
der Elektronen berechnet werden und wird fiir klassische Atommodelle (z.B. Thomas-
Fermi Atom) durch eine Exponentialreihe angendhert: ®(%) = 31" ; ¢; exp(—d; ), mit ¢;
und d; als Anpassungsparameter. Das in SRIM96 [127] verwendete, von Ziegler, Bier-
sack und Littmark entwickelte Universalpotential ®;; [128] ist von dieser Art und wurde
aus einer Anpassung an Potentiale von etwa 500 verschiedenen, zuféllig ausgewéhlten
Projektil-Target-Kombinationen gewonnen. Die Universal-Abschirmlénge wurde eben-

falls aus Anpassungen gewonnen und lautet: ay = 0.8854ay/(Z%? + Z92%) mit dem



Bohrradius ag = 0.529A. Der nukleare Bremsquerschnitt berechnet sich fiir das Univer-

salpotential damit wie folgt [128]:

47TaUZ1Z2€2M1
Sn(Ep) = - Sple 2.4
mit dem reduzierten nuklearen Bremsquerschnitt
o 9 @
sn(€) = 5/ sin <5> 2mbdb (2.5)
0

der die Energieabhéngigkeit festlegt (b ist der reduzierte Stofiparameter und © = O (e, b)

der Streuwinkel des Ions im Schwerpunktsystem) und der reduzierten Energie

G/UM2E1 _ (003253/€V)M2E1
71 75e2(My + My) 7, Zo(My + My)(Z9% + 7923)

Die Einfiihrung der reduzierten Gréflen ermoglicht eine einheitliche Beschreibung des

€ (2.6)

nuklearen Energieverlustes fiir alle Kombinationen von Atom-Atom-St68en, die alleine
von der reduzierten Energie ¢ abhéngt.

Es soll darauf hingewiesen werden, daf3 die Herleitung der nuklearen Abbremsung unter
Annahme eines nicht ionisierten Projektils im Grundzustand erfolgte. Damit wurde ver-
nachlassigt, dal der Ladungszustand des Projektils seine Ladungsverteilung und damit
die Abschirmfunktion und den Energieverlust beeinflussen kann. Nach Ref. [128] spielt
die Abschirmung durch die Elektronen jedoch fiir grofle reduzierte Energien € > 30 keine
Rolle, wodurch das reine Coulombpotential verwendet werden kann. Diese Bedingung
ist fiir alle Experimente dieser Arbeit erfiillt (50 < & < 354), so dafl der nukleare Ener-

gieverlust unabhéngig vom Ladungszustand der Projektile ist.

Der elektronische Energieverlust hat seinen Ursprung in einer Reihe von Wech-
selwirkungen mit den Targetelektronen. Dazu zéhlen direkte Energieiibertrige, vor allem
durch Elektron-Elektron-Sté8e, Anregung und Ionisation sowohl von Targetatomen als
auch des Projektils sowie die Polarisierung des quasifreien Elektronengases des Targets.
Bohr machte die Annahmen, dal das Ion beim Durchqueren des Targets jene Elektro-
nen verliert, deren Orbitalgeschwindigkeit geringer ist als die Projektilgeschwindigkeit,
und dafl Targetelektronen mit hoherer Orbitalgeschwindigkeit adiabatische Stéfle mit
dem Projektil erleiden und somit nicht zum Energieverlust beitragen [23]. Dies fiihrt
zu einer Unterscheidung der theoretischen Ansitze in verschiedene Geschwindigkeits-
bereiche. Bei sehr hohen, nichtrelativistischen Projektilgeschwindigkeiten (vy > Zjvy:
vo = €2/h =~ 2188’%’” ist die Bohrgeschwindigkeit,  die Planckkonstante) wird das

Projektil vollstindig ionisiert und die quantenmechanische Beschreibung nach Bethe
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und Bloch [18,21] ergibt einen fallenden Energieverlust mit der Projektilgeschwindigkeit
S ~ (Inv?)/vi. Noch héhere Geschwindigkeiten nahe der Lichtgeschwindigkeit erfordern
relativistische Korrekturen der Bethe-Bloch-Theorie. Bei geringeren Geschwindigkeiten
(v1 < Z1v9) kann das Ion nicht mehr vollstéindig ionisiert werden. Die Beriicksichti-
gung der Abschirmung durch die Einfiihrung einer effektiven Projektilladung fiihrt zu
einer nur noch relativ schwachen Geschwindigkeitsabhiingigkeit (~ Inv?), die den Ver-

/ 31)0 kann S, nach

lauf im Bereich des Energieverlustmaximums beschreibt. Fiir v; < Z12
Lindhard und Scharff [80] beschrieben werden, welche von einem homogenen Elektronen-
gas ausgehend, die Wechselwirkung mit dem Ion als Stérung dieses Gases behandeln. In
diesem Bereich ist der elektronische Energieverlust proportional zur Projektilgeschwin-
digkeit S, ~ vy.

Die Projektilgeschwindigkeiten in unseren Experimenten (3vy — 8vp) lagen im letztge-
nannten Bereich. Somit fiihren Elektroneneinfang- und -verlustprozesse bei einer aus-
reichenden Zahl von Umladungsstéfien zur Ausbildung einer Gleichgewichtsladungsver-
teilung der Projektile, die vor allem durch deren Geschwindigkeit bestimmt wird und
unabhéngig von ihrem Anfangsladungszustand ist. Die geschwindigkeitsabhingige Ab-
schirmung der Kernladung muf} also beriicksichtigt werden. Obwohl der elektronische
Energieverlust nach Lindhard und Scharff analytisch beschrieben werden kann, ist die
halbempirische Beschreibung nach Ziegler [128] insgesamt genauer. Sie beruht auf dem
Konzept einer von Brand und Kitagawa [26] vorgeschlagenen effektiven Ladung, die etwas
abweichend vom Bohrschen Kriterium davon ausgeht, dal dem Projektil alle Elektronen
verloren gehen, deren Orbitalgeschwindigkeit geringer ist als die Relativgeschwindigkeit
zwischen Projektil und Targetelektronen. Die effektive Kernladung Z7 = vZ; und die

Abschirmlénge A lauten damit:

y=T+50-1) (@)Qm l1+ (QA“F)Q] (2.7)

UF Vg

2ao(1 — I)%/3
7" (1- 1)

v ist die Fermigeschwindigkeit der Targetelektronen und I bezeichnet den lonisierungs-

A=

(2.8)

grad des Projektils: I = 1 — 7, wobel die Zahl der noch ans Projektil gebundenen
Elektronen durch n gegeben ist. Der geschwindigkeitsabhédngige Ausdruck fiir I wird aus
Anpassungen an experimentelle Daten gewonnen. Entsprechend dieser effektiven Kern-
ladung werden alle elektronischen Bremsquerschnitte fiir schwerere Tonen SZ:>2 durch

Skalierung der Protonenquerschnitte SZ bei derselben Geschwindigkeit ermittelt:

St =80 (27) (2.9)



Die Protonenquerschnitte selbst werden empirisch durch eine Anpassung an alle verfiig-
baren experimentellen Protonenquerschnitte beschrieben, mit einem Master Stopping
Set genannten Parametersatz fiir alle Targetelemente. Auf diese Weise wird eine gute
Ubereinstimmung der berechneten Energieverluste von typisch 10% mit Experimenten
erzielt.

Genaue Energieverlustmessungen der letzten Jahre im Energiebereich unserer Experi-
mente (1Y) bestétigten die gute Ubereinstimmung [53,54] fiir ausreichend dicke Tar-
gets. In den ersten Atomlagen wurden jedoch Abweichungen bis zu einem Faktor 2 gefun-
den, wenn der Anfangsladungszustand des Projektils vom mittleren Ladungszustand im
Target stark abwich. Die verdnderte Abschirmung bis zum Erreichen des Ladungsgleich-
gewichts macht diese Abhingigkeit verstéindlich. Ein Versuch, die Ladungszustandsab-
hingigkeit von S, theoretisch zu behandeln, wurde vor kurzem von Sigmund unternom-
men [99,100]. Diese Theorie kann jedoch nur einen qualitativen Eindruck vom Einfluf} des
Ladungszustands geben. Die Abweichung der berechneten von den gemessenen Werten

betréigt bis zu 35%.

2.2 Die klassische nukleare Zerstidubung

Wird ein Festkorper mit energetischen Teilchen (z.B. Ionen) bestrahlt, so kommt es zur
Erosion der Oberfliche, d.h. Targetatome verlassen den Festkorper. Die Stdrke der
Zerstaubung wird durch die Zerstdubungsausbeute (engl. Sputteryield) beschrieben und
ist wie folgt definiert:

Anzahl zerstdubter Targetatome

— 2.10
Anzahl eingeschossener Projektile (2.10)

Der Vorgang der nuklearen Zerstdubung ist in erster Linie auf elastische Zweierstofie
zuriickzufithren. Damit triagt derselbe Prozef}; der fiir die nukleare Abbremsung des Ions
verantwortlich ist, auch zum Zerstdubungsprozefl bei. Je nach Energie und Kombination
der Stoflpartner kann es zur Ausbildung von Stoflkaskaden kommen, wenn das Projektil
auf die Targetatome so viel Energie iibertrigt, dafl diese ihrerseits wieder andere Tar-
getatome von deren Gitterplatz stoffen kénnen. Wenn oberflichennahe Probenatome
in Richtung der Oberfliche gestoflen werden, kénnen sie den Festkorper verlassen, so-
fern sie noch geniigend kinetische Energie haben, um die Oberflichenbindungsenergie zu

iiberwinden. Diese Art der Erosion wird auch physikalische Zerstdubung genannt [91].
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2.2.1 Analytische Beschreibung

Obwohl das Phinomen der Zerstdubung schon lange bekannt war, wurde eine analyti-
sche Theorie erst Ende der 60er Jahre von Sigmund entwickelt [13,102,103]. Zusétzlich
zur Annahme von Kollisionskaskaden als Ursache der Zerstdubung wird ein strukturloses
(amorphes) Target vorausgesetzt. Bei polykristallinen Proben wird angenommen, daf}
der mogliche Einflufl des Gitters (fokussierende Stofle, Gitterfithrung) herausgemittelt
wird. Die Targetoberfliche wird der Einfachheit halber als ebene Grenzfliche in einem
unendlich ausgedehnten Medium behandelt. Die Streuquerschnitte werden fiir hochener-
getische Stofe unter Annahme des Thomas-Fermi-Wechselwirkungspotentials gemif der
sogenannten LSS-Theorie (Lindhard, Scharff und Schigtt) behandelt [81,82], an die auch
die oben beschriebene Berechnung der nuklearen Abbremsung angelehnt wurde. Bei
niederenergetischen Stéflen, die vor allem zwischen den Targetatomen stattfinden und
mafigeblich zur Zerstdubung beitragen, wird das Born-Mayer-Potential verwendet. Die
Berechnung der Ausbeute erfolgt in mehreren Schritten: (1) Bestimmung der vom Ion
und den RiickstoBatomen deponierten Energie in Oberflichennihe; (2) Berechnung der
Anzahl niederenergetischer Riickstofatome aus dieser Energie; (3) ermitteln, wievie-
le davon die Oberfliche erreichen; (4) diejenigen auswihlen, deren Energie ausreicht,
um die Oberflichenbindungsenergie zu iiberwinden. Dies geschieht durch Lésen der
Boltzmannschen Transportgleichung und liefert folgenden analytischen Ausdruck fiir die

Zerstaubungsausbeute:

M
Y(E,9) = A, - (ﬁ?,ﬁ) N -Su(EY)

1

1

0.042 <M2
e

P E,ﬁ) Su(E))(2.11)

Die Besonderheit dieser Darstellung ist die Aufteilung in einen Target-, einen Geometrie-
und einen Projektilfaktor. A; ist eine Konstante, die alle spezifischen Targeteigenschaf-
ten enthilt (Anzahldichte N der Targetatome, Oberflichenbindungsenergie Fsp) und
vom verwendeten Wechselwirkungspotential zwischen den Targetatomen bestimmt wird.
a(%, 1) ist eine dimensionslose Funktion, die vom Verhiltnis der Targetatom- zu Pro-
jektilmasse und vom Einfallswinkel ¥ der Projektile abhéngt. S, (E;) ist der nukleare
Bremsquerschnitt und enthilt damit die kinematisch bedeutsamen Parameter wie Pro-
jektilenergie E;, Kernladung und Masse der Stolpartner. Daraus kann eine wesentliche
Eigenschaft sofort abgelesen werden, ndmlich die direkte Abhéngigkeit der Kaskaden-
zerstdubung vom nuklearen Energieverlust.

Folgende Grenzen dieser Theorie sollten beachtet werden: Gleichung 2.11 gilt nur, wenn
der elektronische Energieverlust vernachlissigbar ist. Bei hohen Projektilenergien mufl

er beriicksichtigt werden. Die Theorie gilt nicht bei niedrigen Energien im Bereich der
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materialspezifischen Schwellenenergie (einige 10eV'), unterhalb der keine Zerstiubung
stattfindet, da die Wechselwirkungspotentiale zu ungenau bekannt sind. Ebenfalls nicht
beriicksichtigt werden sogenannte Spike-Effekte im Bereich des nuklearen Energiever-
lustmaximums. Dabei kann es bei schweren Ionen- und Molekiilstrahlen zu sehr dichten
Kaskaden und einer lokalen Aufheizung des Gitters entlang der Projektilbahn kommen,
die einen zusétzlichen nichtlinearen Anteil zur Zerstdubung zur Folge haben kann. Dar-
auf wird in Kap. 5 noch néher eingegangen.

Mit der Theorie von Sigmund ist es jedoch moglich, Zerstdubungsausbeuten auf einen
Faktor 2 genau wiederzugeben. Da auch die Experimente typischerweise um diesen Fak-

tor schwanken [13,48], kann von einer guten Ubereinstimmung gesprochen werden.

2.2.2 Computersimulation

Simulationsrechnungen der Zerstdubungsausbeuten lassen sich aufgrund der mittlerwei-
le hohen Rechenleistung auch auf Personal-Computern durchfiihren. Sie erlauben eine
bessere Anpassung an die experimentellen Gegebenheiten und Materialeigenschaften als
dies die Sigmund-Theorie vermag und erzielen deswegen auch genauere Ergebnisse.

Die in dieser Arbeit verwendeten Programme SRIM96 [127], TC [106] und TRIM.SP [20]
beruhen alle auf dem sogenannten TRIM-Code (TRansport of Ions in Matter) [19,20].
Zusétzlich zur Bewegung von Ionen in Festkérpern kénnen sie u.a. Zerstdubungspro-
zesse simulieren. Sie gehoren zur Klasse der BCA-Programme (Binary Collision Ap-
proximation oder Zweierstofi-Néherung), welche die Bewegung der Atome als sukzessive
Zweierstofe behandeln. Wesentlich aufwendiger sind molekulardynamische Rechnungen.
Dabei wird die Wechselwirkung mit allen benachbarten Atomen durch Integration der
Newtonschen Bewegungsgleichungen beriicksichtigt, und die Bewegung der Atome als
Funktion der Zeit berechnet. Aufgrund ihres hohen Rechenaufwands waren sie fiir sy-
stematische Simulationen in dieser Arbeit nicht geeignet.

Aus Griinden der Rechenzeitminimierung geht der hier verwendete TRIM-Code von
einem strukturlosen Target aus, so dafl die Parameter fiir den jeweils néichsten Stof
durch ein Zufallsverfahren ermittelt werden miissen. Deswegen werden solche Program-
me auch als Monte-Carlo-Programme bezeichnet. Fiir die vollstindige Beschreibung der
dreidimensionalen Bewegungsablidufe im Target werden folgende Parameter verwendet:
die mittlere freie Weglinge L, zwischen zwei Stoflen, der Stofparameter p sowie der
azimutale Streuwinkel ¢. Aus der Vorstellung, dal bei hohen Energien spiirbare Ablen-
kungen (> 1°) aufgrund der geringen Streuquerschnitte relativ seltene Ereignisse sind,
wird ein energieabhingiger Wert fiir L, ermittelt, der groff im Vergleich zu interatoma-

ren Abstéinden ist. Bei niedrigen Energien im Bereich von 100eV werden die Atome
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als harte Kugeln behandelt. Aufgrund der endlichen Atomradien ist L, dann geringer
als die interatomaren Abstdnde. Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Stofiparameter im
Bereich [p,p + dp| wird durch den differentiellen Streuquerschnitt bestimmt, was bei
der Ermittlung des Stoparameters durch das Zufallsverfahren beriicksichtigt wird. Die
Wahrscheinlichkeit fiir den azimutalen Streuwinkel ¢ ist hingegen fiir alle Winkel gleich.
Nuklearer und elektronischer Energieverlust werden als unabhéngig voneinander ange-
sehen, wodurch das Ion diskrete Energiebetréige bei den Stéflen verliert und dazwischen
kontinuierlich Energie durch elektronische Wechselwirkungen abgibt. Als Wechselwir-
kungspotential fiir Kernstéfle wird das oben eingefiihrte Universalpotential verwendet,
und der elektronische Energieverlust geméfl dem oben beschriebenen Formalismus be-
rechnet. Richtungsdnderungen erleidet das Ion lediglich durch bindre Kernstofle, d.h. es
bewegt sich zwischen zwei Stofen geradlinig weiter. Die Bewegung des lons wird so lange
verfolgt, bis seine Energie unter einen vorher definierten Schwellenwert, die sogenannte
Verlagerungsenergie Ep, fillt oder das Target in Transmission oder Reflexion verlafit.
Das bisher gesagte gilt auch fiir alle angestoflenen Targetatome. Damit ein Atom die
als eben angesehene Targetoberfliche verlassen kann, mufl die Vertikalkomponente der
kinetischen Energie mindestens so grofl sein wie die Oberflichenbindungsenergie Esg.
Austrittsrichtung, Energie und letzte Position zerstdubter Atome werden gespeichert, so
daf} auch deren Winkel-, Energie- und Tiefenverteilung berechnet werden kann.
Wichtig fiir verlalliche Simulationsergebnisse ist die geeignete Wahl der Eingangspara-
meter, z.B. Verlagerungs- , Gitterbindungs- und Oberflichenbindungsenergie. Ein geeig-
neter Wert fiir Fgp ist die Sublimationsenergie (typ. einige eV') [13,47]. Die Gitterbin-
dungsenergie kann fiir die meisten Elemente aus Tabellen entnommen werden und ist oft
von derselben Groflenordnung wie Egp. Die Verlagerungsenergie liegt im Bereich von
ca. 20eV und bezeichnet die Mindestenergie, die auf ein Targetatom iibertragen werden
muf}, um eine Rekombination des angestofienen Atoms mit der zugehorigen Leerstelle zu
verhindern, d.h. es dauerhaft von seinem Gitterplatz zu entfernen.

Im Prinzip gelten fiir diese Programme dieselben Einschréinkungen wie fiir die Sigmund-
Theorie. Die Verwendung des besser angepafiten Universalpotentials und Beriicksichti-
gung des elektronischen Energieverlustes erweitern ihre Anwendbarkeit jedoch auch auf
hohe, nichtrelativistische Projektilenergien, sofern weitere elektronische Effekte bei der
Zerstaubung (wie sie spéter beschrieben werden) keine Rolle spielen. Spike-Effekte wer-
den auch hier nicht beriicksichtigt. Eine ausfiihrliche Diskussion dieser und einer Reihe

anderer Simulationsprogramme ist in Ref. [47,128] zu finden.
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2.3 Die elektronische Zerstidubung

Im Energiebereich unserer Experimente (0.43-1.69%), in dem der elektronische den
nuklearen Energieverlust um 2 Grofilenordnungen iibersteigt (vgl. Abb. 1.1), treten ins-
besondere bei der Zerstaubung von Isolatoren neue Effekte auf, die durch elastische Stofe
nicht mehr erklart werden konnen. Die Ausbeuten folgen nicht mehr dem nuklearen, son-
dern sind abh#ngig vom elektronischen Energieverlust (Y ~ (%£)2=*) und 10? — 10° mal
hoher als von der Kaskadenzerstidubung erwartet. Dieses Phinomen wird als elektro-
nische Zerstdubung bezeichnet. Sie wurde erst Anfang der 70er Jahre entdeckt [1] und
seither hauptsiichlich an Isolatoren untersucht. Dabei zeigte sich eine weitere wichtige
Eigenschaft: die Abhéngigkeit der Ausbeuten vom Anfangsladungszustand der Projek-
tile. Unterhalb des Ladungsgleichgewichts qge des Projektils im Target gibt es eine
lineare Abhingigkeit von der Projektilladung ¢, wihrend bei Uberschreitung von gg¢ €i-
ne Proportionalitiit zu ¢* gefunden wurde [10,97,123]. Weitere, fiir diese Arbeit wichtige
Eigenschaften sind die Abhéngigkeit von der Projektilgeschwindigkeit bei gleichem elek-
tronischen Energieverlust (hohere Ausbeuten bei geringerer Geschwindigkeit) und eine
materialspezifische S.-Schwelle, die erst iiberschritten werden muf}, um einen elektroni-
schen Einfluf} auf die Zerstdubung zu erhalten [85]. Bei Metallen wurden solche Effekte
bislang nicht beobachtet und sogar fiir unmoglich gehalten.

Die Ausbildung permanenter Kernspuren aufgrund des hohen elektronischen Energiever-
lustes hochenergetischer Projektile ist ein verwandtes Phinomen, das bereits seit Ende
der 50er Jahre bekannt ist [104]. Dabei handelt es sich im allgemeinen um zylindri-
sche, amorphisierte Bereiche entlang der Projektilbahnen, die z.B. durch Atzen sichtbar
gemacht werden konnen. Nachdem sie lange Zeit nur in Isolatoren beobachtet worden
waren, konnten Kernspuren vor wenigen Jahren auch in reinen Metallen (7% und Zr)
nachgewiesen werden [34,36,46]. Diese Kernspuren unterscheiden sich von denen in
Isolatoren, da es sich nach wie vor um kristallines Material handelt, welches jedoch ei-
ne erhohte Storstellenkonzentration aufweist. Untersuchungen der letzten Jahre zeigten
gewisse Parallelen zur elektronischen Zerstdubung auf. So nimmt der Kernspurradius
(typ. einige nm) mit steigendem S, zu [46,56,73,112]. Es gibt einen Geschwindigkeits-
effekt (geringere Radien bei hoherer Geschwindigkeit) [119], und eine materialspezifische
Se-Schwelle fiir das Auftreten von Kernspuren [46,56,84,112].
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2.3.1 Erklirungsmodelle zu elektronischen Effekten

Die Modelle wurden urspriinglich entwickelt, um die Bildung der Kernspuren zu erkléren,
fanden spéter jedoch auch Anwendung fiir die elektronische Zerstdubung, weil dieselben
physikalischen Prozesse fiir beide Erscheinungen verantwortlich gemacht werden. Bevor
darauf ndher eingegangen wird, ist eine grundsétzliche Vorbemerkung nétig. Bislang ist
es mit keinem Modell méglich, die mikroskopischen Vorgénge in Festkorpern bei Bestrah-
lung mit hochenergetischen Ionen umfassend zu beschreiben und daraus die Wirkungen
auf den Festkorper allgemein abzuleiten. Es handelt sich meist um phanomenologische
Modelle. Lediglich in einigen Einzelfillen, wenn bestimmte physikalische Prozesse (z.B.
Anregung in antibindende Zustéinde) dominant werden, kénnen die beobachteten Phiino-
mene erklart werden.

Das historisch Erste war das Thermal-Spike Modell, vorgeschlagen von Desauer [38] und
iiberarbeitet von Seitz und Koehler [98]. Das Zweite war die Coulomb-Explosion, vorge-
schlagen von Fleisher et al. [52]. Dies sind die beiden wichtigsten konkurrierenden Mo-
delle zur Erkldrung elektronischer Effekte, die auf alle Materialklassen anwendbar sind.
Andere Modelle sind meist auf bestimmte Materialien oder materialspezifische Prozesse
beschréinkt, z.B. die Besetzung antibindender Zustdnde, wodurch es zur Dekomposition
und damit zum Zerstduben des Targets kommen kann. Dies ist z.B. bei bestimmten
Halbleitern und gefrorenen Gasen der Fall [95,105]. Es gibt auch kombinierte Modelle,
welche z.B. eine Thermalisierung der Coulomb-Energie zu einem Thermal-Spike durch
Mehrfachsté8e annehmen [96] und Variationen der einzelnen Modelle, welche bestimmte
Prozesse (z.B. Auger-Abregung) nach Ionisierung der inneren Schalen fiir die Wirkung

der Coulomb-Explosion verantwortlich machen [111].

