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Abstract

Fundamental studies are presented to reveal dynamic projectile-solid interactions leading to
the emission of secondary ions. The aim is to obtain information on the emission dynamics of
secondary ions by the measurement of their differential velocity and angle distributions.

For this goal, a new spectrometer has been developed. The spectrometer is an imaging system
for secondary ions and measures the time of flight (TOF) and the impact positions of each
emitted secondary ion on a 2-dimensional position-sensitive (XY) detector in an imaging
homogenous electric field. The principles are based on the Frankfurt COLTRIMS system
(COLd Target Recoil lon Momentum Spectroscopy) used successfully in gas target
experiments. Here, it is further developed, adapted and applied for the first time in Frankfurt
to differential velocity and angle spectrometry of secondary ions emitted in projectile-solid
collisions. A special feature compared to standard spectrometers is the option to vary the
projectile-target impact angle 6.

A correct transformation of the measured data into a 3-dimensional initial velocity
distribution requires in particular a precise time calibration of the spectrometer. Therefore we
devel oped the novel beam profile monitor. On the way through the spectrometer the projectile
interacts with a non-localized gas target and forms a track of ions. The gas ions are at rest
relative to the secondary ions emitted from the solid surface. Thus, by analysing the projectile
track we can extract (otherwise only indirectly accessible) parameters needed for the
calibration (e.g. TOF T, and Position Xo/yo for particles with vo, = Vox = voy= 0).

Within the accessible parameter range of the accelerator we changed the kinetic energy at the
surface of He’, N° and Ar° projectiles (0.2 MeV up to 2.2 MeV) and the impact angle 8, (37°
up to 78°, with respect to the surface normal). Au-, C-, Al- and LiF-targets were used. The
analysed H* secondary ion originates from a contamination layer of adsorbates, such as Ho,
H»O and hydrocarbons covering the target surfaces in this experiment.

We find that the H* velocity distributions have a maximum at 25 < vo < 35 km/s and extend
up to velocities of 240 km/s, depending on 6. At low projectile velocities and high emission
velocities of the secondary ions (vo > 60 kmy/s), the H" ion distribution exhibits a strong
asymmetry in the scattering plane formed by the incident beam and the surface normal: These
ions are emitted from the solid surface with high velocity (up to 140 km/s at 6, = 45°) forming
always an angle of about 90° with the projectile, independent of 8,. This structure is caused
by binary collisions between projectile and hydrogen. The variation of the projectile kinetic
energy correl ates with the stopping power dE/dx of the projectile inside the solid. Thus, in the
secondary ion emission we can separate clearly the contribution of the electronic part and the
contribution of the nuclear part of the total energy deposition.

Emission velocities vp < 60 km/s show a strong dependence of the target properties. At
constant 8, we find a shift of the velocity maximum vgma from 26.5 km/s for Au- to 27.9
km/s for Al- and up to 32.5 km/s for the LiF-target. For the Au- and C-targets there is no
detectable dependence of the impact angle 6. In contrast, increasing 6, exhibits a maximum
shift to higher velocities for the Al-target (Vomax = 27.9 km/s to 30 km/s) and for the LiF-
target (Vomax = 32.5 km/s to 35.5 km/s). H* secondary ions with vo < 30 km/s are mainly
emitted backwards along the line of incidence of the projectile. Au and C have high surface



conduction, whereas LiF and Al (covered with layers of Al,O3) have low values. This shift is
explained by a transient positive charging up of the nuclear track and is an indication for a
decay of the track potential. Increasing vo with increasing 6, is explained by an increasing
effective target thickness. The thickness dependent neutralisation time is a hint that the
neutralisation of the positively charged track is dominated by electrons from the substrate.

A correlation in the secondary ion emission process respectively momentum and energy
conservation between the emitted H" secondary ion and another possibly emitted secondary
ion is not observed.

Beside the calibration performance, the beam profile monitor provides some interesting
applications in gas mass spectrometry e.g. a) to correct exactly the ion time of flight
independent of the place of ionisation, b) in the mapping of local electric fields and c) as an
alternative way to determine projectile scattering angles.

Adding a position sensitive detector to the kinetic material analysis provides both increasing
depth resolution and detection of large solid angles. The knowledge of the emission
characteristics also proves to be useful for material analysis in the distinction of ions of
Similar masses.



Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit werden grundlegende Untersuchungen zum Verstandnis der dynamischen
Wechselwirkungsmechanismen atomarer Projektile mit Festkorperoberfléchen vorgestellt, die
zur Emission von Sekundérionen fuhren. Der zentrale Ansatzpunkt ist dabei die Vermessung
der Dynamik Uber die geschwindigkeits- und winkeldifferentielle Verteilung der emittierten
Sekundérionen.

Dazu wurde ein neuartiges Spektrometer entwickelt, in dem jedes in eéilnem homogenen
elektrischen Feld abgel enkte Sekundérion durch seine Flugzeit (TOF) und den Auftreffort auf
einen 2-dimensionalen (XY) ortsempfindlichen Detektor charakterisiert wird. Das Prinzip
basiert auf dem in Gastargetexperimenten erfolgreich eingesetzten Frankfurter Mef3system
COLTRIMS (COLd Target Recoil lon Momentum Spectroscopy). Dieses System wurde
weiterentwickelt und erstmalig in Frankfurt in einem Festkdrperexperiment zur
geschwindigkeits- und winkeldifferentiellen Spektrometrie von Sekundarionen angewendet.
Ein zusétzliches Merkmal gegenlber herkdmmlichen Spektrometern ist die Moglichkeit der
einfachen Variation des Einfallswinkels 6, vom Projektil zum Target.

Die korrekte Transformation der gemessenen Daten in  ene 3-dimensionae
Anfangsgeschwindigkeitsverteilung bedingt eine moglichst prézise Eichung des
Spektrometers. Dazu wurde die in diesem Zusammenhang neuartige Methode des
Strahlprofilmonitors entwickelt und eingesetzt. Durch die Wechselwirkung des Projektils mit
einem nicht lokalisierten Gastarget erzeugt es auf seinem Weg durch das Spektrometer eine
Spur aus lonen. Die Gasionen befinden sich im Verhdltnis zu den von dem Festkorper
emittierten Sekundérionen nahezu in Ruhe. Daher kann Uber die Analyse der Projektilspur auf
die zur Eichung notwendigen, aber im Experiment nicht direkt zuganglichen Parameter, wie
Flugzeit (To) und Auftreffort (Xo/yo) fur Teilchen mit der Geschwindigkeit vo, = Vox = Voy = 0,
geschlossen werden.

Die systematische Variation von Projektil- (He’NYAr°, E, = 0.2 - 2.2 MeV, 8, = 37°-78°
relativ zur Oberflachennormalen) und Targeteigenschaften (Au/C/LiF/Al) erlaubt ein
gezieltes Studium der dynamischen Wechselwirkung zwischen Projektilen und
Festkorperoberflachen. Das untersuchte H*-Sekundérion entstammt einer
Festkorperoberflache bedeckenden quasistabilen Kontaminationsschicht, die im wesentlichen
aus den Adsorbaten Hy, H,0O, C,H, besteht.

Die gemessenen H*-Geschwindigkeitsverteilungen besitzen ein Maximum etwa bei vo= 25-35
km/s mit Ausdlaufern (abhangig von 6p) bis hin zu 240 km/s. Bei sinkender
Projektilgeschwindigkeit zeigt die Verteilung der emittierten H*-Sekundarionen bei hohen
Emissionsgeschwindigkeiten (vo > 60 km/s) eine stark ausgepragte Asymmetrie in der von
dem einfallenden Projektil und der Oberflachennormalen definierten Ebene. lonen werden mit
einer hohen Geschwindigkeit (bis zu 140 km/s bei 8, = 45°) unter einem Winkel von ca. 90°
zum Projektil, unabhangig von 6,, emittiert. Diese Asymmetrie wird durch eine binare
Kollision des Projektils mit dem Wasserstoff verursacht. Die Variation der
Projektilgeschwindigkeit ist korreliert mit der deponierten Energie des Projektils im
Festkorper. Daher kann in der Dynamik der Sekundérionen deutlich der Beitrag des nuklearen
Antells an der totalen Energiedeposition aufgezeigt und getrennt werden.



Bei Emissionsgeschwindigkeiten vo < 60 km/s zeigt sich eine starke Abhéngigkeit von den
Targeteigenschaften. Bei konstantem Einfallswinkel beobachten wir eine Verschiebung der
Maxima von Voma = 26.5 km/s bel Au-, Uber 27.9 km/s bei Al- bis hin zu 32.5 km/s bel LiF-
Targets. Es zeigt sich keine mef3bare Abhangigkeit vom Einfallswinkel des Projektils bel Au-
und C-Targets, dagegen eine deutliche Verschiebung der Maxima hin zu gréferen
Geschwindigkeiten bei dem Al- (Vomax = 27.5 km/s - 30 km/s) und dem LiF-Target (Vomax =
32.5 km/s - 35.5 km/s) mit einer VergrofRerung von 6. lonen mit vo < 30 km/s werden zum
Grofteil rickwarts in Richtung des einfallenden Projektils emittiert. Au und C sind gute, LiF
und das mit ener Al,Os-Schicht Uberzogene Al dagegen schlechte elektrische
Oberflachenleiter. Die Verschiebung der Verteilungen bei einem schlechten elektrischen
Leiter ist ein Hinweis auf den zeitabhéngigen Zerfall des Projektilspurpotentias im
Festkorper. Die Zunahme der Emissionsgeschwindigkeit vo bei Vergrofierung von 6 ist in der
VergrolBerung der effektiven Targetdicke begrindet und en Hinweis auf eine
targetdickenabhangige Neutralisationszeit des geladenen Spurkerns durch Elektronen des
Substrats.

Korrelationen im Sekundarionenemissionsprozeld beziiglich Impuls- und Energieerhaltung
zwischen einem emittierten H*-Sekundérion und einem moglichen zweiten Sekundérion
wurden nicht beobachtet.

Uber die Eichung hinaus er6ffnen sich zusitzlich noch einige vielversprechende
Anwendungsmoglichkeiten des Strahlprofilmonitors. Zum einen erméglicht er @ in der
Gasmassenspektrometrie eine exakte Korrektur der lonenflugzeit unabhangig vom Ort der
lonisation und zum anderen bildet er b) eine innovative Methode zur Kartographie lokaler
elektrischer Felder und c) ferner enen aternativen Zugang zur Vermessung von
Projektilstreuwinkeln.

Die Verwendung eines ortsempfindlichen Detektors in der , kinematischen“ Materialanalyse
verbindet simultan gute Tiefenprofilauflésung mit dem Nachwels eines grof3en Raumwinkels
zugunsten einer besseren Statistik. Die Kenntnis der Emissionscharakteristik bewdahrt sich
zudem in der Massenanalyse in der Unterscheidung von lonen fast identischer Massen.
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Einleitung

1. Einleitung

Allgemeine Einfihrung

Physik ist eine fundamentale Wissenschaft. Ihr Studium schlof3 friher ale Aspekte der
materiellen Welt ein. Biologie und Chemie spalteten sich erst spét als Spezia wissenschaften
von ihr ab. Waéhrend die Physk im Altertum und Mittelalter noch weitgehend
Naturphilosophie war, ist sie seit der Zeit von Galilel (1564-1642), Kepler (1571-1630) und
Newton (1643-1727) eine messende Wissenschaft. Es vollzog sich der entscheidende
Umbruch in der Grundhaltung zur Erforschung und Deutung der Natur. Die bis zu diesem
Zeitraum kennzeichnende spekulative Haltung der Forschung gegentiber der Natur wurde
aufgegeben und die Erfahrungstatsachen alein entscheidendes Kriterium zur Grundlage aller
Naturforschung. Das Aufsuchen von Naturgesetzen war nun nicht mehr eine Angelegenheit
des reinen Denkens, sondern das Experiment wurde ein entscheidender Bestandteil der
physikalischen Untersuchung. Im Unterschied zur Philosophie fragt die Physik dabei im
allgemeinen nicht nach dem , Warum®, sondern nach dem ,Wie" und ,, Wieviel“.

Die Physik erforscht seitdem mit experimentellen und theoretischen Methoden systematisch
die mefdtechnisch erfal3baren und mathematisch beschreibbaren Erscheinungen und Vorgénge
in der Natur. Ziel ist das Auffinden der kausalen Verbindung von Ursache und Wirkung. Die
beobachtbaren Vorgédnge werden im Experiment mit Hilfe von Zahlen und Einheiten
quantitativ ausgedriickt und mit mathematischen Verknipfungen in Gesetzen beschrieben.
Die Objekte der Natur stehen jedoch im allgemeinen in komplexen Zusammenhangen. Daher
kann nicht generell durch die reine Beobachtung der Vorgange auf die zugrundeliegenden
Gesetzmaldigkeiten geschlossen werden. Deshalb wird das Experiment notwendig, bei dem
ein Vorgang unter kontrollierten Bedingungen ablauft. Der Physiker nimmt zunéchst ein
einzelnes Objekt heraus und isoliert es. So wird z.B. der freie Fall im ersten Anlauf ohne den
stérenden Luftwiderstand untersucht. Ist dieses Phadnomen verstanden und prézise
beschreibbar, berticksichtigt man den Einflu der Luft. Es wird zundchst die Situation
vereinfacht und spdter mehr Komplexitét zugelassen. Heutzutage ist die Physik dabei in
Bereiche vorgedrungen, die sich der direkten Beobachtung mit unseren Sinnen entziehen
(Atom-, Kern-, Astrophysik, ...). Zum Studium solcher Prozesse sind teilweise aufwendige
Experimente im Labor erforderlich. Dadurch verbinden heutzutage viele mit der Physik etwas
Unnatirliches, Kunstliches, ja sogar Abstraktes.

Die Physik erstrebt die Kenntnis der Naturgesetze und fragt im allgemeinen zunéchst nicht
nach dem Nutzen der Forschung. Viele wichtige Entdeckungen in der Physik férderten und
fordern jedoch wirksam die Entwicklung der Technik, sei es durch das untersuchte
physikalische Phanomen oder durch die zur dessen Untersuchung notwendigen Geréte.
(Moderne) Technik ist weitgehend angewandte Physk und ohne die exakten
Naturwissenschaften nicht denkbar. Einzelheiten der technischen Gerdte sind dabei einem
dauernden Wandel unterworfen. Die zugrundeliegenden physikalischen Tatsachen sind
dagegen unverdnderlich. Der technisch-wissenschaftliche Fortschritt beruht somit auf den
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Ergebnissen der Grundlagenwissenschaften, insbesondere der Physik. Fortschritte in der
Chemie, Biologie und insbesondere in Diagnostik und Therapie der Medizin und den
Ingenieurwissenschaften bauen zum grof3en Teil auf der Physik auf. In der heutigen Medizin
verwendete Gerate wie beispielsweise das Laserskalpell und Diagnosemethoden mit Hilfe der
Rontgenstrahlung und Kernspintomographie werden as alltaglich und selbstverstandlich
vorhanden hingenommen, basieren jedoch auf grundlegenden physikalischen Erkenntnissen
und sind ohne diese undenkbar.

Der Aufbau der Materie

Atomphysik und Kernphysik beschéftigen sich als Tellgebiete der Physik mit dem Aufbau der
Materie und deren systematischer Untersuchung und Beschreibung. Wéhrend die Kernphysik
die Eigenschaften der Atomkerne erforscht, untersucht die Atomphysik das physikalische
Verhalten der Atomhille mit dem Ziel, die Wechselwirkungen von Elektronen, Atomen und
Molekilen unter- und miteinander zu verstehen. Dies ist insbesondere von Interesse, da die
Struktur der Atome und die in der atomaren Welt ablaufenden Bewegungen die
physikalischen, chemischen und biologischen Eigenschaften der Materie und somit nachhaltig
unseren makroskopischen Alltag bestimmen. Bis heute sind jedoch viele grundlegende Fragen
in allen Teilgebieten der Physik noch unbeantwortet oder unzureichend erklart. Das aktuelle
Wissen Uber den atomaren Aufbau stammt dabei zum einen aus der optischen Spektroskopie
und zum anderen aus der Untersuchung von Stol3- bzw. Streuprozessen. Wahrend die optische
Spektroskopie hauptsachlich Auskunft Uber den statischen Aufbau der Elektronenhille gibt,
ist die Beobachtung von Streuvorgangen die wichtigste Methode, dynamische
Wechselwirkungen zwischen einzelnen Elektronen, Atomen, lonen und den in dieser Arbeit
relevanten Vielteilchensystemen in Form eines Festkorpers (,kondensierte Materie®) zu
untersuchen. Die Wechselwirkung von Teilchen ionisierender Strahlung beim Durchdringen
der Materie bildet die Grundlage, um wichtige Aussagen Uber Struktur und inneren Aufbau
der Materie sowie die Wechselwirkung zwischen Atomen der Materie und den sie
durchdringenden Projektilen zu treffen.

Die Wechselwirkung von Strahlung mit Materie

Die Erforschung der Wechselwirkung geladener Teilchen ausreichend hoher kinetischer
Energie (etwa 1-50 keV) mit Festkdrpern und deren Oberfldchen ist ein sehr altes,
traditionsreiches Gebiet der experimentellen Physik [DUST99]. Bereits 1852 entdeckten
Grove und wenige Jahre spater Pluckner unabhangig voneinander die Zerstaubung von
Katodenmaterial in einer Gasentladung. Mit der Entwicklung des Kanalstrahlrohrs durch
Goldstein im Jahre 1886 in Berlin begann die umfangreiche Erforschung der Wechselwirkung
sogenannter Kanalstrahlen, d.h. positiver lonen, mit Festkdrperoberflachen. Eng verbunden
mit der Kanalstrahl-Oberflachen-Wechselwirkung ist die Wechselwirkung natdrlicher
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radioaktiver Strahlung mit Materie. Im Jahre 1896 entdeckte Becquerel die natlrliche
Radioaktivitét. Mit den ersten Forschungsergebnissen zu dieser Zeit sind die Namen
beriihmter Physiker wie Marie und Pierre Curie, Rutherford und Thomson eng verbunden.
Marie Curie [SKLOOQ] entdeckte dabei, dal3 die a- und B-Anteile der radioaktiven Strahlung
in Materie abgestoppt werden, wéhrend y-Strahlung nach einem Exponentialgesetz
geschwécht wird und sich daher keine Reichweite definieren |at. Bohr entwickelte fur den
Teilchendurchgang durch Materie die Berechnung des elektronischen Energieverlusts, der
Streuung und der mittleren Reichweite auf der Grundlage der klassischen Mechanik mit
relativistischen Korrekturen [BOHR15]. Diese Theorie erlaubte einen systematischen
Vergleich mit Reichweitenmessungen in der Wilsonschen Nebelkammer. Mit der Berechnung
des Energieverlusts von Teilchen in Festkérpern befaldten sich unter anderem Bethe und
Bloch, die eine quantenmechnische Berechnung des el ektronischen Energieverlusts von lonen
und Elektronen auf der Grundlage von Bohrs Ansatz entwickelten [BETH32] [BLOC334]
[BLOC33b]. Eine geschichtliche Ubersicht dazu ist zu finden in [SIGM98] und [SIMOO1].
Durch die Entwicklung von Teilchenbeschleunigern wurde es méglich, Teilchen- bzw.
Projektileigenschaften systematisch zu variieren und die grundlegende Wechselwirkung von
lonen mit Materie detailliert zu untersuchen.

Die Emission von Sekundarionen

Energiereiche Projektile, wie Atome, Moleklle oder Cluster, werden beim Durchlaufen von
Festkorpern in  Stofjprozessen mit den Elektronen und Atomen des Festkorpers
quasikontinuierlich abgebremst, verlieren somit kinetische Energie an den Festkorper, diein
diesem deponiert wird. Aufgrund dieser Energiedeposition entlang der Projektiltrajektorie
innerhalb des Festkdrpers kommt es zur Bildung von Defekten, der Verschiebung von
Atomen aus ihrem Gleichgewichtszustand, dem Aufbrechen chemischer Bindungen, der
Zerstbrung geordneter Strukturen (Kristallgitter) und der Emission von Sekundérteilchen
(Elektronen, Photonen, geladener oder neutraler Atome, Molekile und Cluster). Der
Schédigungsbereich entlang der Projektiltrajektorie wird dabei als ,latente Spur” [FLEI75]
[SPOH90] bezeichnet. Zum Emissionsprozef? tragt eine groflde Anzahl direkter und indirekter
Produktionsmechanismen bel. Ruickschlisse auf den Spurbildungsprozeld und die
Produktionsmechanismen, die zur Emission von Sekundéarteilchen fihren, werden dadurch
erhalten, dal? die Sekundérteilchen als ,,Boten* benutzt werden.

Die Geburtsstunde der Erforschung dieser Sekundéarteilchen war die Entdeckung der
sekundaren lonenemission durch Thomson im Jahr 1910 in einem Experiment mit den bereits
erwdhnten Kanalstrahlen [THOM11]. Bei der Untersuchung der Wechselwirkung positiver
Kanastrahlen mit einer Metallplatte fand er einen , sekundéren Strahl”, zum grof3en Teil
bestehend aus ungeladenen Teilchen und einem geringen Anteil mit positiver Ladung. Wien
wies 1927 darauf hin, dald bei der Wechsedwirkung von Kanalstrahlen mit der
Festkorperoberflache auch positive lonen im zerstaubten Material auftreten missen
[WIENZ27]. Jedoch erst in den dreilsiger Jahren sind von Arnot und Mitarbeitern, Sloane und
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Press sowie durch v. Ardenne die ersten Untersuchungen zur Sekundérionenemission
veroffentlicht worden (siehe in [DUST99]), ohne daf? die analytischen Moglichkeiten dieser
Wechselwirkung erkannt und ausgenutzt wurden. Nach der Unterbrechung dieser
Entwicklungen durch den 2. Weltkrieg und weiterfihrenden Arbeiten mit wesentlich
verbessertem Werkzeug (Teilchenbeschleuniger, Detektoren, Vakuumtechnik, Elektronik,
etc.), fuhrte Benninghoven 1970 fir die Untersuchung der Sekundarionen den Begriff SIMS
(Secondary lon Mass Spectrometry) ein (z.B. in [BENN70]). Die Bezeichnung SIMS wird
jedoch im wesentlichen nur fir Projektilenergien im keV-Bereich, d.h. fir die keV-induzierte
Emission von Sekundérionen verwendet. Dagegen bezeichnet man fur Projektilenergien im
MeV/u-Bereich die Emission von Sekundérionen as PDMS (Plasma Desorption Mass
Spectrometry) [MACF74] [PAPA97]. Der Grund sind die Unterschiede in den
zugrundeliegenden Wechselwirkungsmechanismen von Projektil und Targetatomen, obwohl
die Spektren der emittierten Sekundarteilchen groke Ahnlichkeit aufweisen. Bei SIMS ist die
Emission der Sekundérionen die Antwort einer direkten atomaren Kollison zwischen
Projektil und Targetatomen. Deswegen wird dies auch als ,, nukleares Zerstauben® bezeichnet.
Bel PDMS erfolgt die Emission dagegen Uber die Wechselwirkung des Projektils mit den
Targetelektronen. Daher wird hier von der ,elektronischen Zerstdubung“ oder auch
»Desorption” gesprochen.

Obwohl die grundlegenden physikalischen Fragen der Wechselwirkungsmechanismen der
Primarionen mit der Festkorperoberflache sehr komplex sind und vor alen Dingen die
Dynamik des Emissionsprozesses der Sekundarionen noch nicht ausreichend verstanden ist
[BETZ94] [DUST99], existiert bereits ein breites Anwendungsfeld von Teilchenspuren und
Sekundarionenemission in vielen Gebieten von Wissenschaft und Technik.

Aktuelle Anwendungen der 1 on-Festkdr per-Wechselwirkung

Die Wechselwirkung von lonenstrahlen mit Materie bietet eine Vielzahl von interessanten
Anwendungen, da es infolge der Energiedeposition zur Oberflachen- und
Volumenmodifikation im Festkorper kommt. Daher konnen schnelle Projektile in
zunehmendem Mal3e auch als Werkzeug zur kontrollierten Veranderung bzw. Beeinflussung
physikalischer und chemischer Materialeigenschaften des Festkdrpers und/oder seiner
Oberflache oder zu dessen Analyse verwendet werden. Dazu werden hier einige
Anwendungsbei spiel e genannt.

Um die Zusammensetzung eines Materials zu prifen, konnen durch projektilinduziertes
Abtragen des Festkorpermaterials die Sekundérionen zur  Oberflachen-  und
Tiefenprofilanalyse verwendet werden [DUST99]. Dies ist zum einen wichtig, um
Werkstoffe, z.B. in der Halbleiterindustrie, auf ihre Reinheit zu untersuchen. Zum anderen
werden die physikalischen und chemischen Eigenschaften einer Festkorperoberflache von
ihren oberflachennahen Monolagen bestimmt [BENN70] und definieren die Wechselwirkung
mit der Umgebung (, Wie reagiert ein medizinisches Implantat im Kontakt mit |ebendem
Gewebe?', ,Wie verhdt sich ein Korper beim korrosiven Angriff einer aggressiven
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Atmosphéare?’, ...). Daher ist die genaue Zusammensetzung der Oberflache von grof3er
Bedeutung, die haufig von der V olumenzusammensetzung vollig abweicht.

Eine weitere Anwendung findet sich in der biomedizinischen Massenspektrometrie, in der
molekulare lonen biologischer Komponenten untersucht werden (z.B. [KARA92]). Zudem
werden Schwerionen zur Modifikation von Oberfléacheneigenschaften von Gelenkprothesen
verwendet [NEU95] oder die Schadigung mikroelektronischer Bauelemente durch
Hohenstrahlung ssimuliert, um die Sicherheit elektronischer Systeme in Luft- und Raumfahrt
zu gewahrleisten [FISC98]. Eine andere aktuelle Anwendung ist in der Strahlenbiologie die
Verwendung von Schwerionen als chirurgisches Instrument zur gezielten Zerstérung von
Tumorgewebe [GSI98].

Ein vielfédltiges innovatives Anwendungsgebiet der |atenten Teilchenspuren findet sich in der
lonenlithographie. Hier werden mit Hilfe der durch lonenstrahlen erzeugten Teilchenspuren
Nanostrukturen, wie Nanonadeln oder Nanoréhren hergestellt [SPOH90] [DOBR9S]
[THOR99]. Dies leistet enen entscheidenden Beitrag zur Entwicklung neuer
Rechnergenerationen durch Miniaturisierung elektrischer Schaltkreise oder elektronischer
Bauteile zur Herstellung von neuen Computerchips oder hochdichten Datenspeichern. Durch
das Pfropfen eines Gels auf die Oberfléche einer Teilchenspur kann eine Pore erzeugt werden,
die sich, abhangig von Temperatur oder ph-Wert, gezielt 6ffnet oder schliefst und somit zur
gezielten Abgabe von Medikamenten im menschlichen Organismus eingesetzt werden kann
[REBE95] [WOLF95] [SPOH93].

Offene Fragen

Zum Emissionsprozeld der Sekundarionen tragt eine grofle Anzahl direkter und indirekter
Produktionsmechanismen bei. Es existiert eine Vielzahl von Modellen, die den Prozef3 der
Sekundérionenemission beschreiben. Zentraler Ansatzpunkt der Modelle ist die im Festkorper
deponierte Energie unter Einbeziehung verschiedener Aspekte der Teilchenspurentstehung
[SPOH90] [HAKA93]. Hierzu z&hlen z.B. Kollisionen [SIGM81], Coulombexplosionen
[FLEI75], Elektronenbombardements [REIM 93], Spikes oder kollektive Pulse [JOHN89] und
StoRwellen [BITE87]. Zur Deutung der Beobachtungen werden auch thermische
Modellvorstellungen [REIM93] herangezogen. Die zentrale Fragestellung dabei, wie die im
elektronischen System des Targets deponierte Energie in atomare bzw. molekulare Bewegung
transformiert werden kann, um lonenspuren, Oberflachenzerstdubung und chemische
Transformationen zu erzeugen, ist immer noch nicht ausreichend gekléart. Die Sekundéarionen
bieten dabel die Mdéglichkeit einer ,in-situ“-Analyse der Spurbildungsmechanismen wahrend
des Projektildurchgangs [PAPA94] [WUEN99]. Das ist beispielsweise ein entscheidender
Vorteil gegenlber der Analyse von Tellchenspuren mit Hilfe der Rasterkraft-Mikroskopie
(z.B. [PAPA99] [FAREOl]), die est Minuten oder Tage nach dem eigentlichen
Projektildurchgang stattfindet.

