
Kapitel 4

ERDA-Messungen am Q3D

Die Tiefenpro�l- und St�ochiometriemessungen an der neuen Probenkammer und

mit dem optimierten Fokalebenendetektor erwiesen sich als �au�erst e�ektiv. Die

hohe G�ute dieser Me�methode und die exzellente Au�osung sollen nun im fol-

genden Kapitel anhand einer Messung an einer Multischichtprobe demonstriert

werden. Die dabei erzielte Tiefenau�osung wird in ihren Einzelbeitr�agen disku-

tiert. Anschlie�end werden auch die Grenzen der ERDA-Methode an einem Ma-

gnetspektrographen aufgezeigt.

4.1 Me�bedingungen

Als Strahl wurden bei diesem Experiment Krypton-Ionen mit einer Energie von

119 MeV (=1,4 MeV=Nukleon) benutzt. Der spezi�sche Energieverlust ist in die-

sem Energiebereich f�ur Kr maximal (52,9 keV=(�g=cm2)). Durch Schlitze in der

Strahlf�uhrung wurde die Energiebreite des Strahls �E0 auf einen Wert von

�E0=E0 = 3; 9� 10�4

und die Winkelbreite �� auf 0,6 mrad begrenzt.

Die Probe, bestehend aus einem Siliziumwaver mit nacheinander ca. 10 nm dick

aufgedampften Kohlensto�- und Aluminiumoxidschichten, wurde unter einem

Winkel von 6� zur Ober�ache beschossen. Dies f�uhrt zu einer Wegverl�angerung

des Projektils in der Schicht um einen Faktor 1/sin 6� � 10. Abb. 4.1 zeigt die

geometrischen Bedingungen mit den analysierten Dicken und den Energien der

detektierten R�ucksto�teilchen aus den verschiedenen Schichten. Als Streuwinkel

wurde �=18� ausgew�ahlt. Dabei spielten verschiedene Aspekte eine Rolle. Zum

einen soll der Winkel klein sein, um eine m�oglichst gute Au�osung zu erhalten.

Zum anderen erzwingt ein kleiner Streuwinkel auch einen kleinen Einfallswinkel

�. Da die Ausdehnung des Strahlecks auf der Probe proportional zu 1/sin� ist,
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Abbildung 4.1: Querschnitt durch die Multischichtprobe. Die angegebenen
Schichtdicken stellen das Ergebnis der Analyse dar. Oberhalb der Schicht sind
die Energieintervalle der R�ucksto�teilchen aus den einzelnen Schichten angege-
ben.

erzeugt ein Strahl mit einem Durchmesser von nur 1 mm bei dem von uns gew�ahl-

ten Winkel � = 6� einen Strahleck mit einer L�ange von 10 mm. Somit limitiert

die Gr�o�e der Probe die Wahl des Eintritts- und somit auch des Austritts- oder

Streuwinkels.

Die Ejektile verlassen die Probe mit unterschiedlicher Ladung. Als N�aherung f�ur

die Ladungsverteilung kann man eine semi-empirische Gleichgewichtsladungsver-

teilung transmittierter Teilchen [Shi82] nehmen, wie z.B. in Tab. 4.1. Bei der

5+ 6+ 7+ 8+ 9+ 10+ 11+ 12+ 13+

Al 1,7% 15,3% 40,9% 33,6% 8,4%

O 1,8% 36,6% 61,6%

C 14,6% 85,4%

Tabelle 4.1: Gleichgewichtsladungsverteilungen von Ionen nach der Transmission
durch eine Kohlensto�olie mit Energien, wie sie den R�ucksto�teilchen aus der
Multischicht entsprechen.

Einstellung der Magnetfelder des Q3D-Spektrographen wurde darauf geach-

tet, Ladungszust�ande mit einem m�oglichst hohen Prozentsatz in die Fokalebene

zu projizieren, um die Bestrahlungszeit der Probe m�oglichst gering zu halten.
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Abb. 4.2 zeigt den Ort der Ejektile in der Fokalebene bei der gew�ahlten Feldst�arke

von 5,4 kG und einem Streuwinkel von 18�. Diese treten in einer Breite auf, die

der Dicke der Schicht entspricht, mit Abst�anden dazwischen, die durch Schichten

mit anderen Substanzen entstehen (s. auch Abb. 4.3, 4.4 oder 4.5). Es gelang uns,

alle drei Elemente in einer Einstellung zu erfassen (auch wenn wir beim Alumi-

nium nur den zweitst�arksten Ladungszustand detektierten), d.h. das Tiefenpro�l

aller Elemente in der Probe konnte in nur einer Messung untersucht werden.

Desweiteren kann die Bestrahlungszeit minimiert werden, indem man die �O�nung

zum Spektrographen m�oglichst gro� macht. Wie schon erw�ahnt (s. Tab. 3.1),

betr�agt der maximal nutzbare Raumwinkel 
max = 10,4 msr. Da die gr�o�ten

Abbildungsfehler an den R�andern der �O�nung zu �nden sind und desweiteren

m�oglichst wenig elastisch gestreutes Kr, das f�ur die Messung irrelevant ist, in die

Fokalebene gelangen sollte, wurde der Raumwinkel vor allem auf der Kleinwin-

kelseite auf 
 = 4,6 msr begrenzt (�� = 17� � 20�;�' = �1; 5�).