2.3.1.1 Die Coulomb-Explosion

Bei der Coulomb-Explosion wird ein zylindrischer Bereich des Targets entlang der Ionen-
bahn innerhalb der Durchflugzeit von ca. 10165 ionisiert. Nach 10~ —10"1%s haben die
positiv geladenen Atome durch die Coulomb-Abstoflung so viel kinetische Energie gewon-
nen, daf} sie ihre Gitterpléitze verlassen konnen. Voraussetzung dafiir ist eine geniigend
lange Lebensdauer des ionisierten Zustands und damit eine geringe Mobilitdt der freien
Elektronen. Deswegen werden Metalle in diesem Modell als unempfindlich und Isolato-
ren als empfindlich auf elektronische Anregung eingestuft. Von Dunlop et al. [45] wurde
eine Erweiterung vorgeschlagen, welche auch fiir Metalle eine Materialschidigung durch
die Coulomb-Abstofung voraussagt. Dabei wird fiir eine Zeit unter 107 '°s eine kollek-
tive Wirkung der Coulombkraft angenommen, bis die Raumladung kompensiert wird.

Dadurch sollen ,,weiche Moden“ des Phononenspektrums im Atomgitter angeregt wer-
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den, welche einer unkorrelierten Bewegung der Nachbaratome entsprechen, wodurch die
Coulomb-Abstolung direkt Energie auf die einzelnen Atome iibertragen kann. Wichtig
ist auch, dafl der einzelne Energieiibertrag die Verlagerungsenergie nicht i{iberschreiten
muf}, da diese nur fiir ein einzelnes Atom in einem perfekten Gitter und nicht fiir kol-
lektive Anregung gilt. Allerdings ist auch dieses erweiterte Modell nicht in der Lage,

quantitative Voraussagen fiir verschiedene Materialien zu machen.

2.3.1.2 Das Thermal-Spike Modell

Bei Bestrahlung mit hochenergetischen schweren Ionen wird der groite Teil der Energie
(> 99%) im Elektronensystem deponiert. Das fithrt zusammen mit der kurzen Zeit von
ca. 1071%s, in der das Ion die Energie abgibt, entlang der Ionenspur zu einem heiflen
Elektronensystem in einem nach wie vor kalten Atomgitter. Beim sogenannten Thermal-
Spike Modell wird angenommen, daf} diese Energie anschlieBend durch Elektron-Phonon-
Wechselwirkungen auf das Gitter iibertragen wird, wodurch dessen Temperatur steigt.
Abhéngig von der Stirke der Kopplung und thermischen Materialparametern kann es zu
einem lokalen Aufschmelzen oder gar Verdampfen des Targets, also einem Thermal-Spike
(TS) entlang der Tonenspur kommen. Mefbare Folgen sind z.B. permanente Kernspuren
oder elektronisches Zerstduben.

Die nun folgende Ableitung des Thermal-Spike Modells geschieht in Anlehnung an die
Referenzen [44,113,118]. Die schnelle Energiedeposition bewirkt ein quasi gleichzeiti-
ges Aufheizen der Elektronen entlang der lonentrajektorie. Die Warmeableitung erfolgt
daher vor allem in radialer Richtung, da entlang der Trajektorie iiberall dieselbe Tempe-
ratur herrscht. Das erlaubt eine vereinfachte Beschreibung in Zylindersymmetrie, wobei
axiale Effekte an der Oberfliche vernachlissigt werden. Bei der Diskussion der Ergeb-
nisse wird auf mogliche Auswirkungen dieser Ndherung noch eingegangen. In Abb. 2.1
sind die beiden Systeme in Zylindersymmetrie schematisch dargestellt, wobei die Ionen-
trajektorie die x-Achse kennzeichnet.

Der Energietransport im elektronischen und atomaren System kann aus folgenden Vor-
stellungen abgeleitet werden. FEin Zylinder eines Systems im Abstand r zur Trajek-
torie ist durch seine spezifische Wirmekapazitit C' und seine Wéarmeleitfihigkeit K
bei der Temperatur 7" charakterisiert. Fiir die zeitliche Entwicklung der Energie gilt:
% =C %QWT‘de.I. Diese Energieinderung erfolgt aufgrund der vom ITon am Ort r zur
Zeit t deponierten Energiedichte A(r,t), der Warmeleitung durch die Flichen dS; (a)
und dS; (b) sowie der Kopplung zwischen beiden Systemen g - (T.(r) — Ty(r)). Mit

dem Fluf} der thermischen Energie (Energie, die pro Zeit durch die Fliche dS fliefit)

dE

sas = K % kann die rdumliche und zeitliche Temperaturentwicklung im Elektronen-
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dS4=2n(i-1)dr dx
dS, =27 idr dx

Atomgitter

Trajektorie des lons

Abbildung 2.1: Schema des Energietransports in beiden Teilsystemen und zwischen dem
Elektronengas und dem Atomgitter in Zylindersymmetrie [44].

system bzw. Atomgitter durch die folgenden gekoppelten, nichtlinearen Differentialglei-

chungen in Zylindersymmetrie beschrieben werden:

or, 10 oT.,
Celle) 5, = 5, ( K (Te)ﬁ) —g- (T, = T,) + A(r, 1) (2.12)
o, 10 o7,
Cg(Tg)a—tg = ror (TKg(Tg)a—Tg> +9-(T. —Ty) (2.13)

Mit dem Index . bzw. , werden die Eigenschaften des elektronischen bzw. des atomaren
Systems gekennzeichnet. g ist der Kopplungsfaktor zwischen beiden Systemen. Da al-
le Parameter temperaturabhéngig sind, konnen die Gleichungen nur numerisch gelost
werden. Noch ein Wort zur Elektronentemperatur: aufgrund des Pauli-Prinzips kénnen
bei der Temperatur 7, nur Elektronen im Bereich kg7, (kp=Boltzmann Konstante)
unterhalb der Fermienergie Er thermisch angeregt werden und zum Energieaustausch
beitragen. Der daraus resultierenden Verbreiterung der Fermikante kann dann eine Tem-
peratur zugeordnet werden. Die sogenannte Fermitemperatur Tr = Er/kp (z.B. fiir Au:
6.4-10*K) ist nur eine formal definierte Gréfie und nicht die Temperatur der quasifreien

Elektronen.
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Im folgenden soll ein Uberblick gegeben werden, in welcher Weise die Parameter aus
obigen Gleichungen in dem von Toulemonde et al. [113,118] entwickelten Simulations-
programm beriicksichtigt werden, das in dieser Arbeit zur Berechnung der nichtlinearen
Ausbeuten verwendet wurde. Als erstes wird der Quellterm A(r,t) diskutiert, der den

zeitlichen und rdaumlichen Verlauf der Energiedeposition beschreibt:

A(r,t) = (Z—f)e -G(t)F(r) wobei /::) /:OOA(T, t)2nrdrdt = (2—5)6 (2.14)
Die unmittelbar nach der Energiedeposition stattfindenden Elektron-Elektron-Wechsel-
wirkungen, die zu einer Thermalisierung der Anfangs erzeugten hochenergetischen Elek-
tronen fiihren, werden durch das Programm nicht simuliert. Vielmehr wird angenommen,
daf} die Elektronen sich sofort im thermischen Gleichgewicht befinden. Um die dafiir
nétige Thermalisierungszeit ty &~ 1071%s [58] und die Temperaturentwicklung zu beriick-
sichtigen, wird die Energiedeposition iiber diesen Zeitraum mit einer Gauss-Funktion
beschrieben: G(t) ~ exp(—(t — t0)?/2t3), mit G(¢t) = 0 fiir ¢ ¢ [0, 2ty]. Die rdumliche
Verteilung F'(r) wird durch eine Anpassung an Ergebnisse aus Monte-Carlo-Simulationen
gemifl Waligorski et al. [117] beschrieben: F(r) ~ r~'exp(—r/ry). Der Radius ry des
Zylinders, in dem 66% der Energie auf die Elektronen iibertragen wird, ist geschwin-
digkeitsabhéingig (z.B. 3nm bzw. 12nm fir 32 bzw. 202X Pp-lIonen [115]). Auf
diese Weise ist der bereits mehrfach erwéhnte Geschwindigkeitseffekt erklérbar, da bei
hohen Energien die mittlere Reichweite der Elektronen gréfier und damit die deponierte
Energiedichte geringer ist.
Die spezifische Wirme und die Wérmeleitfihigkeit des Kristallgitters kann je nach ver-
wendetem Material aus entsprechenden Tabellen entnommen werden, wohingegen C., fiir
die Elektronen mit der Theorie des quasifreien Elektronengases bestimmt wird. Unter-
halb der Fermitemperatur T} folgt C. einem linearen Gesetz (C, = m2kpn,T,/2Tr: n, ist
die Anzahldichte quasifreier Elektronen) und ist oberhalb davon konstant (C, = %ane).
Die Wirmeleitfihigkeit der Elektronen K,(7,) wurde aus der thermischen Diffusivitit
D.(T,) = K.(T.)/C.(T.) von Gold skaliert [42].
Der wesentliche Mechanismus bei der Elektron-Phonon Kopplung wird durch das Phéno-
men der lokalen Polarisierung beschrieben. Aufgrund der Gitterschwingungen (Phono-
nen) befinden sich die Atome i.a. auflerhalb ihrer Gleichgewichtslage. Dadurch entsteht
eine lokale Polarisierung P, die ein lokales elektrisches Feld E induziert, welches auf die
Elektronen die Kraft F' = —eE ausiibt. Eine vollsténdige Behandlung dieser Wechsel-
wirkung erfordert die Beriicksichtigung der Besetzungszahl Fj, der Elektronen (Energie
Ey = h’k?/2m,: m, ist die Elektronenmasse) sowie der Besetzungszahl N, der Phono-

nen (Energie fw,: ¢ ist der Wellenvektor des Phonons). Aus der Impulserhaltung folgt,
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daB ein Elektron mit dem Wellenvektor % durch Absorption (/; +7=F ) oder Emis-
sion (I; =K+ ¢) eines Phonons in den Endzustand K iibergehen kann. Die dadurch
verursachte Anderung der Besetzungszahlen 0F, /0t bzw. ON,/0t kann mit den Bloch-
Boltzmann-Peierls Gleichungen bei bekannten Anfangsverteilungen berechnet werden [2].
Von Kaganov et al. [69] wurde gezeigt, da8 ON,/0t als Funktion der Elektronen- und
Gittertemperatur ausgedriickt werden kann. Der Energieaustausch zwischen Elektronen
und Phononen in einem Volumen V' wird durch Integration iiber die Besetztungsidnde-
rung aller Phononenzustidnde beschrieben:

V ON,
E., = (2w)3/p(wq)a—tqhwqdwq (2.15)

p(wy) ~ wg ist die Zustandsdichte der w,-Zustdnde. Fiir hohe Elektronentemperaturen

T, >> Tp (Tp ist die Debye-Temperatur) 1a8t sich Gleichung 2.15 durch g - (T, — Tj),

mit folgendem Ausdruck fiir die Kopplungskonstante g, nédhern:

_ TPMenev?
 67(T0)T.
T (T,) ist die mittlere Stofizeit der Elektronen mit Gitteratomen bei T, und vy = kgTp/
R(67%n,)'/? die Schallgeschwindigkeit im Metall (n, ist die Anzahldichte der Gitterato-

me). Da die direkte Bestimmung von 7.(7,) sehr schwierig ist, kann 7, mit dem Ohm-

9 (2.16)

schen Gesetz (0, = n.e’r./m.) auf die elektrische Leitfihigkeit o, zuriickgefiihrt werden:
g = (mneev,)?/60,T,. Mit der Definition der Lorenz-Zahl L und dem Wiedemann-

Franzschen Gesetz, welches die elektrische mit der Warmeleitfahigkeit verkniipft:

2 (B\? K,
L:%(f) = (2.17)

erhilt man fiir g folgende Ausdriicke:

_ 71-4(an@“5)2 baw 74(]53”6”8)2

g = T RBTeYs) 2.1
18Lo,T, 97 18K, (T)) (2.18)

Ahnliche Modelle wurden zur Beschreibung von fs-Laserexperimenten entwickelt, dort
auch Zwei-Temperatur-Modelle genannt. Bei Bestrahlung eines Metalls mit sehr kurzen,
intensiven Laserpulsen (= 100fs) erfolgt ebenfalls eine starke Anregung der Elektronen,
die anschliefend thermalisieren und durch Elektron-Phonon-Wechselwirkungen das Git-
ter aufheizen [2,28,49,55,63,94,108]. Dies erlaubt den Vergleich von berechneten mit
experimentell in fs-Laserexperimenten gemessenen g-Werten. Dabei zeigt sich, dafl mit
den Gleichungen 2.18 lediglich die Gréfienordnung von g abgeschétzt werden kann [42].

Bei Simulationen wird g daher als freier Parameter verwendet, um die experimentellen
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Ergebnisse anzupassen und daraus seinen Wert zu bestimmen. Aus den Gleichungen 2.18
ist zu erkennen, daf} die Anzahldichte quasifreier Elektronen der einzige freie Parameter

ist, der angepafit werden kann. Fiir die hier verwendeten Metalle gilt n, ~ 2n, [4].

Somit bestimmen zwei physikalische Grofien die Empfindlichkeit auf elektronische Anre-
gungen: zum einen die Stérke der Kopplung zwischen beiden Systemen und zum anderen
die Schmelztemperatur bzw. Verdampfungstemperatur. Je stirker die Kopplung und je
niedriger der Schmelz- oder Verdampfungspunkt, desto wahrscheinlicher ist das Material
empfindlich auf elektronische Anregung. Der Schwelleneffekt, der bisher noch nicht dis-
kutiert wurde, wird im Rahmen dieses Modells dadurch erklirt, dal es zur Ausbildung
von Kernspuren erst dann kommen kann, wenn die Schmelztemperatur iiberschritten
wird. Analog ist fiir ein elektronisches Zerstiuben die Uberschreitung der Verdamp-
fungstemperatur notwendig. Der dazu mindestens benétigte elektronische Energiever-
lust wird als Energieverlustschwelle bezeichnet.

Die Stérken des Modells liegen in der Verwendung leicht zuginglicher makroskopischer
Festkorpereigenschaften, die es ermoglichen die Temperaturentwicklung auf mikroskopi-
scher Skala zu berechnen. Problematisch ist jedoch, daf} letztlich unbekannt ist, inwie-
weit diese makroskopischen Eigenschaften unter solch extremen Bedingungen noch giiltig
sind. Es kann innerhalb sehr kurzer Zeit (ca. 107'3s) zur Aufheizung des Gitters bis
weit iiber die Verdampfungstemperatur kommen, oberhalb der die thermischen Eigen-
schaften nur ungenau oder gar nicht bekannt sind. Diese Bedingungen kénnen kurzfristig
auch einen starken Druckanstieg entlang der Ionenspur bewirken, dessen Auswirkungen
auf obige Parameter ebenfalls nicht klar sind. Trotzdem konnte der Geschwindigkeits-
effekt und das Schwellenverhalten erkldrt werden. Zudem wurde fiir viele Materialien
(Isolatoren und Metalle) eine gute Ubereinstimmung mit gemessenen Kernspuren er-
zielt [33,42,43,84-87,113-115,118,119].



Kapitel 3

Durchfiihrung der Experimente

3.1 Messung von Zerstidubungsausbeuten

Zur Bestimmung der Zerstdubungsausbeute miissen zwei Gréflen bekannt sein: die Be-
strahlungsdosis, also die Anzahl eingeschossener Projektile, und die Zahl der zerstdubten
Targetatome. Die Bestimmung der Bestrahlungsdosis durch Stromintegration sollte im
Prinzip sehr einfach sein, da meist lonen mit einem definierten Ladungszustand ver-
wendet werden. Die Emission von Sekundérelektronen durch die Bestrahlung kann die
Dosismessung jedoch erheblich verfilschen. Um das zu vermeiden, miissen sie durch eine
entsprechende Gegenspannung am Verlassen des Targets gehindert werden. Falls das
nicht mdglich ist, kann die Dosisbestimmung auch durch eine periodische Strahlstrom-
messung vor dem Target mit einem Faradaybecher erfolgen. Zur indirekten Dosisbe-
stimmung kénnen verschiedene Sekundireffekte verwendet werden, z.B. Sekundirelek-
tronenemission oder gestreute Ionen, die aber unter Umstidnden mittels Faradaybecher
geeicht werden miissen.

Zur Bestimmung der Anzahl zerstdubter Targetatome gibt es mehrere Moglichkeiten.
Die klassische Methode im kel -Bereich ist die Messung der Massenabnahme durch Wie-
gen des Targets vor und nach der Bestrahlung. Ein moégliches Problem ist die Unkenntnis
der Anzahl implantierter Projektile, wodurch die Massenmessung verfilscht werden kann.
Wenn die Messung auflerhalb der Vakuumkammer stattfindet, konnen auch Mefifehler
aufgrund von Oxidation auftreten. Eine andere Moglichkeit ist die Massenmessung im
Vakuum mit einem Schwingquarz, auf dem das Target aufgedampft wird und dessen
Resonanzfrequenz sich mit der Masse dndert. Die Messung des Zerstdubungskraters mit
einem Profilometer ist eine weitere Moglichkeit, um die Massenabnahme zu ermitteln.
Hier kann das Problem auftreten, dafl die Dickenabnahme nicht ausschliefllich von den

zerstaubten Teilchen herriihrt, d.h. durch Strahlenschidigung kann eine Ausdehnung
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oder bei amorphen Materialien auch eine Kompaktierung erfolgen [13]. Es gibt auch
dynamische Methoden, wie z.B. die Messung zerstdubter Ionen mit einem Massenspek-
trometer oder anderen lonendetektoren. Die Hauptschwierigkeit hierbei ist die meist
unbekannte lonisierungswahrscheinlichkeit, die deutlich unter 10% (oft sogar 1%) liegt,
so dafl nur Ionenausbeuten und nicht totale Zerstdubungsausbeuten gemessen werden.
Mittels einer relativ aufwendigen resonanten Laserionisation der Neutralatome kann die-
ser Nachteil jedoch ausgeglichen werden [70].

Typischerweise schwankt die Reproduzierbarkeit und damit Genauigkeit der gemessenen
Ausbeuten mit diesen Methoden um einen Faktor 2, manchmal sogar mehr [13,48]. Ver-
antwortlich dafiir sind vor allem die hohen Fluenzen (10'®—10?2£225) die fiir diese Expe-
rimente verwendet werden miissen, wodurch das Targetmaterial teilweise stark verdndert
wird. Es kann bei Mehrkomponententargets zur stochiometrischen Verschiebung kom-
men und allgemein zu einer starken Aufrauhung der Targetoberflichen. Letzteres kann

die gemessenen Ausbeuten wesentlich beeinflussen [14].

Strahl
(230MeV Au)

Auffanger
(hochreiner
Si-Wafer)

Abbildung 3.1: MeBigeometrie fiir die Kollektortechnik.

Die in dieser Arbeit verwendete Auffinger- oder Kollektortechnik (Catchertechnik) ist in
Abb. 3.1 schematisch dargestellt. Das Target wird unter einem schrigen Einfallswinkel
bestrahlt, und ein definierter Teil der zerstaubten Atome auf einem hochreinen Auffinger
(Catcher) gesammelt und nachtréglich mit verschiedenen Analysemethoden elementspe-
zifisch nachgewiesen. Fiir die Berechnung der totalen Ausbeuten ist bei dieser Technik
daher die Kenntnis der Winkelverteilung der zerstdubten Atome notwendig. Es werden
sowohl Neutralteilchen als auch Ionen aufgefangen und Probleme wegen implantierten
Materials oder Oxidation werden vermieden. Wenn ausreichend empfindliche Analyse-
methoden zur Verfiigung stehen, sind Messungen mit sehr geringen Bestrahlungsfluenzen

(10" — 10'5122¢n) mpglich, die den zusétzlichen Vorteil bieten, da Targetverénderun-



22 Voraussetzungen fiir hochenergetische Zerstidubungsexperimente

gen minimiert werden. Der unbekannte Haftkoeffizient zerstdubter Teilchen auf dem
Auffanger und die Moglichkeit der Zerstdubung bereits aufgefangenen Materials durch
nachfolgende Teilchen kénnen jedoch auch hier die gemessenen Ausbeuten verfilschen.
Um dies zu kléren, wurde die Dosisabhingigkeit der Kollektorbedeckung gemessen. Die
Verwendung eines leichten Kollektormaterials (C-, Al-Folie oder Si-Wafer) 148t aus ki-
nematischen Griinden eine direkte Riickstreuung von aufgefangenen Atomen schwere-
rer Elemente nicht zu, lediglich durch Mehrfachstreuung konnen diese reflektiert wer-
den. Experimente zeigten unter obigen Voraussetzungen jedoch Haftkoeffizienten von
ca. 0.98 [79], so dafl Mehrfachstreuung vernachlissigbar ist und tatséchlich nahezu alle

Teilchen auf dem Kollektor verbleiben.

3.2 Voraussetzungen fiir hochenergetische Zerstiu-

bungsexperimente

Wie bereits in der Einleitung dargelegt wurde, sind saubere, wohldefinierte Targetober-
flichen eine wesentliche Voraussetzung zur Durchfiihrung korrekter Zerstdubungsmes-
sungen. Bei Experimenten mit niederenergetischen Ionen werden die Targetoberflichen
typischerweise durch den lonenstrahl selbst dynamisch sauber gehalten. Eine einfache

Abschétzung zeigt, dafl mit iiblichen Strémen im pA- bis mA-Bereich ein Fluf§ von

10'6 onen Jojcht erreichbar ist. Bei einem iiblichen Hochvakuum von 10~%mbar betrigt
cm=-s
die Adsorptionsrate aus dem Restgas ca. 1019421 55 daf bei Ausbeuten von 1-104temen
g cm2-s Ion

eine Selbstreinigung gut moglich ist.

Experimente mit hochenergetischen Schwerionen sind jedoch Beschrinkungen unterwor-
fen, die eine Selbstreinigung nicht erlauben. Zum einen kénnen Tandem-Beschleuniger
Schwerionenstréome von maximal einigen Partikel-nA (pnA) liefern, entsprechend einem
Ionenfluff von typischerweise nur 10™1%%¢%  Zym anderen wiirden bei Projektilener-
gien von einigen 100M eV aufgrund des hohen Energieverlustes (z.B. 29’:;”—77‘1/ bei 230MeV
Au — Ti) und Stromen im ppA-Bereich so hohe Energiedichten im Target erzeugt
(> 20§n—W2), dafi das Target aufschmelzen und verdampfen wiirde. Aufgrund der gerin-
gen nuklearen Ausbeuten - sofern es keine elektronischen Effekte gibt, welche die Aus-
beuten wesentlich erhéhen - ist es also nicht mdglich, den Ionenstrahl gleichzeitig zur
Targetreinigung zu verwenden. Daher sind UHV-Bedingungen zwingend geboten, um
den Partialdruck C- und O-haltiger Gase und damit die Adsorptionsrate zu reduzieren,
damit eine unmittelbar vor dem Experiment in-situ gereinigte Oberfliche wihrend der
Messung ausreichend sauber bleibt. Unter diesen Umstdnden ist es auch sehr wichtig,

die Targetoberfliche wihrend des gesamten Experiments zu kontrollieren.
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Die geringe Gesamtdosis hat auch erhebliche Konsequenzen fiir den Nachweis der aufge-

fangenen Atome, wie die folgende Abschétzung am Beispiel von 230MeV Au — T'i zeigt.