Der Rahmen dieser Dissertation basiert auf den Forschungsarbeiten der am Ingtitut fir
Kernphysik in Frankfurt am Main durchgefiihrten Experimente zur Sekundérionenemission
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von Festkorperoberflachen. Der Zugang zur quantitativen Untersuchung der
Sekundérionenemission war bisher fast ausschliefdlich die Vermessung von Ausbeuten,
definiert as die Anzahl der emittierten Sekundarionen pro Projektil (z.B. [WUEN99]
[NEUGO1]). Mogliche Parameter dieser Untersuchungen waren bzw. sind die systematische
Variation von Projektil- (Masse, Energie, Ladungszustand, Einfallswinkel) und
Targeteigenschaften (Masse, Dichte, Leitfahigkeit, Struktur).

Die Dynamik der emittierten Sekundarionen, d.h. deren energie- und winkeldifferentielle
Verteilung, ist dagegen von grofRerer Bedeutung fUr ein detalliertes Verstandnis der
Evolution, d.h. des Produktions- und Emissionsprozesses und erlaubt den Vergleich mit
Theorien, um bestehende Modelle zu belegen oder auszuschliefZen.

M dglicher Zugang zu den Antworten

Zur Untersuchung der Dynamik von Sekundérionen, die in lon-Festkorper-StofRen emittiert
werden, wurde daher ein neuartiges Spektrometer entwickelt, dessen Prinzip auf dem
Mel3system COLTRIMS (COLd Target Recoil lon Momentum Spectroscopy) basiert. Die
Grundlage dieser innovativen Technik wurde im wesentlichen von H. Schmidt-Bécking und
Mitarbeitern as experimenteller Zugang zur hochdifferentiellen Vermessung von
Wirkungsqguerschnitten in lon-Atom-Stéi3en entwickelt, bei dem der vollstandige Raumwinkel
4mt aller StoRfragmente erfadt werden kann (z.B. [DORN94] [MERG95] [MOSH96]
[WEBEOOa] [WEBEQOb]). Es ist die Verwendung eines kontrollierten Abbildungssystems in
Form eines homogenen elektrischen Feldes. Der Kreuzungspunkt von Projektilstrahl und
Target befindet sich in einem wohl definierten, senkrecht zur Targetoberflache verlaufenden
elektrostatischen Feld. Die in dem Stol3 von Projektil und Target entstehenden geladenen
Teilchen werden in diesem auf einen 2-dimensionalen ortsempfindlichen ,Multi-Hit-
Detektor* [ROENO02] gelenkt und nachgewiesen. Durch die gemessenen Positionen und
absoluten Flugzeiten kénnen die 3-dimensionalen Anfangsgeschwindigkeiten der einzelnen
Massen, d.h. die vollstdndige Energie- und Winkelverteilung, rekonstruiert werden. Dieses
System wurde hier weiterentwickelt und in einem Festkorper-Target-Experiment zur energie-
und winkeldifferentiellen Spektrometrie von Sekundérionen ((COL)TRIMS-Technik)
angewendet [JALOO024].

Dementsprechend [&(3t sich auch das Thema der Dissertation formulieren:

Auf der Spur von Dynamik und Evolution
der Sekundarionenemission von Ober flachen
bel BeschulR mit schnellen Atomen

Das Thema umfaldt dabel as Fachgebiet und Arbeitsausrichtung die experimentelle Physik,
die Atomphysik an Teilchenbeschleunigern und die Riickstofdionen-Impul sspektrometrie. Das
Kernstiick dieser Arbeit bildet die Entwicklung und Konstruktion eines Spektrometers zur
energie- und winkeldifferentiellen Analyse der in Projektil-Festkorper-Stofien emittierten
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Sekundérionen.

Eine korrekte Transformation der gemessenen Daten in energie- und winkeldifferentielle
Verteilungen bedingt eine moglichst exakte Eichung des Spektrometers, was bei dhnlichen
Experimenten bisher sehr problematisch war (z.B. [CAST98]). Daher ist ein wesentlicher
Bestandteil dieser Arbeit die Entwicklung eines Verfahrens zur Eichung des Spektrometers
durch die Verbindung des Festkdrper-Experiments mit einem Gastarget-Experiment.

Die systematische Auswahl der Projektil- und Targeteigenschaften erlaubt ein gezieltes
Studium der dynamischen Wechselwirkung zwischen schnellen  lonen  und
Festkorperoberflachen. Da jedoch auf dem Gebiet der energie- und winkeldifferentiellen
Sekundérionen-Spektrometrie weltweit nur eine begrenzte Anzahl fundierter Daten existiert
(z.B. [MOSH91] [BETZ94] [MOST00a]) und die (COL)TRIMS-Technik auf diesem Gebiet
zum ersten Mal in Frankfurt eine Anwendung fand, wurde ein Teil der Stol3systeme so
gewdhlt, um auf &hnliche Daten zum Vergleich zurlickgreifen zu koénnen und die
Anwendbarkeit dieser Methode fur vollstandig innovative Experimente zu bestdtigen oder
sogar weitergehende Phanomene hier schon aufzuzeigen. Die Multi-Hit-Fahigkeit des
ortsempfindlichen Detektors ertffnet zudem die Erfassung maoglicher Korrelationen im
Sekundérionenemissionsprozess.

Gliederung der Arbeit

Nach dieser Einleitung in das Arbeitsgebiet mit Kapitel 1 stellt Kapitel 2 die theoretischen
Grundlagen dieser Arbeit dar. Auf die Beschreibung der fundamentalen
Wechselwirkungsprozesse zwischen Projektilen und Festkdrpern bzw. deren Oberflachen
folgt eine kurze Einflhrung in die Berechnung des Energieverlusts. Dem schliefdt sich eine
Beschreibung der Teilchenspur an. Den Abschluf3 bildet eine Auswahl verschiedener Modelle
zur Beschreibung des nuklearen und elektronischen Zerstédubens. Die experimentellen
Grundlagen sind in Kapitel 3 dargestellt. Nach einer Beschreibung des experimentellen
Aufbaus erfolgt eine Einfihrung in das zugrundeliegende Mef3prinzip und die verwendeten
Detektoren werden vorgestellt. Das Kernstiick dieses Kapitels bildet die Entwicklung und
Konstruktion des innovativen Spektrometers mit anschlieRender Beschreibung des
modifizierten Datenaufnahmesystems. Kapitel 4 zeigt die Datenreduktion. Den Schwerpunkt
bildet dabei die Transformation der gemessenen Orts- und Flugzeitverteilungen in die 3-
dimensionalen Anfangsgeschwindigkeitsverteilungen der einzelnen Massen unter Anwendung
der fir dieses Experiment entwickelten neuartigen Spektrometereichung mit dem
Strahlprofilmonitor. Die Prasentation und Diskussion der experimentellen Ergebnisse gliedert
sich in Kapitel 5 nach den Emissionsgeschwindigkeiten der Sekundarionen. Uber die reine
Vermessung der Geschwindigkeitsverteilungen zum Verstdndnis der grundlegenden
Wechselwirkungsmechanismen  hinaus erdffnen  sich  noch  enige interessante
Anwendungsmoglichkeiten, die sich zum enen auf die verwendete Methode zur
Spektrometereichung und zum anderen auf die experimentellen Daten direkt beziehen. Dies
ist in Kapitel 6 vorgestellt. Den Abschlul® der Arbeit bildet Kapitel 7, in dem die wesentlichen
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Ergebnisse der Arbeit mit einem Ausblick auf zukinftige Experimente noch einmal kurz
zusammengefaldt werden.
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2. Theoretische Grundlagen

Einleitung

Die Ziel der experimentellen Forschung ist die systematische Erfassung von Erscheinungen
und Vorgingen in unserer Umwelt, um diese mit Hilfe von Zahlen und Einheiten quantitativ
auszudriicken. Dabei liegt der Sinn nicht nur darin, das Beobachtete in geordneter Weise
zusammenzufassen, sondern vor allem auch in der Moglichkeit, das physikalische Geschehen
mit mathematischen Verkniipfungen in Gesetzen bzw. Theorien zu beschreiben und somit
quantitativ vorauszusagen. Von zentralem Interesse in dieser Arbeit ist das Verstindnis der
dynamischen Wechselwirkungsmechanismen von atomaren Projektilen mit Festkérpern und
deren Oberflichen durch die systematische geschwindigkeits- bzw. energie- und
winkeldifferentielle Vermessung der in der Wechselwirkung entstehenden Sekundérionen
(siehe dazu Kap. 2.1).

Dieses Kapitel beansprucht keine detaillierte theoretische Abhandlung zu sein, sondern einen
einfiihrenden Einstieg in die fiir diese Arbeit relevanten Grundlagen zu geben. Zu einer
ausfiihrlichen Behandlung der Thematik sei bereits an diesem Punkt auf die in den Kapiteln
angegebenen Referenzen und auf die umfassenden Ausfithrungen in [WUEN99] und
[NEUGO1] hingewiesen.

Als Einstieg befindet sich in Kap. 2.1 ein Uberblick der in der Projektil-Festkorper-
Wechselwirkung moglichen Phédnomene. Dem schlie8t sich in Kap. 2.2 die theoretische
Beschreibung des Energieverlusts eines Projektils beim Durchdringen eines Festkorper an.
Wesentliche Phianomene dieser Wechselwirkung sind unter anderem die Bildung einer
Projektilspur im Material des Festkorpers (Kap. 2.3) und die Emission sekundérer Teilchen
aus dem Festkorpervolumen und von der Festkorperoberfliche, wozu eine grole Anzahl von
direkten und indirekten Produktionsmechanismen beitragen. Der Schwerpunkt der
Auswertungen experimenteller Daten in Kap. 5.1 liegt in der Bestimmung der
geschwindigkeitsdifferentiellen H'-Sekundirionenverteilung. Mit Ausnahme von wenigen
theoretischen Ansdtzen (z.B. [BITE92] [CAST98]) existiert kein einheitliches Modell zur
vollstindigen Beschreibung der H' -Emissionsdynamik [MOSTO00]. Daher beschrinkt sich der
Abschlufl in Kap. 2.4 auf eine stichpunktartige phidnomenologische Beschreibung der
existierenden Modelle zur Sekundirteilchenemission durch eine kurze Darlegung der
zugrundeliegenden Idee.

2.1 Projektil-Festkor per-Wechselwirkungen

Beim Durchgang eines energiereichen Projektils (keV/u bis MeV/u ) kommt es innerhalb des
Festkorpers zu einer Vielzahl von Prozessen. Diese Situation ist schematisch in Abb. 2.1
dargestellt. Durch elastische und inelastische (Anregung, lonisation) atomare StoBprozesse
des Projektils mit den Atomen und Elektronen des Festkorpers wird es aus seiner
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Proj ektil Target Reaktionsprodukte
Energieverlust Gitterfehlstellen Atomare und molekulare (z.T. angeregte)
Rutherfordstreuung | Umkristallisation - Sekundirionen
Vielfachstreuung Zerstdubung - Neutralteilchen
Energiestraggling Spurbildung Elektronen
Winkelstraggling Kraterbildung - Sekundirelektronen
Anregung Ionisation - Konvoi-Elektronen
Ladungsénderung | Elektronenemission |- &-Elektronen
Implantation Anregung von - Auger-Elektronen
Channeling - Targetatomen - Plasmonenzerfall
Coulombexplosion |- Plasmonen Photonen
usw. - Phononen - Licht
usw. - Bremsstrahlung
- Channelingstrahlung
- Charakteristische Rontgenstrahlung
- Cerenkovstrahlung
usw.

Tab. 2.1: Zusammenfassender Uberblick der miglichen Wechselwirkungen 2zwischen
energiereichen Projektilen und Festkorpern nach [ GROES8] [WUEN99] .

Projektildurchgang (mit 1 MeV/u durch eine monoatomare Schicht) |~ 10™"7s
Emission der d-Elektronen (binére Stofe) ~10"s
Neutralisation der Spur ~10"s - 102
(abhédngig von der elektrischen Leitfahigkeit)

Coulombexplosion in der Spur ~10"s - 102
(Separation ca. 2 Gitterlingen)

Emission von Auger-Elektronen ~ 105 - 10
Vollstindiges Abbremsen der &-Elektronen ~ 10" - 10"
unter Auslosung niederenergetischer Elektronen

Emission der (schnellen) H'-Sekundirionen ~10Ms - 105
Emission der ,,anderen” sekundiren Atome und Ionen ~10"%s - 10"%
Dielektrische Relaxation ~10""s
Elektron-Loch-Rekombination in Isolatoren ~10""s
Strahlender Zerfall angeregter Zustande ~107s
Chemische und biologische Reaktionen >107s

Tab. 2.2: Zusammenfassende Zeitskala der durch ein energiereiches Projektil im Festkorper
induzierten Prozesse nach verschiedenen Publikationen [RITC82] [GROE88] [MOSH9]]
[SCHI92] [WIEN95a] [WIEN95b] [BETZ94] [WUEN99] .

14
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mit der resultierenden Entstehung der Projektilspur (bestehend aus Spurkern und Spurhal o)
und der Emission von Sekundérteilchen (Elektronen, Photonen, geladene oder neutrale

Abb. 2.1: Schematische Darstellung des Durchgangs eines Projektils durch einen Festkor per
Atome, Moleklle und Cluster) nach [NEUG99] .
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urspriinglichen Richtung abgelenkt (in Abb. 2.1 vernachldssigt) und quasikontinuierlich
abgebremst (siche dazu Kap. 2.2). Das Projektil geht dabei nach den ersten Monolagen des
Festkorpers von seinem Eingangsladungszustand in einen dynamischen mittleren
Gleichgewichtsladungszustand iiber (siche dazu z.B. [NEUGO1]). Die durch das Abbremsen
entlang der Projektiltrajektorie im Festkorper deponierte kinetische Energie des Projektils
filhrt zur Verschiebung von Festkorperatomen aus ihrem Gleichgewichtszustand und zur
Bildung der sogenannten Projektilspur (siche dazu Kap. 2.3), bestehend aus dem positiv
geladenen Spurkern und dem negativ geladenen Spurhalo. Die GroBe des Spurkerns ist dabei
definiert durch den maximalen Abstand, in dem das Projektil noch direkt Energie auf die
Elektronen des Festkorpers transferieren kann. Auflerhalb des Spurkerns findet kein direkter
Energietransfer vom Projektil auf die Elektronen des Targets statt. Die im inneren Bereich des
Spurkerns in bindren Kollisionen des Projektils mit den Elektronen des Festkorpers
entstehenden hochenergetischen &-Elektronen transportieren einen Teil der vom Projektil
deponierten Energie in den hohlzylindrischen Bereich des Spurhalos um die
Projektiltrajektorie im Targetmaterial. Dort geben sie durch Ionisation weiterer Targetatome
in Kaskadenprozessen ihre Energie an die Elektronen des Festkorpers ab. Die Dichte der
deponierten Projektilenergie nimmt dabei radial vom Spurzentrum ab.

Neben dem Prozel der Spurbildung fiihrt die Energiedeposition durch das Projektil im
Festkorper unter anderem auch zur Emission von Sekundérteilchen (Elektronen, Photonen,
geladene oder neutrale Atome, Molekiile und Cluster). Diese tragen Informationen iiber die
zugrundeliegenden Wechselwirkungen. Fiir die emittierten Sekundédrionen wurde dazu in
[WUENO99] der Begriff der ,,Boten* eingefiihrt. Deren Untersuchung erlaubt Riickschliisse auf
die zugrundeliegenden Mechanismen. Mogliche Parameter bilden dabei die Untersuchung
von Ausbeute, Energie- und Winkelverteilung der Sekundirteilchen in Abhédngigkeit von
Projektil- (Masse, Energie, Ladungszustand, Einfallswinkel) und Targeteigenschaften (Masse,
Dichte, Leitfahigkeit, Struktur) (siche dazu Kap. 3.1). Gegeniiber der ,traditionellen*
Vermessung von Ausbeuten (z.B. in [WUEN99] [NEUGO1]), definiert als die Anzahl der pro
einfallendes Projektil emittierten Sekundérteilchen, bietet die geschwindigkeits- bzw. energie-
und winkeldifferentielle Analyse der emittierten Sekundirionen einen Zugang zum
detaillierteren Verstindnis der zugrundeliegenden Wechselwirkungsmechanismen. Ein
zusammenfassender Uberblick der in der Wechselwirkung mdglichen Prozesse und deren
zeitlicher Verlauf befindet sich in Tab. 2.1 bzw. 2.2.

2.2 Der Energieverlust dE/dx

Ein energiereiches Projektil (z.B. Atom, Molekiil oder Cluster) wird durch
quasikontinuierliche StoBprozesse mit Atomen und Elektronen beim Durchlaufen eines
(amorphen) Festkorpers abgebremst und verliert einen Teil seiner kinetischen Energie. Die
entlang der Strecke Ax verlorene Energie AE wird in dem Festkdrper deponiert und ist
abhéngig von Projektil- (Masse, Kernladung, Geschwindigkeit) und Targeteigenschaften
(Masse, Dichte). Der mittlere Energieverlust pro Lingeneinheit dE/dx wird dabei definiert als
[CHU78] [SPOH90]:
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AE dE evQo
lim — 2.1
A)}I}}) Ax ( )Era (2.1)

Der Wirkungsquerschnitt des Bremsvermogens S(E) (engl.: stopping cross section) ist mit der
Atomdichte Nt des Targets definiert als:

S(E) = BtLD/ D:chZD 22)

DAtome D

Der gesamte (totale) Energieverlust setzt sich dabei aus zwei Anteilen, dem nuklearen dE/dx,
und dem elektronischen Energieverlust dE/dx. zusammen. Eine grobe Abschitzung liefert
dabei die Bohrsche Geschwindigkeit vg O 2.18%10° m/s (Umlaufgeschwindigkeit des
Elektrons im Wasserstoff, entspricht einer spezifischen Projektilenergie von etwa 25 keV/u):
Ist die Projektilgeschwindigkeit v, < vp liberwiegen elastische StoBprozesse zwischen dem
Projektil und den Targetatomen (nuklearer Energieverlust dE/dx,), wihrend bei
Geschwindigkeiten v, > vp inelastische StoBprozesse zwischen dem Projektil und den
Targetelektronen iiberwiegen (elektronischer Energieverlust dE/dx.):

BH—H Hd—H BH—H o~ S(E).. =S(E), +S(E). (2.3)

Odx O Odx 0§ Odx [

Der prinzipielle Verlauf des Energieverlusts ist dazu beispielhaft in Abb. 2.2. fiir das in dieser
Arbeit verwendete N-Projektil beim Durchgang durch ein LiF-Target (Lithiumfluorid) als
Funktion der spezifischen  Projektilenergie = E,/m, dargestellt. =~ Zu  kleinen
Projektilgeschwindigkeiten dominiert der nukleare Energieverlust mit einem Maximum bei
etwa 0.2 keV/u, zu groen Geschwindigkeiten der elektronische Energieverlust mit einem
Maximum bei etwa 0.5 MeV/u (sogenannter Bragg-Peak). Uber das Maximum hinaus nimmt
zu hoheren Energien im sogenannten Bethe-Bloch-Bereich (bezeichnet nach der sie
beschreibenden Bethe-Bloch-Theorie) der Energieverlust mit 1/E, und zu kleinen Energien,
im sogenannten LLS-Bereich (bezeichnet nach der sie beschreibenden Lindhard-Scharft-
Schigtt Theorie), mit Epl/ 2
dE/dx nur den mittleren Energieverlust eines Projektilions beim Durchgang eines Festkorpers

ab. Es sei ergdnzend bemerkt, dafl der beschriebene Energieverlust

beschreibt. Da dieser jedoch statistischen Schwankungen unterliegt, nimmt die Energiebreite
eines monoenergetischen Ionenstrahls beim Durchgang durch Materie zu (siehe dazu z.B.
[CHU78] [SPOH90]). Fiir weitere Details der theoretischen Beschreibung des nuklearen und
des elektronischen Energieverlusts sei neben den bereits erwidhnten Referenzen noch auf
[BOHR48] [LIND61] [LIND63] [BETH30] [BETH32] [BLOC33a] [BLOCH33b]
hingewiesen.

Fiir Festkorper, die sich aus mehreren Elementen (hier A und B) aufbauen, setzt sich der
gesamte Energieverlust des Projektils gewichtet nach den relativen Anteilen (hier n und m) als
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Summe der einzelnen Elementen zusammen und wird als Braggsche Regel bezeichnet

[CHU78] [SPOH90]:
E B E E
b, A ERE @

Die praktische Berechnung des nuklearen und des elektronischen Energieverlusts ermoglicht
der von Ziegler, Biersack, und Littmark entwickelte Algorithmus TRIM (TRansport of lons in
Matter) mittels einer Monte-Carlo-Simulation. Dieser ist Bestandteil des Computercodes
SRIM2000 [SRIMOO0]. Es handelt sich dabei um eine semiempirische Berechnung, basierend
auf experimentell ermittelten absoluten Energieverlustwerten von Wasserstoffprojektilen in
allen Elementen. Ein an die experimentellen Daten angepalite Modellfunktion kann {iber
entsprechende Formalismen zur Berechnung des Energieverlusts einer Vielzahl Projektil-
Target-Kombinationen angewendet werden.

Eine direkte Anwendung des Energieverlusts ist die Bestimmung der Reichweite von
Ionenstrahlen in Materie [SPOH90]. Besitzt das Projektil zu wenig kinetische Energie oder
der Festkorper zu viele Atomlagen wird es im Festkorper abgestoppt. Daher 148t sich die
Reichweite durch

_150 B0
R ‘{é%@ dE 2.5)

berechnen. Da vor allen Dingen bei niedrigen Projektilenergien zwischen dem Projektil und
dem Target groBBere Streuwinkel auftreten, muf3 zwischen der projizierten Reichweite und der
Reichweite der tatsdchlichen Bahn entlang des Projektils unterschieden werden. Die
Reichweite der Ionen in Festkorpern ist in dieser Arbeit deshalb bedeutsam, da durch die
Variation des Projektil-Target-Winkels 6, eine VergroBerung von 6, automatisch zu einer
Vergroferung der effektiven Targetdicke mit degr = d/cosB, fiihrt (sieche dazu Kap. 3.6). In
Abb. 2.3 ist dazu beispielhaft die projizierte Reichweite eines Ar-Projektils in Aluminium
dargestellt. Aluminium wurde im Rahmen dieser Experimente hiufig als (freitragendes)
Tréagersubstrat fiir die LiF-Targets verwendet (siche Kap 3.3).

Ep/m, [keV/u] | dE/dxe [eV/A] | dE/dx, [eV/A]
N - LiF 14 51.65 4.72
50 101.60 1.89
85 136.90 1.25
160 176.10 0.75
Ar - LiF 14 83.62 24.88
25 119.00 17.36
50 201.80 10.66
He - LiF 50 30.05 0.18
Ar - Al 25 114.30 17.51
Ar - Au 25 165.80 49.52

Tab. 2.3: In dieser Arbeit verwendete Ener gieverlustwerte berechnet nach TRIM [ SRIMOQ] .
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Abb. 2.2: Darstellung des nuklearen, des elektronischen und des totalen Energieverlusts

dE/dx eines N-Projektils in einem LiF-Target als Funktion der spezifischen Projektilenergie
Eo/m, berechnet nach TRIM [ SRIMOQ] .
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Abb. 2.3. Darstellung der projizierten Reichweite eines Ar-Projektils in Aluminium
(Trégersubstrat fur die LiF-Targets, siehe dazu Kap. 3.3) in Abhangigkeit von der
spezifischen Projektilgeschwindigkeit E,/my, berechnet nach TRIM [ SRIMOO] .
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2.3 Teilchenspuren im Festkor per

Innerhalb des Festkorpers kommt es beim Beschufl mit energiereichen Projektilen zu einer
Vielzahl von Prozessen: der Anregung von Schwingungen des Elektronenplasmas
(Plasmonen), der Erzeugung von Elektron-Lochpaaren (Exzitonen), der Anregung von
Gitterschwingungen der Atomriimpfe (Phononen) und deren Verschiebung aus ihrem
Gleichgewichtszustand, dem Aufbrechen chemischer Bindungen, der Zerstorung geordneter
Strukturen (Kristallgitter) und der Bildung von Defekten oder Radikalen. Nach [GROE80a]
[BETZ94] fiihrt dabei etwa ein Drittel der vom Projektil im Festkorper deponierten Energie
zur Anregung und lonisation der Targetatome und etwa zwei Drittel gehen in die kinetische
Energie der sekunddren Elektronen, die ihrerseits die iibertragene Energie von der
Projektilspur weg in das Volumen des Festkorpers transportieren und weitere (tertidre)
Elektronen und Anregungen auslosen. Bei einer hohen Energiedeposition des Projektils im
Festkorper werden im Bereich der Projektilspur dabei alle Atome hoch ionisiert. Durch die
fehlenden Bindungselektronen im Bereich der Projektiltrajektorie geraten die verbleibenden
positiven lonenriimpfe durch die elektrostatische Abstoung voneinander in Bewegung und
l6sen dadurch atomare Kollisionskaskaden mit dem Resultat eines fiir Teilchenspuren
charakteristischen plasmadhnlichen Zustands aus. Dies flihrt zu einer Schiddigung des
Festkorpers. Der Grad der Schadigung héngt dabei von der Menge der deponierten Energie
ab. Der zylindersymmetrische Schadigungsbereich entlang der Projektiltrajektorie wird als
”latente Teilchenspur” [FLEI75] [SPOH90] bezeichnet und definiert sich {iber zwei
charakteristische Bereiche: den positiv geladenen Spurkern (Infra-Track) und den negativ
geladenen Spurhalo (Ultra-Track) [SPOH90] [SUND93] (siche dazu Abb. 2.1). Kurzfristig
kénnen dabei elektrische Felder zwischen Spurkern und —halo mit bis zu 10®V/cm entstehen
[RITC82].

Der Radius des Spurkerns ist iiber das Bohrsche adiabatische Kriterium [BOHR48] definiert.
AuBerhalb dieses Bereichs findet kein direkter Energietransfer auf die Elektronen des Targets
durch das Projektil statt und fiir den Radius des Spurkerns gilt nach [SUND93]:

Tinfra = 6.7 \/E [A] (26)
mP

Mit der Projektilenergie E, [MeV] und der Projektilmasse m,, [u] ist der Radius des Spurkerns
somit nur von der Geschwindigkeit des Projektils abhdngig. AuBerhalb des Spurkerns findet
kein direkter Energietransfer vom Projektil auf die Elektronen des Targets statt. In dem
inneren Bereich der Spur entstehen jedoch in bindren Kollisionen des Projektils mit den
Elektronen des Festkorpers die hochenergetischen &-Elektronen. Diese werden im
wesentlichen senkrecht zu der Richtung des einfallenden Projektils emittiert und
transportieren einen Teil der vom Projektil deponierten Energie in einen hohlzylindrischen
Bereich um die Projektiltrajektorie im Targetmaterial und geben durch lonisation weiterer
Targetatome in Kaskadenprozessen ihre Energie an die Elektronen des Festkorpers ab. Die
Ausdehnung des Spurhalos ist durch die maximale projizierte Reichweite der &-Elektronen
gegeben. Der Radius des Spurhalos ist nach [SUND93]:
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830 HE
= — HHA 2.7
I‘u p H[l’lp E ] ( )

Mit der Projektilenergie E, [MeV], der Projektilmasse m, [u] und der Dichte p [g/cm3] des
Festkorpermaterials ist der Radius des Spurhalos somit proportional zum Quadrat der
Projektilgeschwindigkeit. Die Dichte der deponierten Projektilenergie nimmt dabei radial
vom Spurzentrum mit 1/1* ab.

Zur Ausbildung einer Kollisionskaskade und der damit verbundenen Entstehung einer
Teilchenspur im Festkorper ist neben der durch das Projektil im Festkdrper deponierten
Energie vor allen Dingen die Beweglichkeit der Elektronen des Festkorpers entscheidend. Da
die Modelle (Coulombexplosions-Modell [FLEI75] und Thermal-Spike-Modell [SPOH90]),
die zur Beschreibung der Entstehung von Teilchenspuren beim Durchgang von Projektilen
durch Materie verwendet werden, ebenfalls ihre Anwendung zur Beschreibung des
Emissionsprozesses von Sekundirteilchen finden, sei hier auf das folgende Kap. 2.4
verwiesen.