     +-----------------------+
     !  86Kr +  27Al,16O,12C !                                                                     E(lab):  119.00 MeV
     +-----------------------+                                                                     Theta :   18.00 deg
 
      Ejektil                                              B*rho [kg*m]                                                    
 
                    5.128     5.182     5.236     5.290     5.344     5.398     5.452     5.506     5.560     5.614     5.668 k Gm
                     +---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------+
                     !                                                                       i                           !
      27Al(12+)      !                                                                       i                           !     
      33.5878 %      !                                                                       i                           !    
                   67.617    69.045    70.488    71.947    73.422    74.910    76.414    77.932    79.465    81.014    82.576 M eV
                     +---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------+
                     !                                                        i                                          !
      16O ( 8+)      !                                                        i                                          !     
      61.5845 %      !                                                        i                                          !    
                   50.676    51.747    52.828    53.921    55.025    56.140    57.267    58.403    59.553    60.712    61.883 M eV
                     +---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------+
                     !                                                                                          i        !
      12C ( 6+)      !                                                                                          i        !    
      85.4125 %      !                                                                                          i        !    
                   37.995    38.798    39.608    40.428    41.256    42.092    42.937    43.789    44.650    45.520    46.397 M eV
                     +---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------*---------+
                    5.128     5.182     5.236     5.290     5.344     5.398     5.452     5.506     5.560     5.614     5.668 k Gm
 
 

Abbildung 4.2: Berechnung der Orte, an denen die Ejektile in die Fokalebene
tre�en, bei einer Magnetfeldeinstellung von B = 5,4 kG (der dargestellte Be-
reich entspricht der L�ange der Fokalebene). Als X-Achsen-Beschriftung sind ne-
ben den B �� -Werten die Energien der Teilchen abzulesen. Die Rechtecke stellen
die Impulsbreiten der jeweiligen R�ucksto�ionen aus den verschiedenen Schichten
dar. Die %-Angaben links geben den Anteil des jeweiligen Ladungszustandes an
(s. Tab. 4.1).

Zum Schlu� sei noch erw�ahnt, da� der Fokalebenendetektor mit 30 mbar Iso-

butan und einer Spannung von -900 V an den Anodendr�ahten betrieben wurde.

Die Ejektile deponierten �uber jedem �E-Streifen zwischen 1,3 (C) und 6 MeV

(Al) ihrer Energie.



40 KAPITEL 4. ERDA-MESSUNGEN AM Q3D

4.2 Erzeugung der Energiespektren f�ur jedes Iso-

top

Von jedem Ejektil wurden drei �E- und zwei Ortssignale aus der Vieldrahtkam-

mer, sowie ein Energie- und ein Flugzeitsignal vom Szintillator aufgenommen.

Der erste Schritt bei der Analyse besteht nun in der Isotopenidenti�zierung.

Nachdem durch Setzen von Gates (Fensterbedingungen) in verschiedenen Kom-

binationen der gemessenen Parameter kleine Untergrundbeitr�age eliminiert wur-

den, wird ein �E-Signal (� A2) gegen das Restenergiesignal aus dem Szintillator

(� A0;6(q=A)3;3) dargestellt. In Abb. 4.3 links ist diese Darstellung abgebildet.

Jedes Isotop bildet darin eine Insel (es gelangt nat�urlich auch herausgestreutes Si

in den Detektor, doch wurden die Schwellen f�ur die E-Signale so hoch gesetzt, da�

das Si-Signal nicht aufgenommen wurde.). Hier k�onnen nun Fensterbedingungen

auf einzelne Isotope gesetzt werden, so da� im weiteren Verlauf jedes Isotop f�ur

sich behandelt werden kann. Rechts ist die Flugzeit (T) der Ejektile gegen das

Ortssignal der ersten Delayline (X1) aufgetragen (ohne Fensterbedingung). Da

X: E_sum

Y
: D

E

X: X-Fokal

Y
: T

O
F

Abbildung 4.3: Plots zur Isotopenidenti�zierung und Erzeugung der Energiespek-
tren . Links ist die Restenergie E (X) aus dem Szintillator gegen das Energie-
verlustsignal �E (Y) der Vieldrahtkammer aufgetragen. Jedes Isotop bildet dabei
eine Insel. Durch Fensterbedingungen k�onnen f�ur die darauf folgende Analyse die
einzelnen Massen isoliert werden.
Rechts ist der Ort in der Fokalebene (X) gegen die Flugzeit TOF (Y) darge-
stellt (ohne Fensterbedingungen im linken Spektrum). Jedes Rechteck beinhaltet
die R�ucksto�teilchen eines Elementes aus einer Schicht. Die vertikale Ausdeh-
nung entspricht der Winkel�o�nung �� = 3� des Spektrographen.
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T�A/q ist, be�nden sich C6+ und O8+ (A/q = 2) auf gleicher H�ohe. Die vertika-

le Ausdehnung der Rechtecke entspricht der Streuwinkelvariation von �� = 3�.

Wie in dem Spektrum gut zu sehen ist, sind die horizontalen Kanten (TOF) sehr

scharf, was auf eine sehr gute Winkelau�osung durch die Flugzeitmessung schlie-

�en l�a�t. Auch die vertikalen R�ander sind gerade, d.h. die kinematische Korrektur

war richtig eingestellt, die Winkelabh�angigkeit ist eliminiert. Mit Hilfe einer Ei-

chung der Fokalebene kann die im Impuls lineare X-Achse in eine Energieachse

f�ur jedes Isotop umgerechnet werden. Die Projektion des rechten Spektrums f�ur

jedes Isotop (Masse A) auf die Energieachse ergibt dann die getrennten Energie-

spektren der in der Probe enthaltenen Elemente.

Um die St�ochiometrie in den einzelnen Schichten zu bestimmen, mu� man die

Anzahl der detektierten Teilchen ins Verh�altnis zueinander setzen. Wie bereits

oben erw�ahnt, wird bei dieser Einstellung nur ein Anteil eines Ladungszustandes

erfa�t. Die Z�ahlraten lassen sich aber mit Hilfe des St�ochiometriez�ahlers korrigie-

ren. Da er au�erhalb des Magnetfeldes steht, erfa�t er die vollst�andige Z�ahlrate,

unabh�angig von der Ladung der einzelnen Ejektile. Der Z�ahler steht bei einem

gr�o�eren Streuwinkel (ca. 45��), was jedoch, da mit ihm keine hohe Au�osung

erzielt werden mu�, nicht hinderlich ist. Auch hier erzeugt man sich einen �E-E-

Plot, in dem die einzelnen Isotope identi�ziert werden k�onnen. Das Verh�altnis der

Z�ahlraten im St�ochiometriez�ahler kann dann auf die Z�ahlraten in der Fokalebene

�ubertragen werden. Diese normierten Energiespektren dienen nun als Basis f�ur

die Erstellung des Tiefen- und St�ochiometriepro�ls der Probe.