(10 Au—Ionen

Bei einer nuklearen Ausbeute Y,, = 1, einem typischen Projektilstrom von 1 .

und einer Bestrahlungsdauer von 3 Stunden werden insgesamt nur ca. 10 Ti-Atome
zerstiubt. So geringe Materialmengen erfordern entsprechend saubere Auffinger und
den Einsatz sehr empfindlicher Analysetechniken.

Dies zeigt, dafl Zerstdubungsexperimente mit hochenergetischen schweren Ionen sehr viel
hohere Anforderungen an das Vakuumsystem, die Nachweistechnik und die Sauberkeit

von Target und Kollektor stellen als Experimente im keV -Bereich.

3.3 Die UHV-Anlage

Als erstes muf3te gewihrleistet sein, dafl UHV-Bedingungen mit Strahl am Target moglich
waren. Das bedeutete zum einen, dafl alle Komponenten bis ca. 300°C ausheizbar
sein muflten, d.h. ausschliefllich CF-Metalldichtungen und Keramikisolierungen (fiir
stromfiihrende Teile) verwendet wurden. Ebenso mufiten 6l- und fettfreie Pumpsyste-
me eingesetzt werden. Da im Strahlrohrsystem ein typisches Vakuum von 10~"mbar
herrschte, waren differentielle Pumpstufen nétig, um den Druck stufenweise auf UHV-
Bedingungen zu reduzieren. Die Kammer selbst mufite eine in-situ Reinigung der Targets
erlauben und auch eine in-situ Targetanalyse wihrend der Zerstdubung. Um die Kol-
lektoren vor Kontaminationen aus dem Restgas, z.B. beim Reinigen der Targets oder
vor Ubersprechen zwischen den einzelnen Messungen zu schiitzen, mufiten sie gegen-
einander und gegen den Rest der Kammer abgeschirmt sein. Ein Offnen der Kammer
wiahrend einer Strahlzeit zum Austausch der Auffinger oder Targets war nicht méglich,
da zum Erreichen von UHV-Bedingungen ein Ausheizvorgang von mehrere Tagen Dau-
er erforderlich war. Mit einem Schleusensystem wire ein Austausch unter den gege-
benen Voraussetzungen ebenfalls sehr schwierig, so dafl mdoglichst viele Auffinger und
Targets untergebracht werden mufiten. Um eine Strahlstromeichung und damit exakte
Dosismessung zu ermdglichen, sollte die UHV-Kammer auch einen Faradaybecher mit

Sekundirelektronensuppression enthalten.

3.3.1 Das Vakuumsystem

Das Vakuumsystem wurde aus drei Komponenten aufgebaut: zwei differentiellen Pump-
stufen mit je einer Kryo- und einer Turbomolekularpumpe und der UHV-Kammer mit

einer Turbo- und einer 7Ti-Sublimationspumpe. Die Pumpstufen waren untereinander
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und vom Strahlrohr durch HV-Schieber, und die UHV-Kammer von der zweiten Pump-
stufe durch einen UHV-Ganzmetallschieber abgetrennt. Ein Schema des Aufbaus ist in
der oberen Hilfte von Abb. 3.2 zu sehen.

Die erste Pumpstufe enthielt eine 1500//s Kryopumpe, withrend die zweite Stufe, basie-
rend auf einer 500//s Kryopumpe, mit einer speziell fiir dies Experiment entwickelten
Kryofalle ausgestattet wurde. Sie bestand aus einem konzentrisch zur Strahlachse ju-
stierten C'u-Zylinder mit mehreren Lochblenden von 18-25mm Durchmesser. Der Zylin-
der war innen mit Aktivkohle beschichtet, um eine hohe Pumpleistung zu ermdoglichen,
wahrend er auflen poliert war, um die Absorption der Umgebungswéirme zu reduzie-
ren. Er war durch einen C'u-Stempel mit der 20 K-Stufe eines CRYOGEN-Kiihlsystems
R210 [78] verbunden (Kiihlleistung ca. 2W bei 20K). Zur Isolierung gegen die Umge-
bungswirme waren alle 20 K-Teile von einer ebenfalls polierten Stahlabschirmung umge-
ben, die an die 80K -Stufe des Kiihlsystems angeschlossen war. Die Turbopumpen beider
Stufen waren olgelagert und dienten daher nur der Erzeugung eines guten Hochvakuums
(ca. 10~®mbar) fiir die Inbetriebnahme der Kryopumpen. Hatten diese ihre Arbeitstem-
peratur erreicht, wurden die Schieber vor den Turbopumpen geschlossen.

Die Offnung zwischen zweiter Pumpstufe und UHV-Kammer wurde durch eine Loch-
blende auf 10mm Durchmesser reduziert, um das differentielle Pumpen zu unterstiitzen.
Die UHV-Kammer selbst war mit einem 6lfreien Pumpsystem ausgestattet, bestehend
aus einer Membran-Vorpumpe, einer magnetgelagerten 520//s Turbo-Pumpe und einer
Ti-Sublimationspumpe. Dadurch wurde eine Kontamination der Kammer durch Ol- und
Fettddmpfe vollstindig vermieden.

Zum Ausheizen der UHV-Kammer und der Pumpstufen wurden diese mit Heizbindern
umwickelt und in mehreren Lagen Al-Folie verpackt, um eine homogene Temperaturver-
teilung zu gewédhrleisten. Zusétzlich waren in die UHV-Kammer noch zwei Heizlampen
eingebaut (500W in der oberen und 300W in der unteren Hilfte), die ein sehr effektives
und homogenes Heizen der inneren Kammerwinde auf hohe Temperaturen erlaubten,
ohne Flansche und Schieber zu sehr zu erwidrmen. Nach 3-tdgigem Ausheizen der UHV-
Kammer bei 280°C und der beiden Pumpstufen bei 150°C' wurde in der Regel ein Druck
im unteren 10 '!mbar-Bereich erreicht. In Tabelle 3.1 sind die in den verschiedenen
Abschnitten des Vakuumsystems erreichten Vakua aufgelistet.

Die Restgasanalyse wihrend der Experimente mit einem HIDEN HALO 201 Quadrupol-
Massenspektrometer (sieche Abb. 3.3) zeigte, dafi die Hauptkomponente Wasserstoff
war, wihrend die Partialdriicke der kritischen Komponenten H>O und C'O im mittleren
10~"mbar-Bereich lagen. Die Partialdriicke von O und OH waren noch niedriger und
Oy nicht mehr nachweisbar. Dabei ist davon auszugehen, dafl sowohl H als auch O und

OH am Filament des Spektrometers durch Spaltung von Hy bzw. Hs0O entstanden.
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Abbildung 3.2: Schemazeichnung der UHV-Anlage. In der oberen Bildhilfte sind die beiden
differentiellen Pumpstufen sowie die UHV-Kammer zu sehen. In der unteren Bildhilfte sind
die Details der UHV-Kammer vergroflert dargestellt. Eine Besonderheit ist die UHV-taugliche
Tonisationskammer zur in-situ Analyse der Targetoberflichen mit einem differentiell gepumpten
Mylar-Doppelfenster.
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MeBort Druck bei geschlossenen Schiebern | Druck mit Strahl am Target
Strahlrohr 5-107% — 110" "mbar 1-1077 —5-10 "mbar
diff. Stufe I 1-107% = 5-10 mbar 1-10°% —=3-10 ®mbar
diff. Stufe II 3-1071°—5-10 Ombar 1-107% = 3-10 *mbar
UHV-Kammer 1-107% —2- 10" Ymbar 8-107 —5-10"Ombar

Tabelle 3.1: Typische Vakua in den verschiedenen Komponenten des Vakuumsystems, die bei
den Experimenten erreicht wurden.

CcO

Partialdruck [mbar]

CO,

0 10 20 30 40 50
Masse [amu]

Abbildung 3.3: Partialdriicke des Restgases wiithrend eines Experiments. Wasserstoff macht
den iiberwiegenden Anteil des Restgases aus. Die kritischen, O-haltigen Gase bewegen sich
wihrend der Zerstdubung im mittleren bis unteren 10~ "' mbar-Bereich. Partialdriicke unterhalb
510 '2mbar liegen im Rauschen des Spektrometers.

In Abb. 3.4 ist der zeitliche Verlauf der Partialdriicke wihrend mehrerer Experimente
iiber einen Zeitraum von 7 Stunden aufgezeichnet. Es war keine Druckdnderung durch
den hochenergetischen Schwerionenstrahl wihrend der gesamten Bestrahlungsdauer mef-
bar. Voraussetzung dafiir war jedoch, dafi die Targets vorher in-situ gereinigt wurden.
War das nicht der Fall, gab es wihrend der ersten Minuten einen deutlichen Anstieg
des Wasserstoff-Patrialdrucks (teilweise bis in den unteren 10~°mbar-Bereich). Damit
war gewihrleistet, dafl iiber einen Zeitraum von mehreren Stunden keine nennenswerte
Adsorption von Sauerstoff und damit keine Bildung von Oxiden stattfand. Das Vakuum-
system erfiillte somit alle Voraussetzungen, um korrekte Zerstdubungsmessungen auch

an stark oxidierenden Metallen durchzufiihren.
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Abbildung 3.4: Zeitlicher Verlauf verschiedener Partialdriicke wiihrend mehrerer Experimente.
Es ist keine Anderung der Partialdriicke des Restgases durch die Bestrahlung der Targets zu
sehen, wenn sie vorher in-situ im UHV gereinigt wurden.

3.3.2 Die UHV-Kammer und die in-situ Targetreinigung

Die UHV-Kammer wurde bei der Firma VAb [116] aus V2A-Stahl gefertigt (Flansche in
CF-Norm und Innenflichen mit Glasperlenstrahl gereinigt). In der unteren Hilfte von
Abb. 3.2 ist sie zusammen mit dem Kollektorrad im Detail abgebildet. Der Bestrahlungs-
teil (obere Hilfte) wurde durch einen Zwischenboden vom Reinigungsteil (untere Hélfte)
abgeschirmt. Die untere Kammerhilfte enthielt eine Niederenergie-lonenquelle zur in-
situ Targetreinigung. In der oberen Hélfte befanden sich die Auffinger, ein Quadrupol-
Massenspektrometer zur Restgasanalyse, ein Faradaybecher zur Stromeichung und eine
UHV-taugliche Ionisationskammer zur in-situ ERD-Targetanalyse (Elastic Recoil Detec-
tion) und Dosismessung.

Der Targethalter konnte bis zu 5 verschiedene Targets der Grofle 12 x 12 x 0.5mm?
aufnehmen. In der sechsten Position befand sich immer ein C's/-Kristall, welcher sich
aufgrund seiner Fluoreszenzeigenschaften auch bei geringen Intensitidten zur Strahljustie-
rung und -fokussierung eignet. Die Targetpositionen waren voneinander durch Lamellen
abgeschirmt, um eine gegenseitige Kontamination wihrend der Reinigungsprozedur zu
vermeiden. Mit einer Drehschiebedurchfithrung (Hub 30cm) konnten alle Targets in bei-
den Kammerhélften in Arbeitsposition gebracht werden.

Der Kollektorhalter wurde als Rad konzipiert, wobei 14 der 15 Kollektorpositionen
vollstéindig umschlossen waren, um sowohl deren Kontamination als auch ein Uberspre-

chen zwischen den Experimenten zu verhindern (siche Abb. 3.2). Eine Position war nicht
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nutzbar, da sie immer ungeschiitzt vor der Eintrittsoffnung lag. Auf der Halterriickseite
befand sich eine abnehmbare Blende zum Be- und Entladen der Auffinger durch einen
Kammerflansch. Zur Durchfithrung der Messungen wurde jeweils ein Auffinger vor die
Eintrittsoffnung gedreht. Diese war symmetrisch zur Targetnormalen und erfafite bei ei-
nem Abstand von 19mm zwischen Target und Kollektor einen Winkelbereich von +14°,
definiert durch eine Eintrittsblende. Die Experimentgeometrie war auf einen Einfalls-
winkel der Ionen von 72° zur Targetnormalen festgelegt.

Zur in-situ-Reinigung der Targetoberflichen kam eine Sattelfeld Tonenquelle [8] zum
Einsatz. Sie wurde bei 8kV mit Xe-Gas der Reinheit 99.998% betrieben und erreichte
typischerweise einen Strom von 5 A Xe-Ionen. Wéhrend einer Reinigungsprozedur von
ca. 20min Dauer wurde damit auf einer kreisformigen Fliche von ca. 10mm Durchmes-
ser typisch 20-40nm Targetmaterial entfernt. Um die Aufrauhung der Targetoberflichen
so gering wie mdoglich zu halten, wurden die Targets wahrend der Reinigungsprozedur
auf verschiedene Einfallswinkel gedreht. RKM-Aufnahmen (Raster-Kraft-Mikroskop)
zeigten, dafl die Oberflichenrauhigkeit von polierten Targets (mittlere Rauhigkeit 15-
20nm) durch die Reinigung nicht mefibar vergrofiert wurde. Die Eindringtiefe von 8keV
Xe-Ionen in Festkorpern betriagt etwa 6nm, wodurch deren Implantation nicht ausge-
schlossen ist. Mit der ERD-Analyse war jedoch bis hinab zu Konzentrationen von ca.
0.01At.% kein implantiertes Xe nachweisbar. Wihrend der Prozedur stieg der Druck in
der UHV-Kammer auf einige 10~ °mbar an, fiel jedoch nach Beendigung in weniger als

10min wieder in den 10~ ®mbar-Bereich (Xe unterhalb der Nachweisgrenze).

3.4 Die in-situ ERD-Targetanalyse

3.4.1 Das ERD-Prinzip

Bei der ERD-Methode werden Probenatome durch einen schweren, hochenergetischen
Ionenstrahl elastisch aus der Probe gestreut und in einem geeigneten Detektor nachge-
wiesen. Aus kinematischen Griinden ist die Streuung der Probenatome (Ejektile) nur
in Vorwirtsrichtung moglich, weswegen die verwendete Experimentgeometrie fiir die-
se Methode geeignet ist. Zur quantitativen Analyse sind im wesentlichen drei Griéfien
notwendig: der differentielle ERD-Streuquerschnitt do/dS2, der Energieverlust des Pro-
jektils und des Ejektils im Target und das charakteristische Verhalten des Ejektils im
verwendeten Detektor (AE/Ax in der Ionisationskammer).

Aus Abb. 3.5 ist der Ablauf des Streuprozesses und die dafiir wesentlichen Parameter
zu entnehmen. Beim elastischen Stofl wird auf das Ejektil der Energiebetrag Fy = k- E

iibertragen:
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Abbildung 3.5: Prinzip der ERD-Analyse. Bei der ERD-Methode trifft das Projektil unter
dem Einfallswinkel 9 auf das Target, dringt bis zu einer Tiefe z ein und ubertrigt dort, durch
einen elastischen Stof}, die Energie Eo auf ein Targetatom. Dies wird unter einem Winkel 0 <
90° aus dem Target herausgestreut und in der Ionisationskammer mit der Energie AE + E, st
detektiert. Sowohl Projektil als auch Ejektil verlieren auf ihrem Weg durch das Target Energie
und das Ejektil zusitzlich noch beim Durchdringen der Eintrittsfenster.

k=—"=——""—.cos’f (3.1)

k wird als kinematischer Faktor bezeichnet, M; und E; sind die Massen bzw. Energien
des Projektils bzw. des Probenatoms und € der Streuwinkel im Laborsystem. Der diffe-
rentielle Streuquerschnitt fiir elastische Streuung (reine Coulombstreuung) ist analytisch

berechenbar und lautet im Laborsystem [76]:

d_a(E 9 = 71702 (My + My)]” 1
Q" T | 8meMyE, cos®
Z; sind die Kernladungszahlen des Projektils bzw. Ejektils. Aus diesen Groflen 148t

sich unter Beriicksichtigung der Energieverluste von Projektil und Ejektil die Anzahl

(3.2)

der Targetatome berechnen, die in einem bestimmten Energieintervall liegen und in den
Detektor gestreut werden kénnen. Durch Umrechnung der gemessenen Energieprofile,
z.B. mit KONZERD [17] oder mit Simulationsprogrammen wie RUMP [39,40], lassen
sich Konzentrationstiefenprofile von Verunreinigungen ermitteln. Damit ist eine in-situ
Analyse der Targetoberflichen moglich. Eine ausfiihrliche Beschreibung dieser Methode
ist in Ref. [5-7,110] zu finden.

3.4.2 Die Ionisationskammer

In dieser Arbeit wurde ein Detektorteleskop verwendet, bestehend aus einer A E-Ionisati-
onskammer und einem F,.q-Halbleiterzihler (siehe Abb. 3.6). Als Detektorgas diente
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Abbildung 3.6: Schemazeichnung der Ionisationskammer. Das Detektorsystem besteht aus
einer gasgefiillten Ionisationskammer und einem Halbleiterzéhler zur Messung des AE- bzw.
E,ost-Anteils der Teilchenenergie.

Isobutan der Reinheit 99.95% bei einem typischen Arbeitsdruck von einigen 10mbar.
Dieser Druck mufite durch ein geeignetes Eintrittsfenster gegeniiber der UHV-Kammer
abgedichtet werden. Da eine moglichst hohe Ejektilenergie zur Teilchenidentifizierung
notwendig war, sollte der Energieverlust im Eintrittsfenster so gering wie mdglich sein.
Deswegen kam die Verwendung einer Metallfolie (z.B. Hawvar-Folie) wie bei vergleich-
baren Experimenten in der Vergangenheit [16,126] nicht in Frage. Einfache Mylar-
oder Polypropylen-Folien auf der anderen Seite haben eine zu hohe Leckrate, so daf}
ein differentiell gepumptes Eintrittsfenster entwickelt werden mufite, welches aus zwei
diinnen Mylar-Folien bestand. Das kreisférmige Fenster hatte einen Durchmesser von
12mm und wurde auf der UHV-Seite mit einer 0.9um und auf der Detektorseite mit
einer 1.5um dicken, jeweils mit 100nm Al beschichteten, Folie versehen. Obwohl kein
Stiitzgitter verwendet wurde, war die 1.5um Folie in der Lage, einen Druck von 200mbar
unbeschadet zu iiberstehen. Der Bereich zwischen den Folien wurde mit einer 50//s Tur-
bopumpe bepumpt, wobei nach Ausheizen des Eintrittsfensters bei 80°C' ein Druck von
typ. 5-107%mbar erreicht wurde. Dieses milde Ausheizen war nétig, um das adsorbierte
Wasser von der UHV-Seite zu entfernen, ohne die Folien zu beschidigen. Danach war
keine Druckdnderung in der UHV-Kammer mefibar, wenn der Schieber zur lonisations-
kammer geoffnet wurde.

Prinzipiell kann der Gas-Detektor durch Teilen der Anode (wie in Ref. [5]) auch zur Mes-
sung von F,., verwendet werden. Dazu ist jedoch ein hoher Gasdruck oder eine lange
Flugstrecke notig, um die Ejektile im aktiven Volumen zu stoppen. Aus Sicherheits-
griinden wurde der Gasdruck auf maximal 60mbar begrenzt, womit die aktive Detek-

torlinge von 16.0cm dafiir nicht ausreichte. Deswegen wurde zur Messung von F,.g ein
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Halbleiterzihler verwendet, der jedoch wegen der Strahlenschidigung durch die schwe-
ren Ejektile bzw. Projektile nur eine begrenzte Lebensdauer hatte. Anstelle von teuren
Halbleiterzihlern kamen deswegen wesentlich billigere, sehr rauscharme PIN-Dioden mit
einer aktiven Fliche von 20 x 20mm? zum Einsatz, welche eine ausreichend gute Ener-
gieauflésung besaflen.

Der Detektor wurde unter einem Streuwinkel von # = 35° montiert und hatte einen
Raumwinkel von 1.8msr. Der daraus resultierende grofie Akzeptanzwinkel von 48mrad
begrenzte jedoch die Energie- und damit die Tiefenauflésung dieses Detektorsystems.
Daher wurde der genaue Streuwinkel fiir jedes detektierte Teilchen aus dem Verhiltnis
von Kathoden- zu Anodensignal berechnet und fiir eine kinematische Korrektur verwen-
det [5]. Auf diese Weise konnte fiir die leichten Elemente C und O eine Energieauflosung
von 0.8% erreicht werden, entsprechend einer Tiefenauflosung von 12-15nm. Abbildung

3.7 zeigt ein gemessenes AFE — F,..-Spektrum.
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Abbildung 3.7: Das AE — E,¢s-Spektrum eines mit 230MeV Au bestrahlten, ungereinigten
Ti-Targets zeigt die gute Trennung der leichten Elemente C';, N und O. Deutlich kann die
C- und O-Verunreinigung an der Oberfliche (hohes E,¢y;) von Verunreinigungen in der Tiefe
(niedriges Eres¢) unterschieden werden.

3.4.3 Ergebnisse der in-situ ERD-Analyse

Die Vorteile der in-situ Analyse sollen am Beispiel eines 7-Targets vor bzw. nach der
Xe-Reinigung demonstriert werden. In Abb. 3.8 sind die Energieprofile von C' und O
zu sehen, die aus dem AFE — F,.-Spektrum aus Abb. 3.7 errechnet wurden. Tab. 3.2
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zeigt die zugehorigen Konzentrationen. Es ist klar zu erkennen, dafl insbesondere die
Oberflichenkonzentration von O vor der Reinigung sehr hoch war. Die Auswertung des
Oberflichenmaximums ergab ein Verhéltnis 7% : O von ca. 1:2, so da} mindestens die
ersten 30 Monolagen (1ML ~ 1.5-10'4222¢) aus dem Isolator T'i0, bestanden. Dadurch
wire eine Messung der T'i-Ausbeuten vollig unméglich geworden. Ebenso war an der

Oberflache eine wenn auch nicht ganz so stark erhhte C-Konzentration vorhanden.
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Abbildung 3.8: In-situ ERD-Energieprofile von C- und O-Verunreinigungen eines T'i-Targets.
Man kann gut erkennen, dafl das Oberflichenmaximum von Sauerstoff durch die X e-Reinigung
vollstindig entfernt werden konnte, im Gegensatz zu C. Die Mefldauer vor der Reinigung
betrug 15min und nach der Reinigung 3 Stunden.

Element | Oberfl. vorher # Oberfl. nachher Cm% Bulk vorher | Bulk nachher

C 1-10% (0.68ML) | 7.5-10'3 (5-10 2ML) | 0.12 At.% | 0.05 At.%
O 2.10% (13.5ML) | 2.3-102 (2-103ML) | 0.30 At.% | 0.23 At.%

Tabelle 3.2: Konzentrationen von C und O auf T% vor und nach der in-situ-Reinigung. Die
Konzentrationsangaben auf der Oberfliche gehen davon aus, dafl alle gemessenen Atome in der
ersten Atomlage enthalten sind und geben damit eine obere Abschétzung.

Durch das Reinigen konnte die O-haltige Schicht vollstdndig entfernt werden, so dafl an
der Oberflache lediglich der Sauerstoff iibrig blieb, der auch in der Tiefe in vergleichbarer
Konzentration enthalten war (0.1-0.3%) und einen vernachléssigbaren Einfluf§ auf die
Zerstaubung hatte. Der Kohlenstoff war trotz der Reinigung nicht vollsténdig von der

Oberfliche zu entfernen und hatte etwa die doppelte Konzentration wie in der Tiefe.
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Moglicherweise handelt es sich dabei um eine durch die Bestrahlung gebildete, schwer zu
zerstiubende Verbindung, z.B. T%C. Auf anderen Targets wurde unmittelbar nach dem
Reinigen ebenfalls eine leicht erh6hte C-Konzentration an der Oberfliche gefunden (z.B.
auf Zr). Es ist bekannt, dafl Kohlenstoff von Oberflichen generell schwer zu entfernen
ist [50]. Bemerkenswert ist die Abnahme der C-Konzentration mindestens im ersten um
des Ti-Targets. Tabelle 3.3 zeigt fiir die restlichen Targets eine Zusammenfassung der

Verunreinigungen wihrend der Zerstdubungsmessungen.