Teilchenspuren lassen sich mit Hilfe der Elektronen- oder der Rasterkraft-Mikroskopie (z.B.
[SPOH90] [PAPA99] [FAREOI]) untersuchen. Da die Spur aber auch Quelle emittierter
Sekundirteilchen ist (siehe dazu Kap. 2.4), kann iiber deren Vermessung auch die Spur
indirekt untersucht werden. Die emittierten Sekundirteilchen bieten in diesem
Zusammenhang gegeniiber der erwihnten Mikroskopie, die erst nach dem eigentlichen
Projektildurchgang stattfindet, den Vorteil einer ,»in-situ“-Analyse der
Spurbildungsmechanismen [PAPA94] [WUEN99]. So kann z.B. die Temperatur in der Spur
etwa 10"°s nach dem Durchgang des Projektils iiber die Linienverbreiterung der Auger-
Elektronen auf etwa 60000 K bestimmt werden [SCHI99]. Uber die Vermessung des
Geschwindigkeitprofils der H'-Sekundrionen, die ca. 107* bis 10™"%s nach dem eigentlichen
Durchgang des Projektils emittiert werden, und der vereinfachten Annahme eines lokalen
thermischen Gleichgewichts kann iiber eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung die Temperatur
auf 8700 K bestimmt werden [GROE95]. In Verbindung mit dem zuvor genannten Wert 1af3t
sich so der Relaxations- bzw. Abkiihlungsproze3 des Spurbereichs im Festkorpers zeitlich
nachzeichnen.

2.4 Sekundartelchenemission

Die Energiedeposition der energiereichen Projektile im Festkdrper fiihrt neben der
Teilchenspurbildung im Festkorper auch zur Emission von Sekundéirteilchen (Elektronen,
Photonen, geladene oder neutrale Atome, Molekiile und Cluster) aus dem Targetvolumen und
von der Targetoberflidche. Elektronen und Photonen werden im weiteren hier nicht behandelt
(siche dazu z.B. [WUEN99]). Die Targetmolekiile werden dabei als fragmentierte oder intakte
Ionen oder Neutralteilchen emittiert. Der Anteil der emittierten Sekundirionen, iiberwiegend
mit dem Ladungszustand q = *1, an der Gesamtzahl der sekundiren atomaren bzw.
molekularen Teilchen schwankt je nach Element um etwa 6 Gréenordnungen und betrégt
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selbst im besten Fall nur einige Prozent (z.B. fiir Aluminium und Magnesium) [DUST99].
Grund dafiir ist die Tatsache, dafl neben der Energie zur Emission eines Atoms oder Molekiils
noch zusitzlich dessen lonisationsenergie aufgebracht werden muf3. So betrdgt z.B. fiir ein
C,H,"-Sekundérion die Bindungsenergie etwa 0.028 eV, dagegen die lonisierungsenergie 8.9
eV [NEUGOI1]. Eine iibersichtliche und einfithrende Darstellung der experimentellen und
theoretischen Grundlagen der Sekundirteilchenemission befindet sich als Zusammenfassung
von Beitrdgen verschiedener Autoren in [SIGM93].

Der physikalische ProzeB3, der zur projektilinduzierten Emission von Sekundérteilchen fiihrt,
wird dabei auch als (Oberflachen-) Zerstdubung (engl.: sputtering) bezeichnet. Er ist durch
eine Vielzahl von Mechanismen induzierbar, die auch simultan ablaufen koénnen. Die
Zerstdubung a6t sich dabei in vier Arten einteilen (siche dazu Abb. 2.4): A.) die
strahlinduzierte Verdampfung, B.) die nukleare Zerstiubung (Knock-on), C.) die
elektronische Zerstdubung und D.) die Desorption diinner Schichten [SCHOS88].

Von zentralem Interesse sind hier die Mechanismen B.) bis D.), da diese das Resultat eines
einzelnen Projektils sind. Dagegen ist die Emission bzw. die Verdampfung von
Sekundérteilchen im Fall A.) das Ergebnis einer Autheizung des Targetmaterials durch eine
Summation einzelner Projektile und soll hier im weiteren nicht behandelt werden. Die
Unterscheidung dieser Prozesse, die zur Emission von Sekundérteilchen fiihren, erfolgt im
wesentlichen durch die zugrundeliegenden Wechselwirkungsmechanismen von Projektil und
Targetatomen und der damit verbundenen Energiedeposition des Projektils im Festkorper. Im
Fall von Projektilenergien im keV-Bereich (v, < vg) ist die Emission von Sekundérteilchen
die Antwort einer direkten (elastischen) atomaren Kollision zwischen Projektil und
Targetatomen und wird daher als ,,nukleare Zerstdubung* (Knock-On) bezeichnet. Dagegen
erfolgt fiir Projektilenergien im MeV/u-Bereich (v, > vg) die Wechselwirkung des Projektils
im wesentlichen mit den Elektronen des Targets. Daher spricht man hier von der
,elektronischen Zerstdubung®, ,,PDMS* (Plasma Desorption Mass Spectrometry [MACF74])
oder auch nur ,,Desorption. In diesem Fall wird die Emission von Sekundérteilchen indirekt
durch die Relaxation bzw. das Abklingen der elektronisch deponierten Energie in Bewegung
gesetzt. Diese Konversion geschieht dabei durch repulsive elektronische Zustinde (wie z.B.
im Fall einer Coulomb-Explosion), molekulare Expansion nach einer Vibrationsanregung und
durch die Freisetzung chemischer Energie. Desorption ist das Abtragen von Mono- oder
Multischichten, die auf verschiedenen Substraten bzw. Festkorperoberflichen deponiert
werden. Es besteht dabei eine enge Beziehung zwischen elektronisch induzierter Desorption
und elektronischer Zerstdubung. Fiir Projektilenergien im Bereich von keV/u besteht ein
Zusammenwirken von nuklearem und elektronischem Beitrag.

Die folgenden Kapitel geben eine phinomenologische Darstellung der existierenden Modelle.
Die Emission von Sekundirteilchen ist dabei das Resultat einer groen Anzahl von Prozessen.
Dabei kann unabhdngig von dem zugrundeliegenden Mechanismus die theoretische
Modellierung der Zerstdubung grob in drei getrennte physikalische Prozesse unterteilt werden
[JOHN93] [REIM93] [SIGM93]: Das Abbremsen und die Energiedeposition des Projektils im
Festkorper, z.B. durch einen direkten Impulstransfer auf ein Targetatom oder durch den
Impuls eines einer elektronischen Anregung folgenden nicht strahlenden Zerfallsprozesses.
Der Transport dieser lokal deponierten Energie durch Kaskadenprozesse innerhalb des
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Festkorpers an die Oberfliche und die abschlieBende Emission des Teilchens von der
Oberflédche ist durch die Bindung des Atoms oder Molekiils festgelegt.

A) Beam Induced Evaporation B) Knock-On Sputtering
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Abb. 2.4: Schematische Darstellung physikalischer Prozesse nach [SCHOS88], die zur
projektilinduzierten Emission von Sekundéarteilchen (Zerstaubung) fuhren und auch simultan
ablaufen kénnen: A) strahlinduzierte Verdampfung, B) nukleare Zerstaubung (Knock-on), C)
elektronische Zerstdubung und D) Desor ption diinner Schichten.

2.4.1 Dienukleare Zerstdubung

Das charakteristische Merkmal der nuklearen Zerstiubung ist die direkte elastische
Wechselwirkung des Projektils mit den Atomen und Molekiillen des Festkorpers. Die
kinetische Energie der Primérteilchen wird {iber atomare Stof3e an Targetatome {ibertragen. Ist
die auf das Atom {iibertragene Energie groBer als dessen Bindungsenergie, so kann es aus dem
Festkorper emittiert werden. Ist die iibertragene Energie geniigend hoch, so kann das
gestofene Atom auch mit anderen Atomen kollidieren, die ihrerseits Sto3prozesse ausfiihren.
Es kann sich somit pro Primirteilchen eine Kollisionskaskade ausbilden, die den Impuls bzw.
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die deponierte Energie an die Festkdrperoberfldche transportiert. Zentraler Parameter ist dabei
die Dichte der Kollisionskaskaden. Daher erfolgt eine Klassifizierung der nuklearen
Zerstdubung in einen Einzelstof (Single Knock-on), eine lineare Kollisionskaskade und einen
Kollisionsspike (siche dazu Abb. 2.5) [SCHO88] [BETZ94] [WIEN95a].

Der Bereich des Einzelstof3es ist durch die Erzeugung weniger RiickstoBatome charakterisiert,
wie z.B. im Fall kleiner Projektilenergien und/oder leichter Ionen (H, D und He mit wenigen
keV). Ein RiickstoBatom erhilt nicht genligend Energie, um weitere Stofe oder sogar eine
Kollisionskaskade auszulosen. Lineare Kollisionskaskaden haben die Eigenschaft, da3 die
gestoenen Targetatome vor dem Stof} jeweils in Ruhe sind. Die Bewegungsenergie verteilt
sich so auf viele Atome und wird somit in ein bestimmtes Volumen transportiert. Zu den
linearen Kollisionskaskaden existiert ein in sich geschlossenes Modell [SIGM69] [SIGMS81],
welches sich in die schon erwidhnten drei Schritte unterteilen 14Bt: Die Erzeugung der
RiickstoBatome durch das Primirteilchen (Ep > 1 keV), die Bewegung und Abbremsung der
RiickstoBatome und der Durchgang dieser Atome durch die Oberflichenbarriere. Es wurde fiir
amorphe Targets durch Losen der Boltzmann-Transport-Gleichung unter Verwendung von
geeigneten Wirkungsquerschnitten fiir elastische Kollisionen entwickelt und ist in der Lage,
die Zerstdaubung von Metallen und Halbleitern fiir keV-Projektilenergien gut zu beschreiben
[BETZ94]. Die Theorie der linearen Kollisionskaskaden kann fiir nicht zu schwere Projektile
und Projektilenergien von 1 bis (mehrere) 100 keV angewendet werden.

A) SingleKnock-On B) Linear Collison Cascade C) Elastic Spike
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Abb 2.5: Unterscheidung des nuklearen Zerstdubens in drei Bereiche nach [SSGM8]]
[SCHO88] [BETZ94]: (A) Der Einzelstol3: Riickstol3atome von der Projektil-Target-Kollision
erhalten ausreichend Energie um emittiert zu werden, aber nicht genug Atome sind in
Bewegung gesetzt worden, um eine Kaollisionskaskade auszulésen. (B) Die lineare
Kollisionskaskade: Rickstol3atome von der Projektil-Target-Kollision erhalten ausreichend
Energie, um eine Kollisionskaskade der Riickstofionen auszulésen. Die Dichte der in
Bewegung geratenen Atome ist ausreichend klein, so daf? S6l3e zwischen bewegten Atomen
vernachlassigt werden konnen. (C) Der Kollisionsspike: Die Dichte der Atome in der
Kollisionskaskade ist so hoch, so dafd der Grofdeil der Atome innerhalb eines bestimmten
Volumens in Bewegung ist.
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Die Theorie der linearen Stofkaskaden ist nicht mehr anwendbar, sobald die Energie des
Primérteilchens so klein wird (E, < 1 keV), da} sich keine StoBkaskaden mehr ausbilden
konnen, (wie z.B. im Fall des EinzelstoBBes) oder wenn die Dichte der bewegten Atome so
grof3 wird (z.B. fiir schwere Projektile mit E, > 100 keV), da3 die Riickstoatome schon auf
in Bewegung befindliche Atome treffen und es somit zu einem Uberlapp der Gebiete
einzelner Kollisionskaskaden kommt (,,Elastischer Spike*). Im idealisierten Grenzfall erfolgt
ein Energieaustausch wie in einem Gas mit der Entstehung eines tempordren lokalen
thermischen Gleichgewichtes, welches sich thermodynamisch beschreiben 146t (siche dazu
Kap. 2.4.2).

Eine mdgliche Stofsequenz fiir einen Einzelsto ist in Abb. 2.5A dargestellt. Das Projektil
erfahrt eine Mehrfachstreuung und verursacht die Emission eines Oberflachenatoms in einer
bindren Kollision. Weitere mogliche Stolsequenzen sind in [BETZ94] zu finden. Die in Abb.
2.6 dargestellte Sequenz ist in dieser Arbeit von Bedeutung (siche dazu Kap. 5.1). Das
primdre RiickstoBatom wird in der ersten Kollision an der Oberfliche des Festkorpers direkt
emittiert: Im Laborsystem trifft ein Projektil der Masse m, mit der Energie E, (bzw.
Geschwindigkeit v,,) auf ein in Ruhe befindliches Atom der Masse m, und streut elastisch mit
der Energie E, (bzw. Geschwindigkeit v‘;) in den Winkel ¢. Das RiickstoBteilchen wird
dabei mit der Energie E; (bzw. Geschwindigkeit v;) in den Winkel @ gestreut. Der elastische
2-Korper-Stol kann mit Impuls- und Energieerhaltung (unter Vernachldssigung der
Bindungsenergie) vollstidndig beschrieben werden. Die in dem StoB iibertragbare Energie ist
gegeben durch den kinematischen Faktor K [CHU78] [BARB90]:

2
4m_ m, cos” @,

E,=KE, mitK = (2.8)

2
(m, +m,)

Fiir Coulombstreuung kann der zugehorige Wirkungsquerschnitt des RiickstoBteilchens (im
Laborsystem) nach Rutherford folgendermallen modelliert werden [BARB90] [MARI68]:

[Z,Z,€ (m, +m)]’
[2m.E, ] cos’ ¢,

o.(E,.g)= (2.9)

Fiir die Félle, in denen der Wirkungsquerschnitt nicht durch Rutherford beschrieben werden
kann, ist die einfachste Losung, den Wirkungsquerschnitt mit einem Skalierungsfaktor f zu
multiplizieren, um den wahren Wirkungsquerschnitt zu simulieren, d.h. 0 = f 0.

Bei ausreichend hohen Projektilenergien und kleinen StoBparametern liegt eine Streuung
zwischen nackten Atomkernen (Potential von Punktladungen) und somit eine Rutherford-
Streuung vor. Abweichungen von der Rutherford-Streuung resultieren zum einen von dem
Uberschreiten der Coulombbarriere (hdufig fiir kleines Z und hohes E,) oder von
Abschirmeffekten (hohes Z und kleines E,). Dieses beschreibt dabei eine Streuung zwischen
stark abgeschirmten Kernladungen und somit eine Streuung zwischen harten ausgedehnten
Kugeln. Im Zwischenbereich muf3 ein abgeschirmtes Potential verwendet werden. (siche dazu
auch [BETZ94)).
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Abb. 2.6: Schematische Darstellung (im Laborsystem) der elastischen Kollision eines
Projektils der Masse m,, Geschwindigkeit v, und der Energie E, und eines auf der
Festkorperoberflache in Ruhe befindlichen Targetatoms der Masse m.. Nach der Kollision
besitzen Projektil und Target jeweils v'p,E'p bzw. v,E. Der Sreuwinkel ¢ und der
Ruckstol3winkel ¢ sind positiv definiert.
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Abb. 2.7: Spezifische (Streu-) Energie E; und Sreuquerschnitt g; eines H-Rickstof3teilchens
als Funktion des Streuwinkels @ unter Beschuld mit Ar (25 keV/u).
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2.4.2 Die elektronische Zer staubung und Desor ption

Bei Projektilenergien E, > 25 keV/u (- v, > vg) dominiert der elektronische Energieverlust
die Projektil-Festkorper-Wechselwirkung. Die Emission von Sekundérteilchen wird dabei
indirekt durch repulsive elektronische Zustinde (wie z.B. im Fall einer Coulomb-Explosion),
molekulare Expansion nach einer Vibrationsanregung und durch Freisetzung chemischer
Energie in Bewegung gesetzt.

Allen Modellen ist die Bildung einer Teilchenspur gemeinsam (siche Kap. 2.3). Mit wenigen
Ausnahmen machen die meisten Modelle dabei nur Aussagen iiber die Emission von
neutralen Sekundirteilchen. Eine Ausnahme bildet z.B. das Coulombexplosionsmodell
[FLEI75] (siche dazu Abb. 2.8). Dieses steht in engem Zusammenhang mit der Entstehung
der Teilchenspur im Festkorper. Die Atome des Festkorpers werden entlang der
Projektiltrajektorie im Festkorper teilweise hoch ionisiert (Spurkern) und die in den StoBen
entstehenden Elektronen in den Festkorper (Spurhalo) emittiert. Es entsteht fiir kurze Zeit ein
elektrisches Feld zwischen Spurkern und -halo. Die verbleibenden positiv geladenen
Atomriimpfe werden unter gegenseitiger CoulombabstoBBung beschleunigt und erzeugen eine
StoBkaskade, wenn das temporir bestehende elektrische Feld linger als etwa 10"°s (Dauer
einer Gitterschwingung) aufrecht erhalten bleibt [MOSH91]. Entscheidender Parameter fiir
die Neutralisation des positiv geladenen Spurbereichs ist die Beweglichkeit der
Festkorperelektronen. In Metallen erfolgt die Neutralisation durch die freien und sehr
beweglichen Elektronen des Leitungsbands in einer Zeit von weniger als 10™'°s [WIEN95a]
und liegt bei etwa 10™'"s (Plasmafrequenz des Elektronengases) [MOSHO91]. Dies erschwert
somit die elektronische Zerstdubung. In reinen Isolatoren erfolgt dagegen die Neutralisation
durch die aus dem Spurhalo zuriickeilenden Elektronen in einer Zeit von etwas 10™%s bis
10"%s (sieche Kap. 5.2) und ermdglicht somit die Entstehung einer Teilchenspur und die
Emission von Sekundirteilchen aus dem Spurvolumen.

6 l T T
© o L 1
© o & 4
Primary lon > g g g:
e © © ? v
® @ l l |

. l |

1O

0 %O\) O Neutral Target Particle
® Charged Target Particle

Vacuum Surface Solid
® } Moving Particles
O—

Abb. 2.8: Schematische Darstellung der Spurentstehung und der elektronischen Zerstdubung
durch eine Coulombexplosion im Rahmen des Coulombexplosionsmodells [SCHOB88]
[WIEN953] .
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Das ElektronenbeschuBmodell (Hit Modell) [HEDI85] [JOHN87] [REIM93] eignet sich
zur Beschreibung der Emission organischer Molekiile oder auch deren Fragmente von der
Oberfliche des Festkorpers (Desorption) (siehe dazu Abb. 2.4D und 2.9). Die von dem
Projektil erzeugten O-Elektronen transportieren die deponierte kinetische Energie in den
Festkorper und erzeugen dort zusitzliche elektronische Anregung und Ionisation des
umgebenden Materials. Die zentrale Idee ist, da3 ein an der Oberflache befindliches Molekiil
in einem Schauer der sekundidren Elektronen ,,gebadet und von einer Mindestanzahl an
Elektronen getroffen wird. Die Emission eines intakten eventuell sogar ionisierten Molekiils
erfordert dabei die Erhaltung aller internen Bindungen und nur das Aufbrechen der die
Haftung an der Festkorperoberfliche gewéhrleistenden externen Bindungen. Werden
zusétzlich die internen Bindungen angeregt oder sogar aufgebrochen, kann das Molekiil {iber
einen nicht strahlenden Zerfall unter Fragmentation (z.B. Coulombexplosion [GROE80b]) in
neutrale und/oder geladene Bruchstiicke zerfallen. Ergebnisse in [WUEN99] [NEUGO1]
weisen dabei auf die Entstehung der H'-Sekundirionen im Bereich des ,,heiBen“ Spurkerns (r
= 7-11 A) und der gréBeren CxH, -Sekundirionen (,,geringere** Fragmentation) im Bereich
des Spurhalos (r = 18-25 A) hin. In einem #hnlichen Kontext steht das hier nicht gezeigte
Popcorn-Modell und das Anregungsmodell (siehe dazu z.B. auch [WUEN99][NEUGO01]).

Abb. 2.9: Schematische Darstellung eines an der Festkdrperoberflache Uber die externen
Bindungen B gebundenen organischen Molekils (mit den internen Molekulbindungen A) im
Rahmen des Elektronenbeschulfmodells. Die erfolgreiche Desorption enes intakten
Molekiils erfordert das Aufbrechen aller externen Bindungen und die Erhaltung der internen
Bindungen. Die lonisation des Molekuls erfordert ein zusatzliches Aufbrechen einer Bindung
[REIM93].

Thermische Emissionsmodelle liefern eine weitere Beschreibung der
Sekundérteilchenemission. Dabei nimmt man an, dafl die beim Projektildurchgang lokal in
einem kleinen Volumen deponierte Energie alle Atome in Bewegung versetzt (entweder durch
direkte Kollision mit dem Projektil oder iiber die elektronische Energiedeposition). Wenn
nahezu alle Teilchen in dem angeregten Bereich eine ausreichende kinetische Energie
besitzen, wird dieser Bereich als ,,Thermischer Spike* oder auch ,Elastischer Spike*
bezeichnet (siehe dazu Kap. 2.4.1) und kann durch eine Temperatur charakterisiert werden
(siche dazu Kap. 2.3). Zum thermischen Spike existieren zwei Modelle, die die Mechanismen
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zur Emission von Sekundirteilchen beschreiben: das ,,Thermisch aktivierte
Desor ptionsmodell“ (Verdampfung der Oberfliche) und das Volumendesor ptionsmodell
[URBAS87] [MOSHO91] [REIM93] (siche dazu Abb. 2.10). Die lokal deponierte Energie fiihrt
dabei zu einem abrupten Ubergang von der Festkdrper- in die Gasphase. Der Ubergang in die
Gasphase hat im Spurbereich einen starken Druckanstieg zur Folge und das verdampfte
Material wird aus der Spur vom Festkorper in das Vakuum ,,geschossen® bzw. emittiert.
Diesen Ubergang zeigen Ergebnisse in [NEUGO1]. Die Sekundirionenausbeuten von LiF-
Targets zeigen beim BeschuB3 mit isotachischen Projektilen (C, N, Ar, Kr und Sn mit 1.4
MeV/u) als Funktion des elektronischen Bremsvermdgens einen fiir das
Volumendesorptionsmodell charakteristischen linearen Zusammenhang. Eine Schwelle des
Bremsvermdgens von 1700eV/A ist an Sn-Projektilen fiir die Emission von D'-
Sekundérionen aus dem Targetvolumen von deuterierten a-C:D-Targets zu beobachten.

Thermal Gas Flow

Activation 1 I

NS

I Crater
()

o AT
b h V
a) >r> b)

Abb. 2.10: Schematische Darstellung einer a) thermisch aktivierten Desorption und einer b)
Volumendesorption nach einem irreversiblen Ubergang der Festkorper- in eine Gasphase
[REIM93] [WUEN99] .

Den Abschlufl bildet die Beschreibung von kollektiven Emissionsmodellen. In dem
StoRRwellenmodell (engl.: ,,Shock Wave Modell*) (z.B. [BITE87] [REIM93]) besteht die
Annahme, daB3 durch das einfallende Teilchen eine so hohe Energiedichte und ein so hoher
Energiedichtegradient im Festkorper erzeugt wird, so dall die Ausbildung einer StoBwelle
(durch Coulombexplosionen oder Kollisionskaskaden hoher Dichte) angeregt werden kann,
die sich von dem Bereich hoher Anregung in dem Festkorper mit einer die
Schallgeschwindigkeit im Medium {ibersteigenden Geschwindigkeit ausbreitet. Diese
StoBwelle verursacht eine mechanische Stérung in der sich die thermodynamischen Parameter
wie Druck, Temperatur und Materialdichte verdndern. Wird die StoBwelle dabei an der
Oberfliche des Festkorpers reflektiert, so kann das Oberflichenmaterial mechanisch
abgetragen werden. Es kommt dabei in einem kegelférmigen Gebiet zur Emission ganzer
Festkorpercluster mit dem Resultat einer Kraterbildung an der Festkorperoberfldche (siehe
dazu Abb. 2.11). Der entscheidende Parameter zur Erzeugung einer StoBwelle ist das
Uberschreiten einer kritischen Energiedichte. Eine weitere theoretische Beschreibung liefert
das Druckpulsmodéell (engl.: ,,Pressure Puls Modell*) (z.B [JOHN89] [REIM93]). Hier wird
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die Emission von Teilchen durch sphérische Druckpulse entlang der Teilchenspur induziert
(siche dazu Abb. 2.12). Die kinetische Energie kann dabei das Resultat einer direkten
Kollision oder einer elektronischen Wechselwirkung mit einer teilweisen Konversion der
elektronisch deponierten Energie in kinetische Energie sein. Die Kernspur wird dabei als
Summe von Mini-Pulsen angesehen. Bei hohen Anregungsdichten iiberlappen die einzelnen
Mini-Pulse und erzeugen eine kollektive sphirische Druckwelle. Uberschreitet dabei der
Druck einen kritischen Wert, so werden alle Targetteilchen aus einem halbkugelférmigen
Bereich ausgestoflen und in das Vakuum emittiert.

O Projectile

AT e

|Cone of Ejection|

Abb. 2.11: Schematische Darstellung einer durch das Uberschreiten einer kritischen
Energiedichte induzierten spharischen Stol3welle. Die Emission der Sekundarteilchen erfolgt
in einem kegel férmigen Bereich (schattierte Flache) [ REIM93] .

e(p,z,1) ‘\p ) \\\\

r_‘\\
) <MINI-PULSES}( | )
ION ION
BEFORE DIFFUSION..... LATER....

Abb. 2.12: Schematische Darstellung des Druckpulses in einer zylindrischen Teilchenspur.
Links: Die zylindrische Spur wird als eine Komposition einer Serie von ,, Mini-Pulsen®
angesehen. Rechts: Unter Annahme einer hohen Energiedichte kommt es zur Bildung einer
Impulswelle mit der Emission von Sekundarteilchen aus einer Hemisphare [ REIM93] .
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3. Experimenteller Aufbau

Einleitung

Im Rahmen dieser experimentellen Arbeit werden geschwindigkeits- bzw. energie- und
winkeldifferentielle Verteilungen, d.h. die Dynamik der in lon-Festkdrperstofien emittierten
Sekundérionen gemessen. Dazu wird ein neuartiges Spektrometer entwickelt (siehe Kap. 3.7),
dessen Prinzip auf dem Melisystem COLTRIMS (COLd Target Recoil lon Momentum
Spectroscopy) basiert (siehe Kap. 3.4). Moégliche Parameter dieser Untersuchungen sind die
systematische Variation von Projektil- (Masse, Energie, Ladungszustand, Einfallswinkel) und
Targeteigenschaften (Masse, Dichte, Leitfahigkeit, Struktur). Eine Ubersicht der vermessenen
Stol3systeme befindet sich in Kap. 3.1.

Alle Versuche werden am 2.5MV Van-de-Graaff-Beschleuniger des Instituts fir Kernphysik
der Johann Wolfgang Goethe-Universitdt in Frankfurt am Main durchgefihrt (siehe im
folgenden dazu Abb. 3.1): Von dem Beschleuniger wird ein Projektilstrahl der gewlnschten
Energie bereitgestellt (Kap. 3.2.1). Die notwendige Modifikation des Primarstrahls durch den
Einsatz von Gaszellen liefert den hier gewtnschten neutralen Projektilladungszustand (Kap.
3.2.4). Ein Kollimatorsystem (Kap. 3.2.3) sorgt fir einen fein gebiindelten parallelen Strahl,
der mit dem Target (Festkorper und/oder Gas) (Kap. 3.3) kollidiert. Die in den Projektil-
Target-Stolzen entstehenden Sekundérionen werden mit dem (COL)TRIMS-Spektrometer
energie- und winkeldifferentiell analysiert (Kap. 3.4 und 3.7) und mit dem ortsempfindlichen
Delay-Line-Detektor nachgewiesen (Kap. 3.5). Die Projektile werden zum einen direkt tber
den Projektildetektor und zum anderen indirekt Uber vom Festkorper emittierte
Sekundérelektronen nachgewiesen (Kap. 3.6). Die wesentlichen Bestandteile des
Datenaufnahmesystems sind in Kap. 3.8 ausfuhrlich beschrieben.

3.1 Die gemessenen Stof3systeme

Die systematische Auswahl der Projektil- und Targeteigenschaften erlaubt ein gezieltes
Studium der dynamischen Wechselwirkung zwischen schnellen  lonen  und
Festkorperoberflachen. Da jedoch auf dem Gebiet der energie- und winkeldifferentiellen
Sekundérionen-Spektrometrie weltweit nur eine begrenzte Anzahl fundierter Daten existiert
und die COLTRIMS-Technik auf diesem Gebiet in dieser Weise zum ersten Mal ihre
Anwendung findet, wird ein Tell der Stol3systeme so gewahlt, dal? auf bestehende Daten zum
Vergleich zurlickgegriffen werden konnen, um die Anwendbarkeit dieser Methode fir
vollstandig innovative Experimente zu bestétigen. Im allgemeinen werden die von der
Projektileintrittsseite (Reflexion) der Targetoberflache emittierten positiven Sekundarionen
vermessen. Stoldsysteme, bei denen neben den positiven auch noch die negativen
Sekundé@rionen oder aber auch die Sekundérionen von der Projektilaustrittsseite
(Transmission) vermessen werden, sind jeweils mit (pn) bzw. (RT) extra gekennzeichnet. Um
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mogliche Korrelationen des Sekundérionenemissionsprozesses zu erfassen, werden ale
Messungen im Doppel-HIT-Modus durchgefihrt (siehe Kap. 3.8).