4.3 Das Tiefenpro�l einer Probe

Um aus den Energiespektren der Konstituenten der Probe ein Tiefenpro�l zu

erhalten, gibt es zwei M�oglichkeiten. Bei der ersten simuliert man die Spek-

tren mit einer Anfangsverteilung, variiert dann die Parameter der Schichtdicken

und -zusammensetzung und vergleicht die simulierten Spektren mit den gemes-

senen, bis eine zufriedenstellende �Ubereinstimmung gefunden wird. Hierbei sind

Au�osungsfunktionen, in denen die in Kap. 4.4 diskutierten E�ekte wie Energie-

breite des Strahls, Energieverlust- und Kleinwinkelstreuung, Detektorau�osung,

etc. mitber�ucksichtigt werden, mit den Modellpro�len gefaltet. In Abb. 4.4 sind

die Ergebnisse einer solchen Simulation mit den in Abb. 4.1 angegebenen Schicht-

dicken und einem st�ochiometrischen Verh�altnis des Aluminiumoxids von Al2O3

dargestellt. Als Modellverteilungen wurden Kastenpro�le genommen und mit den

oben erw�ahnten Au�osungsfunktionen gefaltet. Es sind schwarz die gemessenen,

rot die simulierten Spektren aufgetragen. Dabei entsprechen die Pro�le jeweils

ganz rechts den obersten Schichten. Es ist �uber die ganze Dicke der Probe ei-

ne sehr gute �Ubereinstimmung zu erkennen. Die Steigungen der Flanken lassen

auf eine Obergrenze der Tiefenau�osung �x schlie�en. An der Ober�ache (rech-
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Abbildung 4.4: Spektren der Al2O3/C-Multischichtprobe (schwarz) und die Simu-
lation (rot) mit dem Programm SIMNRA [May96].
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te Kante im O-Spektrum) betrug sie bei dieser Messung �x = 1,3 nm. Eine

Au�osung kleiner als 1 nm w�are alleine mit einem kleineren Einfallswinkel zu

erreichen. Mit der Tiefe in der Probe nimmt die Breite der Flanken aufgrund von

Energie- und Winkelstraggling kontinuierlich zu. Auch dieser E�ekt wird durch

das Programm zufriedenstellend beschrieben.

Bei der zweiten Methode wird das Tiefenpro�l iterativ berechnet. Hierf�ur sei

das Programm KONZERD [Ber93] der M�unchner Q3D-Gruppe erw�ahnt. Dabei

unterteilt man die komplette Schicht in d�unne Scheibchen �xi. F�ur die erste

Schicht �x0 (Ober�ache) wird das Energieinterval der jeweiligen Ejektile berech-

net und die Z�ahlrate Hk aus den entsprechenden Energiespektren ausgelesen. In

erster N�aherung l�a�t sich die Zusammensetzung (ni: st�ochiometrischer Anteil des

Elementes i) in �x0 folgenderma�en beschreiben:

n1 : n2 : � � � : nk �
H1�
d�
d


�
1

:
H2�
d�
d


�
2

: � � � :
Hk�
d�
d


�
k

(4.1)

F�ur diese Komposition bestimmt man nun die Energieverluste von Projektil und

Ejektil in der Schicht, korrigiert damit die Energieintervalle und erh�alt neue Z�ahl-

raten, aus denen eine etwas andere St�ochiometrie resultiert. Diese Iteration kon-

vergiert dann gegen die gemessene Zusammensetzung. F�ur �x1 wird zun�achst die

Abbildung 4.5: Iterativ berechnetes Tiefenpro�l der Al2O3/C-Multischicht
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gleiche Elementkomposition angenommen. Dann berechnet man unter Ber�uck-

sichtigung der Energieverluste von Projektil und Ejektil in �x0 und �x1 wieder

die entsprechenden Energieintervalle, liest die gemessenen Z�ahlraten aus, erh�alt

eine neue Zusammensetzung der Elemente usw. Das Ergebnis einer solchen Rech-

nung ist f�ur die Vielfachschicht in Abb. 4.5 dargestellt. Es ist (bisher noch) keine

Entfaltung der Spektren erfolgt. So ist auch der �Uberlapp der Schichten an den

gemessenen Grenzen nicht als Vermischung der Elemente zu interpretieren, son-

dern auf die Tiefenau�osung zur�uckzuf�uhren. Als Vorteil dieser Methode erweist

sich die Tatsache, da� keine Modellpro�le ben�otigt werden, man erh�alt direkt das

gemessene Konzentrationspro�l, sei es auch noch so unstetig. Die Kombination

aus beiden Methoden, Tiefenpro�l und Schichtdicken aus KONZERD, die dann

als Anfangswerte in SIMNRA verwendet werden, erm�oglicht letztlich eine gute

und schnelle Analyse.

4.4 Diskussion der Tiefenau�osung

Die Energie E1 eines in der Tiefe x herausgeschlagenen Probenatoms l�a�t sich aus

der Rutherford-Streuformel unter Ber�ucksichtigung der Energieverluste von Pro-

jektil und Ejektil berechnen. Obwohl das Abbremsverm�ogen von der Geschwin-

digkeit der Ionen abh�angt, sind die Energievariationen in den d�unnen Schichten

so gering, da� der spezi�schen Energieverlust als konstant angenommen werden

kann. F�ur O-Ionen, die von 2 MeV/Nukleon schnellen Kr-Projektilen unter einem

Winkel von � = 18� gestreut werden (s. Abb. 4.6), betr�agt E1:

E1 = k (E0 � Spl1)� Srl2 (4.2)

mit k = 4
MpMr

(Mp+Mr)
2 cos

2� : kinematischer Faktor, de�niert den Energie-

�ubertrag auf das Ejektil

l1 =
x

sin�
: Wegl�ange des Projektils

l2 =
x

sin �
: Wegl�ange des Ejektils

Sp=r : Spez. Energieverlust von Projektil/Ejektil

Aufgrund von verschiedenen E�ekten, die in folgenden diskutiert werden, streut

die gemessene Energie um diesen theoretischen Wert. Anstatt einer scharfen Linie

wird eine gau�f�ormige Verteilung um E1 mit der Halbwertsbreite �E1 gemessen.