Element/Target Oberfliche [25] Bulk [At.%)]
C / Mn 4.8-10% (3-107°*ML) 0.27
O / Mn 1.3-10% (7-10*ML) 0.13
C / Ge 3.0-10% (2-107*ML) 0.01
O/ Ge 8-10" (6-107*ML) < 0.01
C/Zr 2.3-10% (2-1072ML) 0.03
O/ Zr 2.5-102 (2-1073ML) 0.25

C/ Au 2-10"" (1-107*ML) 0.02
O / Au 1-10" (7-107°M1L) 0.01
C / YIG <1-10" (<5-10°ML)| <0.01
(
(

C / Csl <1-10"% (<1-10*ML) < 0.01
O / Csl 3-10" (4-10*ML) 0.03

Tabelle 3.3: Konzentrationen von C und O auf den Targets wihrend der Zerstdubungs-
experimente. Die C- und O-Konzentrationen wurden wéhrend ca. 3-stiindigen Messungen
bestimmt (bei CsI ca. 30min). Fir YIG als Oxidverbindung war die Messung der O-
Konzentration irrelevant.

Die in-situ ERD-Analyse hat sich als ein sehr leistungsfihiges Hilfsmittel erwiesen, um
wihrend der Messungen eine oxid- bzw. adsorbatfreie Targetoberfliche nachzuweisen.
Es konnte gezeigt werden, dafl bei den unedlen Metallen eine gereinigte Oberfliche im

UHV fiir die Dauer der Experimente (max. 6h) ausreichend frei von Adsorbaten blieb.

3.4.4 Dosisbestimmung mit der Ionisationskammer

Zur Bestimmung der eingeschossenen Ionenzahl wurde eine indirekte Methode gewihlt,
die eine kontinuierliche Messung und Integration des Strahlstroms erlaubte. Als ein zum
Strahlstrom proportionales Signal wurde die A E-Pulsrate der Ejektile in der Ionisations-

kammer verwendet. Zu deren Integration wurde ein schneller Pulszédhler eingesetzt, um
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MefBfehler aufgrund der begrenzten Zéhlrate des Datenaufnahmesystems (Totzeit) zu
vermeiden. Die Pulsrate wurde vor jeder Messung mit einem Faradaybecher (FB1 in
Abb. 3.2) geeicht. Trotz geringer Schwankung des Strahlstroms wéhrend des Eichvor-
gangs, konnte die gesamte eingeschossene Strahldosis mit einer Genauigkeit von 5-10%

gemessen werden.

3.5 Analyse der Si-Auffanger

Am Beispiel von Au — T% aus Abschnitt 3.2 wurde abgeschitzt, daf$ nur etwa 10*47%-
Atome zerstdubt werden. Auf dem Kollektor gegeniiber dem Strahlfleck ist damit eine
Bedeckung von einigen 10421 4y erwarten, d.h. etwa 1/100 Monolage. MeBtech-
niken, die fiir den Nachweis derartig geringer Konzentrationen in Frage kommen, sind
die TRFA (Totalreflektierende Rontgen-Fluoreszenz-Analyse) und die Schwerionen-RBS
(Rutherford Backscattering Spectrometry). Beide Methoden sind zudem oberflichen-
empfindlich, also im vorliegenden Fall besonders geeignet, da sich das aufgefangene Ma-
terial an der Kollektoroberfliche befindet.

Diese Bedingungen wiirde die ERD-Analyse ebenfalls erfiillen, sie konnte aber aus Griin-
den mangelnder Strahlzeit am Garchinger Tandembeschleuniger nicht eingesetzt werden.
Die RBS-Messungen wurden am 1.6 MV -Tandetron des Lehrstuhls fiir Experimentalphy-
sik IV der Universitidt Augsburg (teilweise auch am Forschungszentrum Rossendorf) und

die TRFA-Messungen bei der Firma GeMeTec aus Miinchen durchgefiihrt.

3.5.1 RBS-Analyse der Auffinger

Abbildung 3.9: Schema der RBS-Methode. Leichte Projektile werden an Targetatomen ela-
stisch gestreut (M; < M) und in Riickwartsrichtung detektiert. Der Energietibertrag beim
Stol hangt nur von den Massen des Projektils und Targetatoms sowie dem Riickstreuwinkel 0
des Projektils ab.

Die RBS-Analyse beruht auf der elastischen Riickstreuung leichter Projektile an einer

schwereren Matrix und ist damit die komplementire Methode zur ERD. Abb. 3.9 zeigt
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das Mefprinzip der RBS. Die entscheidenden Groflen sind auch hier die Energieverhilt-
nisse beim Stof}, der Rutherford-Streuquerschnitt und der Energieverlust der Projektile.
Der kinematische Faktor K beschreibt hier die Energie £y = K - Ey, die das gestreute
Projektil nach dem Stof} hat:

i [y/U=[(Mi/My) sin F + (M /Ms) cos 0 ?

K =
By 1+ (M, /M)

(3.3)

Ey, F; sind die Energie des Projektils vor und nach dem Stof3, M;, M, die Projektil- bzw.
Targetatommasse und 6 der Streuwinkel im Laborsystem. Die beste Massentrennung
(stirkste Anderung von K als Funktion von M,) erhilt man bei einem Streuwinkel
6 = 180° (Riickstreuung). Der differentielle Streuquerschnitt (reine Coulombstreuung)
fiir die Rutherford-Riickstreuung im Laborsystem lautet [32]:

(3.4)

do ( 7, 2, )2 4 [T [(M/My) sin 6 + cos 6]

—(Ey, 0) = - }
dQ( 0,0) 16meq By sin* @ \/1_[(M1/M2)sin0]2

Z1 und Z, sind die Kernladungszahlen des Projektils bzw. des Targetatoms. Aus der
Formel konnen drei wichtige Eigenschaften abgelesen werden. Erstens ist do/d2 pro-
portional zu (Z;Z,)?, so daf§ Projektile mit hoherer Kernladungszahl eine empfindlichere
Messung erlauben. Daraus folgt auch, dal schwere Elemente mit grofierer Empfindlich-
keit nachgewiesen werden konnen als leichte Elemente. Drittens féllt der Wirkungsquer-

schnitt mit E? ab, so daf§ die Streurate mit niedrigeren Energien ansteigt.

Aus dem bisher gesagten lassen sich die Bedingungen fiir eine empfindliche RBS-Kollektor-
analyse ableiten. Die Auffinger sollten aus einem mdglichst leichten und sauberen Ma-
terial sein, um den Untergrund zu reduzieren. Optimal wire ein leichteres Element als
das verwendete Projektil, da dann kinematisch kein Riickstreusignal mdoglich ist. Fiir
eine niedrige Nachweisgrenze und geringe Mefldauer sind moglichst schwere Projektile
mit geringer Energie von Vorteil. Um die Massentrennung zu verbessern, wire jedoch
eine hohe Energie giinstiger, so daf ein geeigneter Mittelweg gefunden werden muf.

1.5MeV Ct-Ionen zusammen mit Si-Auffingern erwiesen sich als guter Kompromif.
Kohlenstoff hat bei gleicher Energie, im Vergleich zum sonst iiblichen He, den 9-fachen
Streuquerschnitt und ermdglicht damit entsprechend empfindlichere Messungen. Die
Verwendung eines an sich geeigneteren Si-Strahls war nicht méglich, da auch bei den
hichsten in Augsburg verfiighbaren Energien (5MeV Si*t) das Signal von T4% im elek-
tronischen Rauschen lag. C-Folien als Kollektormaterial hétten auch eine Projektilriick-

streuung verhindert, sind jedoch nicht in ausreichender Reinheit erhéltlich.
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Auf diesem Wege war eine Reduzierung der Riickstreurate am Auffinger also nicht
moglich. Die Untergrundreduzierung war jedoch wegen des sogenannten Puls-pile-up
Problems notwendig. Wenn die Pulsrate im Halbleiterzdhler so hoch ist, dafi zwei auf-
einander folgende Strompulse von der Verstéirkerelektronik nicht mehr unterscheidbar
sind, werden sie als ein Ereignis mit der Summe beider Teilchenenergien gezihlt (pile-
up). Das erzeugt im hochenergetischen Teil des RBS-Spektrums einen Untergrund, der
die Messung geringer Oberflichenkonzentrationen empfindlich stéren kann. Die Hohe
des pile-up Signals kann wie folgt abgeschétzt werden [65]:
dNy

Ny = (W) tr - (2E,, — E), E, <E<L2E, (3.5)
N, ist die Anzahl der Doppelpulse, dN;/dt die Rate der Einzelpulse (pro Kanal), ¢
die Mefidauer und 7 die von der Elektronik benétigte Zeit, um zwischen Einzel- und
Doppelereignissen zu unterscheiden. E,, ist die maximale Riickstreuenergie am Kollek-
tormaterial und E die Energie im Spektrum, fiir die Gleichung 3.5 gilt. Davon war
insbesondere 77 betroffen, dessen Riickstreusignal am n#chsten zu dem von Si liegt
(Epn(Ti) = 1.5 - E,,(S7)). Bei einer typischen Zihlrate von 2kHz und 7 = 1lus erhilt
man bei E,,(T%) einen pile-up Untergrund von 5- 1075 im Vergleich zum Si-Signal. Das
entspricht etwa derselben Signalhéhe, die aus einer T'i-Bedeckung von 103 L% resultiert.
Es mufite also eine Losung gefunden werden, um das pile-up vom Si-Kollektor zu redu-
zieren. Hier konnte die perfekte Kristallinitéit der Si-Wafer und der Gitterfiihrungs- oder
Channeling-Effekt [32,51] genutzt werden. Wenn Ionen in Richtung von Kristallachsen
oder -ebenen in einen Einkristall eingeschossen werden, kommt es durch die periodische
Anordnung der Gitteratome zu vielen korrelierten Kleinwinkelstreuungen. Auf diese
Weise werden die Ionen in Gitterkanilen auf oszillatorischen Bahnen weit in den Kristall
hineingefiihrt, ohne starke Ablenkungen zu erfahren (Gitterfiihrung). Dies vermindert
die Riickstreuung im Vergleich zu einer beliebigen Einschufirichtung bei sehr guten Kri-
stallen um nahezu zwei Gréflenordnungen.
Fiir die Analyse wurde die [100]-Achse der Si-Auffinger in Strahlrichtung orientiert (lin-
ke Hélfte von Abb. 3.10), wodurch sich die Riickstreurate aus dem Si-Kristall stark
reduzierte. Die Streuwahrscheinlichkeit an Oberflichenatomen bleibt davon unberiihrt,
wodurch sich im RBS-Spektrum ein deutlich sichtbares Si-Oberflichenmaximum ergibt
(sieche Abb. 3.10). Damit war es moglich, die Si-Intensitdt um einen Faktor 20-50
zu reduzieren (entsprechend auch das pile-up), ohne die Messung der Oberflichenbe-
deckungen zu beeintriachtigen. Das in Abb. 3.10 gezeigte RBS-Spektrum einer 7'i-Probe
verdeutlicht den Intensitdtsunterschied zwischen Si-Untergrund und den zu messenden
Konzentrationen (hier ca. 3-10%215 ~ 0.02ML). Es ist gut zu sehen, daB damit 7%

und die schwereren Elemente weitgehend untergrundfrei gemessen werden konnten.
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Abbildung 3.10: In der linken Bildhélfte ist das Schema des RBS-Experiments zu sehen, und
rechts das RBS-Spektrum desselben mit 7% bedeckten Kollektors wie in Abb. 3.12. Durch
den Gitterfithrungseffekt konnte der Si-Untergrund bei den RBS-Messungen um einen Faktor
20-50 reduziert werden.

3.5.2 TRF-Analyse der Auffinger

Das Prinzip der Rontgenfluoreszenz beruht auf der Photoionisation der Probenatome
mit Rontgenstrahlung. Die vom Réntgenphoton erzeugte Liicke in einer inneren Elek-
tronenschale wird durch Elektronen aus hoheren Schalen aufgefiillt, wobei eine fiir das
Atom charakteristische Strahlung ausgesendet wird. Grund dafiir ist die nahezu quadra-
tische Abhéangigkeit der Energie der Fluoreszenzstrahlung von der Kernladungszahl Z
des Probenmaterials (Moseley’sches Gesetz), weswegen die charakteristischen Energien
zweier Elemente (bezogen auf dieselbe Schale) nicht iiberlappen. Somit ist ein element-

spezifischer Nachweis moglich.

\92 X
Ny <1 —

Abbildung 3.11: Schema der Brechung von Rontgenstrahlung an einer ebenen Grenzfléiche.
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Zur Bestimmung von geringen Oberflichenbedeckungen kann die Rontgenfluoreszenz
unter streifendem Einfall verwendet werden (auch TXRF genannt: Total X-ray Re-
flection Fluorescence). Die Brechung und Reflexion von Rontgenstrahlung 148t sich in
gleicher Weise behandeln wie die von Licht, so dal der transmittierte Strahl mit den
Snellius’schen Gesetz beschrieben werden kann: n; cos; = ns cos s mit den Brechungs-
indizes n; > des Vakuums bzw. des Mediums und dem Einfalls- bzw. Brechungswinkel
Y1 2. Fiir Rontgenstrahlung ist Materie ein optisch diinneres Medium (n < 1) als das Va-
kuum, d.h. der Strahl wird vom Lot weg gebrochen wie in Abb. 3.11 gezeigt. Somit gibt
es einen kritischen Einfallswinkel ¥, bei dem der gebrochene Strahl entlang der Ober-
fliche verlduft (= Totalreflexion bei ¥; < ¥¢). Der kritische Winkel liegt typischerweise
bei einigen zehntel Grad: z.B. fiir Si und die W-Lg-Linie (Wellenlénge A=1.32A) ist
Y¢ = 0.183°. Die Feldstérke der reflektierten und gebeugten Welle wird durch die Fres-
nelschen Gleichungen beschrieben. Durch Interferenz der einfallenden und reflektierten
Welle wird vor der Grenzfliche ein stehendes Wellenfeld aufgebaut, das bei 97 = ¢
einen Wellenbauch an der Grenzfliche besitzt. Dadurch hat der gebrochene Strahl die
vierfache Intensitét des einfallenden Strahls (ohne Absorption). Im Fall der Totalreflexi-
on (Y1 < Y¢) breitet sich die Welle entlang der Grenzschicht aus, wobei ihre Feldstéirke
ins Innere des Mediums exponentiell abfiillt. Die minimale Eindringtiefe A,;;, = A/279¢
betriagt fiir obiges Beispiel ca. 6.6nm. Die Tatsache, dafl der gebrochene Strahl bei
Totalreflexion kaum ins Medium eindringt, ist zusammen mit der Intensitdtserh6hung
verantwortlich fiir die Oberflichenempfindlichkeit der TRFA.

Zur Messung von Oberflichenbedeckungen wird der monochromatisierte Rontgenstrahl
(W- oder Mo-Rohre) unter Totalreflexion eingestrahlt und das Fluoreszenzlicht mit ei-
nem energieauflosenden Halbleiterdetektor gemessen. Fiir eine quantitative Analyse sind
zwel Parameter fiir das Fluoreszenzsignal wesentlich: die Ionisierungswahrscheinlichkeit
und die Fluoreszenzausbeute. Diese hingen ihrerseits von verschiedenen Gréflen ab, z.B.
von der Strahlintensitét, dem elementspezifischen Absorptionskoeffitienten p(Z, A) und
Intensitéitsverlusten durch strahlungslose Uberginge (Emission von Auger-Elektronen).
Um all das zu beriicksichtigen, ist in der Praxis ein Vergleich mit einer geeichten Refe-
renzprobe mit bekannter Bedeckung (externer Standard) notwendig.

In Abb. 3.12 ist das TRFA-Spektrum derselben Ti-Probe wie aus Abb. 3.10 zu sehen.
Der hohere Untergrund im Vergleich zur RBS-Messung ist gut zu erkennen und liegt
typischerweise im Bereich von 10?47 Der deutliche Fe-Anteil (5-10"%-£%) stammt
hauptséchlich von Streulicht an der Detektorblende und teilweise (wie auch die anderen
Verunreinigungen) von Staubpartikeln auf der Kollektoroberfliche. Eine ausfiihrliche
Beschreibung dieser Mefimethode ist in Ref. [22,74,107] zu finden.
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Abbildung 3.12: TRFA-Spektrum eines Si-Auffingers mit einer T%-Bedeckung von etwa
3- 1013WTn—’2. Der Untergrund von verschiedenen Verunreinigungen kommt u.a. von Staub-
partikeln, welche durch den grofien Strahlfleck mitgemessen werden (vgl. Abb. 3.10).

3.5.3 Vergleich der TRFA und RBS

Um die Brauchbarkeit und Genauigkeit beider Methoden zu vergleichen, wurden im Rah-
men einer Diplomarbeit [27] mehrere Si-Auffinger mit verschiedenen Konzentrationen

von 7't und N7 hergestellt. Die Ergebnisse der Analysen sind in Tabelle 3.4 aufgelistet.

Probe | RBS [4f27¢] | TRFA [Alome
Til 3.2-10 2.9-10'
Til0 3.3-10" 2.7-10"

Ti100 | 4.9-10% 2.4-10%
Nil0 5.3-10" 5.2-10"

Nil00 | 6.5-10% 3.6-10'°

Nil000 | 5.7-10'6 1.0-10'6

Tabelle 3.4: Vergleichsmessungen fiir TRFA und RBS an Si-Auffingern mit 7% und Ni-
Bedeckungen [27]. Die gemessenen Konzentrationen stimmen bei geringen Bedeckungen (< ca.
1014%) im Rahmen der Mefigenauigkeit dieser Methoden iiberein.

At.
cm?

sehr gut. Durch die geringe Eindringtiefe der Réntgenstrahlen von ca. 6nm bei Total-

Im Rahmen der Fehler ist die Ubereinstimmung bis Konzentrationen von wenigen 10

reflexion sind TRFA-Messungen bei hoheren Konzentrationen quantitativ nicht mehr
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auswertbar. Die Genauigkeit im zuldssigen Konzentrationsbereich wird fiir die TRFA
mit ca. 10% angegeben [57]. Bei der RBS wird sie zum einen von der Dosismessung und
zum zweiten vom statistischen Fehler der gemessenen Peakflichen bestimmt. Letzterer
bewegt sich je nach Bestrahlungsdosis und Element zwischen 1-5%. Mit Hilfe eines auf
dem Probenteller eingebauten Faradaybechers wurde fiir jede Messung eine Fichung des
Target-Stromintegrators durchgefiihrt. Auf diese Weise war eine genaue Strom- und da-
mit Dosismessung (ca. 3%) moglich, so dafl der Mefifehler der RBS ca. 4-8% betrigt.
Allerdings ist die Nachweisempfindlichkeit der TRFA bedeutend héher und liegt fiir die
meisten Elemente bei ca. 100427 ~ 10-5M L. Fiir die RBS konnte bei den gege-
benen Bedingungen eine Nachweisempfindlichkeit von 1011% ~ 107 ML fiir Au bis
1018 4tmen ~ 102 M L fiir T erreicht werden.

Der extrem flache Einfallswinkel bei der TRFA hat fiir unsere Messungen jedoch zwei
schwerwiegende Nachteile. Die gemessenen Atome werden erstens iiber einen grofien
und nicht genau definierten Bereich der Winkelverteilung integriert (bestrahlte Fliche
> 1 x 1em?). Zweitens tragen alle Verunreinigungen (Staubpartikel, ...) im bestrahlten
Bereich zum Untergrund bei. Wegen des geringen Strahldurchmessers von ca. 1.5mm
und der quantitativen Berechenbarkeit erschien die RBS unter Gitterfiihrungsbedingun-

gen besser geeignet und wurde fiir alle Kollektoranalysen verwendet.

3.6 Auswertung der Kollektoranalyse

3.6.1 Berechnung der totalen Zerstiubungsausbeuten

Bei Projektilenergien iiber 100keV ist die Winkelverteilung zerstdubter Atome rotations-
symmetrisch zur Targetnormalen, also unabhéngig vom Azimutwinkel ¢. Die Abhéngig-
keit vom Emissionswinkel # kann im allgemeinen durch eine cos™ (#)-Funktion beschrieben
werden (n im kel -Bereich meist zwischen 1-2 [15]) und wird als differentielle Winkelver-
teilung bezeichnet. Thre Amplitude dY (0°, R) ist durch die differentielle Ausbeute, senk-
recht iiber dem Zerstdubungsfleck, im Abstand R zum Target gegeben. Somit wird sie
durch dYp(0, R) = dY (0°, R) - cos™(#) vollstéindig beschrieben. Das entspricht genau der
verwendeten Geometrie, bei der die Kollektorbedeckung iiber dem Zerstdubungsfleck ge-
messen wird und die durch Normierung auf die Gesamtzahl eingeschossener Projektile die
Amplitude dY (0°, R) ergibt. Durch Integration der differentiellen Winkelverteilung iiber
alle Azimut- und Emissionswinkel erhilt man die totale Zerstdubungsausbeute. Dazu
betrachte man den Schnitt durch einen halbkugelférmigen, {iber dem Zerstaubungsfleck
zentrierten Auffanger in Abb. 3.13.
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Abbildung 3.13: Querschnitt eines gedachten halbkugelférmigen Kollektors. Aufgrund der
Rotationssymmetrie ist die #-abhingige Bedeckung der Halbkugel unabhingig vom Azimut-
winkel ¢ und wird als differentielle Winkelverteilung bezeichnet. Die Teilchenkonzentration
entlang der infinitesimalen Kugelringflichen ist daher konstant.

Aufgrund der Symmetrie ist die Bedeckung entlang der infinitesimal diinnen Kugelring-
flichen konstant, deren Flicheninhalt durch dF (0, R) = 2w R?-sin(6)df gegeben ist. Aus
dem Produkt von Ringflichen und differentieller Winkelverteilung erhilt man die soge-
nannte integrale Winkelverteilung dY;(0) = dYp(0, R) - dF(, R), die unabhingig vom
Abstand R zum Target ist. Integriert man dY7(0) iiber alle Emissionswinkel, erhélt man

die totale Zerstdubungsausbeute:

Yieta = Y (0°, R) - 27 R? / > cos™ () sin(6)df (3.6)
0

Das Integral ist fiir n # —1 analytisch 16sbar, und ergibt bei den gegebenen Integrati-

onsgrenzen folgenden Ausdruck:

1
Yiota = dY (0°, R) - 27TR2n—+1 (3.7)

Somit kann aus der gemessenen Kollektorbedeckung und Bestrahlungsdosis, unter Be-
riicksichtigung der Experimentgeometrie und der differentiellen Winkelverteilung, die

totale Zerstdubungsausbeute berechnet werden.

3.6.2 Unsicherheit der gemessenen Zerstiubungsausbeuten

Es gibt eine Reihe von Effekten, welche unter Umstéinden das Ergebnis der Messungen

verfilschen kénnen. Einige sind physikalischer Natur und prinzipiell nicht vermeidbar:

e Die direkte Streuung von Ejektilen auf den Auffinger ist eine erste Fehlerquelle.

Um das zu verhindern, wurde die Eintrittsblende so gewihlt, dafl sie auch bei
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maximalem Streuwinkel von 90° zur Projektilrichtung, nicht auf den Auffinger

gelangen konnten.

e Eine erneute Zerstaubung bereits aufgefangener Atome ist prinzipiell nicht aus-
geschlossen. Um dies zu priifen, wurden dosisabhingige Zerstdubungsmessungen
bis zum 4-fachen der iiblichen Bestrahlungsdosis durchgefiihrt. In Abb. 3.14 ist
das Ergebnis fiir 109MeV Au — Zr zu sehen. Der lineare Anstieg der Bedeckung

zeigt, daf} dieser Effekt vernachlissigbar war.
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Abbildung 3.14: Kollektorbedeckung als Funktion der Bestrahlungsdosis.

e Die Zerstdubung aufgefangener Atome ist auch bei der RBS-Analyse mdglich. Do-
sisabhéingige Messungen mit bis zu 5-fach héheren RBS-Dosen (150 — 200uC' statt
30 — 40uC) zeigten jedoch keinen Einflufl.

e Durch die niedrige Energie der C'"-Ionen gibt es eine geringe Abweichung vom
Rutherford-Streuquerschnitt (1-7% fiir T4-Au), die bei der Auswertung der RBS-
Messungen jedoch geméf Ref. [109] beriicksichtigt wurde.