Neben den zu untersuchenden physikalischen Phanomenen spielen auch experimentell
bedingte Beschrankungen eine entscheidende Rolle bei der Auswahl der untersuchten
Stol3systeme, die hier nur stichpunktartig vorgestellt, aber dann eingehend in den
entsprechenden Kapiteln  behandelt werden, wie z.B Beschleunigereigenschaften
(lonenquelle, Beschleunigungsspannung,  Ablenkmagnet), Projektilladungszustand,
Sekundarionenausbeute (Mefizeit ~ Statistik), Targeteigenschaften (Leitfahigkeit, Dicke,
Oberflachenbeschaffenheit),  Startsignal-Erzeugung,  Strahlintensitdt  und  -fUhrung,
Spektrometerei genschaften (Auflésung, Akzeptanz) usw.. Bei der Planung ist jedoch stets der
mogliche Informationsgewinn gegen den technischen und zeitlichen Aufwand abzuwéagen.
Unter diesem Aspekt werden die folgenden Stol3systeme ausgewahlt.

Variation der Projektilladung g:

N3 EZleV/u

.0 =45°H. LiF(200A)+ C(500A
“N° j14keV/u P E ( AR )

Variation der Projektilgeschwindigkeit vp:

60keV /u E
85keV /u
“NO |8, = 45° 1 LiF(200A) + C(500A)
50keV/u °
El4kev lu E
29keV /u
“He’ O71keV/u , 6, = 45°1~ Al(1500A)
Hiskev /u H

Variation der deponierten Energie pro Volumen dE/dV:

H4He0
Dl4 NO

T

50keV /u,0, = 45°) . LiF(200A)+C(500A)

(o
0
14 NO
EMA 0%14keV/u,9p :45°) — LiF(200A) +C(5004)
r



Experimenteller Aufbau

Variation des Projektil-Target-Einfallswinkels 6, und des Targetmaterials: ™

H 37:5 LiF(200A) + Al(2000A)
CAr P5keV /U8, = - Al(2000A)
ﬁ ﬁ Au(1000A)
78°

37° A LiF(200A) + Al(2000A)
H®150keV/u,8, = ... O~ Al(2000A)
H 78°H Au(1000A)

Variation der Targetdicke und der elektrischen Leitfahigkeit:

5329/&5
“Ar°(43keV /u,0, = 37°) - Al,O,[548A [
B22A

Variation des Projektil-Target-Einfallswinkels 8, (unter anderem noch zwischen Transmission
und Reflexion) und des Targetmaterials bzgl. der elektrischen Leitfahigkeit: 7

37° '
NO43keV /U0, = .. HH L|F(20((:),5é)o-g§(500,&)
g 256°H (S00A)

3.2. Strahlfiihrung und -préaparation

Die Grundlage des Mef3prinzips (Abbildung eines eng begrenzten Reaktionsvolumens,
Flugzeitmessung, siehe dazu Kap. 3.4) und die maximale Zahlrate der verwendeten
Detektoren (siehe dazu Kap. 3.5 und 3.6) bestimmen die notwendigen Projektileigenschaften,
vor allem die Strahlstromintensitét und den Strahlguerschnitt.

3.2.1 Der primare Projektilstrahl
Die Hochfrequenz-lonenquelle des 2.5 MV Van-de-Graaff-Beschleunigers (Abb. 3.1) liefert
Uberwiegend einfachgeladene (q = 1) Projektilionen und —molekulionen. Nach der Extraktion

aus der lonenquelle werden die lonen durch das positive Potential, auf dem die Quelle liegt,
elektrostatisch beschleunigt. Die nutzbaren Beschleunigungsspannungen der Anlage liegen
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zwischen 200 kV und 2.2 MV. Die Steuerung der rédumlichen Ausdehnung und der
Positionierung des Strahls erfolgt mit Hilfe magnetischer und elektrostatischer Linsen. Die
Strahlachse kann durch elektrostatische Ablenkfelder verandert werden. Ein Ablenkmagnet
separiert die beschleunigten Projektilionen nach der Beziehung:

2

q

m, E,

(g = Projektilladungszustand / m, = Projektiimasse / E, = Projektilenergie)

= congt. (3.2

Die kontinuierlichen Strome des Primérstrahls betragen, abhangig vom verwendeten Projektil,
nach der Extraktion aus der Quelle typischerweise einige pA (10°A). Die verwendeten
Detektoren, die Durchfihrung von Koinzidenzexperimenten und vor alem die
Gewdhrleistung von stabilen Targeteigenschaften (z.B. Vermeidung von Aufladungen,
Erwarmung usw.; siehe dazu auch Kap. 3.3.4) machen eine deutliche Reduzierung der
Strahlstromintensitdt in der Wechselwirkungszone notwendig. Die verwendete Rate liegt in
der GroRenordnung von 1-10 kHz (GréRenordnung fA (10°)). Dies wird zum einen durch
eine feine Kollimation des Primérstrahls erreicht und zum anderen durch die Verwendung von
neutralen Projektilen (siehe in den folgenden Unterkapiteln).

3.2.2 Das Vakuumsystem

Diffusions- und Turbomolekularpumpen sorgen im Strahlkana fur ein Grundvakuum von
p = 5¢10 ‘mbar. Dadurch wird die StolRzahl der Projektilionen mit Restgasatomen und damit
die Zahl der Umladungen und Dissoziationen, sowie ein Ansteigen der Strahldivergenz
moglichst gering gehalten (mittlere freie Weglange | = 130m [LEYB80]). Die Distanz
lonenquelle-Mef3kammer betragt dagegen nur etwa 7m. Jedoch &3 sich ein permanenter
Anteil neutraler Projektile, die durch Wechselwirkung der einfachgeladenen lonen mit dem
Restgas und den Blendenkanten entstehen, nicht vermeiden. Ohne grof3en experimentellen
Aufwand sind diese Projektile nicht herauszufiltern.

Unter der Spektrometerkammer befindet sich eine Oldiffusionspumpe (Saugleistung 20001/s),
die ein Grundvakuum von 5* 10 ‘mbar erzeugt. Aufgrund einer kontrollierten kontinuierlichen
Gasstromung werden die Experimente bei 9* 10°°mbar durchgefiihrt (siehe dazu Kap. 4.2)

3.2.3 DieKollimation

Die Reduzierung der Strahlstromintensitst wird durch eine Anderung der
Beschleunigerparameter (Rohrfokus, Extraktionsspannung) und durch die Verwendung von
Blendensystemen erreicht. Die Definition des Strahlquerschnitts und dessen Winkeldivergenz
erfolgt durch die Verwendung eines Schlitzblendensystems und eines Kreisblendensystems,
die im Abstand von etwa 1.7 m positioniert sind. Im Anschluld an den Ablenkmagneten
befindet sich in einem Abstand von etwa 1m im Strahlkanal ein Schlitzblendensystem. Die
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Abb. 3.1: Schematische Darstellung des Experimentaufbaus und der Srahlftihrung.

37



Kapitel 3

einzelnen Blendenkanten lassen sich separat voneinander mit Hilfe jeweils zweier
Mikrometerschrauben sowohl in vertikaler als auch in horizontaler Richtung verschieben und
erlauben dadurch eine Einstellung der Strahlstromintensitéé und eine Fixierung der
Strahlstromachse. Daraus ergibt sich eine geometrische Strahldivergenz von Bgjengen = 0.005°
und somit ein minimaler Targetspot von ca. 0.2 mm. Da der Projektilstrahl jedoch unter dem
Winkel 6, (relativ zur Oberflachennormalen) mit 80° < 6, < 36° (siehe dazu Kap. 3.7.1) auf
das Target trifft, skaliert die GrofRe des Targetspots mit 1/cos(Bp) und resultiert in einem
minimalen Wert von 0.25 mm (fur 6, =36°) und 1.15 mm (fur 6, = 80°).

Das Kreisblendensystem ist als Doppelblendensystem mit schneidenformigen Kanten
ausgebildet. Hinter der definierenden Kreisblende befindet sich eine Antistreublende mit
einem im allgemeinen nur geringfligig grofderen Durchmesser. Diese Konstruktion reduziert
die Erzeugung von Streuelektronen an Blendenkanten und die Umladung der Projektile.
Optional ist die Verwendung einer Blende am Kammereingang, die auf ein negatives
Potential gesetzt werden kann (U < -2kV). Dadurch werden an der letzten strahldefinierenden
Blende erzeugte Elektronen daran gehindert, in die Targetkammer und somit in die
Wechselwirkungszone einzudringen.

3.2.4 Der (neutrale) sekundare Proj ektilstrahl

Eine elegante Methode zur Reduzierung der Strahlstromintensitédt ist die Verwendung von
neutralen Projektilen, da diese eben nur einen Bruchteil des gesamten Strahlstroms darstellen
und die Intensitdt mit Hilfe eines Gaseinlasses kontrolliert werden kann. Neben dem
Argument der Strahlstromreduzierung gibt es noch einige andere Uberzeugende Argumente in
diesen Experimenten ein neutrales Projektil zu verwenden:

- Mit den an dieser Anlage bereitgestellten Uberwiegend einfachgeladenen priméren
Projektilionen lassen sich mit den zur Verfigung stehenden Methoden (Gasstripper) keine
hochgeladenen lonen erzeugen.

- Experimente zur Untersuchung der Sekundarionenausbeuten Ysg belegen [BITE92]
[JERO93] [NEUGO01], dal’ die Ausbeuten in diesem Geschwindigkeitsbereich und bei den
niedrigen Ladungszustanden von g = 0-3 annahernd konstant sind.

- Die Untersuchung der ladungsabhangigen Dynamik der Sekundérionen am Beispiel von
NYN3* (129keV/u) — LiF zeigt, ebenso wie die Ausbeuten, in diesen Bereichen keine
starke Abhangigkeit vom Ladungszustand. Belegt wird dies durch die dargestellten
Emissionsverteilungen von H* in Abb. 3.2, die nahezu identisch sind.

- Be der Variation des Projektil-Target-Einfallswinkels (siehe dazu Kap. 3.7) verédndert
sich auch die relative Lage des elektrischen Feldes von Spektrometer und Detektor bzgl.
der Projektilstrahlachse. Dies kann (abhangig von Projektilgeschwindigkeit und -ladung)
eine kleine Ablenkung der Projektiltrgjektorie innerhalb der Gréf3enordnung der
Ortsauflésung des Detektors (siehe Kap. 3.5) und somit eine Anderung des
Kreuzungspunktes von Projektil und Target verursachen. Neutrale Projektile dagegen
werden durch elektrische Felder nicht beeinfluft.
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Aufgrund dieser Erkenntnisse werden hier in der Regel nur neutrale Projektile verwendet. Da
neutrale Projektile nicht elektrostatisch beschleunigt werden kdnnen, ist eine Modifikation des
primaren Strahls erforderlich. Dies geschieht durch die Verwendung eines Gasstrippers
(Gaszélle 2) hinter dem Ablenkmagneten. Durch den Einlal3 von Luft Gber ein Nadelventil
wird das Vakuum in einem definierten Volumen des Strahlrohrs gezielt verschlechtert (Lange
lcas= 2m / Druck pgas= 2*10°mbar). Ein Teil der Projektilionen wird durch Wechselwirkung
mit den Gasatomen angeregt oder durch Ladungstransfer umgeladen. Der Umladungsprozef3
He'/N*Y/Ar + € - HeNYArP liefert den gewiinschten neutralen Projektilstrahl. Durch ein
senkrecht zur Strahlachse angelegtes elektrostatisches Feld (Eqet = 1.5 kV/cm) werden die
geladenen Antelle aus dem Strahl entfernt, so dal3 ein neutraler Strahl Ubrig bleibt. Zur
Erzeugung des H°-Strahls wird ein H,'-Primarstrahl verwendet. Die durch das Restgas
induzierte Fragmentation liefert das gewiinschte neutrale Projektil: Ho" - H° + H*, welches
dann ebenso el ektrostatisch separiert wird.

Ein Kriterium fUr den empirisch ermittelten optimalen Gasdruck ist die maximale Ausbeute
an neutralen Projektilen, d.h. die Grofe des erzielten Strahlstroms nach der Kollimation. Mit
zunehmendem Gasdruck steigt nicht nur der Anteil an neutralen Projektilen, sondern
gleichzeitig auch durch Vielfachstreuung die Winkeldivergenz des Strahls und der Anteil der
lonisation zuvor neutralisierter Projektile. Gaszelle 1 kommt bei der Erzeugung von mehrfach
geladenen Projektil-lonen zum Einsatz. Fir weitere Details bzgl. der Strahlpraparation und
seiner Beschaffenheit sei auf [JALO97] [JALO99] hingewiesen.
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Abb. 3.2: Darstellung der Projektion der gemessenen Orte auf die Y-Achse in Abhéngigkeit
der Flugzeit T (Rohdaten, siehe dazu auch Abb. 3.15b) des von einem LiF-Target emittierten
H*-Sekundérions unter dem BeschuR mit (links) N° und (rechts) N** (6,=80°, 129keV/u). Das
nahezu identische Aussehen beider Y-T-Verteilung belegt die Unabhangigkeit der
Emissionsdynamik von der Projektilladung in dem experimentell zuganglichen Bereich.
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3.3 Das Target

Neben den Festkorpertargets kommen auch Gastargets als Hilfsmittel zur Eichung des
Spektrometers (Kap. 4.2), zur Strahlprofilanalyse und weiterer Anwendungen (Kap. 6.1) zum
Einsatz. Dazu sei jedoch auf die entsprechenden Kapitel verwiesen. Zentraler Gegenstand
dieses Kapitels sind die Festkorpertargets und ihre Oberflachen. Bei der Untersuchung der
Sekundarionenemissionsmechanismen spielt die Kenntnis der Oberflachenzusammensetzung
und im allgemeinen auch die Kontrolle der Targeteigenschaften eine entscheidende Rolle. Zu
einer detaillierteren Behandlung dieser Thematik sei aber schon bereits hier auf [BURKS6]
[LORE89] [ROTH90] [WUEN99] [NEUGO1] hingewiesen.

3.3.1 DieHerstellung der LiF/Al/Au/C-Targets

Aufgrund der Erzeugung des Referenzsignals fur die Flugzeitmessung (siehe Kap. 3.6)
kénnen in den durchgefihrten Experimenten nur freitragende Festkorpertargets, mit einer
Dicke bis etwa 2000 A (abhéngig vom verwendeten Targetmaterial und unter Beachtung der
effektiven  Targetdicke proportional zu 1/cos(Bp)) verwendet werden, deren
Herstellungsprozeld im folgenden kurz skizziert wird. Die eingesetzten Targets werden am
IKF in Frankfurt und am PUC in Rio de Janeiro jewells in einem Standard-
Evaporationsverfahren hergestellt [MUGG87]. Das Targetmaterial wird in einer evakuierten
Kammer (Druck ca. 10°mbar) durch Erhitzen verdampft und schlégt sich dabei isotrop auf
einem Schwingquarz und einem mit einer Betain-Saccharose-Losung bestrichenen Glastrager
nieder. Durch die Bedampfung und die damit verbundene Massenzunahme andert sich die
Eigenfrequenz des Schwingquarzes und in Verbindung mit der Kenntnis der Dichte des
aufgedampften Materials liefert das die Dicke der aufgedampften Schicht. Da die Betain-
Saccharose-L 6sung wasserldglich ist, bewirkt das Eintauchen des Glastrégers in destilliertem
Wasser das Abtrennen der Targetfolie, die sich dann auf dem entsprechenden Targethalter
aufziehen 1813t (siehe Kap. 3.3.2). Das Resultat sind freitragende amorphe (C) Kohlenstoff-,
(Al) Aluminium- und (Au) Goldtargets (mit pc = 2.25 g/lem®, pa = 2.7 glem?®, pau = 19.31
g/cm® [SRIM00]).

Da Lithiumfluorid (LiF) selbst wasserlodich ist, ist die eben genannte Methode kein
geeignetes Mittel ein LiF-Target herzustellen. Das Prinzip bleibt jedoch bestehen, nur anstelle
eines Glastragers wird ein freitragendes Target als Tragersubstrat verwendet. Dieses wird
dann direkt mit LiF (p Lir = 2.64 g/lcm®) bedampft bis die gewiinschte Dicke des isotropen
polykristallinen LiF erreicht ist. Die gewéhlte Dicke von 200A gewshrleistet dabei eine
ausreichende Ausbeute, jedoch die Verhinderung von projektilinduzierten langzeitigen
Aufladungen des elektrischen Isolators [SILV02].

Die ermittelte Dicke sagt jedoch nichts Uber die Homogenitét des Targets aus. Voraussetzung
fr die Homogenitdt des Targets ist dabel unter anderem die Bedampfungsrate, die in der
GroRenordnung von 10A/s liegen sollte [WALDO2]. Die Unsicherheit in der Targetdicke liegt
dabel in der Grofenordnung von 15-20% [WUEN99]. Fur die Untersuchung der Emission
von der Projektileintrittsseite spielt die Dicke des Targets nur eine sekundére Rolle. Dagegen
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ist die Kenntnis der Targetdicke bei den Untersuchungen von der Projektilaustrittsseite sehr
entscheidend, da dort die targetdickenabhangige Winkelstreuung des Projektils (siehe dazu
Kap. 6.1.3) zum Aufweiten des Strahlquerschnitts und somit bei der Eichung der energie- und
winkeldifferentiellen Spektren einen Beitrag zum Mel¥ehler liefert (siehe Kap. 4.3).

3.3.2 DieHerstellung der Al,Os-Targets

Aluminium besitzt trotz seiner grofden Affinitdt gegentber Sauerstoff als Oxid eine grof3e
Bestandigkeit. Es oxidiert an Luft augenblicklich und die gebildete durchsichtige, luft- und
wasserundurchléssige Al,Os-Oxidschicht (anfangs ca. 15 A, nach mehreren Wochen ca. 30-45
A) wirkt wie eine Schutzhaut und verhindert weitere Oxidation (z.B. in [GLOC81]).
,Kontrollierte* (Al,0s) Aluminiumoxid-Targets (p aizo3 = 3.98 g/cm® [SRIMOO0]) werden
mittels Elektrolyse hergestellt [STRO51] [WALKA48]. Die Oxidoberflache wird dabei
anodisch auf dem Aluminium erzeugt. Dieses Verfahren ermdglicht die Herstellung von
Folien geringer aber gleichmaRiger Schichtdicke. Ausgangsmaterial ist hier 2000 A
(aufgedampftes) freitragendes Aluminium. Die wahrend der Elektrolyse (Dauer: 2-3 Minuten)
auf dem Aluminium erzeugte Oxidhaut sperrt nach Erreichen einer bestimmten Dicke den
Stromdurchgang. Somit ist die angelegte Spannung proportional zur Schichtdicke und
ermdglicht somit eine einfache Kontrolle der erzeugten Dicke. Die verwendete 3-prozentige
Aluminiumzitratl6sung (Diammoniumhydrogencitrat (NH,).CsHgO7) ist angegeben mit einem
Dickenzuwachs von 13.7 A/Volt. Um einen guten elektrischen Kontakt zum Targethalter zu
ermdglichen, wird das Aluminium hier nicht, wie sonst Ublich, von der Oxidoberfléche
getrennt. Es werden Schichtdicken zwischen 329 A und 822 A gewahlt, beziiglich
projektilinduzierter Aufladungen der Festkorperoberflache sei z.B. auf [MOSH91]
hingewiesen.

3.3.3 Die Targetbefestigung

Bel der Untersuchung der Dynamik der Sekundarteilchen mit der in Kap. 3.4 beschriebenen
Methode ist einer der kritischen Parameter die Homogenitét des elektrischen Feldes im
Spektrometer und im speziellen in der Targetregion (siehe dazu Kap. 6.1.2).
Dementsprechend erfolgt die Gestaltung der Targethalter wie in Kap. 3.7 beschrieben. Dabei
soll das aufzuziehende freitragende Target mit dem Targethalter in einer Ebene liegen, um ein
ideales homogenes elektrisches Feld zu gewahrleisten (siehe dazu auch Kap. 6.1.2 und Abb.
6.9).

Daher werden groRere Glastrager (ca. 28 cm?) zum Aufdampfen des Targets verwendet und
nach dem Ablésen in Wasser komplett auf den Targethalter aufgezogen. Selbst bei den
grofdten verwendeten Targets zeigen diese beim Aufziehen auf den Halter immer die Tendenz
in das Targetloch hinein zu sinken, was mit abnehmender Targetdicke immer stéarker
ausgepragt ist. Im Extremfall bildet das Target sogar eine konkave Oberflache. Der Grund fur
dieses Phanomen liegt wohl in der Oberflachenspannung des Wassers, welches nach dem
Ablésen des Targets und dem Aufziehen auf den Halter eine anziehende Wirkung hat und
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somit das Target verformt. Durch Anpassen der ,, Auffischtechnik® (schréges Eintauchen des
Halters) kann dieser Effekt reduziert werden. Eine sehr effektive Methode findet am PUC in
Rio de Janeiro Verwendung [PONCO2]: Das Target wird nach dem Aufziehen auf den Halter
an dessen Enden und an den Kanten innerhalb der Offnung mit einem flussigen Kleber
benetzt. Dieser zieht sich beim Trocknen zusammen, streckt somit das Target und
gewdhrleistet eine makroskopisch ebene, (fur Al) spiegeldhnliche Targetoberflache. Aber
selbst unter diesen verbesserten Bedingungen zeigt sich noch ein Absatz (Tiefe ca. 0.05 mm)
beim Ubergang Target-Targethalter, welcher als Optimum akzeptiert und verwendet werden
muR. Eine Verbesserung wére die Verwendung von noch dickeren Targets (> 2000A) oder die
Verwendung eines Kristalls. Da jedoch in diesem Aufbau die Erzeugung des Startsignals von
der Targetriickseite zwingend ist, findet dies hier keine Verwendung, wére aber als Option fur
welitergehende Messungen unter verénderten Bedingungen anwendbar (siehe dazu Kap. 3.6).
Sowohl die mikroskopische a's auch die makroskopische Rauhigkeit (~um) spielen bel der
Flugzeitmessung keine Rolle, da diese Submikrostrukturen mit der erreichbaren
Flugzeitauflosung (~1-2 ns) nicht getrennt werden kdnnen. Die mikroskopische Rauhigkeit
|al3t sich zudem erst mit dem Einsatz hochaufl6sender Analysemethoden feststellen, wie der
hier verwendeten Rasterkraftmikroskopie. Die Ergebnisse sind dazu im Anhang A.l
dargestellt und diskutiert.

3.3.4 Die Zusammensetzung der Festkor peroberflache

Die Existenz einer idealen (glatt; rein) und daher definierten Festkorperoberflache liegt nur in
den seltensten Féllen vor bzw. ist nur unter enormem experimentellen Aufwand zu erreichen
(Ultrahochvakuum, Sputterreinigung, Gléattung, ...; z.B. in [BURK86] [LORE89] [ROTH9Q)).
Zum einen leidet die Topographie der Festkorperoberflache unter mikroskopischer und
makroskopischer Rauhigkeit (siehe Anhang A.1), zum anderen ist der Festkérper und seine
Oberflache durch Verunreinigung bedeckt. Diese entstammen zum einen dem
Targetproduktionsprozefd (wie z.B. Natrium, siehe dazu z.B. [WUEN99]) und zum anderen
dem Restgas, da die Messungen unter Hochvakuumbedingungen stattfinden. In diesem
Druckbereich ist die Oberflache immer mit Adsorbaten aus dem Restgas bedeckt, welche die
eigentliche Sicht auf das Target versperren. Kenntnis Uber die Zusammensetzung kann Uber
die Sekundérionenmassenspektrometrie gewonnen werden: Die Restgaszusammensetzung
(sehe Abb. 3.3) zeigt neben den uUblichen Restgasanteilen (H,, H.0, N,) auch
Kohlenwasserstoffe (C«Hy), die dem Treibmittel der Oldiffusionspumpen (Santovac 5) und
den Schmiermitteln der mechanischen Drehschieber- Vorpumpen entstammen.

Die Adsorbate konnen durch Diffusion in das Innere des Festkorpers gelangen und in Form
von OkKklusionen Zwischengitterpldtze und Fehlstellen besetzen [WUTZ86] [BURKS86]
[ROTH90]. An der Festkorperoberfléche sind die Adsorbate durch Van der Waal s-Kréfte oder
Wasserstoff-Brickenbindungen/Dipolkréfte [WUTZ86] gebunden (sog. Physisorption mit
einer Bindungsenergie von etwa 0.1 - 0.3 eV pro Telchen). Durch Zufuhr ener
Aktivierungsenergie (z.B. Strahlung) kénnen diese Bindungen auch in kovalente Bindungen
(sog. Chemisorption mit 5eV pro Teilchen) Ubergehen. Es kdnnen sich auch mehrere
Adsorbatschichten Ubereinander anlagern, wobei die Bindungsenergien (Groéf3enordnung:
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Abb. 3.3: (a) Ein mit einem Quadrupolmassenspektrometer aufgenommenes typisches
Restgasspektrum, (b) mit kontinuierlichem He/Ne/Ar Gaseinlal3. (c) Ein mit dem entwickelten
XY-TOF-Spektrometer (hier betrieben als Massenspektrometer, siehe Kap. 3.7.4) aufge-
nommenes typisches Massenspektrum positiver Sekundarionen, (d) negativer Sekundarionen.
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einige Zehntel eV) der adsorbierten Teilchen der hdoheren Monolagen durch die entsprechende
spezifische Verdampfungswéarme (Enthalpie) des Adsorbats gegeben ist [WUTZ86]. Nach
neuesten experimentellen Erkenntnissen besteht die Basisadsorbatschicht eines Festkdrpers
aus 2 Monolagen Kohlenwasserstoffe (siehe Abb. 3.4). Es ist eine targetunabhangige
Kontamination der Festkorperoberflache durch das Pumpendl (Polyphenylether, m = 454
a.u.). Diese Adsorbatschicht ist selbst eine Quelle von Sekundérteilchen. Daher lassen sich bei
Kenntnis dieser Schicht auch Ruckschlisse auf den Spurentstehungmechanismus und die
Emissionsmechanismen von Sekundérteilchen schlief3en. Um verladiche Aussagen Uber die
zugrundeliegenden Mechanismen zu treffen, sollte jedes Projektil die gleiche Oberflache
.Sehen.  Bel einem Projektilflud von 1-10kHz ist die Adsorptionsrate
(Wiederbedeckungszeit) der Restgasteilchen grofler as deren Desorptionsrate, d.h. die
Targetoberflache entspricht fUr jedes Projektil jeweils der einer unbestrahlten Oberfléche. In
[WUEN99] wird dafir der Begriff der quasi stabilen Oberflache geprégt.

C_H, «=—Residual Gas

C-Substrat

Abb. 3.4: Schematische (idealisierte) Oberflache eines Festkorpers unter HV-Bedingungen
(~10® mbar) mit der targetunabhéngigen Bedeckung von zwei Monolagen Kohlenwasser stoff
nach [NEUGO1] .

3.4 DasMel3prinzip der XY-TOF-Technik

Zur Untersuchung der Dynamik von in lon-Festkorper-Stolien emittierten Sekundérionen
wird ein neuartiges Spektrometer entwickelt, dessen Prinzip auf dem Mef3system COLTRIMS
(COLd Target Recoil lon Momentum Spectroscopy) basiert. Die Grundlage dieser
innovativen Technik wurde im wesentlichen von H. Schmidt-Bécking und Mitarbeitern als
experimenteller Zugang zur hochdifferentiellen Untersuchung von Wirkungsquerschnitten in
lon-Atom-Stossen entwickelt, bei dem der vollstdndige Raumwinkel von 4rmt aler
StoRfragmente erfaldt werden kann (z.B. [DORN94] [MERG95] [MOSH96] [WEBEQO4]
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[WEBEOQOOD]). Dieses System wird weiterentwickelt und in einem Festkorper-Target-
Experiment zur energie- und winkeldifferentiellen Spektrometrie von in lon-Festkorper-
Stofken emittierten Sekundérionen ((COL)TRIM S-Technik) angewendet [JALOO02a).