Diese Energiebreite setzt sich aus mehreren Anteilen zusammen, die sich quadra-

tisch �uberlagern:

�E2
1 =

X
j

�E2
j
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Abbildung 4.6: Variablenbenennung in diesem Kapitel
E0: Energie des Projektils vor der Probe, Ep: Energie des Projektils in der Tiefe x,
Er: Energie des Ejektils in der Tiefe x, E1(x): Energie des Ejektils au�erhalb der
Probe, �: Einfallswinkel, �: Ausfallswinkel, � = �+�: Streuwinkel, l1: Wegl�ange
des Projektils, l2: Wegl�ange des Ejektils.

4.4.1 Beitrag des Strahls

Die Energie der Projektile wird durch Schlitze hinter dem letzten Dipolmagne-

ten bestimmt. Dessen Dispersion betr�agt D=3; 3�10�4(� E/E)/mm. Bei diesem

Experiment wurden die Energieschlitze auf 1,16 mm gefahren, was zu einer Ener-

giebreite des Strahls von �E0=E0 = 3; 9� 10�4 f�uhrt.

Die Ableitung von Gl. 4.2 nach E0 ergibt:

dE1 = k dE0 (4.3)

und somit als Beitrag zur Au�osung:

�EE0

E1

�
�E0

E0

= 3; 9� 10�4 (4.4)

Eine weitere Verbreiterung erzeugt die Winkelbreite des Strahls, die zu ei-

ner Variation des Einfalls- und somit auch des Streuwinkels f�uhrt. Sie wird

durch Schlitze direkt hinter dem Zyklotron geregelt und betrug beim Experiment

�� = 0,634 mrad. Aus Gl. 4.2 erhalten wir f�ur die Variation von �:

�E� = �k
�
Sp

x

sin�
cot�� 2(E0 � Sp

x

sin�
) tan�

�
�� (4.5)

und somit die Energieau�osung an der Ober�ache:

�E�

E1

= �2 tan��� = 4; 2� 10�4 (4.6)

und in einer Tiefe von x = 10,5 nm:

�E�

E1

= �

�
Sp

x
sin�

E0 � Sp
x

sin�

cot�� 2 tan�

�
�� = 3; 3� 10�4 (4.7)
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4.4.2 Beitrag der Probe

Die Tatsache, da� der elektronische Energieverlust ein statistischer Proze� ist,

impliziert alleine schon eine Energieverteilung. F�ur ihre Halbwertsbreite bei hohen

Geschwindigkeiten gab Bohr [Boh48] folgende Absch�atzung an:

�Ees =

r
8 ln 2 � 4�e4Z2

pZt

x

sin�
(4.8)

Streng genommen gilt diese Gleichung nur f�ur sehr hohe Geschwindigkeiten, bei

denen der Kern nackt ist, es werden also keine vom Projektilkern gebundenen

Elektronen mitber�ucksichtigt. So ist diese Absch�atzung lediglich als eine obere

Grenze anzusehen. Es ist sowohl die Energieverluststreuung (energy stragg-

ling) des Projektils, die sich �uber den kinematischen Faktor k auf das Ejektil

�ubertr�agt, als auch die des R�ucksto�ions zu ber�ucksichtigen (obwohl die letztere

gegen�uber der ersteren vernachl�assigbar klein ist):

�Ees =

s
8 ln 2 4�e4Zt

�
k2Z2

p

x

sin�
+ Z2

r

x

sin�

�
(4.9)

Bei der Al2O3-Schicht mu� zwischen der Kernladung des R�ucksto�teilchens Zr

und des Probenmaterials Zt, die sich als Mittelung �uber die Kernladungen der

Konstituenten errechnet (Zt = (2ZAl + 3ZO)=5), unterschieden werden.

F�ur die erste Aluminiumoxidschicht ergibt das eine Halbwertsbreite der O-Ener-

gieverteilung von

�Ees

E1

= 19; 7� 10�4 (4.10)

Einen weiteren Beitrag zur Energieau�osung liefert die Kleinwinkelstreuung

(angular straggling). Der in Abb. 4.6 geradlinig gezeichnete Weg von Projektil

und Ejektil ist eine Mittelung �uber die tats�achlichen Trajektorien, die durch kleine

Richtungs�anderungen aufgrund der Wechselwirkung mit den Probenatomen ge-

pr�agt werden. Abb. 4.7 veranschaulicht etwas �ubertrieben diesen E�ekt. Er setzt

sich aus einem kinematischen und einem lateralen Anteil zusammen. Der kine-

matische beruht auf einer Winkelaufweitung, die zu einer Streuwinkelvariation

f�uhrt, w�ahrend der laterale Anteil seine Ursache in der Wegl�angendi�erenz der

Teilchen, und somit einem Energieverlustunterschied, �ndet. Da die laterale Auf-

spreizung nur aufgrund der Winkelaufweitung zustande kommt, sind diese zwei

E�ekte voneinander abh�angig. Dennoch wird bei ihrer Beschreibung diese Tatsa-

che vernachl�assigt und die Energieverbreiterung als Summe zweier unabh�angiger,

quadratischer Terme betrachtet. Den Ausf�uhrungen von [Pas91] folgend resultiert

f�ur den Beitrag durch die Kleinwinkelstreuung:

�Eas =
�
(�2E tan� ��)

2
+ (S(E) �w cot�)

2
	1=2

(4.11)
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Abbildung 4.7: Auswirkung der Kleinwinkelstreuung auf die Energiemessung

�� und �w sind die Halbwertsbreiten der Winkel- und der lateralen Aufspreizung

der Projektiltrajektorien.