Eine weitere Gruppe von Fehlern, welche die Ergebnisse beeinflussen kénnen, sind mef3-

technischer Natur:

e Die Fehler der Dosismessung wihrend der Bestrahlung und der RBS-Analyse waren

im allgemeinen ca. 5% bzw. 3%.

e Der statistische Fehler der RBS-Messung lag zwischen 1-5%. Bei Ti-Proben mit
geringer Bedeckung (bei Winkelverteilungen), fiihrte auch die Untergrundsubtrak-

tion zu einem relativ grofien Fehler von 10-30%.
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e Aufgrund der hohen Energie und Ladung der Projektile beim Zerstduben war der
Ionenstrahl nur auf eine Fliche von ca. 4 x 3mm? fokussierbar. Dies fiihrte zu
einer rdumlichen Verbreiterung der Winkelverteilung und damit zu einer Redu-
zierung der Konzentration auf dem Kollektor. Rechnungen haben jedoch gezeigt,
daf} dies maximal (Strahlfleck von 12 x 3mm?, also die gesamte Targetbreite) eine

Reduzierung der Konzentration um ca. 10% zur Folge hat.

Diese Unsicherheiten konnen in zwei Kategorien unterteilt werden: systematische Feh-
ler, die alle Ergebnisse gleichermaflen beeinflussen, aber die relativen Verhiltnisse nicht
beriihren, und echte Mefifehler der Einzelmessungen. Zur letzten Kategorie gehoren die
Dosisbestimmung und der statistische bzw. Untergrund-Fehler. Dieser relative Fehler
kann insgesamt auf ca. 15% abgeschétzt werden und wurde in Reproduktionsmessungen

iiberpriift.

3.7 Einflul der Targetpriparation auf die Ausbeu-

ten

Ein weiterer Effekt, der bisher nicht diskutiert wurde und die Ausbeuten erheblich beein-
flussen kann, ist der Zustand der Targetoberfliche. Um den Einflul der Rauhigkeit und
der Oxide zu studieren, wurden an polykristallinem Zr systematische Untersuchungen
mit verschiedenen Targetpriparationen durchgefiihrt. Da es sich um gewalzte Proben
handelte, war deren mittlere Rauhigkeit mit 150-200nm relativ hoch. Die Experimente

erfolgten mit 230M eV Au-lonen, wobei folgende Targetbehandlungen verglichen wurden:

e Unbehandelt: Die Targets wurden lediglich mit Aceton entfettet.

e Xe-gereinigt: Hier erfolgte eine in-situ Reinigung der Oberflichen durch Zerstéu-
bung mit 8keV Xe-lonen.

e Poliert: Durch eine mechanische Politur mit Diamantpaste (KorngréBe 1pym im
letzten Politurschritt) wurde die mittlere Oberflichenrauhigkeit der Targets auf
ca. 15-20nm verringert (spiegelnd glatte Oberflichen).

e Poliert und X e-gereinigt: Die polierten Targetoberflichen wurden unmittelbar vor

dem Experiment in-situ mit 8keV Xe-lonen gereinigt.

Die Ergebnisse aus Tabelle 3.5 zeigen eine starke Abweichung der Ausbeuten - um et-
wa eine Groflenordnung - von unbehandelten im Vergleich zu polierten und gereinigten

Targets. Die Ausbeuten der unbehandelten Proben schwankten stark, wihrend sie bei
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Behandlung Unbehandelt | Xe-gereinigt | Poliert Poliert und
Xe-gereinigt
Mittlere Oberflichen- | 150-200 150-200 15-20 15-20

rauhigkeit [nm)]

0.93
Differentielle 6.71 3.55 1.08
Zerstaubungsausbeute | 12.68 3.20 4.74 1.01
dx (90°) [slome] 2.41 1.22
1.29

Tabelle 3.5: Differentielle Zerstiubungsausbeuten nach verschiedenen Targetpriparationen.
Die Oberflichenrauhigkeit wurde mittels RKM bestimmt.

polierten und gereinigten Oberflichen relativ gut reproduzierbar waren. Bereits bei
Weglassen eines Behandlungsschritts wurde die Reproduzierbarkeit verschlechtert und
die Ausbeuten stiegen deutlich an. Bei den unpolierten Proben konnte die Oxidschicht
moglicherweise aufgrund der Rauhigkeit nicht vollstdndig entfernt werden, womit der
Anstieg der Ausbeuten erklidrt wiirde. Bei der polierten, aber ungereinigten Probe war
die Ursache der hoheren Ausbeute eindeutig auf die Oxidschicht zuriickzufithren. 7%
zeigte ein vergleichbares Verhalten, obwohl der Einflufl der Oxidschicht nicht ganz so
stark war wie bei Zr.

Insgesamt verdeutlichen die Ergebnisse sehr eindrucksvoll, dal sowohl die Oberflichen-
rauhigkeit als auch Oxide die Ausbeuten und die Reproduzierbarkeit stark beeinflussen.
Um Zerstdubungsmessungen an Metallen durchzufiihren, sind also méglichst glatte und

oxid- bzw. adsorbatfreie Oberflichen eine Voraussetzung.

3.8 Reproduzierbarkeit der Zerstidubungsausbeuten

Fiir den Gesamtfehler der Zerstdubungsmessungen ist die Reproduzierbarkeit ein Kri-
terium, wodurch jedoch systematische Fehler nicht ausgeschlossen werden koénnen. In
Abb. 3.15 sind die differentiellen Ausbeuten aus verschiedenen Strahlzeiten fiir 230 MeV
Awu-lonen in Zr-, Ti- und Au-Targets dargestellt.

Au-Targets wurden in allen Experimenten als Referenzmaterial verwendet. Das hat
folgende Griinde: die Bedeckung der Au-Targets mit O oder C' lag auch ohne Reini-
gen typischerweise bei ca. 10497 (< 107°M L), die Oberflichen waren mit 6-12nm
Rauhigkeit sehr glatt und wurden auch durch hohe Bestrahlungsfluenzen nicht rauher.

Auflerdem ist die RBS-Analyse fiir Au am empfindlichsten. Fiir die Zr-Messungen wur-
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Abbildung 3.15: Differentielle Zerstiubungsausbeuten aus verschiedenen Experimenten fiir
Ti-, Zr- und Au-Targets. Die gemessenen Ausbeuten lagen in allen drei Féllen innerhalb einer
Standardabweichung o.

den ausschliefilich polierte Zr-Targets verwendet, wiahrend bei 7% sowohl polierte als
auch aufgedampfte Targets zum Einsatz kamen. Sie wurden vor jeder Zerstdubungsmes-
sung im UHV gereinigt.

Fiir alle drei Targets bewegten sich die gemessenen Ausbeuten innerhalb einer Standard-
abweichung. Diese war fiir Au mit 10% am geringsten und lag fiir Zr bzw. T% mit 12%
bzw. 15% etwas hoher. Die stidrkeren Schwankungen bei Zr riithren vermutlich von der
etwas grofleren Rauhigkeit her und bei 7% von der Untergrundsubtraktion. Insgesamt

ist die erreichte Reproduzierbarkeit fiir Zerstdubungsmessungen sehr gut.



Kapitel 4

Untersuchungen zur Modifikation
der Targets durch die Bestrahlung
und zum Einflufl der
Oberflachenrauhigkeit auf die

Winkelverteilungen

Um die totalen Zerstdubungsausbeuten bestimmen zu kénnen, waren einige Vorunter-
suchungen nétig. Es muflte geklart werden, wie die Targets auf die Bestrahlung mit
hochenergetischen Ionen reagieren. Verdnderungen der Oberflichentopographie und der
Kristallstruktur kénnen insbesondere auf die Winkelverteilungen einen deutlichen Ein-
flul haben, wodurch die berechneten totalen Zerstdubungsausbeuten verfilscht werden
konnten. Dazu werden im ersten Abschnitt dieses Kapitels die Verdnderungen der Tar-
gets aufgrund der Bestrahlung vorgestellt und diskutiert. Da fiir die untersuchten Me-
talle (T, Mn, Zr, Au) bisher noch keine Winkelverteilungen bei so hohen Energien
existierten, wurden sie fiir einige Félle gemessen. Um einen Eindruck vom Verhalten
eines Halbleiters bzw. Isolators zu bekommen, wurden auch fiir Ge bzw. Y3Fe5015 und
C'sI Ausbeuten bzw. Winkelverteilungen gemessen. Es zeigte sich ein Einflul der Ober-
flichenrauhigkeit auf die Form der Winkelverteilungen. Um dies genauer zu untersuchen,
wurde ein Simulationsprogramm geschrieben, das die Winkelverteilung und andere rele-
vante Eigenschaften (Einfallswinkelabhéngigkeit, Redeposition, ...) in Abhéingigkeit der
Oberflichentopographie berechnen kann. Die Ergebnisse der Simulationen werden am

Schluf} des Kapitels vorgestellt, mit Experimenten verglichen und diskutiert.
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4.1 Targetmodifikationen durch die Bestrahlung

Diese Untersuchungen erfolgten vor allem im Hinblick auf Verdnderungen, welche die
Ausbeuten beeinflussen kénnten. Die Analyse der Oberflichen erfolgte mittels RKM-
und REM-Untersuchungen (Raster-Elektronen-Mikroskop), wihrend die Kristallstruktur
durch Rontgendiffraktometrie (XRD) und in Einzelfillen mit TEM-Messungen (Trans-
missions-Elektronen-Mikroskop) charakterisiert wurde. Die Gliederung erfolgte entspre-
chend dem Verhalten der Targets bei hochenergetischer Bestrahlung. Au, Zr und Ge
zeigten keine oder nur eine geringe Reaktion, wihrend bei 7%, Mn und YIG zum Teil

dramatische Verdnderungen beobachtet wurden.

4.1.1 Modifikation von Au, Zr und Ge

Als Au-Targets wurden durchwegs auf Si-Wafer aufgedampfte Schichten von ca. 1.5um
Dicke verwendet, die mit einer mittleren Rauhigkeit von 6 — 12nm spiegelnd glatt waren.
TC-Rechnungen ergaben, dal Schichtdicken ab 0.5um ausreichend sind, um eine korrekte
Messung der totalen Ausbeuten zu erméglichen. In groflerer Tiefe ausgebildete Stofikas-
kaden erreichen die Oberfliche in der Regel nicht mehr. Die Rontgenanalyse zeigte,
daf} es sich um polykristallines Au mit einer (111)-Vorzugsorientierung handelte. Weder
die Kristallstruktur noch die Oberflichentopographie wurden durch die Bestrahlungen

(Fluenzen bis zu 5 - 10'°122¢%) meBbar beeinflufit.

Abbildung 4.1: RKM-Aufnahmen von zwei Au-Targets vor der Bestrahlung. Die Aufnahmen
deuten darauf hin, daf die KorngréBe der Targets stark variiert (links ca. 50nm und rechts im
um-Bereich). Die mittlere Rauhigkeit beider Proben liegt bei ca. 9nm.
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RKM-Messungen zeigten jedoch, dafl bei verschiedener Substrattemperatur hergestellte
Targets auch deutlich verschiedene Oberflichentopographien aufwiesen (siche Abb. 4.1).
Diese deuten auf unterschiedliche Korngréfien im 50nm- bzw. pm-Bereich hin, obwohl
fiir einen Nachweis dieser Annahme Rontgenanalysen erforderlich wéren. In der Regel
spielen solche Unterschiede bei der Zerstaubung keine Rolle. Aufgrund der Genauigkeit
unserer Messungen war es jedoch moglich, fiir die kleineren Oberflichenstrukturen, um
ca. 25% erhohte Ausbeuten zu messen (z.B. bei 275MeV Au — Au aus Tab. 5.5). Dies
muf} bei der Diskussion der Energieabhéngigkeit der Ausbeuten spéter beachtet werden.
Ein Einfluf} der Kristallitgrofie auf die Zerstdubung wurde von Aleksandrov et al. gezeigt
(in Ref. [10]), der jedoch erst bei deutlich geringeren Korngréfien von 6 — 8nm auftrat.
Dort waren die Au-Ausbeuten etwa um einen Faktor 400 gegeniiber grobkristallinem
Material erhoht, und die Form der Winkelverteilungen &nderte sich von cos- zu stark
vorwirts gerichteten exp-Verteilungen. Diese Effekte wurden darauf zuriickgefiihrt, dafl
die kleinen Kristallite als ganzes zerstauben, wenn sie von einem hochenergetischen Ion
getroffen werden. Solche Verdnderungen der Winkelverteilung wurden in dieser Arbeit
nicht beobachtet und der Anstieg der Ausbeuten war diesbeziiglich auch zu gering. Daf§
dennoch ein Unterschied gemessen wurde, deutet jedoch auf einen moglichen Einfluf} der

Korngréfe hin.

Fiir Zr-Messungen wurde ein poliertes Blech von 0.5mm Dicke verwendet. Die Politur er-
folgte mit Diamantpaste mit Korngroflen von 1um im letzten Politurschritt und erreichte
mit einer mittleren Rauhigkeit von 15—20nm ebenfalls spiegelnd glatte Oberflichen. Die
Rontgenmessungen zeigten polykristallines « — Zr ohne signifikante Vorzugsorientierung.
Auch hier war kein Einflufl der Bestrahlungen auf Kristallstruktur und Topographie zu
sehen. Erst nach mehreren Strahlzeiten (Gesamtfluenz von ca. 6 - 10512252 hochenerge-
tische und ca. 5 - 10170)7(Tl—e2 8keV Xe-lonen) war die Rauhigkeit auf ca. 70nm gestiegen,

und eine erneute Politur notwendig.

Als Ge-Targets kamen 0.3mm dicke, einkristalline, (100)-orientierte Ge-Wafer zum Ein-
satz. In Ref. [66] wurde der Einflufl hochenergetischer Bestrahlung auf Ge ausfiihrlich
untersucht. Es wurde festgestellt, daf} die ersten pum nach wie vor einkristallin bleiben,
obwohl es in mehreren um Tiefe zur Bildung einer schwammartigen, porosen Struktur
und zur Amorphisierung des Ge-Targets kommen kann. Damit ist auch bei Ge eine aus-
reichend dicke Schicht zur Messung der Zerstdubung vorhanden, die keiner wesentlichen
Verdnderung durch die Bestrahlung unterworfen ist. Die Oberflichentopographie zeigte
eine geringe Reaktion auf die Bestrahlung, wobei die mittlere Rauhigkeit von 0.5nm
nach ca. 1.7 1012 nyr unwesentlich auf ca. 2.5nm anstieg. Es ist bekannt, daf§ es

cm?

bei einkristallinem Material durch fokussierende Stofe zur priferentiellen Emission von
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Atomen in Richtung dicht gepackter Kristallachsen kommen kann [121,122] (hier wére
das die [111]-Achse). Fiir (100)-Ge wurde jedoch eine kritische Temperatur von 330+5°C
gefunden [83], die erst iiberschritten werden muf, damit solche Effekte auftreten. Das
war bei unseren Messungen nicht der Fall. Gitterfiihrungseffekte (welche die Ausbeuten
verringern konnten) traten ebenfalls nicht auf, da bei dem gegebenen Einfallswinkel nicht

entlang einer Hauptachse eingeschossen wurde.

4.1.2 Modifikation von 7%

Fiir T-Messungen wurden sowohl auf Si-Wafer aufgedampfte als auch polierte 7%-
Targets verwendet. Die aufgedampften Targets waren 1.5 — 2.5um dick und hatten
mit 6 — 12nm vergleichbare Rauhigkeiten wie Au, wihrend durch die Politur 15 — 20nm
erreicht wurde. Beide Targetsorten bestanden aus polykristallinem o — 7', wobei das
aufgedampfte Target eine (100)-Vorzugsorientierung aufwies.

Ti reagierte auf die Bestrahlung mit hochenergetischen Ionen mit einer starken Aufrau-
hung der Oberflidche, die mit der Fluenz zunahm (beim Reinigungsproze8 mit 8keV Xe
war keine Verinderung erkennbar). Bereits nach einer Fluenz von 2.5 - 1
die Rauhigkeit bei ca. 120nm, nach 1.3 - 1015122 hei 350nm und nach 2.8 - 10%%L22¢n

cm?

0'4Lonen war
bei einigen pum. Der letzte Wert wurde mit dem Lichtmikroskop abgeschitzt, da die
Rauhigkeit aulerhalb des RKM-Mefibereichs lag. Da maximal eine Monolage vom Tar-
get abgetragen wird, sind so drastische Anderungen im 100nm- oder gar pm-Bereich
durch den Zerstdubungsprozef nicht erkldrbar. In Abb. 4.2 sind REM-Aufnahmen von
unbestrahlten und bestrahlten Targets zu sehen. Obwohl es Unterschiede zwischen der
aufgedampften Schicht und der Massivprobe gab, zeigte sich doch ein dhnliches Verhal-
ten. Es bildeten sich wellenartige Muster senkrecht zur Strahlrichtung mit sehr groflen
Hohenunterschieden im pm-Bereich aus. Bei der aufgedampften Schicht war es trotz
der groflen Tiefenschirfe des REM nicht moglich, die Spitzen und Mulden gleichzeitig
zu fokussieren. Im Gegensatz zur Schicht wies die Massivprobe auch eine Mikrostruktur
auf, die jedoch in keinem so eindeutigen Zusammenhang zur Strahlrichtung stand.

Eine genaue Erklirung fiir dies Verhalten ist bisher nicht moglich. XRD-Messungen
haben jedoch gezeigt, daf§ sich auch die Kristallstruktur veréindert (siche Abb. 4.3). Ge-
nauere Messungen der Orientierungsverteilung der Kristallite in Abb. 4.4 gaben Hinweise
darauf, dafl es im Strahlfleck zur massiven Umorientierung des kristallinen Materials in
Strahlrichtung kommt. Bei der Messung der sogenannten Polfiguren wird der Beugungs-
winkel (20-Winkel des Detektors) fiir den zu untersuchenden Rontgenreflex (hier die
(011)-Netzebenen) fest eingestellt. Durch Kippen und Drehen der Probe im Kippwinkel-

bereich y = 0 — 88° und bei allen Azimutwinkeln ¢ = 0 — 360° wird nacheinander fiir in
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Abbildung 4.2: REM-Aufnahmen von aufgedampften und polierten T'i-Targets vor und nach
der Bestrahlung. Der starke Kontrast der unbestrahlten Proben soll nicht dariiber hin-
wegtiduschen, dal die Oberflichen mit Rauhigkeiten zwischen 5 — 20nm spiegelnd glatt wa-
ren. In beiden Fillen ist die Ausbildung wellenartiger Strukturen senkrecht zur Strahlrichtung
(durch Pfeile angedeutet) erkennbar, die bei der polierten Probe jedoch weniger klar ausgeprégt
sind. Sie enthilt im Gegensatz zur aufgedampften Schicht auch eine feine Mikrostruktur, die
keinen so eindeutigen Zusammenhang mit der Strahlrichtung zeigt. Diese starken Verdnderun-
gen sind nicht durch den Zerstdubungsprozef} erklirbar.
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Abbildung 4.3: © — 20-Messungen einer polierten Ti-Probe vor und nach der Bestrahlung
Die Verénderung der Reflexintensitédten und vor allem das Auftreten des (002)-Reflexes deuten

auf kristallographische Verdnderungen durch die Bestrahlung hin.

Ti(011) Polfiguren

unbestrahlt  o11)Reflex  (011)-Reflex
senkrecht zur 65° zur Normalen

Oberflache

bestrahit Einfallsrichtung
der lonen
72° zur Normalen

Abbildung 4.4: (011)-Polfiguren einer aufgedampften T'i-Probe vor und nach der Bestrahlung

Vor der Bestrahlung steht die [011]-Achse der meisten Kristallite senkrecht zur Targetnormalen
mit einer gleichverteilten Verdrehung um diese Achse. Nach der Bestrahlung zeigt die [011]-
Achse der meisten Kristallite anndhernd in Strahlrichtung (65° zur Targetnormalen verkippt)
und sie sind nicht mehr gleichméfiig um diese Achse verdreht, sondern scheinen sich teilweise

zueinander auszurichten.
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der Probe verkippte und verdrehte Kristallite die Beugungsbedingung erfiillt und ihre
Reflexintensitét mit einer konstanten Zeit pro Winkelbereich gemessen. Aus der win-
kelabhéngigen Intensitdtsverteilung kann anschliefend auf die Orientierungsverteilung
der Kristallite innerhalb der Probe geschlossen werden. Diese neuartigen, erstmals ge-
zeigten starken Anderungen der Kristallstruktur unter hochenergetischer Bestrahlung
stellen sicherlich ein interessantes Gebiet zur weiteren Erforschung dar.

Eine andere Moglichkeit die starke Aufrauhung zu erkléren, ist die Bildung der w-Phase
(Hochdruckphase) des T'i, die eine hohere Dichte hat und damit die starken Veréinde-
rungen verstindlich machen wiirde. In Ref. [34,37] wurde der @« — w-Phaseniiber-
gang bei Bestrahlung mit 2.2GeV U-lonen bei 20K nachgewiesen. Obwohl die XRD-
Messungen der vorliegenden Arbeit die w-Phase nicht nachweisen konnten, waren TEM-
Untersuchungen notwendig, um ihre Bildung tatsichlich ausschlieflen zu koénnen.

Eine dritte Moglichkeit ist die Teilamorphisierung des Targetmaterials. Von Klaumiinzer
et al. [64,71,72] wurde gezeigt, dal amorphe Materialien bei Bestrahlung mit hochener-
getischen Ionen unter schrigen Einfallswinkeln als Folge des elektronischen Energiever-
lustes wellenartige Muster senkrecht zur Strahlrichtung ausbilden, die bei senkrechtem
Einfall wieder geglittet werden. Dieser Effekt leitet sich aus Uberlegungen zum Ver-
halten einer viskosen Fliissigkeit unter Zug- und Schubspannungen ab und benétigt die
freien Volumina amorpher Materialien fiir die Umlagerung der Atome. Als Ursache
fiir die Kriecheigenschaften wird ein kurzzeitiges Aufschmelzen der amorphen Substanz
entlang der lonenspur gesehen, wodurch die Deformation als Folge der Scherdehnung
beim anschlieenden schnellen Abkiihlen eingefroren wird. Um dies zu priifen, wurden
aufgerauhte 7T%-Oberflichen nachtriiglich unter senkrechtem Einfallswinkel bestrahlt. Es
zeigte sich jedoch keine Riickbildung der rauhen Strukturen, so dafl eine Amorphisierung
von 1% eher unwahrscheinlich ist.

Fiir die Zerstdubung ist in diesem Zusammenhang wichtig, daf es sich nach wie vor um
polykristallines Material handelt und dafl die Oberfliche stark aufrauht. Dies muf} bei

den Zerstdubungsmessungen beriicksichtigt werden.

4.1.3 Modifikation von Mn

Als Mn-Targets wurden ca. 850nm dicke auf S aufgedampfte Schichten verwendet, die
wie die anderen aufgedampften Proben mit einer mittleren Rauhigkeit von 6 — 12nm
spiegelnd glatt waren und aus polykristallinem Mn bestanden. Da die Réntgenreflexe
des a— und 3 — Mn teilweise fast identisch sind, kann nicht ausgeschlossen werden, daf
beide Phasen vorlagen. Die Intensitédtsverhidltnisse der Reflexe lassen jedoch den Schlufl

zu, dafl es sich um polykristallines &« — Mn ohne Vorzugsorientierung handelte.
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Mn wurde durch die Bestrahlung #hnlich stark aufgerauht wie 7. Auch hier bildeten
sich Wellenmuster senkrecht zur Strahlrichtung aus, die jedoch bedeutend regelméfiger
waren als bei 7T%. In Abb. 4.5 sind REM-Aufnahmen einer bestrahlten Probe zu sehen.

Mn-Target im Strahlfleck Mn-Target am Strahlfleckrand

——— .-,_ ot o
-

Abbildung 4.5: REM-Aufnahmen eines bestrahlten Mn-Targets. Die regelmifliige Wellen-
struktur senkrecht zur Strahlrichtung (durch Pfeile angedeutet) ist gut zu erkennen ebenso wie
der Beginn der Wellenbildung am Rand des Strahlflecks.