Die Mefimethodik des Spektrometers ist in Abb. 3.5 schematisch dargestellt: Es ist die
Verwendung eines kontrollierten Abbildungssystems von lonen in Form eines homogenen
elektrischen Feldes. Der Kreuzungspunkt von Projektilstranl und Target befindet sich in
einem wohl definierten senkrecht zur Targetoberflache verlaufenden elektrostatischen Feld.
Die in dem Stof3 von Projektil und Target entstehenden geladenen Teilchen werden in diesem
auf einen 2-dimensionalen (XY ortsempfindlichen Multi-Hit-Detektor (siehe dazu Kap. 3.5)
gelenkt und nachgewiesen. Durch die gemessenen Positionen und absoluten Flugzeiten (Time
of Flight TOF, siehe dazu Kap. 3.6) kdnnen die 3-dimensionalen Impulskomponenten, d.h.
die komplette Energie- und Winkelverteilung, rekonstruiert werden. Dies steht in Analogie
zum freien Fall mit Anfangsbewegung eines Kdrpers im Schwerefeld der Erde, jedoch mit
dem Unterschied, dal3 in dem elektrischen Feld noch eine Separation der einzelnen
Teilchensorten nach der Masse m und ihrem Ladungszustand g mit (m/g)“? geschieht (siehe
Abb. 3.3c/d oder Abb. 4.1). Grundlage der Impulsmessung ist, dal3 das Absaugfeld in der
Extraktion so niedrig gewahlt wird, dal3 abhéngig von ihrem Impuls eine meldare
Abweichung von den Mef3grofien des lons mit dem Impuls Null entsteht, d.h. entsprechend
eine Abweichung von der maximalen Flugzeit To (Impulsxia = 0) und des Nachweisortes
(Xo/Yo) (Impulsagia = 0). Mdglich ist dies durch ein eng begrenztes Reaktionsvolumen (hier
ein eng begrenzter Projektilstrahl). Der genaue Verlauf der Trajektorie ist eine Funktion des
Startimpulses. Eine vollstandige mathematische Beschreibung der Flugbahn befindet sich in
Kap. 4.1. Im Rahmen dieser Experimente konnen von jeder Festkorperoberflache die
positiven oder die negativen Stolfragmente, d.h. neben den positiven auch die negativen
Sekundérionen oder sogar auch die Sekundéarelektronen, getrennt nacheinander erfaldt werden.
Durch die Verwendung von Multi-Hit-Detektoren besteht auf3erdem die Mdglichkeit ale in
der Wechselwirkung von Projektil und Target entstehenden geladenen Teilchen
impulsaufgel 6st zu spektrometrieren. Abhangig von dem verwendeten Absaugfeld und dem
untersuchten Stofl3system, kann in einem Festkorperexperiment eine vollstandige Akzeptanz
des Raumwinkels von 2rterreicht und somit alle Energien und Winkel gleichzeitig vermessen
werden. Das ist ein entscheidender Vorteil gegenliber einem elektrostatischen Platten- oder
Zylinderspiegel spektrometer (z.B. in [JALO97]) oder gegeniiber dem in der Vergangenheit
verwendeten Flugzeitspektrometer zylindrischer Symmetrie [MAIE96], da dort Energien und
Winkel nur in einer Streuebene erfal?t werden kdnnen. Zudem missen Energien und Winkel
bzw. nur die Winkel fir das Flugzeitspektrometer in diskreten Schritten einzeln abgetastet
werden, was somit einen hoheren Aufwand an M ef3zeit erfordert.

Aus Grinden der Vollsténdigkeit sei noch erwéhnt, dal3, fals es das Experiment erfordert,
neben der Verwendung eines einfachen elektrischen Feldes noch wesentlich aufwendigere
Konfigurationen erganzt werden koénnen, wie z.B. eine Ortsfokussierung mit Hilfe
elektrostatischer Linsen (z.B. in [SCHMOQ]), eine (fir Gastargetexperimente notwendige)
Zeitfokussierung durch eine entsprechende Dimensionierung einer der Extraktion folgenden
Driftstrecke (z.B. in [SPIE96]) oder die Uberlagerung eines elektrischen Feldes mit einem
paralelen magnetischen Feld zur Abbildung von hohen radialen Energien in der
Elektronenspektroskopie (z.B. in [SCHM98] [HATTO02]).

45



Kapitel 3

MCP-Detector
MCP-DetectOl'l AAAAAAAAAAAAAAAA iz B
i Secondary-
— Electrons

Projectile

Target

Goid — | T

MCP-Detector

mnoce /1

L

/
\\\} /
. / N
L

/

L

/

L

Abb. 3.5: Schematische Darstellung der Mef3methode: Bestimmung der energie- und
winkeldifferentiellen Sekundarionenverteilung Uber die Bestimmung von Flugzeit und
Auftreffort in einem homogenen el ektrischen Feld.

3.5 Der ortsempfindliche Detektor

Die verwendeten Detektoren bestehen aus einer Kombination von Mikrokanalplatten (Micro-
Channel-Plates) und einer ortsempfindlichen (Delay-Line-) Anode (z.B. [MERG9§]
[ROENO2]). Micro-Channel-Plate-Detektoren eignen sich zum schnellen Nachwel's einzelner
Teilchen wie Elektronen, lonen oder Photonen (in der UV-Region oder der weichen
Rontgenstrahlung) und gehdren zu der Familie der Sekundérelektronenvervielfacher. Die
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Delay-Line-Anode sammelt die entstehende Ladungslawine und kodiert den Auftreffort Gber
eine Vergleichsmessung von Laufzeiten.

3.5.1 Die Micro-Channel-Plates

Die Micro-Channel-Plates (MCP) (Dicke ca. 1mm) bestehen aus einer Anordnung von
Kanden, deren Innenseiten aus einem hochohmigen Material mit kleiner Austrittsarbeit fir
Elektronen bestehen. Die Kandle (O = 25 um) sind 8°-13° gegentiber der Oberflache geneigt,
um das Ruckdriften von lonen in entgegengesetzter Richtung zu verhindern. Die verwendeten
MCPs haben einen Durchmesser von 50mm. Die aktive Fl&che, d.h. der Anteil der
Offnungsflache der Kandle an der Gesamtoberfliche des MCPs, betragt ca. 60%
(Nachweiseffizienz). Die Oberflache der MCPs sind mit einer niederohmigen Metallegierung
versehen und kénnen Uber einen Punktkontakt auf Spannung gelegt werden. Die angelegte
Spannung betrdgt dabei Uber ein MCP ca. 800V-1100V. Ein auf die Oberflache der
Kanalinnenseiten treffendes Teilchen (lon, Elektron, Photon) l6st ein oder mehrere
Elektronen aus, die durch das anliegende elektrische Feld weiter ins Kanalinnere beschleunigt
werden und beim Auftreffen auf der Kanalwand wiederum selbst weitere Elektronen und
somit eine Elektronenlawine ausldsen. Die Verstarkung liegt im algemeinen bei 10° bis 10*
pro Plate. Je nach verwendeter Anordnung (Chevron-Stack: 2 MCPs, (hier) Z-Stack: 3 MCPs)
betragt die Gesamtverstarkung 10° bis 10™. Die Ausdehnung der Elektronenwolke liegt bei
einigen Kanaldurchmessern. Dieser Prozef3 passiert in weniger als einer halben Nanosekunde.
Das Nachflief3en der Elektronen aus der Spannungsversorgung zum Plate hin kann as
schneller Puls mit Hilfe eines RC-Gliedes ausgekoppelt und als Referenzsignal fir die
Flugzeitmessung und die Ortsbestimmung verwendet werden.

Kanile

Chrom-Nickel
Kontakt

Abb. 3.6: Schematische Darstellung eines MCP-Detektors [ WM ZA79]

Die maximale Nachweiseffizienz eines Teilchens ist abhangig von der Quanteneffizienz, mit
der die primdren Sekundéarelektronen ausgelost werden und ist eine Funktion der
Geschwindigkeit des auftreffenden, nachzuweisenden Teilchens. Der optimale Bereich der
Beschleunigungsspannung fur den Nachweis von Helium-lonen liegt bei etwa 1500 €V bis
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3000 eV, [ACHL99] (fur Elektronen ca. 100 eV bis 300 eV). Daher ist im allgemeinen eine
V orbeschleunigung der lonen notwendig (siehe dazu Kap 3.7).
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Abb. 3.7: Schematische Funktionsweise in einem Kanal eines Micro-Channel plate-Detektors:
Sekundéar el ektronenvervielfachung an der Innenwand des Glaskanals und Beschleunigung
zum Ausgang [ GALI91] .

3.5.2 Die Delay-Line-Anode

Das Prinzip der Delay-Line-Anode (DLA) ist die Messung von Laufzeiten (siehe Abb. 3.5
und 3.8) (z.B. in [JAGU96]). Auf der Rickseite der MCP-Anordnung tritt die Ladungswolke
aus, wird Uber einige Milimeter beschleunigt und trifft auf die Anode. Die Anode besteht aus
einer quadratischen Grundplatte aus Aluminium. An deren vier AulRenseiten befindet sich
jeweils eine aufgesteckte habierte Gewindestange (Keramik) mit zwe unterschiedlichen
Durchmessern. Die jeweils gegenliberliegenden Paare sind dabei identisch. Uber dieses
Gerlst sind jewells zwei paralel zueinander verlaufende Dradhte (Abstand zwischen den
Windungen ca. 1mm) von dem einen Ende zum anderen gewickelt. Durch die
unterschiedliche Starke der Gewindestangen liegen die Ebenen Ubereinander und sind
zueinander um 90° geneigt. Mit zwel Dréahten pro Dimension und jewells 2 Enden ergibt das
insgesamt acht Anodensignale.

Zwischen den paralel zueinander gewickelten Dréhten (Signaldraht und Referenzdraht)
besteht eine Potentialdifferenz von 20V bis 50V. Daher trifft die von dem MCP emittierte
Elektronenwolke in beiden Dimensionen durch das hohere Potentia bevorzugt auf den
Signaldraht. Dagegen werden Influenzsignale von beiden Dréhten gleich empfangen. Die
Signale laufen zu den Drahtenden und werden dort aus der Hochspannung mit Hilfe von RC-
Gliedern ausgekoppelt (siehe Abb. 3.14). Die jeweils zusammengehdrigen Enden von Signal -
und Referenzdraht sind mit einem Differenzverstarker verbunden (siehe Abb. 3.14). Dieser
verstéarkt nur die Differenz der beiden Signale, d.h. die Untergrundsignale (sog. Rauschen)
verschwinden und nur das Elektronensignal wird verstéarkt. Diese analogen Verstérkersignale
werden in eéinem Constant Fraction Discriminator (CFD) in ein logisches Signal umgewandelt
(Standard NIM). Das ergibt vier Signale, die jewells proportional zum Auftreffort auf dem
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MCP sind. In Referenz zum MCP-Signal konnen aus den Differenzen der Laufzeiten auf dem
Detektor X2-X1 und Y1-Y2 die Position in jeder Dimension des Detektors ermittelt werden
(siehe dazu Kap. 3.8). Zur Uberpriifung der richtigen Zuordnung werden jeweils die Summen
(X1+X2 = const., Y1+Y2 = const.) gebildet, die eine konstante Signallaufzeit (hier von 30ns)
ergeben mussen (siehe Kap. 3.8, Abb. 3.15b).
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Abb. 3.8: Schematische Darstellung des Funktionsprinzips der Delay-Line-Anode [ SOBOSS] .

In Redlitét ist die Ortsbestimmung keine Einzeldrahtausiese mit diskreter Verteilung, da die
Elektronenwolke so groR3 ist, da3 sie auf mehrere Wicklungen des Drahtes trifft. Die
Ortsbestimmung erfolgt Uber die (Ladungs-) Schwerpunktsbildung der Elektronenwolke
gemittelt Uber mehrere Dréhte. Somit ist die kleinste erreichbare Ortsauflésung von ca.
0.1mm (abhangig von der Zeitaufldsung des zur Laufzeitmessung verwendeten TDCs, siehe
dazu Kap. 3.8 und 4.3) deutlich besser als der Drahtabstand. Diese Methode erméglicht eine
hohe Zahlrate (bis zu Mhz) und die Messung im Multi-Hit-Modus: Mehr as ein auf den
Detektor eintreffendes Tellchen (pro Event) kann aufgenommen werden, unter speziellen
Bedingungen konnen sogar gleichzeitige Teilchen unterschieden werden. Die Breite der
Anodensignale (ca. 15ns) bzw. die minimale Breite der CFD-Ausgangssignale (ca. 10ns) (und
die Totzeit des TDCs, siehe dazu Kap. 3.8) begrenzen die theoretische Multi-Hit-Fahigkeit
der Anode. Das ist ein wichtiges Werkzeug beim Nachweis von korrelierten Teilchen. Die
Multi-Hit-Fahigkeit ist eine bedeutende Verbesserung gegeniber der Ladungsverteilungs-
messung wie z.B. in der Backgammon- (, Wedge and Strip“-) Anode (z.B. [MERG96]). Die
minimale Zeitdifferenz zwischen zwel nachzuweisenden Tellchen hangt von der Lange der
Zeitsignale und der Differenz im Nachweisort ab, die sich in einer Zeitdifferenz aulRert. Eine
detaillierte Beschreibung ist zu finden in [JAGU98] [JAGUQ2]. Eine Verbesserung gegeniber
der rechteckigen Anode ist die Entwicklung der hexagonalen Anode [ROENO2], bei der 3
Drahtpaare verwendet werden.

Die Angabe der Mhz-Zahirate ist integral Uber den gesamten Detektor zu sehen. Da jedoch
der Schwerpunkt der Sekundarionenemission im Zentrum (Xo/yo) des Detektors liegt, muf3
zum Schutz des Detektors vor Uberlastung die maximale (Stop-) Zahlrate auf einen Wert von
6-7 kHz beschrénkt werden.
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Abb. 3.9: Fotografie eines mit einer ortsempfindlichen Delay-Line-Anode ausgestatteten
MCP-Detektors [ ROENOZ] .

Da die Positionen in Laufzeiten auf den Anodendréhten gemessen werden, miissen diese zur
Berechnung der radialen Geschwindigkeiten in eine Langeneinheit transformiert werden: Dies
geschieht mit einer vor dem Detektor montierten Gittermaske (Lochdurchmesser = 1mm,
-abstand = 3mm) und der Bestrahlung mit einer a-Quelle (siehe Abb. 3.10). Durch deren
nicht vernachlassigbare Ausdehnung (ca. 1cm) und dem endlichen Abstand (ca. 20 cm)
zwischen Quelle und Maske im Verhdltnis zum Abstand Maske-Detektor (ca. 1cm) entsteht
im Randbereich des Detektors eine scheinbare Verschiebung der Orte (,, Parallaxe®), die nicht
berlicksichtigt werden darf. Die ermittelten Werte betragen 0.341 mm/Kana fir die X- und
0.3638 mm/Kanal fur die Y-Dimension. ,Reaé€*, jedoch minimale und daher in der
Datenauswertung vernachlassigbare Nichtlinearitdten im Randbereich des Detektors sind in
den angegeben Werten nicht berticksichtigt, aber z.B. sichtbar durch den Strahlprofilmonitor
(siehe Kap. 6.1.2). Im Zentrum existiert eine durch Uberbeanspruchung des Detektors
bedingte verminderte Zahirate und in der oberen linken Ecke befindet sich eine Markierung
zur Identifikation der Orientierung des Detektor.

3.6 Flugzeitmessung (Referenzsignal) und Projektilnachweis

Sowohl die Berechnung der axialen als auch der radiden Geschwindigkeits- bzw.
Impulskomponenten der in den StofRen emittierten Teilchen erfordert die Kenntnis der
absoluten Flugzeit jedes einzelnen Teilchens. Ein prézises Start- bzw. Referenzsignal fur die
Flugzeitmessung wird durch von der Rickseite des Targets emittierte Sekundérelektronen
bereit gestellt (siehe Abb. 3.5). Diese werden in einem hohen elektrischen Feld (2kV/cm) auf
einen MCP-Detektor gelenkt. Durch das angel egte hohe elektrische Feld spielt die Anfangs-
energieverteilung (E < 50eV [GROE91] [WUEN99]) der meisten Sekundérelektronen
(= 90%) eine untergeordnete Rolle in der absoluten Flugzeit, d.h. sie besitzen im wesentlichen
nur die in dem elektrischen Feld gewonnene kinetische Energie und somit eine, im Vergleich
zur TDC-Auflésung von 0.5ns (siehe Kap. 3.8), nahezu konstante Flugzeit (A; < 0.2ns).
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Abb. 3.10: Ein mit einer Gittermaske aufgenommenes XY-Ortsspektrum zur Transformation
der Kanéle (Laufzeiten auf den Anodendréhten) in Abstande.

Als eine qualitative Kontrolle dieser Methode dient dazu als Referenz die Halbwertsbreite des
Photonpeaks mit einer Halbwertsbreite von maximal 1.5ns. Ein entscheidender Nachteil
dieser Methode ist die Beschrankung auf ausreichend dinne Targets: , Ausreichend dinn®
bedeutet in diesem Zusammenhang, dal3 das Projektil immer in der Lage sein mul3, durch das
Target hindurchzufliegen (siehe dazu Abb. 2.3), um das Start- bzw. Referenzsignal zu
erzeugen. Weitere Methoden zur Erzeugung eines Referenzsignals sind im folgenden
tabellarisch mit jeweiligen Vor- und Nachteilen skizziert:

Erzeugung des Referenzsignal's Uber ...

... den direkten Projektilnachweis. Das ist eine experimentell einfache Methode (z.B. in
[NEUGO1]), birgt jedoch den Nachteil der Verwendung von ausreichend dinnen Targets
und im allgemeinen eine Fugzeitunscharfe durch die dstatistische Energie- und
Winkelstreuung innerhalb des Targets.

... den Sekundérelektronennachweis von einer dinnen Startfolie vor dem eigentlichen
Target (z.B. in [NEUGO1]). In dieser Konfiguration konnen Targets beliebiger Dicke
verwendet werden. Sie hirgt jedoch den Nachtel eines undefinierten
Projektilladungszustands und im algemeinen einer Flugzeitunscharfe durch die
statistische Energie- und Winkel streuung des Projektils innerhalb der Startfolie.

... den Nachweis von Sekundérelektronen und Sekundérionen auf dem gleichen Detektor.
Hier ist nur die Verwendung eines Detektors erforderlich und es kénnen Targets
beliebiger Dicke verwendet werden. Jedoch besteht die Beschrankung im Nachwels der
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negativ geladenen Sekundérionen. Zusétzlich ist die gesamte Flugzeitverteilung mit der
Anfangsenergieverteilung der Sekundérelektronen gefaltet, da zum Erhalt ener
vertretbaren (Sekundérionen-) Flugzeitauflosung (siehe dazu Kap. 4.3) die abbildenden
Felder nicht beliebig hoch gewéhlt werden kdnnen.

- ... enen gepulsten Strahl (z.B. in [WEBE98] [SCHMO00]) erlaubt eine beliebige Wahl des
Targets, ergibt aber eine Beschrankung sowohl in der Wahl der Projektile als auch deren
Geschwindigkeit.

- ... vom Festkorper emittierte Photonen. Dies ist eine elegante und zeitlich auf3erst prazise
Methode, birgt jedoch den Nachteil einer geringen Ausbeute der Photonen und vor alem
bzgl. der MCP-Nachweiseffizienz in der Beschréankung auf UV-Photonen (siehe Kap.
3.5).

Zum Nachweis des Projektils befindet sich im Anschlul® an das Spektrometer noch ein
weiterer MCP-Detektor (siehe Abb. 3.1 und 3.5). Da das Projektil jedoch im Festkorper, wie
eben schon erwdhnt, neben der Energie- auch eine Winkelstreuung erféhrt (siehe dazu Kap.
6.1.3) und der in einem endlichen Abstand (hier ca 40 cm) plazierte Detektor nur eine
endliche Grole (hier 0 = 2 cm) besitzt, konnen im allgemeinen nicht alle Projektile
nachgewiesen werden. Die Kenntnis der absoluten Anzahl der Projektile ist jedoch zur
Normierung der Daten erforderlich, was durch den Nachweis der , projektilinduzierten*
Sekundarel ektronen gewéhrleistet ist.

3.7 Das Spektrometer

Dieses Kapitel beschreibt die Readisierung des Spektrometers. Im Gegensatz zu
herkdbmmlichen Flugzeitspektrometern, bestehend aus ener Extraktionss und einer
Driftregion, besteht das hier konstruierte Spektrometer in seiner Grundkonfiguration nur aus
einer vergrof3erten Extraktionsregion. Dies ist in der verbesserten Energieauflosung (siehe
dazu Kap. 4.3) und der vollstandig offenen Gestaltung des Spektrometers begriindet. Die zwei
verwendeten Extraktionsfelder (600V/8.41cm = 71V/cm und 2.93kV/8.41cm = 348V/cm)
sind die hier als Konfiguration 1 und 2 bezeichneten Grundkonfigurationen. Im allgemeinen
werden alle Messungen mit einer der beiden bzw. beiden Konfigurationen durchgefihrt. Nur
bei der Untersuchung der negativen Sekunddrionen und bei dem Betrieb as
» Massenspektrometer* kommen weitere Konfigurationen, hier bezeichnet als Konfiguration 3
und 4, zum Einsatz.

3.7.1 Realisierung des Spektrometers
In Abb. 3.11 ist der schematische Aufbau des Spektrometers perspektivisch dargestellt. Um
die Beschreibung der mehrdimensionalen Daten zu vereinfachen, wird ein Koordinatensystem

(links oben eingebettet in Abb. 3.11) eingefuhrt: Die Z-Achse ist die Achse senkrecht zur
Festkorperoberflache, die X- und die Z-Achse definieren die einfallende Ebene des
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Abb. 3.11: Schematische perspektivische Darstellung des Spektrometers mit einem
integrierten Koordinatensystem.
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Projektilstrahls und die Y-Achse steht senkrecht auf der von X- und Z-Achse definierten
Ebene.

Das parald zur Oberflachennormale homogene elektrische Feld zwischen Target und
Detektor wird durch eine Anordnung von aguidistanten Elektroden (aus Kupfer) erzeugt, die
Uber identische Widerstande (AQ<1%) miteinander verbunden sind und somit bei angelegter
Spannung zwischen Target und Detektor eine konstante Feldstdrke gewdhrleisten. Die
Parallelitdt der Elektroden wird durch Abstandshilsen (Keramik, Lange = 5 mm)
gewdhrleistet und erreicht eine Genauigkeit besser als 0.1 mm. Die verwendeten Potentiale
sind in Tab. 3.1 nachzulesen. Um Felddurchgriffe des Detektors (vor alen Dingen von der auf
Hochspannung liegenden Anode) in den Extraktionsbereich des Spektrometers zu vermeiden,
muf3 das Spektrometer durch geeignete Gitter gegen derartige Feldverzerrungen abgeschirmt
werden. Dazu befindet sich am Abschluf3 des Spektrometers ein Edelstahlgitter (Transmission
80%). Das gesamte Spektrometer ist elektrisch isoliert auf dem Drehteller montiert.

Der Projektilstrahl tritt (in der X-Z-Ebene) seitlich durch die Schlitze in das Spektrometer ein,
trifft auf das Target und verldldt das Spektrometer wieder durch die auf der
gegenuberliegenden Seite befindlichen Schlitze. Die in dem Stol3 zwischen Target und
Projektil erzeugten geladenen Sekundérteilchen (hier die positiven Sekundarionen) werden je
nach Polaritat des angelegten Feldes auf die ortsempfindlichen Detektoren gelenkt. Uber die
Messung von Flugzeit und Auftreffort kann auf die 3-dimensionalen Impulskomponenten der
emittierten Sekundérionen geschlossen werden (siehe Kap. 3.5 und 4.1). Die offene
Gestaltung des Spektrometers und der damit verbundenen Drehfreiheit erlaubt dem
Projektilstrahl unter den zuganglichen Winkeln mit 100% Transmission in das Spekrometer
einzutreten. Bei der Verwendung von Gittern (Konfiguration 3 und 4) ist eine VergrofRerung
des Eintrittwinkels immer mit einer verringerten Transmission des Projektils und ener
moglichen Streuung und somit Ortsunschérfe (schlechtere radiale Energieauflsung)
verbunden.

Der Targethalter besteht aus einer mit drei vertikal positionierten Lochern (C0=1cm)
versehenen Aluminiumplatte siehe Abb. 3.11). Auf die Locher kdnnen nach der in Kapitel
3.3.3. erklarten Methode die freitragenden Targets aufgezogen werden. Zur Vermeidung von
Aufladungen wird im allgemeinen der gesamte Targethalter vor dem Aufziehen der Targets
mit einer diinnen Kohlenstoffschicht (~500A) bedampft. Er ist in einer aus Teflon gefertigten
Schiene definiert gefiihrt und mit einem externen Manipulator verbunden. Das ermoglicht
eine Hohenverstellung des Targets und das Studium mehrerer Targets (hier drei) ohne das
Hochvakuum zu beeintrachtigen. Das gesamte Spektrometer ist auf einem Drehteller montiert
und erlaubt eine Variation des einfalenden Projektilstrahlwinkels von etwa 80° < 6p < 36°
(relativ zur Oberflachennormalen) unter Hochvakuumbedingungen. Die relative Position vom
Target zum Detektor ist somit theoretisch konstant. Jedoch liegt der Quellpunkt des
Spektrometers aufgrund mechanischer Unzulénglichkeiten nicht auf der Drehachse des
Kammerdeckels. Dies fuhrt bei der Rotation zu einer Verschiebung der Target-
Wechselwirkungszone bezliglich des Projektilstranls und muf3 dementsprechend in der
Datenanalyse berticksichtigt und korrigiert werden. Die Kontrolle dartiber ermdglicht das
Eichverfahren des Spektrometers mit Hilfe des Strahlprofilmonitors (siehe Kap. 4.2).



Experimenteller Aufbau

Die Verwendung von zwel ortsempfindlichen Detektoren erlaubt das simultane Studium der
Sekundérionenemission von der Projektileintritts- und -austrittsseite. Durch die spezielle
Erzeugung des Flugzeitreferenzsignals (siehe Kap. 3.6) entfallt jedoch diese Mdglichkeit und
bedingt eine Modifikation des Spektrometers. Die (reversible) Einflihrung eines Gitters und
einer nachfolgenden spektrometerbedingten Drift (siehe Abb. 3.5) erméglicht das notwendige
hohe elektrische Feld zum Abbilden der Elektronen von der Targetriickseite zur Erzeugung
eines konstanten Referenzsignals. Das Spektrometer kann jedoch um 180° gedreht werden
und die Sekundarionen von der Projektileintritts- und -austrittsseite lassen sich nacheinander
spektrometrieren.

Das Spektrometer ist von den Dimensionen und der ElektrodengrofRe (Oipnen = 90mm) fiir
einen Detektor mit einem MCP-Durchmesser von 80 mm konzipiert. Aus Kostengriinden
kommt jedoch ein 50mm-M CP-Detektor zum Einsatz, der Uber einen Adapter in der gleichen
Weise wie ein grofer Detektor befestigt wird. Ein langeres Spektrometer bedingt eine breitere
Flugzeitverteilung der einzelnen lonen und verbessert bei vorgegebener Zeitauflésung die
axiale Energieaufldsung (siehe. Kap. 4.3). Somit ist die Lange des Spektrometers innerhalb
der Kammer maximal gewahlt. Mit einer groferen Elektrodenzahl kann das Spektrometer
verlangert und in gréfReren Kammern betrieben werden. Die Dimensionen des Spektrometers
sind in Abb. 3.11 und Tab. 3.2 dargestellt.

3.7.2 Das Elektrodendesign
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Abb. 3.12: Perspektivische Darstellung der (homogenen) elekirischen Feldvertellung im
Zentrum der Elektrode und die durch die Schlitze am Rand (lokal) produzerten
Feldver zerrungen.

Die Schlitz-Geometrie der einzelnen Elektroden ermoglicht es, den Einfallswinkel zwischen

Projektilstrahl und Target in dem im vorigen Kapitel angegeben Winkelintervall zu variieren.
Dazu ist in Abb. 3.12 eine Simulation [SIM195] der Schlitz-Elektrode mit den entsprechenden
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Potentialverteilungen dargestellt. Die durch den Schlitz erzeugte Feldverzerrung ist nur auf
den Rand begrenzt ist und greift nicht in das Spektrometer hinein. Die Homogenitat des
elektrischen Feldes im Innern des Spektrometers ist gewéhrleistet, solange das Verhétnis von
Breite und Hohe des Schlitzes zwischen 2 und 3 betragt. In diesem Aufbau betrégt die Hohe
der Schlitze 5mm bzw. 8mm, bel einer Schlitzbreite von 15mm. Die gewdahlte Grof3e ist dabei
so grol3 gewéhlt, um eine minimale Feldverzerrung aber auch gleichzeitig enfache
Strahlfiihrung zu erméglichen.

3.7.3 Kenndaten des Spektrometers

In Abb. 3.13 ist das gesamte Spektrometer mit den einzelnen Parametern schematisch
dargestellt. Die zugehdrigen Kenndaten sind in Tab. 3.1 und 3.2 aufgefuhrt. Zur Extraktion
werden zwel  verschiedene Absaugspannungen verwendet. Um  eine konstante
Nachweiseffizienz des MCP-Detektors zu gewdahrleisten, miussen die lonen immer mit der
gleichen Energie auf den Detektor treffen. Daher missen bel Verwendung des niedrigen
elektrischen Feldes die lonen noch einmal nach dem Gitter beschleunigt werden. Die schnelle
Anderung des elektrischen Feldes wird durch einen variablen Widerstand an dem
Abschlulgitter des Spektrometers ermdglicht. Eine permanente Potentialdifferenz zwischen
Gitter und Detektor hindert an dem Gitter ausgeloste Elektronen Untergrundsignale zu
erzeugen (siehe dazu Abb. 4.11).