Die Winkelaufweitung von Projektilen in einer Tiefe x eines Materials mit der

atomaren Dichte Nt wird von Winterbon [Sig74] beschrieben durch:

�� =
4ZpZte

2

(E0 + E1)a (�a2Ntl)
0:62 (4.12)

E0 und E1 stehen f�ur die Energie der Projektile an der Ober�ache und in der

Tiefe x, a ist der Thomas-Fermi-Abschirmradius aus Gl. 2.9 und l bezeichnet die

Wegl�ange in der Probe.

Eine Absch�atzung f�ur die laterale Aufspreizung gibt Sigmund [Mar75] an:

�w =
�� l

�
(4.13)

mit dem Skalierungsfaktor �=1,8 f�ur dickere Schichten.

In der ersten Aluminiumoxidschicht ergibt das f�ur die Winkelaufspreizung:

��(Kr) = 2; 09 mrad und ��(O) = 0; 7 mrad

und somit f�ur die Halbwertsbreiten der Beitr�age von Kr und O:

�Eas(Kr)

E1

= 10; 5� 10�4 (4.14)

�Eas(O)

E1

= 4; 5� 10�4 (4.15)
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Als drittes tr�agt die Homogenit�at der Probe zur Energieau�osung bei. Obwohl

der Strahl nur einen Durchmesser von 1,6 mm hatte, erzeugte er auf der Probe

durch den achen Einfallswinkel einen Strahleck von �uber 15 mm L�ange. Ober-

�achenrauhigkeiten und Schichtdickeninhomogenit�aten in diesem Bereich f�uhren

dann folglich zu Fehlern bei der Tiefenbestimmung. Nach Angaben der Proben-

hersteller kommt es zu Dickenvariationen von 5 { 10 %. Die Beitr�age zur Ener-

gieau�osung wurden mit einer Inhomogenit�at von 7,5 % berechnet.

�Edx = k

�
Sp

dx

sin�

�
+ Sr

dx

sin�
(4.16)

Dies ergibt an der Ober�ache:

�Edx

E1

= 11; 6� 10�4 (4.17)

und in 10,5 nm Tiefe:
�Edx

E1

= 12; 45� 10�4 (4.18)

Zuletzt mu� noch ein E�ekt diskutiert werden, dessen quantitative Bestimmung

leider einem Ausfall des Zyklotrons zum Opfer �el. Es handelt sich hierbei um

die Ladungszustandsabh�angigkeit der Ejektile. Findet die Streuung in gro�er

Tiefe statt, so ist es egal, mit welcher Ladung die Ionen starten, sie werden sich

umladen, eine Gleichgewichtsverteilung annehmen, so da� der Anteil des detek-

tierten Ladungszustandes von der Schichttiefe unabh�angig wird. Anders verh�alt es

sich jedoch bei aus der Ober�ache oder kleiner Schichttiefe gestreuten Ejektilen.

Ihnen fehlt der Bereich zum Umladen, ihre Ladungsverteilung unterscheidet sich

von der Gleichgewichtsverteilung. Dies f�uhrt zu einer fehlerhaften Normierung

der Z�ahlrate aus der ober�achennahen Schicht. Dollinger [Dol98a] untersuch-

te die Ausbeute von C-R�ucksto�ionen beim Beschu� einer Graphitschicht mit

1 MeV/Nukleon schnellen Ni-Ionen. Er fand f�ur die Ladungszust�ande 4+ und 5+

hohe Z�ahlraten an von der Ober�ache kommenden Ionen, die dann mit der Tie-

fe exponentiell auf einen Gleichgewichtswert ab�elen, w�ahrend die Ausbeute an

Ionen mit der Ladung 6+ nahe der Ober�ache stark anstieg. Da die Ejektile in

dem hier beschriebenen Experiment noch schneller waren, ist anzunehmen, da�

sich dieser E�ekt sogar noch st�arker bemerkbar machen m�u�te. Eine quantitative

Analyse wird aber erst in einer der folgenden Strahlzeiten erfolgen.
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4.4.3 Beitrag durch die Geometrie

Die Energie der R�ucksto�teilchen h�angt vom Streuwinkel (Er � cos2�), bei

festem Einfallswinkel � vom Austrittswinkel � ab (mit �+� = �). Eine Variation

�� von � f�uhrt zu einer Verbreiterung der Ejektilenergie:

�E� = �
�
2k
�
E0 � Sp

x

sin�

�
tan�

�
�� (4.19)

(Variable wie in Gl. 4.2 und Abb. 4.6)

Bei einer Winkel�o�nung von �� = 3�, wie in dem Experiment eingestellt,

erg�abe das eine Energieau�osung von 3,4 % in den Q3D-Spektren, einen unakzep-

tablen Wert. Dieses Problem wird mit Hilfe von Multipolelementen ionenoptisch

gel�ost. Man betrachte hierf�ur die Energie des R�ucksto�atoms an der Ober�ache:

E1 = kE0 = 4
MpMt

(Mp +Mt)
2Ep cos

2� (4.20)

Die Entwicklung dieser Gleichung um den mittleren Streuwinkel � ergibt f�ur die

Winkelabh�angigkeit des Energie�ubertrags den Ausdruck:

�E1

E1

= �2 tan� ��+ (tan2�� 1) ��2 +
4

3
tan� ��3 + : : : (4.21)

Abb. 4.8, links, stellt die Streuwinkelabh�angigkeit der R�ucksto�energie f�ur unse-

ren Fall der Streuung von Kr an O unter � = 18� f�ur eine extrem d�unne Schicht

und eine �O�nung der Winkelschlitze von 17� - 20� dar. Die Kr�ummung der Linie

ist dabei aus didaktischen Gr�unden etwas �ubertrieben. Die eingezeichnete Tan-

gente entspricht dem linearen Term der Entwicklung. Diese Winkelabh�angigkeit

kann, insofern der Winkel genau genug gemessen wird, rechnerisch im nachhin-

ein korrigiert werden. Besser geht es mit Hilfe der Ionenoptik, indem man einen

Quadrupol, M II in Abb. 3.3, benutzt. Dieser Quadrupol besitzt die Eigenschaft,

da� er in horizontaler Richtung fokussiert. Die defokusierende Wirkung in ver-

tikaler Richtung wird dadurch vermieden, da� der Quadrupol M I am Ort von

M II einen Fokus in Y-Richtung erzeugt, d.h. der Strahl hat nur eine minima-

le vertikale Ausdehnung. R�ucksto�teilchen, die unter einem Winkel, f�ur den der

Spektrograph eingestellt ist, gestreut werden, durchqueren den Quadrupol zentral

(mittlere durchgezogene Linie in Abb. 3.3), werden also von M II nicht beeinu�t.