Interessanterweise wurden die aufgerauhten Stellen durch eine nachfolgende Bestrahlung
unter senkrechtem Einfallswinkel gegléttet, so dal hier die Vermutung nahelag, daf zu-
mindest eine Teilamorphisierung des Materials stattgefunden hatte und der Klaumiinzer-
effekt fiir die Aufrauhung verantwortlich war. Da er, wie bereits erwahnt, bisher aus-
schliefflich an amorphen Materialien beobachtet werden konnte, wurde eine TEM-Unter-

suchung der bestrahlten Bereiche durchgefiihrt, um dies zu priifen.

§ oy crontacre | e
_—...‘ Ay e renzflache c-Si

Abbildung 4.6: TEM-Dunkelfeldaufnahme eines bestrahlten Mn-Targets.
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Das Ergebnis der TEM-Messung in Abb. 4.6 zeigt, dafl der Oberflichenbereich nach
wie vor polykristallin war, dafl aber an der Grenzfliche zum Si eine ca. 100nm dicke
Schicht amorphisiert wurde. Weitergehende Untersuchungen wéren notwendig, hétten
jedoch iiber den Rahmen dieser Arbeit hinausgefithrt. Aber auch hier gilt: der fiir das
Zerstauben relevante Bereich bleibt polykristallin, und die Aufrauhung der Oberfliche

muf} bei den Zerstdubungsmessungen beriicksichtigt werden.

4.1.4 Modifikation von Y3Fe;0q9
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Abbildung 4.7: © — 20-Messung eines bestrahlten Y3Fe5019-Targets. Der Reflex bei 50.9°
konnte keinem Y3F'e5012-Reflex zugeordnet werden.

Fiir die YIG-Messungen kamen einkristalline, 0.5mm dicke Targets zum Einsatz, die
mit ca. 2nm mittlerer Rauhigkeit ebenfalls spiegelnd glatt waren.

Y IG zeigte die stiarkste Reaktion auf die Bestrahlung. Bereits nach einer Fluenz von we-
nigen 10131222 trat eine sehr starke Aufrauhung ein, die aufierhalb des RKM-Mefibereichs
lag. Die Kristallstruktur wurde durch die Bestrahlung véllig zerstért. Das Rontgenspek-
trum einer bestrahlten Y /G-Probe in Abb. 4.7 zeigt keine Y /G-Reflexe mehr (der Reflex
bei 50.9° war nicht zuzuordnen). Diese starken Veriinderungen wiihrend der Bestrahlung
machen einen Vergleich der Y /G-Ergebnisse mit existierenden Messungen problematisch,

da nicht klar ist welchen Einfluf} sie auf die Zerstdubung haben.
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4.2 Messung von Winkelverteilungen

Fiir die Messung der Winkelverteilungen wurden halbkreisférmige Kollektorhalter in zwei
Varianten verwendet, abhéingig davon, ob die Messung in der UHV-Kammer (Abb. 4.8a)
oder der ERD-Streukammer [5] (Abb. 4.8b) erfolgte. Da in letzterer lediglich ein Vakuum
von ca. 5- 107 "mbar mdoglich ist, wurden hier ausschlieflich nicht-oxidierende Targets,
also Au, YIG und CsI untersucht. In der UHV-Kammer wurden Winkelverteilungen
von Au, T4, Zr und YIG gemessen.

Beladedffnung

Einfallswinkel

A Si-Kollektoren Strahl

Drehwinkel

$=15°

Kollektorbogen
(105°)

AuRere

Abschirmung Eintrittsoffnung fir

zerstaubte Teilchen

a. b.

Abbildung 4.8: Geometrien fiir die Messung von Winkelverteilungen: a. Kollektorrad fiir
die UHV-Kammer mit Si-Auffingern (£40° zur Targetnormalen) in der Strahlebene. b. Kol-
lektorhalter fiir die ERD-Streukammer [5] mit Al-Kollektorfolien (£80° zur Targetnormalen)
unter 15° und 105° Drehwinkel zur Strahlebene.

Die Geometrie des Kollektorrades in der UHV-Kammer erlaubte lediglich Messungen in
der Strahlebene mit einem Winkelbereich von +40°. Pro Verteilung gab es je 9 Positi-
onen in 10°-Schritten. Es wurden 230MeV-Au'5*-Tonen bei einem Einfallswinkel von
72° zur Targetnormalen verwendet.

In der ERD-Streukammer kamen Al-Folien der Reinheit 99.999% als Kollektormaterial
zum Einsatz. Es wurde ein Winkelbereich von £80° abgedeckt und die Verteilungen in
zwei zueinander senkrechten Ebenen gemessen. Damit der Ionenstrahl den Kollektor-
bogen nicht trifft, wurde der Probenhalter um ¢ = 15° zur Strahlebene verdreht. Der
Abstand zum Target betrug 19mm. Es wurden 210MeV-ITod'**-Ionen bei einem Ein-
fallswinkel von 71° zur Targetnormalen verwendet.

In beiden Féllen betrug die Winkelungenauigkeit ca. 5°. Bei der UHV-Kammer sind die
Ursachen dafiir auf mechanische Unzulédnglichkeiten der Kollektorrad-Drehdurchfiihrung
zuriickzufiithren sowie auf die Tatsache, daf die Auffinger im Rad nicht fest positionierbar

sind (sie wiirden beim Heizen oder Montieren zerbrechen). In der ERD-Streukammer
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konnte ein groflerer Kollektorbogen nicht eingeschleust werden. Damit entspricht ein
Winkel von 10° einem Abstand von 3.3mm auf der Kollektorfolie. Zusammen mit einem
RBS-Strahlfleckdurchmesser von ca. 1.5mm bei der spiteren Analyse ergibt sich also
auch hier eine Winkelungenauigkeit von 5°.

Bei der Al-Kollektoranalyse zeigte sich, wie wesentlich die perfekte Kristallinitdt des
St fiir eine untergrundfreie Messung war. Bei den Al-Folien war es unmoglich den Fle-
Anteil von YIG zu messen, wohingegen dies bei Si-Auffingern ohne Schwierigkeiten

gelang. Die schwereren Elemente Y — Au waren hingegen gut nachweisbar.

4.2.1 Winkelverteilungen mit Au- onen im

Fiir alle mit 230MeV Au-Ionen durchgefiihrten Messungen wurden polierte oder aufge-
dampfte Targets verwendet, welche im UHV mit einem 8keV Xe-lonenstrahl gereinigt
wurden. In Abb. 4.9 sind Beispiele fiir die gemessenen Verteilungen zu sehen und in
Tab. 4.1 die Ergebnisse.
Reproduzierbarkeit und Fluenzunabhéngigkeit der Winkelverteilung.

Wiederholungsmessungen an Au-Targets zeigten eine gute

Abb. | Target Herst. Fluenz | Verteilung | Exponent
(2]
4.9a. Au aufged. | 1.13-10"° |  cos™(6) 3.6+£0.2
4.9b. Au aufged. | 4.51-10" |  cos™(9) 3.3+£0.3
4.9c. Ti aufged. | 3.75- 10 |  cos™(6) 2.5+0.5
4.9d. Zr pol. 1.23 - 10%° cos™(0) 32+04
4.9e. | Fe(YIG) | pol. |3.34-10 | exp(—n6) | 1.9+0.2
4.9f. | Y(YIG) pol. |3.34-10% | exp(-nf) | 55+0.5
Tabelle 4.1: Daten der Winkelverteilungen von Au, T4, und Y |, gemessen mit 2 0Me

Au-Tonen im UHV. Die Verteilungen sind s mmetrisch zur Targetnormalen und fiir Au gut
reproduzierbar.

Die Verteilungen sind im Rahmen der Winkelgenauigkeit symmetrisch zur Targetnorma-
len. Die gemessenen Metalle zeigen ein cos™(6)-Verhalten mit Exponenten von 2.5 — 3.6,
wéhrend die von YIG gemessenen Verteilungen sich davon unterscheiden und durch
e~™ beschreibbar sind. Dabei zeigen die Fe- und Y-Komponenten mit n = 1.9 bzw.

n = 5.5 ein sehr unterschiedliches Verhalten.
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Abbildung 4.9: Winkelverteilungen von Au-, Ti-, - und Y  -Targets, gemessen mit
2 O0Me Au-Tonen bei einem Einfallswinkel von 2°. Die Winkelverteilungen der Metalle
sind  "™( )-Verteilungen mit Exponenten von ca. . Y  zeigt einen starken Unterschied

zwischen Fe und Y, wobei die Verteilungen einem e (—n )-Gesetz folgen. Die Verschiebung
der S mmetrieachse liegt innerhalb der Winkelgenauigkeit.
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4.2.2 Winkelverteilungen mit - onen im

Bei den Messungen mit 210M eV Iod-Ionen konnte die Rotationssymmetrie der Winkel-
verteilungen und damit die Anwendbarkeit der Ausbeutenberechnung, durch die zuein-
ander senkrecht angeordneten Kollektorbégen (sieche Abb. 4.8b), gepriift werden. Die
gemessenen Winkelverteilungen sind in Abb. 4.10 und die experimentellen Bedingungen

und Ergebnisse in Tab. 4.2 zu sehen.
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Abbildung 4.10: Winkelverteilungen von Au-, -undY  -Targets, gemessen mit 210Me

-Ionen bei einem Finfallswinkel von 1°. Die Graphik zeigt, dal die Winkelverteilungen
s mmetrisch zur Oberflichennormalen sind. Die Verschiebung der S mmetrieachse liegt auch
hier innerhalb der Winkelgenauigkeit.

Die Winkelverteilungen sind innerhalb des Meffehlers rotationssymmetrisch zur Tar-
getnormalen und folgen fiir Au und CsI einem cos™(0)-Gesetz mit n = 4.1 bzw. 2.7.
Die Y-Komponente von YIG ist auch hier durch e mit n = 5.9 beschreibbar. Die

Verschiebung der Verteilungen zueinander stammt von geometrischen Ungenauigkeiten
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der Kollektormontage. Im Rahmen der Mefgenauigkeit ist die Ubereinstimmung fiir Au

und YIG mit den im UHV, mit 230M eV Au-Ionen gemessenen Verteilungen gut.

Abb. | Target | Herst. Ausricht. Fluenz Verteilung | Exponent
z. Strahleb. clm%
4.10a. Au aufged. 15° 6.65- 10" |  cos™(6) 43+04
4.10a. Au aufged. 105° 6.65- 10" |  cos™(6) 4.0+0.3
4.10b. Csl pol. 15° 6.50 - 1013 cos"(0) 3.2+0.5
4.10b. Csl pol. 105° 6.50 - 1013 cos™(0) 22405
410c. | Y(YIG) | pol 15° 1.13-10" | exp(—n 0 ) | 6.6 £1.0
410c. | Y(YIG) | pol 105° 1.13-10" | exp(—n ) | 5.1+0.8
Tabelle 4.2: Daten der Winkelverteilungen von Au, ¥  und , gemessen mit 210Me
-Tonen im HV. Die Winkelverteilungen von Au bzw. sind durch ~ "( )-Funktionen
und die Y-Komponente von Y  wieder durch e™™ charakterisiert.
4.2.3 Winkelverteilungen rau er 7:- er a en
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Abbildung 4.11: Winkelverteilung eines sehr rauhen T'i-Targets, gemessen mit 2 0Me Au-
Tonen bei einem Einfallswinkel von 2°. Die urspriinglich glatt polierte 7T%-Oberfliche hatte
nach der Bestrahlung mit 2.8 1015cm—2 eine mittlere Rauhigkeit von mehreren pym. Die Win-
kelverteilung ist nicht mehr s mmetrisch zur Oberflichennormalen.

Es wurde bereits diskutiert, dal 7%, Mn und Y IG durch die Bestrahlung mit hochenerge-
tischen Schwerionen teilweise dramatische Verdanderungen erfuhren. In diesem Abschnitt
wird der Einflufl der Rauhigkeit auf die Winkelverteilung am Beispiel einer T-Probe ge-
zeigt. Die polierte Ti-Oberfliche hatte eine mittlere Rauhigkeit von 15—20nm und wurde
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vor der Zerstdubungsmessung in-situ im UHV gereinigt. AnschlieBend wurde die Win-
kelverteilung mit einem 230MeV Au'%*-Ionenstrahl und einer Fluenz von 2.8 - 10"° —;
gemessen, also nahezu einer Groflenordnung mehr als bei Abb. 4.9c. Dadurch erhdhte
sich die mittlere Rauhigkeit des 7% nach der Bestrahlung - um mehr als eine Gréflenord-
nung - auf mehrere ym. Die zugehorige Winkelverteilung ist in Abb. 4.11 zu sehen.

Es ist gut zu erkennen, dafi die Winkelverteilung der rauhen 7:-Oberfliche nicht mehr
symmetrisch zur Targetnormalen ist und weder durch eine cos"(f)- noch durch eine
exp(—n 0 )-Verteilung korrekt beschrieben werden kann. Da sich die Targetoberfliche
wihrend der Bestrahlung dynamisch veriindert, ist die gemessene Verteilung eine Uberla-
gerung von verschiedenen Winkelverteilungen unterschiedlich rauher Oberflichen. Weil
jedoch bereits nach Fluenzen von einigen 10140m—2 eine Rauhigkeit von ca. 200nm erreicht
wird, entspricht die Verteilung vor allem der einer rauhen Oberfliche. Dies Beispiel zeigt,
daf} die Oberflichentopographie einen starken Einflufl auf die Winkelverteilungen haben
kann. Daher ist bei Zerstdubungsmessungen an derartigen Materialien eine hohe Fluenz

unbedingt zu vermeiden.
4. in alls inkela hangigkeit von

10

230MeV Au'®" in Au

® Au (Experiment)
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Abbildung 4.12: Einfallswinkelabhiingigkeit von Au-Targets, gemessen in der ERD-
Streukammer mit 2 0Me Awu-Ionen. Zum Vergleich mit der T -Rechnung wurden die Er-
gebnisse jeweils auf die Ausbeute bei 0° Einfallswinkel normiert.

Zum Vergleich der gemessenen Ausbeuten aus dieser Arbeit mit anderen Messungen
bei senkrechtem Einfall ist es wichtig, die Einfallswinkelabhéngigkeit zu kennen. Die
Geometrie der UHV-Anlage erlaubte lediglich einen Einfallswinkel von 72° zur Target-

normalen, wodurch Einfallswinkelabhéingigkeiten dort nicht gemessen werden konnten.



In der ERD-Streukammer, die einen variablen Einfallswinkel erlaubt, ist das Vakuum
jedoch nicht gut genug, um unedle, leicht oxidierende Materialien zu untersuchen. Somit
konnte die Einfallswinkelabhéngigkeit nur fiir Au-Targets gemessen werden.

In Abb. 4.12 ist sowohl die gemessene als auch die mit TC berechnete Einfallswinkel-
abhingigkeit von Au dargestellt. Der Vergleich zeigt eine etwas stidrkere Abhingigkeit
fiir die gemessenen Ausbeuten, die einem cos™'5( )-Gesetz folgen, im Gegensatz zu
cos ' %( ) aus der Simulation. Damit liegen beide sowohl fiir die Kaskaden- [13] als auch
fiir die elektronische Zerstdubung [10] im Bereich von Literaturwerten (1 cos ( ) mit
1 2).  bezeichnet den Einfallswinkel der Ionen zur Targetnormalen. Im Rah-
men der Fehler von Experiment und Rechnung ist die Ubereinstimmung obiger Werte
jedoch gut, so daB fiir die anderen Targets die berechneten Einfallswinkelabhingigkeiten

verwendet werden konnen.

4.4 om utersimulation von Winkelverteilungen an

rauhen er achen

Es wurde gezeigt, dafl rauhe Oberflichen einen sehr starken Einflul auf die Winkelver-
teilungen haben kénnen. Da sich Ausbeuten und Einfallswinkelabhéingigkeit ebenfalls
von denen glatter Oberflichen unterscheiden, wurde von Kiistner [75] ein Verfahren
entwickelt, um den Einflu} der Rauhigkeit zu beriicksichtigen. Dabei wurde die Struk-
tur rauher Oberflichen hinsichtlich der Haufigkeitsverteilung lokaler Einfallswinkel (

) und der Redeponierungsfraktion analysiert und die mit TRIM.SP
berechneten Ausbeuten glatter Oberflichen gewichtet. Damit wurde fiir die Einfalls-
winkelabhiingigkeit rauher Oberfliichen eine gute Ubereinstimmung mit Experimenten
erzielt (2.0keV T in pyrolytischem Graphit). Das Verfahren hat jedoch den Nachteil,
daf es keine Berechnung der Winkelverteilung ermoglicht. Es vernachlissigt auch die
Tatsache, dafl hochenergetische Ionen bei flachem Einfallswinkel Teile der Oberflichen-
struktur durchdringen kénnen, wodurch es auch zur Zerstaubung in Transmission kommt.
Um den Einflufl der Rauhigkeit diesbeziiglich besser zu verstehen, wurde im Rahmen die-
ser Arbeit ein Simulationsprogramm entwickelt, das Winkelverteilungen beim Zerstiduben
beliebiger Oberflichenstrukturen berechnen kann. Im folgenden werden Aufbau und
Funktionsweise des Programms beschrieben. Die Simulationsergebnisse werden anschlie-
Bend mit den gemessenen Winkelverteilungen und mit Ergebnissen aus Ref. [75] vergli-

chen.
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4.4.1 e rei ung de imulation rogramm

Fiir eine moglichst korrekte Berechnung der Ausbeuten und Winkelverteilungen rauher
Oberflachen sollten reale Oberflaichenstrukturen in Monte-Carlo-Codes, z.B. SRIM96
oder TC, implementiert werden. Aus Griinden der Rechenzeit ist dies jedoch nicht

praktikabel und wie gleich gezeigt wird auch nicht in jedem Fall notwendig.

Hochenerget.
Projektile

Verschiedene Ausbeuten Reflexion

durch Energieverlust

Transmission
cos"-Verteilungen

Schichtdicke

Tagetoberflache

Abbildung 4.13: Szenario der Bestrahlung rauher Oberflichen.

Da das Programm den Einflufl rauher Oberflichen ohne Berechnung der Stolkaskaden
simulieren soll, benotigt es eine Reihe von Daten iiber Eigenschaften zerstaubter Atome
von idealen Oberflichen. Dazu zdhlen die Winkelverteilung, die totalen Ausbeuten und
deren Einfallswinkelabh#ingigkeit. Auflerdem miissen Eigenschaften beriicksichtigt wer-
den, die sich speziell aus der Bestrahlung rauher Oberflichen ergeben. So kann ein
hochenergetisches Ion die Oberflichenstruktur mehrfach durchdringen und an jedem
Durchstofpunkt Targetatome zerstduben. Es kann Unterschiede bei der Zerstdubung
in Reflexion bzw. Transmission geben, und es kann zur Abschattung und Redepositi-
on zerstdubter Teilchen kommen. Vor allem unterscheidet sich der lokale Einfallswinkel
im allgemeinen vom nominalen Einfallswinkel. Die durchlaufenen Oberflichenbereiche
fithren zu einem Energieverlust des Ions, wodurch in unserem Energiebereich eine Erho-
hung des nuklearen Brems uerschnitts S, (sieche Abb. 1.1) und der Ausbeuten fiir die
nachfolgenden Durchstofipunkte erfolgt. Die Ausbildung der Stoflkaskaden kann von der
gerade durchlaufenen Schichtdicke begrenzt werden und dadurch die Ausbeuten vermin-
dern. Ein Szenario dieser Vorginge ist in Abb. 4.13 zu sehen. Ausgehend von diesen

Uberlegungen wurden folgende Annahmen dem Programm zugrundegelegt:

Es wird davon ausgegangen, daf} die lokalen Winkelverteilungen rotationssymme-
trisch zur lokalen Targetnormalen sind. Sie werden durch cos"-Funktionen be-

rechnet, wobei der Exponent vorgegeben werden mufl. Bei niederenergetischen
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Ionen (2keV T — C aus Ref. [75]) stellt diese Annahme eine gewisse Néherung
dar. Da die Projektile nur wenig in das Target eindringen (20-30nm), befinden
sich die ausgelosten Kaskaden in Oberflichennihe und es sind nur wenig Stofe
notig, um Atome aus dem Target zu streuen. Der Vorwértsimpuls der Projektile
bleibt teilweise erhalten und die Winkelverteilungen sind bei schrigem Einfall in
Vorwirtsrichtung geneigt [15]. Die Rechnungen werden zeigen, daf§ dennoch reali-
stische Ergebnisse erzielt werden kénnen. Die Richtungsinformation der Projektile
geht bei héheren Energien ( 100keV') verloren, da die meisten Stokaskaden ins
Targetinnere verlagert werden und sehr viel mehr St68e nétig sind, um ein Atom zu
zerstduben. Die Winkelverteilungen sind daher im Energiebereich unserer Experi-

mente rotationssymmetrisch zur Targetnormalen und obige Annahme ist erfiillt.

Weitere Eigenschaften, z.B. Schichtdickenabhéingigkeit und Transmissionszerstiu-
bung, sind bei niederenergetischen Ionen aufgrund der geringen Eindringtiefe ver-

nachlassigbar und werden nur fiir hochenergetische Ionen beriicksichtigt.

Bei einem flachen Einfallswinkel kann ein hochenergetisches Ion, je nach Ober-
flichenstruktur, mehrere 100nm Oberflichenmaterial durchdringen. Um den dabei
erlittenen Energieverlust zu beriicksichtigen, wurde aus SRIM96-Rechnungen die
Projektilenergie in Abhéngigkeit von der transmittierten Materialdicke berechnet.
Fiir das erste Drittel der Ionenreichweite (je nach Material 3-5um fiir 230MeV
Au-Tonen) ergab sich daraus in erster N#herung mit zunehmender Dicke trans-
mittierten Materials ein linearer Anstieg von S, und damit auch der nuklearen
Ausbeuten. Fiir T% bzw. Zr kann die relative Anderung der Ausbeuten pro durch-
laufener Wegléinge durch Y'(dz) Y (0nm) =1 0.00013-L- - dz und fiir Gold durch
Y(dz) Y(0nm) =1 0.00025-L- - dz beschrieben werden.

TC-Rechnungen haben gezeigt, dal der Einflufl von Einfallswinkel und Schicht-
dicke nicht unabhiingig voneinander ist. Im Programm wurde daher eine Tabelle
verwendet, welche die Einfallswinkel- und Schichtdickenabhéngigkeit iiber den ge-
samten relevanten Bereich enthélt: von 0-89° und 0-5um. Um eine représentative,
materialunabhéngige Tabelle zu erhalten, wurden alle Stiitzpunkte fiir 7', Zr und
Au berechnet, auf die Ausbeuten Y (0° 5um) normiert und daraus die Mittelwerte
gebildet. Die Abweichung zwischen den verschiedenen Targets lag typischerweise
unter 10%.

Mit TRIM.SP wurden einige exemplarische Rechnungen fiir verschiedene Einfalls-
winkel durchgefiihrt (230MeV Au — Au), um mégliche Unterschiede zwischen

Transmissions- und Reflexionszerstiubung zu untersuchen. Die Ergebnisse zeig-
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ten, dafl die Winkelverteilungen, unabhéingig vom Einfallswinkel, in beiden Fillen

gleich und die totalen Ausbeuten in Transmission ca. 5% hoher waren.

Eine mogliche Zerstdubung durch redeponierte Atome wurde ebenso vernachlissigt

wie ihre Reflexion.
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Abbildung 4.14: FluBdiagramm des Simulationsprogramms zur Berechnung von Winkelver-
teilungen rauher Oberflichen.

In Abb. 4.14 ist der wesentliche Programmablauf anhand des Fludiagramms zu sehen.