Tab. 3.1: Verwendete Potentiale des (SE-) Sekundarelektronendetektors (Sart) und des

(SE-)Detektor (SI-) Detektor
(Startseite) (Stopseite)
dsgr =8 mm MCPront =0V

dsg2 = 75 mm MCPgax = 2.65 kV
Use =4.5kV Holder = 2.80 kV

MCPFront = 47 kV

Anodereerenz = 2.95 kV

MCPgak = 6.7 KV

Anodereerenz = 3.00 kV

Anode=6.9 kV

ortsempfindlichen (SI-) Sekundarionendetektors (Stop).

Konfiguration 1

Konfiguration 2

d;=84.1+0.2mm

d;=84.1+0.2mm

db= 70+£0.2mm

db= 70+£0.2mm

U;=2970+5V

U;=2970+5V

U, =2370+ 5V

U,=40+05V

Tab. 3.22 Nominelle Kenndaten des Spektrometers in der Konfiguration 1 und 2. Die
Potentiale U; und U, wurden mit digitalen Voltmetern, die Abstande und Unsicherheiten fir
d; und d; mit Hilfe des Strahlprofilmonitors ermittelt (siehe Kap. 4.2)
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Durch das Anpassen der Potentiale im Spektrometer kann der Detektor, dessen
Feineinstellung den aufwendigsten Tell der Messung darstellt, immer in der gleichen
Konfiguration betricben werden. Eine VergroRerung von U; wirde eine bessere
Nachweiseffizienz der grofieren Massen bewirken. Um die Prazision der Flugzeitmessung zu
erhalten, muften auch die Potentiale der (Elektronen-) Startseite erhoht werden, die sich
jedoch schon hier in einem fur die Koppelelektronik kritischem Bereich befinden.

Fur die Vermessung der positiv geladenen Sekundarionen hat sich die présentierte Methode
bewdhrt. Bel der Vermessung der negativ geladenen Ilonen besteht allerdings die
Schwierigkeit, dal3 zusétzlich noch eine grof3e Anzahl von Elektronen von dem Festkorper
emittiert werden. Die Anzahl von Uber hundert Elektronen bei dem verwendeten Ar-Projektil
(siehe dazu [GROE91]) Ubersteigt bei weitem die Multi-Hit-Fahigkeit des Detektors und
verdeckt aufgrund der Séttigung des MCP-Detektors trotz der grof3eren lonenflugzeit (z.B.

t, ~./1836 m_ ) die Sicht auf die negativen Sekundarionen.

Drift U, U, Projectile U,

= 1&]1[&;&[]“ LTI AT _

- Secondary- ; %)
*:?3 <  Electrons Secondary- 5
SFE g Ions o
= T g
m ) : : ' : §
75 : / : =

AL AEREERERR RN L

Abb. 3.13: Schematische Darstellung des Spektrometers und der verwendeten Potentiale.

3.7.4 Alternative Konfigur ationen des Spektrometers

Eine Ubliche Methode zur Unterdriickung der Sekundéarel ektronen ist deren Ablenkung durch
ein zum elektrischen Feld senkrechtes magnetisches Feld (z.B [NEUGO1]): Elektronen
werden aus ihrer Flugbahn zum Rand des Spektrometers gelenkt, wéhrend die lonen aufgrund
ihrer grofReren Masse davon weitgehend unberthrt bleiben und nur dem elektrischen Feld
folgen. Das Problem der offenen Spektrometergestaltung ist das Auftreffen der abgelenkten
Primdrelektronen auf die Elektroden des Spektrometers, die dort ihrerseits
Sekundérelektronen ausldsen, auf den Detektor beschleunigt werden und den Prozeld der
Priméarel ektronen wiederholen (Elektronenvervielfachung).

Durch die (reversible) Einfuhrung zweier Gitter oder eines Gitters (Konstruktion ist analog zu
dem Abschlul3 des Spektrometers) in die Zwischenrdume der Elektroden und das
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Kurzschlief3en der nachfolgenden Elektroden zur Erzeugung einer feldfreien Driftregion der
Lange d wird das Spektrometer in zwei Extraktions- und eine Driftregion (Konfiguration 3)
bzw. eine Extraktions- und eine Driftregion unterteilt (Konfiguration 4): In der Driftstrecke
erzeugte Sekundérelektronen werden aufgrund des feldfreien Raumes nicht mehr
beschleunigt. In diesen Experimenten kommt ein Stabmagnet zum Einsatz, dessen
magnetisches Feld im Abstand von ca. 6 cm zur Wechselwirkungszone etwa 30 Gauss
betragt. Aber selbst unter diesen verbesserten Bedingungen ist es nicht moglich, den
Nachweis der Sekundérel ektronen vollsténdig zu unterbinden (siehe dazu Abb. 3.3d).
Konfiguration 4 entspricht einer Standardanordung in der Sekundarionenmassenspektrometrie
(vgl. z.B. [COTT89] [HAKA99]) zum Nachweis positiver und negativer Sekundérionen.
Konfiguration 3 kommt bei der energie- und winkeldifferentiellen Vermessung der H-lonen
zum Einsatz, die Verwendung von zwei Extraktions- und einer Driftregion ist am Ende von
Kap. 4.3 ansatzweise diskutiert. Die zugehdrigen Kenndaten sind in Tab. 3.2 aufgefihrt: dy, d,
und Uj;, U, bezeichnen hier die Langen der ersten und (wenn vorhanden) der zweiten
Extraktionsregion mit den entsprechenden Potentialen gegenuber der sich anschlief3enden
Driftregion der Lénge d mit dem Potential O V. Ein Vergleich der Konfigurationen bzgl.
Raumwinkel akzeptanz, Massen- und Energieaufl 0sung befindet sich ebenfallsin Kap. 4.3.

Konfiguration 3 | Konfiguration 4
d; =7 mm di=7mm
d>=55mm d=84.1 mm

d=78.6 mm U; =+2970kV
U; =+ 2970kV
Uy =+ 2916 kV

Tab. 3.3: Nominelle Kenndaten des Spektrometers in der Konfiguration 3 und 4.

3.8 Elektronik und Datenaufnahme

Die in den StoRen zwischen Projektil und Target entstehenden Sekundérionen werden in dem
Spektrometer Uber ihre Flugzeit (in Koinzidenz mit den Sekundérelektronen) und dem
Auftreffort auf der Anode des ortsempfindlichen Detektors (nach dem Delay-Line-Prinzip)
energie- und winkeldifferentiell analysiert. Alle Informationen stehen in Form von
Zeitmessungen zur Verfigung. Nach der elektronischen Aufbereitung der Signale werden sie
dem Mel3system zugefthrt. FUr die im Rahmen dieser Arbeit durchgefihrten Experimente
kommt das computergestitzte M ef3system CoboldPC zum Einsatz.

3.8.1 Das M el3system CoboldPC

CoboldPC (Computer Based Online-offline Listmode Datanalyser [ROENO02]) ist en
Programm zur Datenaufnahme und zur Online-Offline-Datenanalyse. Kernstlick des
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CoboldPC-Melssystems ist ein Personalcomputer (PC, hier Modell Inted P90). Die
Mef3elektronik (hier der Time to Digital Converter, TDC) wird Uber ein CAMAC-Mel3system
(Computer Aided Measuring And Control) gesteuert, das eine genormte Schnittstelle fur die
Computersteuerung kern- und atomphysikalischer Experimente darstellt. Es besteht aus
Einschubmodulen, die mit einem CAMAC-Controller Uber den ,Dataway* des CAMAC-
Uberrahmens kommunizieren. Der Datenaustausch zwischen PC und CAMAC-Controller
erfolgt Uber eine ISA-Bus-Schnittstelle. Die Steuerung der Messung, Darstellung und
Verarbeitung der Meldaten erfolgt durch das Programm im Computer, wahrend das
CAMAC-System die Anbindung an die Mef3elektronik vornimmt.

Die von der Hardware aufgenommen Daten (Events) werden im List-Mode-Format
gespeichert, d.h die Daten, in diesem Fall die gemessenen Zeiten, werden ,, Event by Event” in
einer Datenliste in einer zusammenhéngenden Gruppe gespeichert. Diese Daten kdnnen dann
in CoboldPC ,online* oder , offline* dargestellt werden. Das Programm ermdglicht das
Sortieren und Darstellen der Informationen. Um Informationen zu kombinieren, kdnnen mit
den Daten komplexe mathematische Operationen durchgefihrt und somit z.B.
Geschwindigkeiten, Energien und Winkel berechnet werden. Somit kann die Analyse nach
Beendigung der eigentlichen Messung beliebig wiederholt werden.

Die modulare Struktur des Programms erméglicht es, sie an jede Datenanalyse und jede
Hardware anzupassen. Aufgrund einer begrenzten Anzahl von CoboldPC-Standard-
Controllern (IKF-Eigenbau) zur Anbindung des Computers an das CAMAC-Crate ist es
erforderlich, Telle des Programms zur Anpassung anderer Hardware zu modifizieren:
Verwendet wird ein vorhandener kommerzieller CAMAC-Controller (Hytec PC CAMAC
Interface Modell 1330 [HYTE94]), der Uber ein Kabel und eine Input/Output-Karte (1/0O-Card
2) mit dem ISA-Bus des PCs verbunden ist (siehe Abb. 3.14). Die Veranderungen in der
Software berticksichtigen dabei neben der reinen Anpassung der Hardware-Adressen auch die
andere Funktionsweise dieses CAMAC-Controllers gegenuber dem herkémmlichen Gerét.
Die spezielle Struktur von CoboldPC macht es zusétzlich erforderlich, noch eine weitere 1/O-
Karte (1/0-Card 1, Modell BMC PIO-II) zu verwenden, tber die die Steuerung der Messung
(Kommando zum Auslesen des TDCs, Initialisieren der Trigger-Box) geschieht, wahrend die
eigentlichen Daten und Befehle Uber die andere 1/0O-Karte (I/O-Card 2) gesendet und
empfangen werden.

3.8.2 Elektronische Verarbeitung und Verknipfung der Detektorsignale

Da die Detektorsignale im allgemeinen nicht direkt vom Meldsystem verarbeitet werden
konnen, mussen diese einer Aufbereitung unterzogen werden. Sie erfolgt durch eine
Umwandlung in logische Standardsignale (NIM, TTL, ECL). Zur Signalverarbeitung dienen
neben wenigen Eigenentwicklungen standardisierte NIM- und CAMA C-Elektronikmodule. In
Abb. 3.14 ist dazu der elektronische Aufbau schematisch dargestellt:

Die Signale der drei Detektoren, d.h. die beiden Zeitsignae (MCPsz- und MCPp-Signal) des
Sekundéarelektronen- und des Projektil-Detektors, sowie das Zeitsignal (MCPg-Signal) mit
den acht Orts- bzw. Anodensignale (8 DLA-Signals) des Sekundérionen-Detektors werden
kapazitiv aus der Hochspannung ausgekoppelt und mit schnellen Spannungsverstéarkern (Fast
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. Projectile
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Abb. 3.14.. Blockschaltbild der verwendeten Elektronik zur Messung der
Sekundarionenemission mit dem (COL) TRIMS Spektrometer .
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Amplifier FTA 810L ESN Electronic) bzw. Differenzverstéarkern (Differential-Amplifier
DLA 120 NES) und nachfolgend mit ,, Constant-Fraction-Diskriminatoren* (CFD 934 Ortec)
zu Standard-NIM-Signalen verarbeitet und vervielfacht (hier dreifach). Diese werden zum
Tell in einem NIM-ECL-Konverter (GSI EC8000) zu ECL-Signalen umgewandelt und sind
somit akzeptabel flr den zur Zeitmessung verwendeten programmierbaren , Time-To-Digital-
Converter” (TDC Lecroy 3377 [LECR97], eingestellte Flugzeitaufldsung 0.5ng/Kanal). Eine
detaillierte Beschreibung des verwendeten TDCsist in [WUEN99] zu finden.

Die Sekundarelektronen stellen das Referenz- bzw. Startsignal fur die Flugzeitmessung der
Sekundérionen dar. Da die Ausbeute der Sekundérionen Yg, d.h. die Anzahl der emittierten
Sekundérionen pro Projektil, der gemessenen Stol3systeme jedoch deutlich kleiner als eins ist
(fur das Ar®-Projektil Yg = 0.05 bis 0.08, siehe auch Kap. 2.4 oder [NEUGO1]), soll die
Datenaufnahme nur genau dann aktiviert werden, wenn sowohl ein Start-Signal der
Sekundérelektronen als auch ein Stop-Signal der Sekundérionen vorliegt und somit die
Bedingung einer gultigen Konizidenz erfillt ist.

Dies geschieht in einer logischen UND-V erschaltung (LeCroy Quad Coincidence 622). Dabel
wird das Start-Signal des Sekundéarel ektronen-Detektors mit einem Gate-Generator (GSI GG
8000) zeitlich auf die Dauer der Flugzeitmessung (hier z.B. 3000 ns) verbreitert und dem
logischen UND zugefihrt. Das Stop-Signal fuhrt Gber eine Verzégerungsleitung (ca. 100 ns
Delaygqp) auf das logische UND. Die Stop-Signale werden dadurch zeitlich soweit nach
hinten geschoben, dal3 sich auch die schnellsten Teilchen (Photonen) mit der Koinzidenz
erfassen lassen. Fallt ein Stop in das vom Start gedffnete Zeitfenster, so liegt ein gultiges
Ereignis vor und das Modul erzeugt aus den beiden Signalen ein Trigger- bzw. Event-Signal
als Ausgangspuls.

Die gesamte Datenaufnahme steuert ein Triggermodul (Trigger-Box, IKF-Eigenbau). Wird
nur ein Single-Stop (1 Hit) erwartet, so kann dieser Ausgangspuls direkt der Box zugefihrt
werden. Da jedoch alle Messungen im Doppel-Hit-Modus ablaufen, ist der Trigger um das
gesamte zu messende Flugzeitintervall zeitlich zu verzogern (hier 3000 ns). Damit ist
sichergestellt, dal3 sogar im Extremfall (der erste Stop wird durch das erste mogliche im
Flugzeitintervall liegende Teilchen (Photon) und der zweite Stop durch das letzte zu
messende Teilchen (hier CsHy") erzeugt) die Zeit- und Ortsinformationen beider Teilchen
registriert werden. Ein NIM-Signal der Trigger-Box wird tber den NIM-ECL-Konverter dem
COMMON-STOP des TDC zugefiihrt. Es ist somit sichergestellt, dal3 nur dann Signae
digitalisert werden, wenn ene giltige Konizidenz vorliegt: zu jedem Start existiert
mindestens ein Stop.

Ein zweites zeitgleiches Trigger-Signal (TTL) wird Uber einen anderen Kanal der Trigger-
Box Uber eine wahlbare Verzogerung (Delay) und die 1/0-Card 1 dem PC zugefihrt. Die
Verzdgerung ist dabei so grof3 gewahlt, dal3 das Programm die Autorisierung zum Auslesen
der digitalisierten Zeitinformation erst dann erhét, nachdem der TDC bereits die gemessenen
Zeiten digitalisiert hat (Konversionszeit: 1.8us + 200ng/Signal).

Um dem Doppel-Hit-Modus und den einzelnen Verzégerungsleitungen Rechnung zu tragen,
muf3 die TDC-Range mindestens auf das zweifache der zu messenden Flugzeit eingestellt
werden (hier 7000 ns). Erhédlt der TDC keinen COMMON-STOP in dem vorgegebenen
Zeitfenster, so verwirft er die bis dahin erhatenen Informationen. Mit dem Versand dieser
beiden Signale ist die Trigger-Box solange inaktiv bis sie vom PC wieder in Bereitschaft
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Abb. 3.15.a.: Schematische Darstellung der den einzelnen Kanélen des TDCs zugefihrten
Detektorsignale, 1 MCP-Sgnal des SE-Detektors (Channel 0), 1 MCP- und 4 Ortssignale des
S-Detektors (Channel 1-5) und des zugehtrigen Triggers (COMMON STOP), resultierend
aus dem logischen UND der beiden MCP-Sgnale von SE- und S-Detektor.
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Abb. 3.15.b.. Schematische Darstellung der Flugzeit- und Ortsberechnung aus den
gemessenen Sgnalen bzw. Zeiten (unter Beriicksichtigung der Konstanz der Summenlaufzeit
auf der Anode, siehe dazu auch Kap. 3.5.2) und verschiedene Darstellungsmdglichkeiten
durch Projektionen der Ortsverteilungen auf die X- oder Y-Achse (oben rechts).
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gesetzt worden ist. Dies ist dann der Fall nachdem der CoboldPC alle Daten vom TDC
ausgelesen hat und diesen mit einem ,, Reset” wieder in Bereitschaft gesetzt hat.

Beim Auslesen des TDCs Uber den CAMAC-Controller in Verbindung mit CoboldPC miissen
deren (tellweise komplexen) Eigenschaften in der Datenanalyse Rechnung getragen werden:
Kodierung der Kande durch den TDC, Wiederholung des gleichen Datenworts aus dem
Speicher des Controllers, wenn der TDC schon komplett ausgelesen ist etc.. Um eine korrekte
Zuordnung der einzelnen Signale (sehr wichtig im verwendeten Doppel-Hit-Modus) zu
gewdhrleisten, kommt eine Sortierroutine [CZACO02] zum Einsatz, die die einzelnen Signale
jeweils miteinander in Referenz zur Summenlaufzeit Gberpriift. Dartiber hinaus ist die Routine
in der Lage durch z.B. eine zu hohe Schwelle des CFD fehlende Signale des Datensatzes
(MCP, X1, X2, Y1, Y2), in Referenz zur jeweiligen Summenlaufzeit zu rekonstruieren.

Zur Uberpriifung der Zahlraten und zwecks Normierung werden die MCP-Signale aller drei
Detektoren und des logischen UND einem ,Ratemeter® und einem ,Counter zugefihrt,
dessen Werte nach Beendigung der Messung ebenfalls notiert werden. Der Verlauf der
einzelnen Signale mit der eigentlichen Bestimmung von Flugzeit und Auftreffort ist
beispielhaft in den Abb.en 3.15.aund 3.15.b dargestellt.
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4. Datenreduktion

Einleitung

Die Bestimmung der 3-dimensionalen Anfangsgeschwindigkeitsverteilung v, (Vox, Voy, Voz)

bzw. (bei Kenntnis der Masse) der Energie- und Winkelverteilung (&quivalent der 3-
dimensionalen Impulsverteilung) der von der Festkorperoberflache emittierten Sekundérionen
erfolgt in dem vorgestellten Spektrometer Uber die Vermessung von Flugzeit (T) und
Auftreffort (X/Y) in einem homogenen elektrischen Feld. Eine gemessene Flugzeit- mit
zugehoriger XY-Ortsverteilung ist dazu in Abb. 4.1 beispielhaft dargestellt. Die
Transformation des gemessenen Datensatzes in die jeweiligen axialen und radialen
Geschwindigkeiten ist in Kap. 4.1 detailliert behandelt. Eine korrekte Transformation bedingt
eine moglichst exakte Eichung des Spektrometers durch Kenntnis der Spektrometerparameter
(Abstande, Potentiae, ...). Dies wird erreicht durch die in diesem Zusammenhang neuartige
Methode des Strahlprofilmonitors (Kap. 4.2). Die aus der Eichung resultierenden
Unsicherheiten und die damit verbundene Spektrometeraufl6sung sind in Kap. 4.3 quantitativ
und qualitativ diskutiert.

4.1 Bestimmung der Anfangsgeschwindigkeitsverteilungen

In Abb. 4.2 ist die Trajektorie eines von der Festkorperoberfléche mit der Geschwindigkeit
V, emittierten Sekundédrions der Masse m und des Ladungszustands q (unter

Vernachldssigung der Y-Dimension) schematisch dargestellt. Die 3-dimensionale
Gesamtgeschwindigkeit v, setzt sich aus der axiaden (vor) Komponente und den beiden

radialen (Vox- und voy-) Komponenten zusammen (siehe auch Abb. 4.3). Das Spektrometer
besteht (in der Basis-Spektrometerkonfiguration 1 und 2) aus zwe uniformen
Beschleunigungsfeldern, definiert durch die Targetoberflache mit dem Potential U;, dem
Gitter mit dem Potential U, und dem ortsempfindlichen XY -Detektor (Eintrittsoberflache auf
dem Potential U = 0V). Unter der Annahme von t; und t, als Flugzeiten in der ersten und der
zweiten Beschleunigungsstrecke setzt sich die Gesamtflugzeit vom Target zum Detektor
folgendermal3en zusammen:

d, ., d
(VOZ + Vlz )/2 (Vlz + VZZ )/2

T=t +t,= (4.)

Vo, ist die (gesuchte) axide Anfangsgeschwindigkeit. vi, und vy, sind die axiden
Geschwindigkeiten des vom Festkorper emittierten Sekundarions beim Gitterdurchgang und
der Detektorankunftszeit. Sie sind gegeben durch:
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Abb. 4.1: Darstellung der gemessenen Flugzeitverteilung mit den einzelnen Massen des
SoRsystems Ar(25 keV/u, & = 37°)~ Al (2000A): Die schmalen Linien sind vom Target
emittierte Sekundérionen, wahrend die zur Eichung benétigten Gasionen die breiten
Verteilungen generieren (Projektion der x(T)-Daten von Abb. 4.5 auf die T-Achse). Eingefugt
ist die zugehorige XY-Ortsverteilung: Die Linie bei y =0 in der X-Richtung wird durch die
Gasionen erzeugt und stellt die Projektion der Projektilstrahltrajektorie auf den Detektor dar.
Der Projektilstrahl 1auft von rechts nach links, trifft auf das Festkorpertarget (x = y = 0) und
produziert dort Sekundérionen, die die zentrale Verteilung bilden.

m

Voz = sz +2—n?U2 (43)

Da Gl. 4.1 nicht direkt nach der Geschwindigkeit aufgel6st werden kann, wird die zu der
Gesamtflugzeit T gehorige Anfangsgeschwindigkeit vo, durch einen numerischen
Algorithmus iterativ bestimmt. Aus der kraftefreien Bewegung der lonen in x- und y-

Vlz :\/V(2)2+2q (Ul_UZ) (42)
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Abb. 4.2: Schematische Darstellung des 2-stufigen Beschleunigungsspektrometers mit
Zylindersymmetrie um die Z-Achse. Das Projektil tritt in der XZ-Ebene in das Spektrometer
einund passiert den Ursprung x =y = z= 0 zur Zeit T = 0. Ein Gitter trennt die erste von der
2weiten Beschleunigungsstrecke. Die elektrischen Feldkomponenten €, und €y sind Uberall
Null, €, konstant innerhalb jeder Subregion. Das am Punkt x = y = 0 zur Zeit T = O erzeugte
Sekundéarion wird mit der Gesamtgeschwindigkeit vo emittiert. X,ux ist der Detektorradius und
(xy) der Auftreffpunkt des lons auf dem Detektor. Das am Punkt (X, yp = 0, Z,) zur Zeit -t,
erzeugte Gasion trifft am Ort (xp/yp) auf den Detektor: Dieses befindet sich im Vergleich zum
vom Festkorper emittierten Sekundarionen nahezu in Ruhe und dient zur Eichung des
Soektrometers (siehe Kap. 4.2).

Richtung gilt fur die radialen Geschwindigkeiten (x und y jewells in Relation zum Auftreffort
(XolYo) mit Vox = Voy = 0):

Vox =

X

(4.4)

VOy =

—H|< ]|

Die Ablenkung der Sekundarionen im Magnetfeld der Erde ist in den Gleichungen nicht
berticksichtigt, da sie kleiner als die Mef3auflosung und somit vernachlassigbar ist. Die
Berechnung der Gesamtgeschwindigkeit vy aus den einzelnen Komponenten Vox, Voy und Vo,
erfolgt durch:

_ 2 2 2
A —‘\/voX +Voy +V, (4.5)
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Abb. 4.3: Perspektivische Darstellung der Emission eines Teilchens der Geschwindigkeit

Vo (Voy:Voy, Vo,) Von der Festkorperoberflache. Der Polarwinkel © und sein Azimut @

definieren die Emissionsrichtung. Der eintretende Projektilstrahl liegt in der XZ-Ebene.

Mit Kenntnis aler drel Geschwindigkeitskomponenten und der jeweiligen Masse konnen fur
jedes einzelne Sekundérion auch die in der Sekundarionenmassenspektroskopie Ublichen
geschwindigkeits- bzw. energie- und winkeldifferentiellen Verteilungen berechnet werden. In
Abb. 4.3 ist dazu die Emission eines Teilchens der Geschwindigkeit vo von der Oberflache
eines Festkdrpers mit dem zugehorigen Koordinatensystem perspektivisch dargestellt. Die
eingeschlossenen azimutalen und polaren Winkel @ und © werden berechnet durch:

® =arctan(v,, / v,,) und © =arccos(v,, /V,) (4.6)

Um enen detallierten Blick auf die die Emissionsrichtung des Sekundérteilchens
definierenden Winkel @ und © zu erhalten, werden die berechneten Geschwindigkeiten vg
einer, in der Photoelektronen-Spektroskopie haufig verwendeten (z.B. [HUFN96)),
orthographischen  Projektion  unterzogen. Dazu  wird das Gradnetz  der
Geschwindigkeitsverteilung orthogonal auf eine Tangentiaebene projiziert. Dies ermdglicht
eine Aufsicht auf die Oberflache des Festkorpers, von dem die Sekundarteilchen emittiert
werden. Dies ist in Abb. 4.4 beispielhaft dargestellt. Aus der ermittelten Darstellung konnen
direkt die beiden Emissionswinkel ©, Uber den Abstand zum Ursprung, und @, Gber den mit
der x-Achse eingeschlossenen Winkel, abgel esen werden.

Somit kann bei Kenntnis der Dimensionen des Spektrometers (Absténde d; und d,, Potentiale
Uz und Uy), der Masse und der gemessenen absoluten Flugzeiten und Auftrefforte fur jedes
einzelne Teilchen seine 3-dimensionale Anfangsgeschwindigkeitsverteilung rekonstruiert
werden. Die Vermessung der Potentiale ist durch die Verwendung von prézisen Digital-
Voltmetern direkt zuganglich (siehe Tab. 3.1). Aufwendiger gestaltet sich die Vermessung der
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O ‘sin(®)

© cos(d)

Abb. 4.4: Orthographische Projektion der zu Abb. 4.10a gehdrigen Winkelverteilung des
Sekundérions H,"™ mit dem Beitrag der He™ -Gasdlinie (m/g = 2, T= 250-330 ns, integral tiber
Vo = 0-50 knvs). Aus der ermittelten Darstellung kdnnen direkt die beiden Emissionswinkel ©,
Uber dem Abstand zum Ursprung, und @, tiber den Winkel zur x-Achse, abgel esen werden. Als
Punkt deutlich zu erkennen ist die Spour des Projektils, das in der XZ-Ebene (® =0°) unter
einem Einfallswinkel von (© =) 6, = 36° auf den Festkor per trifft.

Absténde mit einem optischen Mikroskop. Zur korrekten Transformation der gemessenen
Flugzeiten und Orte in eine absolute dreidimensionale Geschwindigkeitsverteilung ist jedoch
noch zusétzlich eine maoglichst genaue Kenntnis der Flugzeiten (To) und Orte (Xo/yo) fur
Teilchen mit der Geschwindigkeit vo, = Vox = Voy = O notwendig. Die Kenntnis dieser
Parameter hat sich bel der Analyse der gemessenen Daten tellweise al's sehr kritisch erwiesen.
Die zentrale Schwierigkeit ist die Bestimmung des Kanals der einzelnen Massen mit der
Flugzeit To(vo, = 0).