Ejektile, die unter einem anderen Winkel gestreut wurden, verlaufen auf Trajek-

torien mit anderen Ablenkradien (�au�ere, durchgezogene Linien in Abb. 3.3).

Ohne den Quadrupol w�urden sie aufgrund ihrer verschiedenen Energien rechts

und links von der Zentraltrajektorie die Fokalebene kreuzen. Sie passieren M II

aber in einem Bereich, in dem er in horizontaler Richtung fokussierend wirkt und

werden etwas zum Zentrum hin verschoben. Die Wirkung dieses Versatzes ist

in Abb. 4.8 in der Mitte dargestellt. Der lineare Term der Winkelabh�angigkeit
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Abbildung 4.8: Korrektur der Streuwinkelabh�angigkeit von Er.
Links: Kinematik der Reaktion 16O(86Kr;16O)86Kr bei einem Streuwinkel von

� = 18� und einer Einschu�energie von E0 = 120 MeV.
Mitte: Korrektur 1. Ordnung durch den Quadrupol M II (s. Abb. 3.3).
Rechts:Korrektur h�oherer Ordnung durch Multipolelemente oder rechnerisch.

ist eliminiert, anstelle der Energiebreite von �E�� = 2 MeV ist nur noch eine

Breite von �E�� = 45 keV zu sehen, was dem zweiten Term in Gl. 4.21 ent-

spricht. Auch dieser kann mit Hilfe der Multipole MI { MIII oder aber o�-line

bei der Analyse rechnerisch korrigiert werden, so da� schlie�lich nur noch ein ver-

nachl�assigbar kleiner Anteil (�E1=E1 � 2 � 10�5) �ubrigbleibt (Abb. 4.8 rechts,

die Breite entspricht der intrinsischen Au�osung des Detektors). Die kinemati-

sche Korrektur bewirkt also, da� alle Teilchen eines Isotops, die aus der gleichen

Tiefe kommen, egal unter welchem Streuwinkel sie herausgeschlagen wurden, mit

der gleichen Position in der Fokalebene gemessen werden. Und da bei der elasti-

schen R�uckstreuung diese Winkelabh�angigkeit nicht die Ladung oder Masse des

Ejektils beinhaltet, werden alle Elemente richtig korrigiert.

Ein Beitrag von der Winkelakzeptanz bleibt jedoch erhalten. Die Korrektur er-

folgt richtig f�ur eine horizontale Winkelvariation. Der Raumwinkel wird aber auch

durch eine �O�nung in vertikaler Richtung de�niert. Diese betrug bei dem Expe-

riment �� = �1,5�. Der e�ektive Streuwinkel errechnet sich nun aus diesen zwei

Winkeln:

cos�eff = cos � cos� (4.22)
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Die Winkelabweichung �� = �eff - � aufgrund der vertikalen �O�nung hat einer

Verbreiterung der gemessenen Energie der R�ucksto�teilchen zur Folge:

�E�

E1

=

 
�2 tan� +

Sr
x

sin�

k
�
E0 � Sp

x
sin�

�
!
�� (4.23)

= 6; 8� 10�4

Der letzte Beitrag zur Energieverbreiterung durch die Geometrie betri�t dieAus-

dehnung des Strahlecks. Aus der Sicht des Spektrographen hat er eine Breite

b0 von

b0 =
sin�

sin�
b

Die Ionenoptik projeziert dieses Bild mit einem Ma�stab von M = 1:0,94 in die

Fokalebene. Mit der bekannten DispersionD des Q3D l�a�t sich diese Objektbreite

b = 1; 6 mm in eine Energiebreite umrechnen:

�Eb

E1

= 2
M

D

sin �

sin�
b (4.24)

= 6; 4� 10�4

4.4.4 Beitrag des Detektorsystems

Der Q3D-Spektrograph, wie jedes andere abbildende Ger�at, projeziert das Objekt

mit ionenoptischen Abbildungsfehlern. Es wurde versucht, diese Fehler zu

minimieren, z.B. durch die Begrenzung der Winkelakzeptanz, um die Randfelder

der Magnete, in denen die gr�o�ten optischen Fehler auftreten, nicht auszuleuch-

ten. Dennoch bleibt immer noch ein Beitrag. Fr�uhere Untersuchungen ergaben

daf�ur einen Wert von:
�Eio

E1

= 1; 33� 10�4 (4.25)

Letztendlich tr�agt noch die intrinsische Ortsau�osung des Fokalebenendetek-

tors zur Energiebreite bei. Wie schon in Kap. 3.4 beschrieben, wurde sie mit Hilfe

einer Blende direkt von dem Eintrittsfenster zum Detektor bestimmt und ergab:

�Edet

Er

= 3� 10�4 (4.26)
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4.4.5 Die Tiefenau�osung

Die verschiedenen Beitr�age (s. Tab. 4.2) zur Energieverbreiterung werden nun

quadratisch aufsummiert. Das Ergebnis f�ur die totale Energieau�osung lautet:

�ET

E1

= 16; 3� 10�4 an der Ober�ache (4.27)

�ET

E1

= 28; 2� 10�4 in einer Tiefe von 10,5 nm (4.28)

Die Tiefenau�osung �X(x) ist direkt mit der energetischen Breite �ET (x) der

Energieverteilung der R�ucksto�ionen verkn�upft:

�X(x) =
�ET

Seff
(4.29)

mit einem e�ektiven spezi�schen Energieverlust Seff , der die Abbremsung von

Projektil Sp und Ejektil Sr pro nm angibt:

Seff = k
Sp

sin�
+

Sr

sin �
(4.30)

F�ur das beschriebene Beispiel der ERDA-Untersuchung einer Aluminiumoxid-

schicht ergibt das eine theoretische Tiefenau�osung von 1,5 nm an der Ober-

�ache und 2,5 nm in einer Tiefe von 10,5 nm. In Abb. 4.9 sind die von der Tiefe

abh�angigen Beitr�age f�ur eine Al2O3-Schicht dargestellt.