Zu Beginn werden Simulationsparameter wie Einfallswinkel, lonenzahl, cos-Exponent,
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Ausbeute in Reflexion bzw. Transmission (fiir 0° Einfallswinkel) und eine Startzahl fiir
den Zufallsgenerator eingelesen. Dann folgen Daten, welche das Oberflachenprofil durch
eine Reihe von Stiitzpunkten beschreiben. Zwischen den Stiitzpunkten wird die Ober-
flache linear interpoliert. Da bei einem schrigen Einfallswinkel Ionen den definierten
Oberflachenbereich verlassen koénnen, wird das Profil periodisch fortgesetzt. Um dabei
Unstetigkeiten zu vermeiden, miissen die Oberflichendaten periodisch sein, was bei Ver-
wendung eines repriasentativen Ausschnitts eine gute Niaherung darstellt.

Die Simulation beginnt mit der Festlegung der Startposition des Ions durch den Zu-
fallsgenerator. Nach Berechnung aller Schnittpunkte mit der Oberfliche werden die
zugehorigen Schichtdicken ermittelt. Anschlielend folgt die Berechnung der insgesamt
durchlaufenen Materialdicke und der damit verbundenen Ausbeutenerhohung fiir jeden
Schnittpunkt.

Das Unterprogramm zur Berechnung der lokalen Winkelverteilungen analysiert se uen-
tiell alle Schnittpunkte des Ions hinsichtlich Abschattung und lokalem Einfallswinkel.
Dieser wird in der Einfallswinkelverteilung akkumuliert. e nach Art des Schnittpunk-
tes wird der offene Bereich der Winkelverteilung in Reflexion oder Transmission, unter
Beriicksichtigung der erwidhnten Parameter, berechnet und in der globalen Verteilung
akkumuliert. Der Abstand zum Auffinger wird als unendlich grofl angenommen, so daf
der Ort der Zerstdubung fiir den globalen Emissionswinkel vernachlassigbar ist. An-
schliefend wird der redeponierte Teil berechnet und akkumuliert.

Nachdem das Programm alle Ionen abgearbeitet hat, werden Winkelverteilung, Ausbeu-
te und redeponierter Anteil auf die Ionenzahl, und die Hiufigkeitsverteilung der lokalen
Einfallswinkel auf die Gesamtzahl der Winkelverteilungen normiert. Die Ergebnisse wer-

den dann in der Ausgabedatei gespeichert.

4.4.2 rge ni e der imulationen

Um einen realistischen Vergleich mit den durchgefiihrten Experimenten zu erhalten, wur-
den die Targetoberflichen mit einem RKM gemessen und reprisentative Oberflichenpro-
file fiir die Simulationen verwendet (typ. 400 Stiitzpunkte iiber 30um Lénge). Unter-
schiedliche Stadien der Rauhigkeit wurden durch Bestrahlung von 72-Proben mit unter-
schiedlichen Fluenzen realisiert. Die verwendeten Oberflichenprofile mit den zugehori-
gen Fluenzen sind in Abb. 4.15 gezeigt. Da die Rauhigkeit bereits bei ca. 10150'm—2
die Mefigrenze des RKM erreichte, konnte von der am stdrksten bestrahlten Probe
(2.8 - 10" —) kein Oberflichenprofil gemessen werden. Um die Winkelverteilung aus
Abb. 4.11 dennoch mit Simulationen vergleichen zu kénnen, wurden die y-Koordinaten
einer mit 1.3 - 10'°—; bestrahlten Probe mit einem Faktor 2.0 skaliert (Profil d). Da-
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durch erreichten die Strukturen Ausmafle von 3-4um, wie sie mit dem Lichtmikroskop

gemessen werden konnten.

1000 [rTrrrr T T T T T 4000 [ T T T T T U ]

[ Rauhigkeit: 10nm Profil a.] + Rauhigkeit: 3510nm ) Profil c.
800 | Ti auf Si: unbestrahlt . [ Tipol.:1.3*10 ® Au/cm 1
r 3000 .
600 |- 4

F 1 2000
400 |- . H

200 - ] 1000

M| || | |
[ Rauhigkeit: 120nm

800 — —

4008:::::‘HH‘uwwwww‘w““?
I Rauhigkeit: 700nm Profil d.

1000

3000

600 [ n

y-Koordinate der Oberflachenprofile [nm]
N
o
o
o
1

y-Koordinate der Oberflachenprofile [nm]

400 [\ 4

200 - b 1000 L

i Ti pol.: 2.5*10'* Au/en?® |

or ] y skaliert mit Faktor 2.0

oo b e b b e e b e b w a e e b e e e e I

0 5 10 15 20 25 30 5 5 10 15 20 25 30
x-Koordinate [um] x-Koordinate [um]

15 2
Ti pol.: 1.3*10 ~ Au/cm

Abbildung 4.15: RKM-Oberflichenprofile von T'i-Targets fiir die Simulationsrechnungen. Sie
wurden mit 2 0Me Aw unter einem Einfallswinkel von 2° mit unterschiedlichen Fluenzen
bestrahlt. Man beachte die unterschiedliche Skala der x- bzw. -Achsen.

Fiir die Berechnung der Winkelverteilungen betrug der Einfallswinkel analog zu den
Experimenten 72°. Es wurden jeweils 25000 Ionen simuliert, um geniigend Statistik zu

erhalten. Eine Erh6hung der Ionenzahl zeigte keinen weiteren Einfluf} auf die Ergebnisse.

44 1 imulationen ur niederenergetische onen

Durch den Vergleich mit Ergebnissen aus Ref. [75] sollte die Brauchbarkeit des Simula-
tionsprogramms gezeigt werden. Um das Programm an die niederenergetischen Bedin-
gungen anzupassen, wurde die Einfallswinkelabhingigkeit fiir 2keV  + — C aus Abb.
1.1 von Ref. [75] verwendet. Fiir die Winkelverteilungen ergaben TC-Rechnungen einen
Exponenten n = 1.04, wobei ndherungsweise von rotationssymmetrischen Verteilungen
ausgegangen wurde. Schichtdickenabhingigkeit und Transmissionszerstdubung wurden
aufgrund der geringen Projektilenergien vernachlissigt, so daf} jedes Projektil eine Win-

kelverteilung erzeugte, die lediglich vom lokalen Einfallswinkel abhingig war. In Abb.



4.4 Ergebnisse der Simulationen

Haufigkeitsverteilungen lokaler Einfallswinkel (2keV D)
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Abbildung 4.16: Héaufigkeitsverteilungen lokaler Einfallswinkel (oben) und Einfallswin-
kelabhiingigkeiten bzw. Winkelverteilungen (unten). Die Einfallswinkelabhéngigkeit wie auch
die Ausbeuten werden durch die Oberflichenrauhigkeit stark beeinfluBt. Die Stiirke der Ande-
rungen korreliert mit der Verbreiterung der Einfallswinkelverteilungen. Die vollen und leeren
Punkte sind Mefiwerte rauher Graphitproben aus Ref. [ 5] (Rauhigkeit im Gleichgewicht nach
hohen Bestrahlungsfluenzen).

4.16 sind die berechneten Einfallswinkelverteilungen und -abhéngigkeiten und die Win-
kelverteilungen zu sehen.

In Ref. [75] wird die Haufigkeitsverteilung lokaler Einfallswinkel mit der Oberflichenrau-
higkeit korreliert. Bei glatten oder wenig rauhen Oberflichen ist diese Verteilung mehr
oder minder stark um den nominalen Einfallswinkel lokalisiert, wihrend sie bei rauhen
und sehr rauhen Oberflichen verschmiert und das gesamte Spektrum an Einfallswin-
keln (0-90°) abdeckt. Dieses Verhalten konnte mit den Simulationsrechnungen dieser
Arbeit reproduziert werden. Die zweite wichtige Eigenschaft rauher Oberflichen nach
Ref. [75] waren leicht erhéhte Ausbeuten bei geringen und stark reduzierte Ausbeuten

bei hohen Einfallswinkeln. Auch dieses Verhalten war reproduzierbar. Die abgebilde-
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ten Winkelverteilungen konnten nicht verglichen werden, da sie von Kiistner [75] nicht
berechnet wurden. Sie zeigten eine Verschiebung des Maximums in Riickwéartsrichtung
mit steigender Rauhigkeit, wobei sich ihre Form fast nicht verdnderte. Untersuchungen
der Redeposition zeigten bei glatten Oberfléichen einen Anteil von ca. 0.2%. Bei rauhen
Proben stieg er auf ca. 10-20% an. Diese Ergebnisse stimmen ebenfalls mit Ref. [75]

iiberein.

44 imulationen ur hochenergetische onen

Nachdem die Brauchbarkeit des Simulationsprogramms gezeigt wurde, konnte es fiir
hochenergetische Tonen angewendet werden. Der Exponent der Winkelverteilung wurde

mit n = 2.6 den Ti-Experimenten entnommen. Die Ergebnisse sind in Abb. 4.17 zu

sehen.
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Abbildung 4.17: Einfallswinkelabhiingigkeiten bzw. Winkelverteilungen bei hohen Energien.
Die Einfallswinkelabhédngigkeit und die totalen Ausbeuten verdndern sich kaum. Die Winkel-
verteilungen werden mit zunehmender Rauhigkeit teilweise stark deformiert und in Vorwarts-
richtung verschoben.

Da die Einfallswinkelverteilungen eine geometrische Eigenschaft der Oberfléchen sind,
waren sie vergleichbar mit denen bei niedrigen Energien. Kleine Unterschiede ergaben
sich lediglich aufgrund der Transmissionszerstaubung, die jedoch nichts am generellen
Verhalten dnderte, so dafl auch hier ein Zusammenhang zwischen ihrer Verbreiterung
und dem Einflu} auf die Winkelverteilungen bestand.

Signifikante Unterschiede zeigten sich jedoch bei Einfallswinkelabhéingigkeiten und Win-
kelverteilungen. Die Einfallswinkelabhéngigkeiten blieben nahezu unveridndert, wohinge-
gen die Winkelverteilungen mit steigender Rauhigkeit zunehmend abgeflacht (Exponent

n = 2.0 + 0.4 fiir Profil ¢), in Vorwiértsrichtung verschoben und teilweise deutlich defor-



miert wurden. Der Vergleich mit Abb. 4.11 zeigt, dafl sowohl die starke Verschiebung
als auch die Deformation der Winkelverteilung aufgrund der Oberflichenrauhigkeit re-
produziert werden konnte. Eine exakte Ubereinstimmung war nicht zu erwarten, da
das tatsichliche Oberfliichenprofil unbekannt und die gemessene Verteilung eine Uber-
lagerung von verschiedenen Rauhigkeitsstadien ist. Untersuchungen der Redeposition
ergaben folgende Werte: 0.01% fiir glatte, 8-11% fiir rauhe Schichten (Profil ¢) und 33-
40% bei noch hoheren Rauhigkeiten (Profil d).

Die Simulationsrechnungen zeigten, dafi die mittlere durchlaufene Materialdicke auch
bei den rauhen Schichten bis zu einem Einfallswinkel von 80° weniger als 2.5 — 3.5um
betrug (weniger als 1 3 der Reichweite), so dafl die Annahme eines linearen Anstiegs der
Ausbeuten mit der Schichtdicke gerechtfertigt war.

Die Transmissionszerstidubung spielte bei glatten Schichten keine Rolle, wohingegen sie
bereits bei Profil b bei einem Einfallswinkel von 80° einen Anteil von 15% ausmachte.
Dieser stieg bei Profil ¢ und d auf 32% bzw. 42% an, so dafl klar gezeigt wurde, daf}
dieser Prozef bei hohen Energien nicht vernachlissigbar ist.

Die Simulation der Au-, Zr- und C'sI-Verteilungen entsprach im Rahmen der Fehler den
Experimenten. Eine Simulation der Y IG-Verteilungen war auch bei Verwendung von

exponentiellen Winkelverteilungen nicht moglich.

4. iskussion der rge nisse

i ku ion der geme enen Winkelverteilungen

Die gemessenen Winkelverteilungen zeigen, daf} es sich meist um cos™(#)-Funktionen mit
einem Exponenten von ca. n = 3 handelt und daf diese fiir glatte Oberflichen rotati-
onssymmetrisch zur Targetnormalen sind. Damit haben sie einen etwa doppelt so hohen
Exponenten wie mit SRIM96 oder TC berechnet, sind jedoch in Ubereinstimmung mit
Experimenten anderer Gruppen, die fiir verschiedene Isolatoren Exponenten zwischen
2 und 4 fanden [10,24,90]. Abweichend von diesen Ergebnissen wurde in Ref. [60] fiir
UF, ein Exponent n = 0.81 (mit 0.25—% ! F bestrahlt) und von O Connor et al. [89]
n = 1.53 fir b (mit 0.88—% r bestrahlt) gemessen. Sowohl die Messungen als auch

die Simulationen haben deutlich gezeigt, dafl die Oberfliche einen starken Einfluf} auf
die Form der Winkelverteilungen hat, die bei Bestrahlung mit hochenergetischen Ionen,
mit steigender Rauhigkeit auch stark abgeflacht werden. Da dies bisher noch nicht sy-
stematisch untersucht wurde, fanden viele Experimente ohne besondere Beachtung der
Oberflichenrauhigkeit statt, was eine mogliche Ursache dieser Unterschiede sein kann.

Hinzu kommt, daf} jedes Material spezifische Eigenschaften besitzt und intrinsische Un-
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terschiede in den Winkelverteilungen bestehen kénnen, die unabhéngig von Rauhigkeits-
effekten sind.

Die Winkelverteilungen von YIG folgen einem e™" -Gesetz (n = 1.9 fiir Fle und 5.7 fiir
Y’) und weichen damit deutlich von den relativ flachen cos™(#)-Verteilungen der anderen
Materialien ab. Sie sind trotz der starken Aufrauhung rotationssymmetrisch zur Tar-
getnormalen. Es wurde bereits erwihnt, da$ von Baranov et al. [10] fiir feingranulare
Materialien Winkelverteilungen mit dhnlichem Verhalten gemessen wurden. Das Auf-
treten solcher Verteilungen konnte eindeutig der préferentiellen Emission von Partikeln
(mehrere 100-1000 Atome) senkrecht zur Targetnormalen zugeordnet werden. Moglicher-
weise ist auch bei der Zerstdubung von Y IG die Emission von Partikeln senkrecht zur
Targetnormalen der dominierende Prozef3. Die sehr starke Aufrauhung von Y /G in Kom-
bination mit seiner elektronischen Sensitivitéit [85] konnte dazu fithren, daf§ die Spitzen
rauher Strukturen als Ganzes abdampfen oder abplatzen, da die deponierte Energie nicht
schnell genug abgefiihrt werden kann. Dies tritt beispielsweise bei der Laserablation auf,
wo vergleichbar hohe Energiedichten im Target erzeugt werden [31,88]. Diese Vermutung
konnte z.B. durch Messung der emittierten Partikelmassen mit Flugzeitspektrometern
gepriift werden [11,96]. Der Unterschied zwischen den Fe- und Y-Verteilungen kann
nicht erklirt werden. Es ist jedoch bekannt, dafl YIG ein stark unstochiometrisches
Zerstauben der Komponenten zeigt. Von Meftah et al. [85] wurde ein Verhéltnis Fe Y
von 5-13 gemessen, im Vergleich zum stochiometrischen Verhéltnis von 1.7. Im Rahmen
der Fehler iibereinstimmend zeigten die hier gemessenen Ausbeuten ein Verhéltnis von
10-20. Auch dafiir gibt es bislang keine Erklirung.

i ku ion der imulation erge ni e

Das in dieser Arbeit entwickelte Simulationsprogramm ist trotz der Ndherungen in der
Lage, charakteristische Eigenschaften zerstdubter Teilchen, z.B. Einfallswinkelabhéngig-
keit und Winkelverteilungen rauher Oberflichen, sowohl fiir niederenergetische (wenige
keV') als auch fiir hochenergetische Ionen (mehrere 100MeV), in guter Ubereinstimmung
mit Experimenten zu berechnen.

Das Verhalten der Einfallswinkelabhiingigkeit kann durch den Einflul der Rauhigkeit
auf die lokalen Einfallswinkel erklirt werden (sieche Abb. 4.18). Demnach erhchen rauhe
Oberflichen bei senkrechtem Einfall die Ausbeuten und vermindern sie bei schrigem
Einfall. In beiden Féllen verstirken sich die Auswirkungen mit steigender Rauhigkeit,
bis es zusétzlich zur Redeponierung zerstdubter Atome kommt, wodurch die Ausbeuten

insgesamt vermindert werden.
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Abbildung 4.18: Einflu der Rauhigkeit auf die lokalen Einfallswinkel. Bei wenig rauhen
Oberflichen wird die Ausbeute bei schrigem Einfall reduziert und bei senkrechtem Einfall
erhoht. Grund ist der hohere lokale Einfallswinkel der schrigen Bereiche bei senkrechtem
Einfall. Bei schrigem Einfall ist der lokale Einfallswinkel der in Strahlrichtung orientierten
Bereiche reduziert, und deren effektive Flichenanteile tragen stéirker zur Gesamtausbeute bei

(1 2)

Das zeigt auch den Zusammenhang zwischen der Einfallswinkelverteilung und dem Ein-
flul auf die Zerstdubung. e rauher die Oberfliche ist, desto stirker variiert der lokale
Einfallswinkel. Dementsprechend stérker ist auch die Auswirkung auf die zerstdubten
Teilchen, sei es die Winkelverteilung, Einfallswinkelabhéngigkeit oder Redeponierung.
Dies bestétigt den erstmals von Kiistner [75] gemachten Vorschlag, die Rauhigkeit im
Hinblick auf Zerstdubungsexperimente durch die Einfallswinkelverteilung zu charakteri-
sieren. Gegeniiber der iiblichen Charakterisierung durch die mittlere Rauhigkeit hat sie
den Vorteil skalenunabhéngig zu sein. Auch eine geringe Rauhigkeit von wenigen nm
hétte auf die Zerstdubung einen starken Einflufl, wenn die lokalen Einfallswinkel stark
variieren. Dies wiirde durch die einfache Definition der mittleren Rauhigkeit nicht erfafit
werden. Im Gegensatz dazu kann die Einfallswinkelverteilung Aufschlufl dariiber geben,

ob eine Oberfliche die Zerstdubung beeinflult oder nicht.

Im Gegensatz zu niedrigen Energien werden die Ausbeuten und Einfallswinkelabhéngig-
keiten bei hochenergetischer Bestrahlung durch die Rauhigkeit nicht wesentlich beein-
flulit. Das kann durch die Ausbeutenerh6hung aufgrund der Transmissionszerstdubung
(mehrere Winkelverteilungen pro Ion) und durch die Schichtdickenabhéngigkeit der Aus-
beuten erklért werden. Dadurch wird bei rauhen Strukturen und groflen Einfallswinkeln
(60-80°) die Ausbeutenverminderung aufgrund der Redeposition ausgeglichen. Das fiihrt
auch zu einer Verschiebung der Winkelverteilungen in Vorwértsrichtung und zur Defor-
mation mit zunehmender Rauhigkeit, die gut mit der gemessenen Winkelverteilung der
rauhen 7'i-Probe iibereinstimmt. Auch hier besteht ein eindeutiger Zusammenhang zwi-
schen der Verbreiterung der Einfallswinkelverteilung und dem Einfluff der Oberfléche auf

die Zerstdubung.
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Da die Winkelverteilungen aus Griinden der Mefizeit nicht fiir alle verwendeten Targets
gemessen werden konnten, wurden die mit TC berechneten Exponenten fiir Mn und Ge
entsprechend den gemessenen Winkelverteilungen skaliert. Die Exponenten, die anschlie-
Bend fiir die Berechnung der totalen Ausbeuten verwendet wurden, sind in Tabelle B.1
zusammengefaflt. Es war auch nicht moglich, die Winkelverteilungen fiir alle verwende-
ten Energien, Projektile und Einfallswinkel zu messen. TC-Rechnungen haben jedoch
bei so hohen Energien keinen signifikanten Einfluf} dieser Parameter ergeben, so dafi die
Giiltigkeit der ermittelten Winkelverteilungen fiir alle verwendeten Energien, Projektile

und Einfallswinkel angenommen werden kann.



Kapitel

Untersuchung von nichtlinearen

E ekten bei der erstiubung reiner
Metalle

Nach der Beschreibung der fiir Zerstdubungsmessungen wesentlichen Voruntersuchungen
im vorangegangenen Kapitel sollen hier die eigentlichen Experimente vorgestellt werden,
mit denen elektronische Effekte bei der Zerstidubung von Metallen und einigen ande-
ren Materialien untersucht wurden. Zuerst werden die wichtigsten Parameter und der
wesentliche Experimentablauf beschrieben, gefolgt von einer tabellarischen Zusammen-
fassung aller gemessenen Ausbeuten. Danach wird der elektronische Einflul auf die
Zerstaubung der untersuchten Materialien gezeigt. Die Erweiterung des Thermal-Spike
Modells zur Berechnung von Zerstiubungsausbeuten wird anschlieflend diskutiert und
die Simulationsergebnisse zur Interpretation der gemessenen Effekte verwendet. In Ta-
belle B.2 sind die wichtigsten physikalischen Eigenschaften der untersuchten Materialien

sowie die Voraussagen zur Empfindlichkeit auf elektronische Effekte zusammengefafit.

1 rge nisse der erstau ungsmessungen

Alle Experimente wurden bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Die Probentemperatur
erhohte sich durch den Strahl auf maximal ca. 40°C [67]. Da der Einfluf der Targettem-
peratur sowohl fiir Kaskaden- als auch fiir elektronische Zerstdubung lediglich knapp un-
terhalb des Schmelzpunktes bedeutsam wird [10,13], war dies vernachlissigbar. Der Ein-
fallswinkel betrug immer 72° zur Targetnormalen und der Target-Kollektor-Abstand war
19mm. Durch die Wahl verschiedener Ionensorten und Energien konnte der elektronische

Energieverlust von 11.2 — 59.8-%— und der nukleare Energieverlust von 0.058 —1.097-2~
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¢ und

variiert werden. Die Ionengeschwindigkeiten bewegten sich dabei zwischen 0.43

1.69——. Die verwendeten Fluenzen lagen typischerweise bei 1 — 6 - 101416‘”1782". Weil die
Ti- und Mn-Targets sich als bestrahlungsempfindlich erwiesen hatten, wurden sie unter
dem Strahlfleck verschoben, um die Aufrauhung zu minimieren. Bei YIG erfolgte die
Aufrauhung so schnell, daf} sie nicht vermieden werden konnte.

Um die Ladungszustandsabhingigkeit der Ausbeuten zu untersuchen, wurde der La-
dungszustand der Projektile um etwa einen Faktor 2 variiert. Nach Verlassen des Be-
schleunigers haben die Projektile eine Ladungszustandsverteilung mit einem mittleren
Ladungszustand, entsprechend der Projektilenegie beim Umladen im Terminal des Tan-
dems. Daraus wird mit dem Analysiermagneten ein Ladungszustand fiir die Experimente
ausgewahlt, z.B. 16  fiir 230MeV Au. Der Gleichgewichtsladungszustand im Festkorper
bei den erreichten Endenergien liegt fiir das erwidhnte Beispiel jedoch bei ca. 32 [9].
Durch Einbringen diinner C-Folien (8—  35nm bzw. 16—  70nm) in den Strah-
lengang, ca. 1m vor dem Target, wurden die Ionen entsprechend hochgeladen.