In einem typischen (COLTRIMS-) Gastargetexperiment (transversales Design, siehe Kap.
3.4) erlaubt die Symmetrie (jeweils in Relation zum Projektilstrahl) in den zwei Dimensionen
des Ortes und der Dimension der Flugzeit (bei einer Raumwinkelakzeptanz von 4m) eine
einfache Bestimmung der Orte und Zeiten mit den Geschwindigkeiten gleich Null in dem
Schwerpunkt der gemessenen Verteilungen. Dies ist beispielhaft fiir die Flugzeitdimension in
Abb. 4.5 dargestellt. Demgegeniber ist die Situation bei einem Festkorper verschieden.
Teilchen mit einer negativen z-Geschwindigkeitskomponente verschwinden im einfachsten
Fall im Festkérper. Das Ergebnis ist somit eine asymmetrische Verteilung. Festkorpereffekte
(wie z.B. verzogerte Emission [BETZ94] [SILVO02]) oder eine Aufladung der
Festkorperoberflache, siehe dazu Kap. 5.2) oder Molekilfragmentation wahrend des Fluges
(siehe z.B. [PONCO1]) konnen die Verteilung noch weiter verschmieren (schematisch
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Abb. 4.5: Die Stuation in der Dimension der Flugzeit ist bei einem Festkorper gegentber
einem Gastarget vollig verschieden: Tellchen mit ener negativen z
Geschwindigkeitskomponente ver schwinden im einfachsten Fall im Festkorper. Das Ergebnis
ist somit im allgemeinen eine asymmetrische Flugzeitverteilung.

dargestellt in Abb. 4.5 rechts unten). AuRerdem konnen in COLTRIMS Uber
Normierungsmessungen einer bekannten Struktur (i.a. Uber den diskreten Elektroneneinfang
von einem (He-)Target ins Projektilkontinuum) die in Kandlen gemessenen Flug- und
(Orts)Laufzeiten direkt in Impulse transformiert werden (siehe z.B. in [WEBE98][ SCHMO0Q]),
ohne eine exakte Kenntnis der Spektrometerparameter zu erfordern.

Die Verwendung von Spektrometerkonfiguration 3 und 4 (siehe Kap. 3.7) bedingt eine
Erweiterung von Gl. 4.1 durch die Flugzeit in einer sich anschlief3enden Driftzone. Dies ist
hier jedoch nicht im Detail behandelt. Ein nitzlicher allgemeiner Zusammenhang fir eine
beliebige Zahl von Beschleunigungsstrecken mit anschlief3ender Driftzone ist gegeben in
[WIEN95a] mit:

[n
T:\/E \/Ed' + d
2 JE. v a0, +|E, +eU,,  |2E, +eU)

0
0 (4.7)
B

di sind die Beschleunigungsabstande und U; die entsprechenden Potentide (mit Up=0)
zwischen dem Target und den Gittern. E, ist die gesuchte axiale Energie.
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4.2 Spektrometer eichung mit dem Strahlprofilmonitor

Ein sehr wichtiger Teil dieser Arbeit ist die Entwicklung eines Verfahrens zur Eichung des
Spektrometers. Dieses neue Verfahren stellt die Verbindung des Festkorper-Experiments mit
einem Gastarget-Experiment dar und ermdglicht zur Eichung notwendige, aber nicht direkt
zugangliche, Parameter direkt im Experiment zu bestimmen.

Zur Erzeugung eines nicht lokalisierten Gastargets wird das Grundvakuum (= 5.0% 10 'mbar)
in der Kammer gezielt durch den Einlal3 eines Edelgasgemischs (70%He/15%Ne/15%Ar) um
bis zu zwei Grofenordnungen verschlechtert. Durch die Wechselwirkung des Projektils mit
dem Restgas (lonisation) erzeugt es auf seinem Weg durch das Spektrometer vor der
eigentlichen Kollision mit dem Festkorper eine Spur aus lonen, die durch das anliegende
elektrische Feld ebenfals auf den Detektor gelenkt werden und dadurch den Weg des
Projektils im Spektrometer nachzeichnen (sog. , Strahlprofilmonitor® [UNVE92]). Dies ist
schematisch in Abb. 4.6 dargestellt. Die Spur endet direkt vor dem Target. In Abb. 4.7 ist in
der x(T)-Darstellung der Verlauf des Projektils im Spektrometer fir die einzelnen
Ladungs/M assen-V erhd tnisse deutlich zu erkennen.

Grundlage dieser Methode ist die gerechtfertigte Annahme, dald3 der Impulstransfer vom
Projektil zum (Gas-)Target vernachlassigbar und die Bewegung des ionisierten Gasatoms nur
durch seine thermische Geschwindigkeit bestimmt ist (meV, siehe Kap. 6.1.1 und 6.1.2). Die
Gasionen befinden sich im Verhdtnis zu den von dem Festkorper emittierten Sekundérionen
(eV, siehe z.B. Abb. 5.2) nahezu in Ruhe und bieten daher die Mdglichkeit der Bestimmung
des Kanas mit der Geschwindigkeit Null der einzelnen Gasmassen. Durch Kenntnis des
entsprechenden Ladungs/Masse-Verhdtnisses konnen dann schliefdich die Kandle mit den
Geschwindigkeiten Null (xo/yo/To(m)) direkt oder durch Extrapolation genau fur die Massen
der desorbierten Sekundérionen bestimmt werden.

Die Vernachldssigung der Bewegung der Gasatome ist durch die Verwendung von
monoatmomaren Gasen (Vermeidung von projektilinduzierten Coulombexplosionen, z.B.
[GROES8Ob]) gewahrleistet.

Weitere Anwendungen des Strahlprofilmonitors tber die Eichung hinaus sind in Kap. 6.1
detailliert beschrieben. Dort befindet sich auch der kompl ette zugehtrige Formelsatz, der hier
nur soweit notwendig skizziert ist (siehe dazu Abb. 4.2):

Die XZ-Ebene wird durch den Projektilstrahl (Einfallswinkel 6,) und die
Spektrometersymmetrieachse festgelegt. Die lonisation erfolgt an der Projektilkoordinate (X,
Yp = 0, z, = Xp cotg 6p) und zur Zeit t, = X, / (Vp Sin Bp) bevor das Projektil mit der
Geschwindigkeit v, das Target passiert. Die Nachweiszeit T ist definiert a's das Zeitintervall
zwischen dem Durchgang durch x =y = z = 0 und dem Nachweis des erzeugten Gasions.
Daher betragt die Flugzeit des lons T + t,. Unter Vernachlassigung der thermischen
Geschwindigkeit erreicht das Gasmolekil den Detektor (D) mit den Koordinaten Xp (= Xp)
und yp (= Y= 0).

Unter der Annahme von t; und t, als die Flugzeiten in der ersten und der zweiten
Beschleunigungsstrecke setzt sich die Nachweiszeit der lonen unter Bertcksichtigung der
Projektilgeschwindigkeit wie folgt zusammen:
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Detector

Abb. 4.6: Perspektivische Darstellung der lonisation des Restgases durch das Projektil im
Spektrometer vor der Kollision mit dem Festkorper.

T oottt :dl—xpcotg(ep)+ d, X, d +d, ¢
' ’ P (Vlz )/2 (Vlz + VZZ )/2 Vp Sin ep C rreen
(4.8)

Vi und vy, sind die axiden Geschwindigkeiten des ionisierten Gasmolekils beim
Gitterdurchgang und der Detektorankunft. Diese Geschwindigkeiten sind gegeben durch:

2 X 2
Vy, = \/Fq(ul - UZ)E_ tanep d Eund Vo, = sz +Equz (4-9)
p N1

Die letzten zwel Terme von Gl. 4.8 berlcksichtigen den physikalischen Nullpunkt im
Flugzeitspektrum, d.h. den tatsdchlichen Zeitpunkt der Projektilankunft am Festkorper, der
durch die Position des Photonpeaks tpnoton iM Flugzeitspektrum und die Flugzeit der Photonen
vom Festkorper zum Detektor mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ bestimmt ist. Gl. 4.8 entspricht
unter Vernachlassigung von vp (gegeniber den elektrostatischen Energien), der Substitution
von z,=x,cotg(8,) und der Berlicksichtigung des physikalischen Nullpunkts im

Flugzeitspektrum direkt Gl. 6.2 in Kap. 6. Somit konnen mit Kenntnis der Potentiale (U;, U>)
und der Projektilgeschwindigkeit vy, durch einen Fit der experimentellen Daten mit Gl. 4.8 die
Unbekannten d;, d» und/oder der Einfallswinkel 6, (siehe Kap. 4.2.3) bestimmt werden. Um
den Fit der einzelnen Gassorten in einer einfachen Weise zu ermdglichen, bedarf es der
Projektion der 3-dimensionalen Verteilung auf zwei Dimensionen. Dies geschieht durch die
Projektion einzelner Schnitte (Breite ca. 0.6mm) der X-Dimension mit anschlief3endem Fit
einer Gaussverteilung. Die Schwerpunkte der Verteilungen sind in Abb. 4.8 fir Helium, Neon
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Abb. 4.7: Gemessenes x(T)-Spektrum eines He- Ne- und Ar-Gasgemisches und eines Al-
Targets (2000 A) unter Ar®-BeschuB (25 keV/u, 8, = 37°). Ereignisse von der Projektil-Gas-
Kollision erzeugen die schragen Linien fir x > 0. Die , breiten“ Verteilungen um die T-Achse
(x = 0) werden durch vom Target emittierte Sekundarionen erzeugt. Eine Vergrof3erung der
He'-Gadlinieist eingefiigt.

und Argon nach der Konstruktion der reduzierten Flugzeit (siehe dazu auch Kap. 6.1.2)
dargestellt. Die einzelnen lonensorten resultieren in einer einzelnen Kurve und demonstrieren,
dal? alle lonen in dem gleichen elektrischen Feld gefuhrt werden. Somit ist es ausreichend, an
einer Masse diesen Fit auszuftihren. Die durch den Fit der experimentellen Daten ermittelten
Werte sind in Abb. 4.8 und in Tab. 3.1 aufgefuhrt. Durch Anwendung der ermittelten
Dimensionen (d;, dp) und der bekannten Potentide (U;, U,) konnen die resultierenden
Geschwindigkeiten der vom Festkorper emittierten Sekundérionen nach Gl. 4.1 berechnet
werden. Dazu ist in Abb. 4.9 die aus den gemessenen Flugzeiten und Orten unter Verwendung
der Spektrometerkonfiguration 1 und 2 (sehe dazu Kap 3.7.3) ermittelte Gesamt-
geschwindigkeit vy des von einem LiF-Target emittierten H*-Sekundarion aufgetragen. Beide
Vertellungen resultieren in identischen Kurven und bestétigen die Funktion des
Strahlprofilomitors.
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Abb. 4.8: Darstellung der gemessenen (aus Abb. 4.7) und der nach Gl. 4.8 durch den Fit der
experimentellen Daten ermittelten x(T,eq)-Werte (siehe dazu auch Gl. 6.15): Die x-Koordinate
ist aufgetragen in Abhéangigkeit von der reduzierten Flugzeit T,eq. Bemerkenswert ist hier, daf3
alle x(T)-Daten auf einer universellen Kurve liegen. Abweichungen des Fits fir grof3e x-Werte
sind auf eine Feldverzerrung im Randbereich des Detektors zur lickzuftihren (siehe dazu Kap.
6.1.2).
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Abb. 4.9: Darstellung der gemessenen Gesamtgeschwindigkeit vo des H*-Sekundérions
(normalisiert auf die gleiche Hohe) von einem LiF (200 A) + Al (2000 A) Target unter dem
Beschul? mit Ar®(25 keV/u, 6, = 37°) unter Verwendung der Spektrometerkonfiguration 1 (71
V/icm) und 2 (348 V/cm). Die in der Transformation der Orte und Flugzeiten nach
Geschwindigkeiten verwendeten Dimensionen (d;, d;) wurden mit Hilfe des
Strahlprofilmonitors ermittelt. Beide Verteilungen liegen auf einer universellen Kurve und
belegen die Funktion des Strahlprofilmonitors.
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4.2.1 Bestimmung der Flugzeit To(m)

Da die kinetische Energie der ionisierten Gasteilchen im wesentlichen nur durch ihre
thermische Energie bestimmt ist, befinden sie sich im Verhdltnis zu den von dem Festkorper
emittierten Sekundérionen nahezu in Ruhe (siehe dazu Kap. 6.1.1 und 6.1.2). Der Mittel punkt
jeder einzelnen Gasionenspur (z.B. in Abb. 4.7 von Helium) entspricht trotz der Asymmetrie
in der Flugzeit in sehr guter N&herung Teilchen mit der axialen Geschwindigkeit vo, = 0. Der
Schnittpunkt des Spurschwerpunkts mit der x-Achse (d.h. mit xo, Siehe dazu im néchsten
Kapitel) liefert den zu den einzelnen Gasionen gehdrigen Kana To mit vo, = 0. Da diese
Vertellung jedoch mit dem Massen- zu Ladungsverhdltnis (m/q)Y? skaliert, ist die
resultierende Kurve identisch fur alle Gasionen. Und da natlrlich auch der Nullpunkt der
Spur, d.h. der Ort der Wechselwirkung von Projektil und Target mit der Masse skaliert, gilt
dies auch fur die Flugzeit To(m) der von der Festkorperoberflache emittierten Sekundarionen.
Diesist noch einmal am Beispiel einer gemessenen He™-Gadlinie und H,™-Verteilung in Abb.
4.10 dargestellt. Die Bestimmung von Ty in Abb. 4.8 kann neben dem Fit der experimentellen
Daten mit Gl. 4.8 auch durch eine einfache lineare Regression erfolgen und ist mit einem
Fehler von etwa 0.5 ns behaftet.

In Abb. 4.11 ist dazu die Uber das Massen- zu Ladungsverhdtnis skalierte Flugzeitverteilung
von H" und Li* und das Uber das Restgas ermittelte To aufgetragen. Durch Kenntnis von Ty
kénnen zwischen Gitter und Detektor ausgeloste Elektronen as Untergrundsignale
identifiziert (siehe Abb. 4.11a) und durch eine permanente Potentialdifferenz (siehe Abb. 4.2)
zwischen Gitter und Detektor unterdriickt werden (vergleiche Abb. 4.11a mit 4.11b). Deutlich
ist zu erkennen, daB die H*-Verteilung nur kleinere Flugzeiten als Ty besitzt und somit
spontan emittiert wird. Dagegen zeigt die Verteilung von “Li* den Beitrag einer verzogerten
Emission (siehe dazu auch Kap. 4.1), der durch Kenntnis von T, prézise von der spontanen
Emission getrennt werden kann.

4.2.2 Bestimmung der Orte Xo/yo

Die beiden Koordinaten (xo/yo) entsprechen dem Ort auf dem Detektor, an dem die Teilchen
mit den radialen Geschwindigkeiten vox = voy = 0 auftreffen. Die Bestimmung von yg ist mit
Hilfe der Gasionen in der y(T)-Darstellung direkt zuganglich. Die Projektion der einzelnen
Gasionen auf die Y-Achse ergibt direkt das gesuchte yo, welches identisch mit dem y, der
vom Festkorper emittierten Sekundérionen ist (siehe z.B. Abb. 6.5). Diesist mdglich, solange
der Beitrag der Gasionen am Gesamtspektrum deutlich erhoht gegentber der
Sekundérionenemission vom Festkdrper und somit klar trennbar ist, wie z.B. bei dem H°-
Projektil in Kap. 6.1.1 und 6.1.2. Dain der Y-Dimension relativ zum Projektilstrahl zusétzlich
Symmetrie besteht, kann, analog zu einem COLTRIM S-Experiment, die Bestimmung von Yo
auch durch Schwerpunktsermittiung der gemessenen Y -Verteilungen jeder einzelnen Masse
durch den Fit einer Gauf3funktion und anschlief3ende Mittelwertsbildung bestimmt werden.

Die Bestimmung von Xg ist gegentiber der von y, aufwendiger und sehr kritisch, da xo zur
Ermittlung von Ty benttigt wird. Die X-Dimension ist durch den Projektil-Target-
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Abb. 4.10: Ausschnitt eines gemessenen x(T)-Spektrums (U; = 3 KV) des SoRsystems N° (143
keV/u, 6, = 36°) - C (500 A) (a) und — LiF (200 A)+ C (500 A) (b). Die durch eine
ausreichend lange Mef3zeit sichtbare He™*-Gaslinie endet direkt in der rechten Flanke der
H,"-Verteilung und visualisiert die Flugzeit To(m/g=2). Die sichtbare Krimmung der
Gadlinien liegt in einer mangelhaften Targetbefestigung und der damit resultierenden
Verzerrung des elektrischen Feldes begrindet (siehe dazu auch Kap. 6.1.2). Die Breite und
Kriimmng der H,"- (sowie auch der Hs'-) Verteilung vom LiF-Target ist bedingt durch eine
tempor are Aufladung der Festkorperoberflache (siehe dazu Kap. 5.2).
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Abb. 4.11: Ausschnitt der gemessenen Flugzeitvertellung von einem LiF-Target. (a)
Identifizierung von Untergrundelektronen und (b,c) Trennung von spontaner und ver zogerter
Emission bel Kenntnis von To(m) am Beispiel der H*- und Li*- Sekundéarionenemission, nach
der Flugzeitreduzerung.
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Einfallswinkel 6, # 0° relativ zur Oberflachennormalen gebrochen. Daher kann in dieser
Dimension prinzipiell keine Symmetrie in den Verteilungen erwartet werden. Jedoch ist diese
Art der Ermittlung die einzige Méglichkeit, Xo zu bestimmen. Das H*-Sekundérion ist durch
den Beitrag des nuklearen Energieverlusts dE/dx, (siehe dazu z.B. Abb. 5.3) und der daraus
resultierenden asymmetrischen Vertellung denkbar ungeeignet. Daher dienen nur die
K ohlenwasserstoffgruppen zur Schwerpunktsbildung, da deren Emissionsmechanismen durch
den elektronischen Energieverlust bestimmt werden (siehe z.B. [WIEN89] [FERR95]
[NEUGO1]) und somit eine geringere Anfangsgeschwindigkeit und Sensitivitét fur die
mogliche Asymmetrie besitzen. Experimente mit verschiedenen Absaugfeldern sind en
weiteres  Hilfsmittel. Mit  steigendem  Absaugfeld kann  die durch die
Anfangsgeschwindigkeitsverteilung bedingte kinetische Energie gegeniber der in dem
elektrischen Feld gewonnen Energie vernachlassigt werden. Der Schwerpunkt yp ist konstant
fur alle Absaugfelder, wahrend xo in einem Séttigungswert resultiert. Visuelle Abschétzungen
der Spurenden der einzelnen Gasionen, z.B. in Abb. 4.7, ergeben ein dazu identisches xo. Die
Unsicherheit in der Bestimmung von (Xo/yo) liegt in der GrofRenordnung der Ortsaufldsung
des Detektors (siehe dazu Kap. 4.3).

4.2.3 Bestimmung weiterer Parameter

Die Verwendung des Strahlprofilmonitors erlaubt die prézise Bestimmung der Parameter
(d1,d7) und des Quellpunkts (Xo,Yo, To(m)) des Spektrometers ,online* im Experiment. Die
Parameter (dy,d2,To(m)) sind innerhalb einer Spektrometerkonfiguration konstant fur alle
Experimente. Da jedoch der Quellpunkt des Spektrometers aufgrund mechanischer
Unzulénglichkeiten nicht genau auf der Drehachse des Kammerdeckels liegt, fuhrt dies bei
der Variation des Einfallswinkels 8, vom Projektil zur Oberflachennormalen des Festkorpers
zu eine Verschiebung der Wechselwirkungszone (Xo,Yo). Dies kann mit Hilfe des
Strahlprofilmonitors jedoch einfach erfal3 und in der Datenanayse beriicksichtigt werden.
Durch den Fit von GI. 4.8 an die experimentellen Daten kann zudem der Einfallswinkel 6,
(x 0.5°) direkt bestimmt werden. In Abb. 4.12 sind dazu die Schwerpunkte der gemessenen
He-Linien in der x(T)-Darstellung fur verschiedene Projektilwinkel 6, aufgetragen. Alle
Verteilungen enden erwartungsgemal3 im selben T,

Weiterhin kann Uber die Spur auf dem Detektor (siehe Abb. 4.6) auf die relative Lage der
Projektilstrahlachse zum Spektrometer geschlossen und somit bei der Variation von 6, zur
Ausrichtung des Spektrometers in der horizontalen Ebene verwendet werden. Zudem kann
das elektrische Feld im Spektrometer und im speziellen in der direkten Umgebung der
Projektil-Target-Wechselwirkung visualisiert und somit auf die notwendige Homogenitét hin
getestet werden (siehe dazu Kap. 6.1.2).

Das Rasternetz der ionisierten Gasatome ist eine von den Festkorpereigenschaften
unabhangige Methode und bietet die Mdglichkeit einer parallel zu der eigentlichen Messung
durchgefthrten Normierungsmessung. Grundvoraussetzung ist, dal3 das eingelassene Gas die
Beschaffenheit der Festkorperoberflache nicht verandert, was die verwendeten Edelgase
gewdhrleisteten, da deren abgeschlossene Elektronenschalen chemisch inaktiv sind. Die

80



Datenreduktion

Adhésionskréfte sind dementsprechend klein (van der Waals-Kréfte), die Edelgase nur
physisorbiert. Schon bei malligen Temperaturen desorbieren sie fast vollstandig und werden
durch andere Gase mit grofRerer Desorptionsenergie aus der Adphase verdrangt [WUTZ86].
Bel Fixierung der Projektil-Target-Achse mit Hilfe von Blenden kann naturlich auch eine
Normierungsmessung mit Protonen a's Projektil vor oder nach dem eigentlichen Experiment
durchgefuhrt werden, da durch die geringe Energiedeposition des H-Projektils im Festkorper
die Sekundarionenemission reduziert und die Spur des Projektils im ionisierten Restgas
deutlich(er) sichtbar ist. Dartiber hinaus bietet die hier nur fur die Eichung verwendete
Methode noch einige interessante Anwendungen. Dazu sei auf Kap. 6.1 hingewiesen.
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Abb. 4.12: Gemessenes x(T)-Spektrum des Heliumgases unter H%-BeschuR (150 keV) bei
unterschiedlichen in der Datenanalyse bestimmten Projektileinfallswinkeln 6,. Die flr grofe
6, sichtbare Krimmung der Kurven ist in Kap. 3.3.3 und Kap. 6.1.2 erklart.

4.3 Experimentelle Auflésung des Spektrometers

Die Flugzeit der einzelnen lonen in einem elektrischen Feld ist von dem Massen- zu
Ladungsverhdltnis und der axiden Energie bzw. Geschwindigkeit abhangig: Bei der
Flugzeitmassenspektrometrie  (Time-Of-Flight-Secondary-lon-Mass-Spectrometry,  TOF-
SIMS) wird versucht, den Einflu der Axialenergie moglichst gering zu halten: Die lonen
werden nach ihrer Entstehung innerhalb kirzester Zeit auf ein Vielfaches ihrer Energie
beschleunigt, sind anndhernd monoenergetisch und separieren sich in einer Driftregion nach
ihren durch ihre unterschiedlichen Massen bedingten Geschwindigkeiten. Liegt dagegen kein
Feld an, so ist die Axiaenergie der entscheidende Parameter: Teilchen mit der groften
Geschwindigkeit besitzen unabhangig von ihrer Masse die geringste Flugzeit. Aufgrund der
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radialen Energie der Tellchen und einer begrenzten Grofe des Detektors ist jedoch die
Raumwinkelakzeptanz gering. Um eine vertretbare Axialenergie- und Massenaufldsung zu
erreichen, ist somit eine Kombination erforderlich. Grundlage der Energie- bzw.
Geschwindigkeitsmessung ist die Wahl eines entsprechend kleinen Beschleunigungsfeldes, so
dal3, abhéngig von der 3-dimensionalen Teilchengeschwindigkeit, eine mef3bare Abweichung
von den Grolien mit vy = Voy = Vo, = 0 entsteht, d.h. eine Abweichung von dem Nachweisort
(Xo/yo) und der maximalen Flugzeit To.

Im Gegensatz zu herkdmmlichen Flugzeitspektrometern mit einer Extraktions- und einer
Driftregion (z.B. in [NEUGO1]) findet hier nur eine Extraktion Verwendung. In der
Extraktion werden zwel verschiedene Absaugfelder (600V/8.41cm = 71V/cm und
2.93kV/8.41cm = 348V/cm) verwendet. Die Verénderung des angelegten elektrischen Feldes
ermdglicht, den Schauer der Sekundérionen auf dem ganzen Detektor zu verteilen oder auf
einen Fleck zu konzentrieren. Die Anwendung des grofReren Absaugfeldes erlaubt den
Nachweis von lonen mit hohen radiadlen Energien bel gleichzeitiger Verschlechterung der
axialen Energieauflésung, bedingt durch die kirzeren Flugzeiten. Dagegen verbessert das
niedrigere Absaugfeld sowohl die axide as auch die radide Energieauflésung bei
gleichzeitiger Verschlechterung der Massenauflésung, besitzt jedoch gegentiber dem hohen
Feld eine kleinere Raumwinkelakzeptanz, da viele Teilchen aufgrund ihrer radialen Energie
am Detektor vorbei fliegen. Massen-, Energieauflosung und Raumwinkelakzeptanz kdnnen
somit nicht getrennt voneinander behandelt werden.

Durch die universelle Konstruktion des Spektrometer kann es sowohl als,, Geschwindigkeits-*
(Kap. 3.7.3 und 3.7.4) ds auch ds , Massenspektrometer” (Kap. 3.7.4) betrieben werden. In
den Abbildungen zur Auflésung des Spektrometers sind daher neben den beiden
Hauptkonfigurationen des Spektrometers 1 und 2 auch noch die Konfigurationen 3 (zur
Vermessung der negativen Sekundarionen) und 4 (als Massenspektrometer) aufgetragen, um
die Vorteile von 1 und 2 bzgl. der Energieauflbsung in diesem experimentellen Aufbau zu
belegen (neben dem Vortell des , offenen Spektrometers®, siehe dazu Kap. 3.7). Auflésung
und Akzeptanz des Spektrometers sind am Beispiel der Masse m = 1u exemplarisch
berechnet. Die Anderung mit der lonenmasse ist in den jeweiligen Unterkapiteln angegeben.

4.3.1 Massenauflosung und Spektrometer akzeptanz

Die Vermessung der Dynamik geht somit immer auf Kosten der M assenaufl6sung, da das Ziel
eine breite Flugzeitverteilung der einzelnen Sekundarionenmassen ist. In Abb. 4.13 ist dazu
ein Ausschnitt der aus den Flugzeiten gewonnen Massenverteilungen der vier verschiedenen
Spektrometerkonfigurationen aufgetragen. Wie zu erwarten, ist Konfiguration 4 den anderen
Methoden tberlegen. Einen deutlichen Hinweis auf die Massenaufldsung liefert die Trennung
der einzelnen Massen der jewelligen Kohlenwasserstoffgruppen. Konfiguration 2 liefert noch
eine moderate Massenseparation, wahrend bei der Konfiguration 1 und 3 gerade noch die
ersten drel bzw. zwei Massen getrennt sind.

Die Massenaufldsung ist neben den experimentellen Gegebenheiten aber auch abhangig von
der physikalischen Fragestellung, da z.B. die Untersuchung des nuklearen Energieverlustes
naturgemal? zu héheren Impulsibertragen fihrt (siehe Kap. 5.1) und in breiten Flugzeit- und

82



Datenreduktion

1N

4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34
|

105 T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T | T

T T TTTTIT O

H Li* Configuration 1
104

CIZXHy and Li _F "

103

102

Configuration 2
104

103

102

T |||||||W_—=‘:n|
||||||||_||||| F ol 1l |||||||T

Configuration 3
103

Counts [arbitrary units]

102

101

104 Configuration 4

103

| IIIIIL|_| | IIIIIII| Lol

T IIIII|T| T IIIIIII| T TTTI

102

I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I|I
4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30 32 34

10t —

o
N -

Mass [u]

Abb. 4.13: Darstellung der gemessenen Flugzeitverteilung des SoRsystems Ar%(25 keV/u, 6=
37°) - LiF fur die vier unterschiedlichen Spektrometerkonfigurationen (siehe dazu Kap. 3.7)
mit jeweils resultierender unter schiedlicher Massenauflésung.
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Abb. 4.14: a) Darstellung der gemessenen °Li*/’Li*-Flugzeit- und b,c) der zugehdrigen y(T)-
Verteilung von einem LiF-Target unter dem Beschu mit N°(14 keV/u und 160 keV/u, 6 =
45°),

Ortsverteilungen resultiert. In Abb. 4.14 ist zum Vergleich die Flugzeit- und die zugehtrige
y(T)-Verteilung der beiden Isotope °Li* und ‘Li* aufgetragen: Wahrend bei der hohen
Projektilgeschwindigkeit verbunden mit einem geringeren nuklearen Energieverlust (siehe
dazu Abb. 2.2) die beiden Isotope noch deutlich getrennt sind, ist °Li* aufgrund der nuklearen
Zerstaubung bei der niedrigen Projektilgeschwindigkeit vollstandig vom ‘Li* Uberlagert.
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Unter besonderen Bedingungen kann jedoch die Ortsinformation zur Verbesserung der
Massenauflosung bzw. zur Identifikation einzelner Massen verwendet werden (siehe dazu
Kap. 6.2.1).