Diese Werte k�onnen mit den gemessenen Spektren verglichen werden. Durch An-

passen von Gau�kurven an die Flanken der ersten O-Schicht in Abb. 4.4 erh�alt

man die experimentelle Halbwertsbreite. Sie betrug in diesem Fall 1,3 nm an

der Ober�ache und 2,7 nm am Schichtende. Trotz der vielen N�aherungen und

Absch�atzungen ist die �Ubereinstimmung erstaunlich gut. Da nun die Frage, wie

sich die Tiefen- bzw. Energieau�osung zusammensetzt, gekl�art ist, kann man sich

Gedanken zur Optimierung der dazu beitragenden Parameter machen.

4.4.6 Optimierung der Tiefenau�osung

Die theoretischen Berechnungen der Tiefenau�osung wurden mit dem Programm

DEPTH [Szi94] gemacht, das nach den oben beschriebenen Methoden die Energie-

au�osung in Abh�angigkeit der Tiefe f�ur folgende E�ekte ber�ucksichtigt: Winkel-

und Energiebreite des Strahls, Energiestraggling, Kleinwinkelstreuung, geome-

trische Fehler (f�ur uns = 0, da die kinematische Korrektur im Programm nicht

mitber�ucksichtigt werden kann) und die Energieau�osung des Detektorsystems.

Es stellte sich dabei heraus, da� die e�ektivste Methode, die Tiefenau�osung na-

he der Ober�ache zu verbessern, die Maximierung von Se� ist. Hierzu liefert

der Term des Projektils den weitaus gr�o�eren Beitrag. Das f�uhrt zu der Forde-

rung nach schweren Projektilen, Einschu�energien, bei denen der spezi�sche
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rel. Fehler Ober�ache x = 10,5 nm

�E:::=E1 (�10�4) (�10�4)
Quelle des Fehlers

�EE0
3,9 3,9 Energiebreite des Strahls

�E� 4,2 3,3 Winkelbreite des Strahls

�Ees 19,7 Energiestraggling

�Eas(Kr) 10,5 Kleinwinkelstreuung von Kr

�Eas(O) 4,5 Kleinwinkelstreuung von O

�Edx 11,6 12,5 Inhomogenit�at der Probe

�E� 6,8 6,8 Winkelakzeptanz in �

�Eb 6,4 6,4 Ausdehnung des Strahlecks

�Eio 1,33 1,33 Ionenoptik des Spektrographen

�Edet 3,0 3,0 intrinsische Ortsau�osung des FED

�ET 16,3 28,3 Totale Energieau�osung

�Xtheo 1,5 2,5 theor. Tiefenau�osung in nm

�Xexp 1,3 2,7 exp. Tiefenau�osung in nm

Tabelle 4.2: Einzelbeitr�age zur Energieau�osung von O-Ionen aus der ersten
Schicht der Al2O3/C-Vielfachschicht.

Abbildung 4.9: Beitr�age der tiefenabh�angigen Komponenten der Energieau�osung
als Funktion der Tiefe in einer Al2O3-Schicht.
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Energieverlust am gr�o�ten ist (1 { 3 MeV/Nukleon), und kleinen Einfalls-

winkeln, um die Wegl�ange des Projektils pro nm Tiefe m�oglichst gro� zu machen.

Da das Ejektil nur wenig zur Au�osung beitr�agt, ist bei der Suche nach dem opti-

malen Ausfallswinkel � der Fehler durch die Strahleckausdehnung �Eb � sin�

dominierend. Seine Minimierung erfordert kleine Werte, � � �, was implizit auch

die Forderung nach kleinen Streuwinkeln � beinhaltet. Damit werden gleich-

zeitig alle Fehler, die durch eine �-Variation zustandekommen, so auch der durch

die Kleinwinkelstreuung, klein gehalten, da in erster Ordnung �Er � tan� ��

gilt (s. Gl. 4.21).

Abb. 4.10 zeigt die Tiefenau�osung als Funktion der Tiefe f�ur ein optimiertes Sy-

Abbildung 4.10: Beitr�age zu einer optimierten, ober�achennahen Tiefenau�osung
f�ur die folgenden Rahmenbedingungen. Projektil: Xe, Einschu�energie E0=250
(�0,05) MeV, Einfallswinkel �=3� (�0,03�), Streuwinkel �=6�(�0�), Probe:
Graphit

stem. Es handelt sich dabei um Xe-Ionen mit 250 MeV in einer Graphitschicht. Es

wurde eine glatte Ober�ache angenommen und die Fehler der Strahleckausdeh-

nung �Eb und des e�ektiven Streuwinkels bei der kinematischen Korrektur �E�

nicht mitber�ucksichtigt. Bei dieser Geometrie, � = � = 3�, sind ab einer Tiefe von

ca. 1,5 nm alle Fehler bis auf den des Energiestragglings vernachl�assigbar. Die For-

derung, den e�ektiven Energieverlust Seff durch gro�e Wegl�angen des Projektils

pro nm Tiefe zu maximieren, f�uhrt zu dieser Dominanz des Energiestragglings.
Zwar k�onnte man diesen Beitrag durch leichtere Projektile verringern, jedoch
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�uberwiegt die Tiefenau�osung betre�end der gr�o�ere spezi�sche Energieverlust

der schweren Ionen. An der Ober�ache ist demnach eine Tiefenau�osung von 0,2

nm erreichbar, was unter dem Netzebenenabstand der einzelnen Graphitschich-

ten liegt. Es m�u�te demnach m�oglich sein, einzelne Monolagen aufzul�osen, was

Dollinger k�urzlich [Dol98b] demonstriert hat. Als waagrechte Linie ist der e�ekti-

ve Energieverlust Seff = 112; 5 keV/nm des Systems Xe-C eingezeichnet. Dessen

Schnittpunkt mit der Kurve der totalen Energieau�osung �ET kennzeichnet die

Tiefe, bis zu der die Au�osung kleiner als 1 nm ist.