Die Berechnung der totalen Zerstdubungsausbeuten erfolgte nach Gleichung 3.7 mit
den gemessenen bzw. extrapolierten Winkelverteilungen aus Tabelle B.1. Die YIG-
Ausbeuten mufiten gemifl Gleichung 3.6 numerisch berechnet werden, wobei cos™(0)

" _Funktion ersetzt wurde.

durch eine e~
In den folgenden Tabellen sind die Ergebnisse der Zerstdubungsmessungen zusammen-
gestellt. Bei den Projektilen ist der Ladungszustand angegeben, wobei ..  fiir eine
Ladungszustandsverteilung um den Gleichgewichtsladungszustand steht, der mit dem
Faraday-Becher FB1 ermittelt wurde. (—). bzw. (—), sind mit SRIM96 [127] be-
rechnete spezifische Energieverluste, die fiir den Gleichgewichtsladungszustand gelten.
Die Klammern (..) sollen auf verminderte elektronische Energieverluste fiir Projektile
unterhalb der Gleichgewichtsladung hinweisen. ¥ sind die mit dem Programm TC be-
rechneten und Y, die gemessenen Ausbeuten. Die mit gekennzeichneten Ausbeuten

sind Mittelwerte aus mehreren Messungen.
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Projektil (—)e (—)n Y Y.
[keV nm] | [keV nm| | [A. Ton] | [A. Ion]
275MeV Ay * (30.3) 0.181 0.76 3.45 4 0.52
275MeV Au 2+ 30.3 6.50 £ 0.97
230MeV Ayt 17+ (29.0) 0.210 0.90 3.66 £ 0.55
230MeV Au 2+ 29.0 741+ 1.11
109MeV Au'lt (22.3) 0.374 1.62 0.78 £ 0.87
109MeV Ay 26+ 22.3 8.93 £ 1.34
215MeV I15+ (22.6) 0.073 034 | 1.154+0.17
55MeV 17+ (14.1) 0.222 1.04 | 2.24+0.33
Tabelle 5.1: Totale Ti-Ausbeuten
Projektil (—)e (—)n Y Y.
[keV nm] | [keV nm] | [A . Ton] | [A. Ion]
275MeV Aul T (45.4) 0.291 1.79 2.25£0.33
275MeV Au 2+ 45.4 3.29 +0.50
230MeV Aul™ | (43.1) 0.336 2.04 | 2.20+0.33
114MeV Aul?t (31.5) 0.585 3.67 2.144+0.32
210MeV J15+ (34.0) 0.121 0.84 | 0.49+0.07
50MeV I + (20.5) 0.336 2.46 | 1.46 £ 0.22
Tabelle 5.2: Totale Mn-Ausbeuten
Projektil (—)e (—)n Y Y.
[keV nm] | [keV nm| | [A. Ton] | [A. Ion]
275MeV Aul + | (20.1) 0.194 1.26 | 1.73+0.19
275MeV Au >+ 29.1 2.61+0.29
230MeV Aulét (27.2) 0.224 1.39 1.81 +0.19
109MeV Au'* | (18.0) 0.403 2.72 | 2.52+0.28
215MeV I15F (22.1) 0.079 0.58 0.55 £ 0.06
55MeV I™+ (11.2) 0.235 1.73 1.57+0.17

Tabelle 5.3: Totale

e-Ausbeuten
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Projektil (—)e (—)n Y Y.

[keV nm]| | [keV nm| | [A. Ton] | [A. Ion]
275MeV Aul T (32.3) 0.229 0.98 1.85+0.23
275MeV Au 2 F 32.3 2.86 + 0.34
230MeV Au'® '™ | (30.3) 0.265 1.07 1.71+£0.21
230MeV Ay 2 F 30.3 2.89 4+ 0.35
230MeV Ay 3% 30.3 3.66 4 0.44
157MeV Auttt (26.0) 0.358 1.52 2.50 4 0.30
109MeV Autlt (21.8) 0.474 1.93 3.57+0.43
109MeV Au 26+ 21.8 5.50 + 0.66
215MeV I'5+ (24.5) 0.093 0.43 0.52 £ 0.06
210MeV 15+ (24.4) 0.095 0.45 0.45 4 0.05
210MeV I 2+ 24.4 0.78 £ 0.09
59MeV I * (14.8) 0.260 1.39 1.3340.15
59MeV [ 2+ 14.8 1.66 4 0.20
55MeV I+ (14.4) 0.275 1.33 1.01 £0.12

Tabelle 5.4: Totale -Ausbeuten

Projektil (—)e (—)n Y Y,

[keV nm] | [keV nm| | [A. Ton] | [A. Ion]
275MeV Au' * (59.8) 0.537 2.47 (12.4 4 1.5)
275MeV Au 2 * 59.8 (12.1 4 1.4)

230MeV Au'é 1™+ | (55.4) 0.619 3.00 9.6 1.1
230MeV Au 2 * 55.4 11.8+1.4
109MeV Autlt (35.8) 1.097 5.25 13.4+1.6
210MeV 15+ (45.9) 0.220 1.10 | 2.8640.33
55MeV 17+ (22.7) 0.623 4.05 10.84+1.3

Tabelle 5.5: Totale Au-Ausbeuten. Die Mefiwerte bei 2 5Me  sind nur mit Einschrinkungen
vergleichbar (siehe 4.1.1).
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Projektil (—)e (—)n Y Y.
[keV nm] | [keV nm] | [A . Lon] [A . Ion]

230MeV Aul'™t (18.3) 0.162 1.17 6985 + 838 (Cs)
1.14 | 2100 = 252 (Iod)
230MeV Ay 2+ 18.3 0.162 117 | 9676 + 1161 (Cs)
1.14 | 2908 + 349 (Iod)

210MeV I5F (14.6) 0.058 0.49 896 + 107 (Cs)

047 | 26932 (Iod)

Tabelle 5.6: Totale -Ausbeuten

Projektil (—)e (—)n Y Y.
[keV nm] | [keV nm] | [A . Ton] [A . Ion]

230MeV Au!® 17+ | (32.6) 0.241 0.269 11.4+ 4.6 (Fe)
0.166 | 0.9540.57 ( )

230MeV Au ? T 32.6 0.241 0.269 19.6 + 7.8 (Fe)
0.166 1.044+0.63 ()

109MeV Ayttt (23.4) 0.434 0.491 9.62 & 4.8 (Fe)
0.299 0.97+£0.62 ()
210MeV 15+ (25.6) 0.087 0.109 | 2.84+1.71 (Fe)
0.068 | 0.1340.08 ( )

55MeV I (15.6) 0.255 0.340 | 1.27 +£0.64 (Fe)
0.202 | 0.075+0.05 ()

Tabelle 5.7: Totale Y3 Fes012-Ausbeuten

Der Vergleich der gemessenen Ausbeuten mit TC-Rechnungen zeigt fiir Metalle bei nied-
rigen Energien eine gute Ubereinstimmung von typ. besser als einem Faktor 2. Fiir Au
sind die gemessenen Ausbeuten bei allen Energien etwa 2.5-3 mal so hoch wie berechnet.
Vergleiche mit SRIM96- bzw. TRIM.SP-Rechnungen zeigen, daf} diese fiir Au bessere
Ubereinstimmung erreichen (Abweichung weniger als ein Faktor 2) und fiir die anderen
Metalle vergleichbar mit TC sind. Bei hoheren Energien liegen die gemessenen Ausbeu-
ten, insbesondere bei T, nahezu eine Gréflenordnung iiber den berechneten Werten, was
auf mogliche elektronische Effekte hinweist. Die Ausbeuten der Isolatoren liegen gene-
rell deutlich iiber den berechneten nuklearen Ausbeuten. Dies soll nun niher diskutiert

werden.
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.2 lektronische ekte ei der erstau ung

Bei den Isolatoren CsI bzw. YIG ist bereits aus den gemessenen Ausbeuten klar,
daf} elektronische Effekte bei der Zerstdubung vorliegen miissen, da sie zumindest eine
Groflenordnung hoher sind als mit TC berechnet. Zudem besteht eine klare Abhéngig-
keit vom elektronischen Energieverlust. Bei den untersuchten elektrischen Leitern bzw.
Halbleitern ist die Situation bei weitem nicht so deutlich, so dafl der Nachweis elektro-
nischer Effekte einer anderen eindeutigen Signatur bedarf.

Im zweiten Kapitel wurde bereits diskutiert, dal der Ladungszustand des Projektils auf
den elektronischen Energieverlust in den ersten Atomlagen einen deutlichen Einfluf} hat,
der nukleare Energieverlust in unserem Energiebereich davon jedoch nicht beeinfluf3t
wird. Auch wenn der uantitative Zusammenhang von elektronischem Energieverlust
und Ladungszustand nicht bekannt ist, zeigen die Messungen und Rechnungen [53,54,99],
daB ein hoherer Ladungszustand auch einen hoheren Energieverlust zur Folge hat (ge-
ringere Abschirmung der Kernladung). Eine Anderung der Zerstiubungsausbeute mit
verdndertem Ladungszustand unter sonst gleichen Bedingungen wére somit eine eindeu-
tige Signatur fiir einen elektronischen Beitrag. Daher wurden Vergleichsmessungen mit
unterschiedlichen Ladungszustinden durchgefiihrt. Um weitgehend konstante Bedingun-
gen zu gewahrleisten, wurden sie jeweils mit demselben Target in derselben Strahlzeit
gemessen, wodurch die Fehler fiir den relativen Vergleich minimiert wurden. Die La-
dungszustandsabhéngigkeit der Ausbeuten wurde auch in jiingster Zeit zum Nachweis
elektronischer Zerstdubung von Kohlenstoff [92] und von Metalloxiden [93] verwendet.
Eine weitere Signatur fiir elektronische Effekte ist die Verwendung von Projektil- Ener-
giekombinationen mit annéhernd gleichem nuklearen, aber deutlich verschiedenem elek-
tronischen Energieverlust. Dadurch bleibt der Anteil der Kaskadenzerstdubung relativ
konstant, so dafl auch hier eine verdnderte Ausbeute auf elektronische Effekte zuriickge-
fiihrt werden kann. 55MeV Iod und 230MeV Au als Projektile sind eine solche Kom-
bination. Um Schwierigkeiten bei der Bestimmung von (—). zu vermeiden, wird dieses
Kriterium lediglich bei Messungen mit dem Gleichgewichtsladungszustand verwendet, wo
die Tabellenwerte nach Ziegler [128] gelten. Diese Signatur ist nicht ganz so eindeutig,
da sich mehrere Parameter #ndern, z.B. Projektilmasse, Ladung und Geschwindigkeit.

Sie kann jedoch ergénzend zur Ladungszustandsabhéingigkeit gepriift werden.
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2.1 adung u tand a angigkeit der Au- u euten

(dE/dx)e= 55.4 59.8 kv
15 T

18+ / <29+>
16+ / <29+>

T 1

10 A

Yexp(AU)

230MeV Au 275MeV Au

Abbildung 5.1: adungszustandsabhingigkeit der Au-Ausbeuten. Die Messungen wurden in
zwei verschiedenen Strahlzeiten durchgefiihrt.

Die Ladungszustandsabhéngigkeit wurde fiir Au zweimal gemessen. Die Ergebnisse in

Abb. 5.1 lassen keinen elektronischen Einflufi erkennen.

2.2 adung u tand a angigkeit der 7%- und Zr- u euten

(dE/dx)=  0.37 0.21 0.18 keV
(dE/dx)e= 223 29.0 303 nm
12 T T T

11+ / <26+>

*] 1
16+ / <29+>

8 | l 18+ / <29+>

YEXp(Ti)
[«

109MeV Au 230MeV Au 275MeV Au

Abbildung 5.2: adungszustandsabhingigkeit der Ti-Ausbeuten. Die Wertepaare wurden in
verschiedenen Strahlzeiten gemessen.

Fiir 7't wurde der Einflufl des Ladungszustands bei drei verschiedenen Energien gemessen.

Abb. 5.2 zeigt einen Anstieg der Ausbeuten durch die Ladungszustandserh6hung um
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jeweils 52%, 80% und 88%. Der Effekt liegt deutlich auflerhalb der Schwankungen, die
bei den Reproduzierbarkeitstests gefunden wurden (siehe Abb. 3.15) und ist ein klares

Indiz, dafl 77 einen elektronischen Beitrag zur Zerstdubung enthélt.

(dE/dx)n= 0.26 0.10 0.47 0.27 0.23 keV
(dE/dx)e = 14.8 24.4 21.8 30.3 32.3 m
7 . : . : : :
11+ / <26+>
°] L
5 4
16+ / <32+>
S 4
3 16+ / <29+> L tees <200
>
> 3
8+ / <20+>
2
] i |I‘ 15+ / <28+>
: H afl
59MeV I 210MeV | 109MeV Au 230MeV Au 275MeV Au

Abbildung 5.3: adungszustandsabhingigkeit der  -Ausbeuten. Die 2 0Me Au'6t 2+ .
und 2 5Me -Messungen wurden in separaten Strahlzeiten, die restlichen Messungen in einer
gemeinsamen Strahlzeit durchgefiihrt.

Die Zr-Ergebnisse in Abb. 5.3 lassen sich in zwei Bereiche mit unterschiedlichem Verhal-
ten ordnen, wenn neben dem elektronischen auch der nukleare Energieverlust beriicksich-
tigt wird. Fiir (—), 20-%- ist eine signifikante Erhohung der Ausbeute mit Erhohung
des Ladungszustands zu beobachten (46-84%), mit steigender Tendenz fiir hohere (—)..
Unterhalb 20— ist nur ein schwacher Effekt zu sehen. Der Wert fiir 210MeV Iod
weist auf die Bedeutung des nuklearen Energieverlustes hin: trotz eines elektronischen
Energieverlustes iiber 20-%- sind die Ausbeuten deutlich geringer als bei 109MeV Au,
offensichtlich wegen des vergleichsweise geringen (—),-Wertes. Insgesamt wird auch bei
Zr ein elektronischer Einfluf} auf die Zerstdubung beobachtet.

Der Vergleich der Ausbeuten von 59MeV I 2+ mit 230MeV Au 2 32t  zeigt einen
Anstieg auf etwa das Doppelte (Y=1.66 bzw. Y=2.89 3.66), obwohl (—),, nahezu kon-
stant bleibt. Auch diese zweite Signatur unterstiitzt also die Aussage, dal Zr bei der

Zerstdubung mit hochenergetischen, schweren Ionen elektronisch sensitiv ist.

Trotz des elektronischen Beitrags bei beiden Elementen zeigen die Messungen auch, daf
der Einflu} des nuklearen Energieverlustes nicht vernachléssigbar ist, dem die Ausbeuten

im wesentlichen folgen.



5.2 Ladungszustandsabhingigkeit der restlichen Materialien 1

2.3 adung u tand a angigkeit der re tli en Materialien

= keV
(dE/dx)e = 454 29.1 kev
4 A 18+ / <29+>
l 18+ / <29+>
3 4
1

Yep(Mn, Ge)

275MeV Auin Mn  275MeV Au in Ge

Abbildung 5.4: adungszustandsabhiingigkeit der Mn- und e-Ausbeuten.

Bei den iibrigen Targets wurde die Ladungszustandsabhingigkeit nur jeweils einmal ge-
messen. Mn und Ge zeigen beide einen Anstieg der Ausbeuten mit dem Ladungszustand
(sieche Abb. 5.4). Obwohl er mit 46% bzw. 51% geringer ausfillt als bei T% oder Zr,
ist der Anstieg signifikant und zeigt, dafl auch diese Materialien einen elektronischen
Beitrag zur Zerstdubung enthalten. Somit mufl der als Grenzfall eingestufte Halbleiter

Ge [41] zu den elektronisch sensitiven Materialien gezdhlt werden.

In Ubereinstimmung mit der Literatur [10,123,124] konnte auch fiir die Isolatoren C'sI
und YIG eine Ladungszustandsabhiingigkeit gezeigt werden (siehe Tab. 5.6 und 5.7).
Mit 39% fiir CsI und ca. 89% fiir YIG ist die Abhéngigkeit vergleichbar grofi wie
bei den sensitiven Metallen. Zum Vergleich der Abhingigkeit von YIG wurde fiir die
230MeV Au'"-Ionen nicht der Mittelwert aus verschiedenen Strahlzeiten (siehe Tab.
5.7) verwendet, sondern die Ausbeute, die in derselben Strahlzeit mit demselben Target
gemessen wurde (Y (Fe) = 10.1 = 4.1 und Y (V) = 0.56 £ 0.34) wie die fiir 230MeV

Au 21 .

2.4 rge ni e mit ro ektilen au er al de adung glei -
ge i ¢t

Zusétzlich wurden noch eine Reihe weiterer Messungen mit Ladungszustédnden unterhalb
des Ladungsgleichgewichts durchgefiihrt, deren Einordnung jedoch schwieriger ist, da
die elektronischen Energieverluste an der Targetoberfliche nicht bekannt sind. Aus den

Messungen von Frey et al. [53,54] und den Rechnungen von Sigmund [99] 1d8t sich jedoch
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abschitzen, daf eine Verdopplung des Ladungszustands auch etwa eine Verdopplung des
elektronischen Energieverlustes zur Folge hat. Der verwendete Ladungszustand von 7 8
fiir 55 59MeV Iod entspricht nur etwa einem Drittel des mittleren Ladungszustands von
20 im Festkorper, wihrend er bei 230MeV Au'® 1t etwa der Hilfte entspricht.
Damit ist der elektronische Energieverlust fiir 55 59MeV I” + nach wie vor nur etwa
halb so grof§ wie fiir 230MeV Au'® 17+ bei etwa demselben nuklearen Energieverlust.
Trotz der Ungenauigkeit von (—), ist damit eine Priifung auf elektronische Effekte
aus dem Vergleich dieser Ausbeuten moglich. Die Tabellen 5.1-5.7 zeigen analog zur
Ladungszustandsabhéingigkeit fiir alle sensitiven Metalle einen Anstieg der Ausbeuten
zwischen 30-70%. Fiir Ge betrigt er lediglich ca. 15% und fiir Au ist sogar die Ausbeute
bei 55MeV Tod um 13% hoher. Eine genauere Betrachtung der TC-Ergebnisse zeigt
auch, daB fiir 55MeV Iod tatséchlich generell héhere Ausbeuten berechnet werden (15-
35%), obwohl (—), nahezu konstant bleibt. Insgesamt werden die bereits gemachten

Aussagen zur elektronischen Empfindlichkeit der untersuchten Materialien untermauert.

. ergleich mit Modellrechnungen

Fiir die folgende Diskussion werden ausschliefilich die Melergebnisse mit dem Gleichge-
wichtsladungszustand herangezogen. Dadurch werden Schwierigkeiten durch ungenaue
(—)e-Werte vermieden. Um den elektronischen Beitrag zur Zerstdubung zu erkléren,
kommen prinzipiell zwei Modelle in Frage: die Coulomb-Explosion und der Thermal-
Spike. Obwohl eine uantitative Berechnung mit der Coulomb-Explosion nicht moglich
ist, wurde versucht damit die Schidigung von 7% und Fe zu erkldren [77]. Die auf
die Atome iibertragene Energie und die Schidigungse zienz folgen danach grob einem
(—)2-Gesetz. Die gemessenen Ausbeuten zeigen jedoch ein anderes Verhalten, so daf die
Coulomb-Explosion die elektronische Zerstdubung auch ualitativ nicht erkléren kann.
Deswegen wurde in Zusammenarbeit mit M. Toulemonde versucht, die Ergebnisse mit
einem erweiterten Thermal-Spike Modell wiederzugeben. Zunéichst werden der Ablauf
einer TS-Rechnung und die verwendeten Parameter beschrieben. Insbesondere die neue-
sten Erweiterungen zur Berechnung von Zerstdubungsausbeuten sowie die Grenzen und
Unsicherheiten des Modells werden ausfiihrlich diskutiert. Dann folgt ein Vergleich der

Rechnungen mit den gemessenen Ausbeuten.

3.1 lau der ermal- ike e nungen

Unter Zugrundelegung einer Zylindersymmetrie wird das Target in mehrere konzentri-

sche Zylinder unterteilt (typ. Abstand 2-10A) und der Energietransport zwischen diesen
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in kleinen Zeitintervallen (typ. 107! s) iterativ berechnet (vgl. Abb. 2.1). Wie bereits
in Kap. 2 erwidhnt wurde, geschieht dies separat fiir beide Teilsysteme, unter Beriick-
sichtigung temperaturabhéngiger thermischer Eigenschaften und eines Energieiibertrags
zwischen den Teilsystemem (festgelegt durch den Kopplungsfaktor ). Die fiir die Simu-
lationen benétigten thermischen Eigenschaften sind in Tab. 5.8 und B.3 fiir 7%, Zr und

Au zusammengefafit und wurden den Referenzen [25,44,118] entnommen.

T, | T m
Target | [K] | [K] |[ J][ 1[[eVI|[ em’][[ em®] [ em’K]
Au | 1336 | 3243 | 63.7 | 1698 | 3.81 | 19.3 | 19.2 | 2810
Ti | 1933|3560 | 420 | 8814 | 4.85 | 4.51 | 4.11 | 9.3-10"
Zr | 2123|4650 | 165 | 4580 | 6.25 | 6.51 | 5.80 | 2.6-10"2

Tabelle 5.8: Materialkonstanten von Au, T4 und  fiir die Thermal-Spike Rechnungen. Ty,
T und ,,, sind die Schmelz- Verdampfungstemperatur bzw. die Schmelz- Verdamp-
fungswirme. ist die Oberflichenbindungsenergie, die Dichte im festen und fliissigen
Zustand und der Kopplungsfaktor zwischen Elektronen und Gitter.

Der Kopplungsfaktor ist bei TS-Rechnungen normalerweise der einzige freie Parame-
ter, der in einem gewissen Rahmen an die experimentellen Ergebnisse angepaft wird.
In dieser Arbeit war das nicht der Fall, da (7%) und (Zr) bereits durch Anpassung
an (—)e-Schwellen fiir Kernspuren [35,36,118] und (Au) durch -Laserexperimente
festgelegt war (aus Ref. [44]). Somit wurden alle Rechnungen ohne reie arameter
durchgefiihrt.

Fiir alle Rechnungen wurde entsprechend den Experimenten eine Anfangstemperatur von
T, =T = 300K angenommen. Die Energiedeposition ist nach ca. 10~'°s abgeschlossen,
wobei Elektronentemperaturen im Bereich von 105K erreicht werden. Danach beginnt
die Gittertemperatur aufgrund der Kopplung zu steigen. Die maximale Gittertemperatur
wird nach etwa 10~ !3s erreicht, wenn sich beide Systeme im thermischen Gleichgewicht
befinden. Danach erfolgt ein sehr schnelles Abkiihlen beider Systeme, hauptséchlich be-
stimmt durch die Wirmeleitfihigkeit, mit Raten im Bereich von 10** — 10—, Wurde
die Schmelztemperatur iiberschritten, fiihrt das zum Einfrieren der Schmelze, so daf} der
Radius geschmolzenen Materials mit dem Radius der Kernspuren gleichgesetzt werden
kann. Wird bei den Rechnungen die Verdampfungstemperatur iiberschritten, kommt es

zur Emission von Atomen, d.h. zur Zerstadubung.
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3.2 Modell ur ere nung elektroni er er tau ung au -

euten

Das Thermal-Spike Modell in seiner bisherigen Form war nicht in der Lage, die Emission
von Oberflichenatomen bei Uberschreitung der Verdampfungstemperatur zu berechnen.
Um das Modell dahingehend zu erweitern, wurde analog wie im Fall von nuklearen Spike-
Effekten vorgegangen. Um diese in Metallen zu uantifizieren, wurde von Sigmund und
Claussen [101] ein Modell entwickelt, das fiir die Deposition des nuklearen Energiever-
lustes ndherungsweise eine Zylindersymmetrie entlang der Ionenspur annimmt. Da die
Verdampfungstemperatur iiberschritten werden mufl, wurde die Emission von Atomen
pro Zeit und Fliche durch den Verdampfungsflul (7" ) eines idealen Gases beschrieben.
Fiir ein planares Oberflichenpotential (Oberflaichenbindungsenergie ~ Sublimati-
onsenergie), das von den Atomen iiberwunden werden muf, ergibt sich direkt aus der

thermischen Maxwell-Boltzmann-Verteilung:

- —
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Detector Bias

Anode

Voltage lonisationskammer
N-DS-250
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, Vorverstarker |
V AE E rest Kath
Counter 3 2003 PCP 5 2001
3 CANB CMTE CANB
A |
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, Hauptverstarker |
A i A v A
vy || 87 671 572
Amplifier 3 ORTEC ORTEC ORTEC
3 IR S CamacCrate
Constant 3
Fraction v112 3 4
Diskr. !
! 3982
1 3320 List 3929
413A Time Sequencing SCsi
' | ORTEC >
< ; ADC Code Aucxiliary Crate
1 Interface Crate Controller
Timing Controller
Module } '
Trigger Gate \ Gate Trlgger

e :

Workstation

