4.5 Grenzen der Isotopentrennung

Bei der Konzipierung des Fokalebenendetektors galten andere Spezi�kationen als

sie f�ur ERDA-Messungen relevant sind. Er wurde f�ur Energien von

10 { 30 MeV/Nukleon gebaut und sollte in einem Massenbereich von A = 4 { 30

eine gute Massentrennung, Orts- und Winkelau�osung aufweisen sowie hohe Z�ahl-

raten verarbeiten. Daf�ur war der Szintillatorstab eine sehr gute L�osung. Er hat

allerdings f�ur ERDA-Anforderungen einen Nachteil. Mit steigender Masse der

Ejektile wird die Trennung benachbarter Isotope immer schlechter, die Abwei-

chung von der Linearit�at zwischen Ladungszahl Z des Projektils und der Licht-

ausbeute nimmt zu. Die Ursache dieses E�ektes liegt im sogenannten 'quenching'.

Wenn ein leichtes Ion in den Szintillator eindringt, so werden Elektronen durch

das Projektilpotential angeregt und emittieren beim Zerfall Licht. Die Anzahl

der Anregungsprozesse ist dabei proportional zur Kernladungszahl. Mit steigen-

dem Z tritt aber eine Abweichung von dieser Linearit�at ein, der Proze� ger�at in

eine S�attigung, d.h. es werden nahezu alle Nachbarschaftselektronen angeregt.

Trotz gr�o�er werdendem Z steigt die Lichtausbeute in diesem Bereich immer

langsamer an, die Signalh�ohen benachbarter Elemente unterscheiden sich immer

weniger und sind nicht mehr zu trennen. In Abb. 4.11 links sind die E- (X-Achse)

und �E-Signale (Y-Achse) f�ur eine dicke Probe bestehend aus 59Co,56Fe,28Si und
27Al simuliert. Der E�ekt ist deutlich zu erkennen: w�ahrend die Al- und Si-Ionen

sichtlich verschieden gro�e Szintillatorwerte liefern, unterscheiden sich die Fe- und

Co-Signale kaum und �uberlappen. Das Quenching-Problem begrenzt die Anwend-

barkeit des Szintillators zur Isotopentrennung auf einen Massenbereich bis etwa

Schwefel. Durch Verwendung einer Ionisationskammer kann diese Grenze etwas

nach oben verschoben werden, jedoch verliert man dabei die gute Zeit- und da-

mit auch die gute Winkelau�osung. Halbleiterdetektoren mit einer L�ange von 1 m

sind nur mit gro�em Aufwand zu bauen.

Die Isotopentrennung �uber die Flugzeit macht mit zunehmender Masse der Ejek-

tile ebenfalls Probleme. Im allgemeinen haben schwerere Elemente mehrere stabile

Isotope, die dann alle in der Probe vorhanden sind. Ist die Probe dick, so gelangen

zudem auch die tieferen Ladungszust�ande in die Fokalebene, wenn das Ion eine

Energie von �E = 2E�q/q verloren hat. Wie schon erw�ahnt, wird die Flugzeit
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Abbildung 4.11: Simulation der Detektorsignale f�ur eine mit 250 MeV Xe-Ionen
beschossene dicke Probe aus Fe, CO, Si und Al. Die Gr�o�e der Symbole ist pro-
portional zur H�au�gkeit des Ladungszustandes.

invers gemessen, das Szintillatorsignal startet und der Nulldurchgang der Zyklo-

tronfrequenz stoppt die Zeitmessung. Die Frequenz liegt im Bereich 10 { 20 MHz,

was zu Zeitintervallen von ca. 50 { 100 ns f�uhrt. Ionen gleicher Masse, aber ver-

schiedenen Ladungszustandes und Energie (weil aus anderer Tiefe herausgeschla-

gen), k�onnen sich in ihrer Flugzeit durch den Magnetspektrographen durchaus

um mehr als das Zyklotronintervall unterscheiden. Das f�uhrt bei schweren Ele-

menten und dicken Proben zu einer Mehrdeutigkeit in der Messung. Ionen, deren

Flugzeit sich um ein Vielfaches der Zeitdi�erenz zwischen zwei Nulldurchg�angen

der Zyklotronfrequenz unterscheiden, k�onnen dann unter Umst�anden das gleiche

Zeitsignal haben. In Abb. 4.11 rechts ist die Flugzeit (X-Achse) gegen das Ener-

gieverlustsignal (Y-Achse) aus der Vieldrahtkammer aufgetragen. Dabei wurde

eine Zyklotronfrequenz von 10 MHz angenommen, das entspricht einer Zeitdif-

ferenz von 100 ns zwischen zwei Nulldurchg�angen. Die Flugzeiten der Co-Ionen

betr�agt bei dieser Magnetfeldeinstellung f�ur den Ladungszustand 21+ 326 ns, f�ur

16+ schon 423 ns und f�ur 13+ sogar 518 ns. Dazu kommt noch Fe 20+ mit 325 ns.

Diese vier Zust�ande erscheinen auf der Flugzeitachse auf nahezu gleicher H�ohe

und sind nicht zu trennen, da die Zeitmessung modulo des Pulsabstandes der

Zyklotronfrequenz erfolgt, was in den vier F�allen zu Zeiten von 26 ns, 23 ns,

18 ns und 25 ns f�uhrt. Im Fall von Si und Al dagegen sind alle Ladungszust�ande

separiert.