Die experimentell ermittelten und in Tab. 4.1 aufgetragenen Massenauflsungen sind somit
keine festen Grof3en, sondern variieren entsprechend der physikalischen Fragestellung. Die
kleinen Werte entsprechen im allgemeinen den in dieser Arbeit verwendeten niedrigen (ca
14-25 keV/u) und die grof®en den hohen (ca. 160 keV/u) Projektilgeschwindigkeiten.
Konfiguration 3 und 4 kommen nur einmal zum Einsatz, daher sind dort feste Grofen
angegeben. Die Massenauflésung kann zudem fir den Massenmodus nach [COTT89]
berechnet werden;

m t

LU (4.10)
Am 24t

wobei t die Flugzeit und At die Zeitauflosung des Sekundérions ist, m/Am gibt dann die
Kenngrofe der Massentrennung wieder.

Konfiguration m/Am
1 (1 Extraktion: 600V) ~3-7
2 (1 Extraktion 3kV) ~15-29
3 (2 Extraktionen/ 1 Drift) |~ 2
4 (1 Extraktion / 1 Drift) ~ 60
Tab. 4.1. Experimentell ermittelte Massenaufl 6sung der einzelnen

Soektrometer konfigur ationen.

In Abb. 4.15 ist der ,Sichtbereich* des Spektrometers, d.h. die Raumwinkelakzeptanz,
aufgetragen. Abhéngig von dem angelegten elektrischen Feld und der Axialenergie der
Sekundérionen (hier der Masse m=1u) kénnen unterschiedlich hohe Radialenergien in dem
Spektrometer auf dem Detektor abgebildet werden. Auch in diesem Bereich ist Konfiguration
4 den anderen Uberlegen, alein das anliegende elektrische Feld bewirkt den Nachweis von
H*-lonen mit einer Radialenergie von etwa 170 eV. Die Akzeptanz skaliert fir verschiedene
Massen m mit 1/m.

4.3.2 Energie- und Winkelauflésung

In den Abb.en 4.16 und 4.17 ist die Unschéarfe AE/E bzgl. der Axial- und der Radialenergie,
berechnet nach den Ableitungen der jeweiligen funktionalen Zusammenhangen (Gl. 4.1 bzw.
4.7), fur das lon mit m = 1u dargestellt. Strukturen im Spektrum, die kleiner als AE/E sind,
konnen nicht aufgel st werden. Sowohl bel der axialen als auch der radialen Energieaufl 6sung
kommen die fur die Massenaufldsung nachteilig wirkenden breiten Flugzeitverteilungen zur
Geltung. Konfiguration 1 und 3 zeigen ihre Uberlegenheit gegentiber der Konfiguration 4.

Systematische Fehler aus den Unsicherheiten der Potentiale (U;,Uz) und den damit
resultierenden Fehlern in den Absténden (d;,dy) (siehe Kap. 4.2 und Tab. 3.1) liegen in der
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Grolenordnung von etwa 2-3 % und sind in Abb. 4.16 und 4.17 nicht berticksichtigt. Der
statistische Fehler in der Axialenergie setzt sich im wesentlichen aus der Qualitdt des
Startsignals (hier gegeben durch die Halbwertsbreite des Photonpeaks von maximal 1.5ns,
siehe Kap. 3.6), der Zeitauflosung des TDCs (0.5ns) und der Unschérfe in der Bestimmung
von To(m) mit Hilfe des Strahlprofilmonitors (ca. 0.5ns) zusammen und resultiert in einer
Gesamtunschérfe von etwa 1.7ns, skaliert tiber die Masse m mit 1/v/m . Die Unschéarfe in der
Radialenergie setzt sich zusammen aus der Ortsaufldsung des Detektors (~ 0.4mm, bedingt
durch die TDC-Zeitlauflésung), der Ausdehnung des Projektilstrahls (~ 0.25mm) und dem
Fehler in der Kalibrierung mit der Gittermaske (~ 0.1mm) zu einer mittleren Gesamtunschérfe
von etwa 0.5mm. Eventuelle Nichtlinearitéten im Randbereich des Detektors sind nicht
berticksichtigt, werden aber sichtbar durch den Strahlprofilmonitor (siehe dazu Kap. 6.1.2).
Die verdnderte Ausdehnung des Projektilstrahls auf dem Target durch die Variation des
Winkels 6, ist hier nicht berticksichtigt (siehe dazu Kap. 3.2.3). Die Bestimmung der radialen
Auflésung erfolgt unter Vernachlassigung der Flugzeit und ist unabhangig von der Masse m.
Um den Fehler in der Winkelmessung abzuschétzen, wird eine gewahlte Gesamtenergie auf
unterschiedliche Beitrdge der Axia- und Radialenergie mit den entsprechenden Unschéarfen
verteilt (Abb. 4.18).

Aus der zusammenfassenden Betrachtung bzgl. Massen- und Energieauflosung 183t sich
folgern, dal3 die komplementére Verwendung der Konfigurationen 1 und 2 die beste Option in
diesem Experiment darstellt, da das Interesse den Verteilungen im unteren Massenbereich (m
< 30u) gilt. Konfiguration 2 stellt den Kompromil3 einer vertretbaren Spektrometerakzeptanz,
Massen- und Energieauflosung dar. Konfiguration 1 wird zur hochaufldsenden Untersuchung
der H- und H,"-Emission verwendet. Sie stellt eine VergroRerung dieser beiden Verteilungen
dar. Ein weiterer entscheidender Vorteil ist die vollstandig offene Gestaltung des
Spektrometers, die dem Projektilstrahl unter den zugénglichen Winkeln 100% Transmission
ermoglicht (siehe Kap. 3.7), wéahrend bel der Verwendung von Konfiguration 3 und 4 eine
Vergrof3erung des Eintrittswinkels immer mit einer verringerten Transmission des Projektils
und einer moglichen Streuung und somit Ortsunscharfe (schlechtere radiae
Energieaufl6sung) verbunden ist.

Erganzend sei noch bemerkt, dal? bel ausreichender Lénge des Spektrometers Konfiguration 3
das am besten geeignete Verfahren zur Vermessung der Dynamik bei Verwendung von 2
Extraktionsfeldern in Verbindung mit einer Driftstrecke ist (z.B in [MOSH91]). Das erste
Beschleunigungsfeld ist dabel so niedrig gewahlt, dal’ die Teilchen aufgrund ihrer axialen und
radialen Energiekomponenten zeitlich und réaumlich auseinander laufen. Durch das sich
anschlief3ende zweite starke elektrische Feld und die Drift werden die Teilchen auf den
Detektor gelenkt und gleichzeitig die Massenaufldsung verbessert. Da das Spektrometer hier
nicht ausreichend lang ist, findet diese Konfiguration nur ihre Anwendung be der
Vermessung der negativen Sekundérionen (siehe Kap. 3.7). Es wird nur ein Bruchteil der
gesamten Detektorfléche verwendet und es geht auf Kosten der Massenaufldsung. Bel einem
hoheren 1. Feld wird wieder eine vertretbare Massenaufldsung erreicht, jedoch ist die
Abbildung auf dem Detektor noch kleiner.

Es sei noch einmal darauf hingewiesen, dal3 das Ziel dieser Arbeit nicht die Konstruktion
eines hochauflésenden Massenspektrometers sondern die Untersuchung der energie- und
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winkeldifferentiellen Sekundarionenemission ist. Beziiglich hochaufl6sender Flugzeitmassen-
spektrometer sei z.B. auf die Prinzipien des elektrostatischen Spiegels, der gepulsten
verzogerten Beschleunigungsspannung etc. hingewiesen. Eine Ubersicht befindet sich z.B. in
[COTT89] [DUST99] [HAKA99].
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Abb. 4.15. Das Blickfeld bzw. die Akzeptanz des Spektrometers. Abhangig von dem
angelegten elektrischen Feld und der Axialenergie der Sekundarionen kénnen unterschiedlich
hohe Radialenergien in dem Spektrometer auf dem Detektor abgebildet werden (hier
berechnet fur m=1u).
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Abb. 4.16: Darstellung der mit der Masse m=1u berechneten axialen Energieauflésung des
Soektrometers.
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Abb. 4.17: Darstellung der mit der Masse m=1u berechneten radialen Energieaufldsung des
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Abb. 4.18: Darstellung der mit der Masse m=1u berechneten Winkelauflésung des
Spektrometers flr verschiedene Gesamtenergien und deren Unscharfen, aufgeteilt auf
unter schiedliche axiale und radiale Beitrége.
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5. Ergebnisse und Diskussion

Einleitung

In dieser Arbeit wird die Dynamik und Evolution von Sekundarionen, die aus der
Wechselwirkung von schnellen atomaren Projektilen mit Festkorpern und deren Oberfléchen
resultieren, untersucht. Von zentralem Interesse ist das Verstéandnis der zugrundeliegenden
dynamischen Wechselwirkungsmechanismen. Der Zugang zur Dynamik erfolgt hier Uber die
Vermessung der 3-dimensionalen  Anfangss bzw.  Emissionsgeschwindigkeiten

Vo (VoyVoy, Vo,) der einzelnen Sekundérionen. Bei bekannter Masse ist diese Information

aquivalent der kompletten Energie- und Winkelverteilung.

Die Erfassung dieser GrofRen erfolgt mit dem fir Festkorpertargets modifizierten
(COL)TRIMS-Spektrometer (siehe Kap. 3.4 und 3.7). Dessen Eichung leistet der speziell
dafir entwickelte Strahlprofilmonitor (siehe Kap. 4.2). Die daraus resultierende prézise
Transformation der gemessenen Daten in eine 3-dimensionale Anfangsgeschwindigkeits-
verteilung ist in Kap. 4.1 detailliert beschrieben.

Da der Ladungszustand des Projektils in den experimentell zugénglichen Bereichen keinen
mefdbaren Einflul auf die Verteilungen hat, werden ausschliefdlich neutrale Projektile
verwendet (siehe dazu Kap. 3.24). Die systematische Variation von Projektil-
(Teilchensorten: HEY/NYAr°, Energien E, = 0.2-2.2 MeV, Projektil-Target-Einfallswinkel 8, =
37°-78° relativ zur Oberflachennormalen) und Targetel genschaften (Au/C/LiF/Al) erlaubt ein
gezieltes Studium der dynamischen Wechselwirkung zwischen atomaren Projektilen und
Festkorperoberflachen. Um  definierte Bedingungen bzgl. Projektilgeschwindigkeit und
-richtung zu gewéhrleisten (siehe dazu Kap. 6.1.3) und aus Grunden der Targetherstellung
(siehe dazu Kap. 3.3.3), erfolgt das Studium der Emissionsdynamik fast ausschliefdich an den
von der Projektileintrittsseite (Reflexion) emittierten positiv geladenen Sekundérionen.
Ausnahmen bilden der Vergleich von positiv und negativ geladenen lonen in Kap. 5.2.2 und
der Vergleich der Projektileintritts- und -austrittsseite (Transmission) in Kap. 5.2.3.

Unter HV-Bedingungen sind die Festkorperoberflachen bei diesen Experimenten mit einer
quasistabilen Kontaminationsschicht bedeckt, die sich im wesentlichen aus den Adsorbaten
Wasserstoff (Hz), Wasser (H20) und Kohlenwasserstoffen (CHy) zusammensetzt und der Luft
und/oder dem Restgas entstammt (siehe dazu Kap. 3.3.4). In Abb. 5.1 sind dazu exemplarisch
ein typisches Flugzeitspektrum (TOF) und die zwel Projektionen der Ortsverteilung mit der
Flugzeitverteilung dargestellt. Die Farbcodierung gibt die Intensitét an. Die X-Achse liegt
dabel in der Ebene, die von der Projektiltrajektorie mit der Oberflachennormalen aufgespannt
wird; die Y-Achse verlauft senkrecht dazu (siehe dazu Abb. 3.11 und 4.3). Zu erkennen sind
in beiden Spektren die einzelnen Massenverteilungen. Die Y/TOF-Verteilung ist
symmetrisch, die X/TOF-Vertellung aber asymmetrisch, da durch einen Projektil-Target-
Einfallswinkel 6, # 0° (relativ zur Oberflachennormalen) die Symmetrie gebrochen ist.
Zusatzlich ist in der X/TOF-Verteilung der Verlauf des Projektils im Spektrometer fir die
einzelnen Ladungs/Massen-V erhdtnisse deutlich zu sehen (siehe dazu Kap. 4.2).
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~ Abb. 51: (a) Darstellung einer gemessenen (typischen) Flugzeitverteilung mit den
einzelnen Massen des StoRsystems Ar® (25 keV/u, 6, = 52°) - LiF (200 A) + Al (2000 A)
unter kontinuierlichem He/Ne/Ar Gaseinlal3. Die zugehdrige XY-Ortsverteilung ist rechts
oben eingefligt. (b) Zugehorige X-Projektion (Die schmalen Linien werden von den zur
Eichung benttigten Gasionen generiert) und (c) Y-Projektion der gemessenen Ortsverteilung
in Verbindung mit der Flugzeitverteilung.

Deutlich zu erkennen ist der besonders groRe Beitrag des H'-Sekundarions an der
Gesamtverteilung aller Sekundarionen. Zum Studium der Emissionsdynamik eignen sich
besonders die lonen im unterem Massenbereich, da diese im allgemeinen von moglichen
Nachbarlinien deutlich getrennt sind. Zentraler Ansatzpunkt der Untersuchungen ist daher im
wesentlichen das leichte H*-Sekundérion, welches unabhingig von dem Targetmaterial
immer mit einem grof3en Antell im gesamten Massenspektrum présent ist. Sogar gesduberte
Metalloberflachen (siehe dazu Kap. 3.3.4) sind innerhalb sehr kurzer Zeit wieder mit der
Kontaminationsschicht bedeckt, solange der Druck groRer als 10° mbar ist [CAST98]
[MOSTO00a]. Wegen seiner geringen Masse ist das H® zusdtzlich sehr sensitiv fir
projektilinduzierte Aufladungen der Oberflache. Durch seine einfache Struktur ist zudem eine
Anwendung von , einfachen” Modellen zur Beschreibung des H-Entstehungsmechanismus
und des H*-Emissionsverhaltens moglich, wie z.B. als das Ergebnis einer Coulomb-Explosion
in einer positiv geladenen Oberflachenregion aus dem Bereich des Projektildurchgangs
[BITE92] [FENY94] oder durch den dissozativen Zerfall eines durch den Schauer der
Sekundérelektronen angeregtes Oberfldchenmolekils [SILV88] [CAST97] [CAST98].
Ergebnisse zu relativen Ausbeuten belegen, da ca. 60% aller H'-Sekundarionen den die
Oberflache bedeckenden Kohlenwasserstoffen entstammen [NEUGO1]. Jedoch existiert
bisher kein einheitliches Modell zur vollstandigen Beschreibung der H*-Emissionsdynamik.
Daher sind weiterfuhrende intensivere Studien sinnvoll. Es werden mit Ausnahme von Kap.
5.1.3 und 5.2.2 nur Daten der positiv geladenen H*-Sekundérionen vorgestellt.

Da die Untersuchungen fast ausschliellich am H*-Sekundarion erfolgen, werden
aussschliefdlich geschwindigkeits- und winkeldifferentielle Spektren prasentiert. In Abb. 5.2
ist dazu exemplarisch ein Spektrum der Emissions- bzw. Gesamtanfangsgeschwindigkeit vo
des H*-Sekundarions fiir die beiden Targets Aluminium (Al) und Lithiumfluorid (LiF) unter
dem BeschuR mit Ar’(25 keV/u, 8, = 52°) dargestellt. Die gemessenen H*-
Geschwindigkeitsverteilungen sind in dem unteren Geschwindigkeitsbereich (vo < 60 km/s)
deutlich unterschiedlich und besitzen jeweils ein Maximum bei vo=26 km/sfir das Al-Target
bzw. bei vo = 335 km/s fur das LiF-Target mit identischen Audaufern fur
Anfangsgeschwindigkeiten vo = 60 km/s bis 170km/s. Dies ist schon hier ein Hinweis auf den
Einfluld der elektrischen Oberflachenleitféhigkeit der einzelnen Targets auf die niedrigen
Emissionsgeschwindigkeitsverteilungen. Auf der anderen Seite kann daher schon vorweg
genommen werden, dal3 die Anfangsgeschwindigkeiten vp > 60 km/s im wesentlichen
unabhéngig davon sind.

Aufgrund dieser Erkenntnisse erfolgt eine getrennte Diskussion der gemessenen Daten fir
Anfangsgeschwindigkeiten vo > 60 km/s in Kap. 51, mit ener Variation der
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Projektilgeschwindigkeit, -masse und des Einfallswinkels 6, zwischen Projektiltrajektorie und
Targetnormale und fur Anfangsgeschwindigkeiten vo < 60 km/s in Kap. 5.2, mit einer
Variation der elektrischen Oberflachenleitfahigkeit einzelner Targets, des Einfallswinkels 6,
und dem qualitativen Vergleich von positiv und negativ geladenen H-Sekundérionen. Die
Erfassung der  hohen  Geschwindigkeiten  macht die  Verwendung — der
Spektrometerkonfiguration 2 erforderlich, wahrend bei der Erfassung der niedrigen H*-
Geschwindigkeiten aufgrund der besseren Auflésung Konfiguration 1 die bessere Alternative
darstellt (siehe dazu Kap. 3.7.3, 3.7.4 und 4.3).

Die Datenaufnahme erfolgte insgesamt im Doppel-Hit-Modus (siehe dazu Kap. 3.8). Mit
Ausnahme von Kap. 5.3, wo nach Korrelationen im Sekundarionenemissionsprozefd gesucht
wird, erfolgt hier ausschlief3dlich eine Analyse und Présentation der Daten des 1. Hits.
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Abb. 5.2: Typische Gesamtgeschwindigkeitsverteilung vo des H*-Sekundarions (normiert auf
die gleiche Hohe) von einem Al- und einem LiF-Target unter dem BeschuR® mit Ar® (25
keViu, §=52°).

5.1 Emissionsgeschwindigkeiten vy > 60 km/s
In Abb. 5.3a ist die Vertellung der Gesamtgeschwindigkeit v, des Stol3systems
Ar®(14 keV/u, 8,=45°) - LiF (200 A) + C (500 A) aufgetragen. Um einen detaillierten Blick

auf die die Gesamtgeschwindigkeit vo erzeugenden Komponenten zu erhalten und den
Symmetrieverhdltnissen Rechnung zu tragen, sind dazu in den Abb.en 5.3b und 5.3c die
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zugehdrigen Vo ~Voy- und die Vo,Vo-Geschwindigkeitsverteilungen des H'-Sekundérions
aufgetragen. Wie zu erwarten, zeigt die vo-Voy-Verteilung eine symmetrische Form um v, =
0. Dagegen zeigt die voVox-Verteilung in der von Projektilstrahl und Oberflachennormale
aufgespannten Ebene bel hohen Emissionsgeschwindigkeiten (vo > 60 km/s) eine stark
ausgepréagte ,, lanzenformige” Asymmetrie. lonen werden mit hohen Geschwindigkeiten (bis
zu 140 km/s) unter einem Winkel von ca. 90° zum Projektil emittiert.

In dieser Darstellung findet eine vollstandige Trennung der beiden radialen Komponenten vy
und vy statt. Es 1&3t sich im Ansatz die Emissionsrichtung erahnen, aber es ist nicht moglich,
aus den Vertellungen direkt auf die Emissionswinkel © (Polar) und @ (Azimut) zu schlief3en.
Um Zugang zur vollstdndigen Winkelverteilung zu erlangen, wird die Verteilung der
Gesamtgeschwindigkeit vo einer in Kap. 4.1 beschriebenen orthographischen Projektion
unterzogen. Aus der Darstellung in Abb. 5.4 (oben) kénnen der polare Emissionswinkel ©
Uber dem Abstand zum Ursprung und sein Azimut ® Uber den Winkel zur x-Achse direkt
abgelesen werden. Positive Werte fiir (©'cos(d)) stehen fiir eine Emission der H*-lonen in die
Richtung, aus der das Projektil kommt, negative Werte fir eine vom Projektil abgewendeten
Seite. Da in dieser Darstellung jedoch Uber alle Geschwindigkeiten integriert ist, wird die
Verteilung der Gesamtgeschwindigkeit vp in einzelne Geschwindigkeitsintervalle unterteilt
und deren orthographische Projektion zusétzlich in Abb. 5.4 dargestellt. Deutlich zu erkennen
ist die halbmondférmige Struktur bei dem Polarwinkel © = 45° fir das Intervall vp = 60 — 140
km/s, die in der vox.o-Darstellung das Aussehen der ,,lanzenformigen Asymmetrie annimmit.
Bei dem EinschulRwinkel 6, = 45° resultiert das in eine zur Projektilstrahlachse relative
Emission nach 90°.

5.1.1 Variation der Projektilgeschwindigkeit

Die Variation der Projektilgeschwindigkeit erfolgt innerhalb der nutzbaren Spannungen der
Beschleunigeranlage zwischen 200 kV und 2.2 MV mit 14 und 50 keV/u fiir das Ar°- und mit
14, 50, 85 und 160 keV/u fir das N°-Projektil. In Abb. 55 ist dazu die H'-
Anfangsgeschwindigkeit vo der gemessenen N°-Projektilsysteme dargestellt. Um den Verlauf
der einzelnen Vertellungen vergleichen zu kénnen, sind die Intensitéten der Maxima auf das
StoRsystem mit der geringsten Intensitét (hier N° bei 160 keV/u) normiert. Es zeigt sich, da
die Form bzw. der Verlauf von den kleinen Geschwindigkeiten bis hin zum Maximum und
etwas dartber hinaus (vo = 0- 40km/s) gleich ist. Dagegen zeigt sich fir Geschwindigkeiten
groRRer as etwa 60 km/s, da’ die Zunahme der hoheren Geschwindigkeiten deutlich mit
sinkender Projektilgeschwindigkeit korreliert ist. Die gleiche Tendenz ist bei dem hier nicht
gezeigten Ar®-Projektil erkennbar (siehe dazu Abb. 5.8).

Die zu den hohen Geschwindigkeiten zugehorige scharf begrenzte , lanzenférmige”* Struktur
(siehe dazu Abb. 5.3b) ist ein Hinweis auf einen direkten bindren Einzelstol3 zwischen dem
Projektil und einem Wasserstoffatom bzw. -ion. Die Variation der Projektilgeschwindigkeit
korreliert mit der deponierten Energie des Projektils im Festkérper. Daher kann die Dynamik
der Sekundarionen deutlich den Beitrag des nuklearen und des elektronischen Anteils an der
totalen Energiedeposition aufzeigen und trennen. In Abb. 22 ist dazu das
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Abb. 5.3: (a) Darstellung der gemessenen Gesamtgeschwindigkeit vp und der zugehérigen (b)
Voy-Vor- Und (C) Vox-Vo-Geschwindigkeitsverteilung des H'-Sekundérions von einem LiF (200
A) + C (500 A) Target unter dem BeschuR mit Ar’(14 keV/u, 6, = 45°).

Abb. 5.4 - Orthographische Projektion (siehe dazu Kap. 4.1) der zu Abb. 5.3 zugehérigen
Gesamtgeschwindigkeit vo des H' -Sekundarions integral tiber alle Geschwindigkeiten (0-140
knvs) und differenziert nach einzelnen Geschwindigkeitsintervallen (Einteilung siehe in den
einzelnen Abb.en rechts oben).
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Bremsvermogen von Stickstoff in Lithiumfluorid dargestellt. Eine Verringerung der
Projektilgeschwindigkeit in dem gemessenen Geschwindigkeitsbereich ist verbunden mit
einer Abnahme des elektronischen und einer Zunahme des nuklearen Anteils an der totalen
Energiedeposition.

Um diese Beobachtung zu quantifizieren, wird fur alle Projektilgeschwindigkeiten das
Integral der ,halbmondformigen” Struktur (aquivalent der ,lanzenformigen® Asymmetrie in
der vox-o-Darstellung) im Geschwindigkeitsbereich vo = 60 bis 140 km/s (siehe dazu Abb.
5.4) in Relation zur H*-Gesamtintensitat berechnet und zum Vergleich mit dem nach TRIM
[SRIMOO] berechneten relativen nuklearen Bremsvermogen dE/dx,, an dem gesamtem dE/dx
abgebildet (siehe Abb. 5.5). Die Tendenz ist in beiden Fallen identisch: eine Zunahme des
relativen nuklearen Anteils mit sinkender Projektilgeschwindigkeit.

Der Unterschied zwischen beiden Kurven wirft die Frage auf, ob der nukleare Anteil
vollsténdig durch die doch etwas grobe Eintellung mit vo > 60 km/s erfaldt wird. Diese
.Scharfe’  Eintellung stellt jedoch die vollstdndige Separation des nuklearen
(Hochgeschwindigkeit-) Antells sicher, da Extrapolationen zu Geschwindigkeiten vo < 60
km/s zu einer deutlichen Uberschitzung des nuklearen Anteils fihren. Da die
halbmondformige Struktur jedoch auch noch ansatzweise in dem Bereich vp = 55 -60 km/s
sichtbar ist, wird dies in der Auswertung bericksichtigt und lieftert den in Abb. 5.6
angegebenen Fehler. Zudem beschrankt die Optik des Spektrometers den relativen nuklearen
Anteil an der gesamten Verteilung, da abhangig von der axialen Geschwindigkeit der lonen in
dem elektrischen Feld nur solche mit einer maximalen radialen Geschwindigkeit auf den
Detektor gelenkt und somit nachgewiesen werden kdnnen (siehe dazu Abb. 4.15 und Kap.
5.1.3). Es sai erganzend erwdahnt, dal3 die gesamte Energiedeposition nicht zwangslaufig nur
in die dynamische Emission des H'-Wasserstoffions sondern auch in andere Kande
(Erwarmung, Emission von Sekundérelektronen oder Neutralteilchen,
Sekundarteilchenausbeuten, ...) fuhren kann, die hier unbeachtet bleiben (siehe dazu
[WUEN99] [NEUGO1]).

5.1.2 Variation der Projektilmasse

Die Variation der Projektilmasse erfolgt bel konstanter Projektilgeschwindigkeit. Da eine
Zunahme der Projektilmasse bel konstanter Projektilgeschwindigkeit mit einer Zunahme des
Bremsvermogens im Festkorper, aber gleichzeitiger Konstanz des Spurvolumens (siehe dazu
Tab. 2.3, Gl. 2.6 und 2.7) verbunden ist, fuhrt das zu einer erhbhten deponierten Energie pro
Volumen dE/dV (siehe dazu auch [NEUGO1]). Dazu wird innerhalb der zugénglichen
Spannungen des Beschleunigers bei 50 keV/u das Projektil von He®, tiber N° zu Ar° und bei
14 keV/u von N° zu Ar° variiert. In Abb. 5.7 ist dazu die H*-Anfangsgeschwindigkeit vo der
gemessenen Projektilsysteme bel 50 keV/u dargestellt. Um den Verlauf der einzelnen
Verteilungen vergleichen zu konnen, sind hier ebenfallswie in Kap. 5.1.1 die Intensitéten der
Maxima auf das StoRsystem mit der geringsten Intensitét (hier He®) normiert. Es zeigt sich,
dai3 die Form bzw. der Verlauf von den kleinen Geschwindigkeiten bis hin zum Maximum
und etwas darber hinaus (vo = 0- 40km/s) ebenfalls identisch ist und fur Geschwindigkeiten
grofRer a's 60 km/s die Zunahme der Masse deutlich mit einer Zunahme des Anteils bel hohen
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Abb. 5.5: Darstellung der gemessenen Gesamtgeschwindigkeiten vo des H*-Sekundérions
(normiert auf die gleiche Hohe) von einem LiF (200 A) + C (500 A) Target unter BeschuRR mit
N°(14-160 keV/u, 8, = 45°) verschiedener Geschwindigkeiten.
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Abb. 5.6: Gegenuberstellung des zu Abb. 5.5 jeweils gehtrigen gemessenen nuklearen Anteils
(Vo = 60-140 knvs) an der gesamten H*-Verteilung (Vo = 0-140 kmv/s) mit dem berechneten
nuklearen Anteil an dem gesamten Bremsvermogen nach TRIM [SRIMOQ] in Abhangigkeit
von der spezifischen Projektilenergie. Die eingezeichneten Linien fihren das Auge.
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Geschwindigkeiten korreliert ist. Die gleiche Tendenz ist bel den hier nicht gezeigten 14
keV/u Projektilen erkennbar. Die Erscheinungsform der im oberen Geschwindigkeitsbereich
befindliche Asymmetrie ist bel konstanter Projektilgeschwindigkeit (50keV/u) unabhangig
von der Projektilsorte (He/N/Ar). Nur in den relativen Ausbeuten, d.h. dem Verhdltnis des
nuklearen zum elektronischen Beitrag, zeigt sich die Variation entsprechend den Beitrégen an
der gesamten Energiedeposition.

Um diese Beobachtung zu quantifizieren, wird das Integral der ,lanzenférmigen® Struktur
durch Integration des Geschwindigkeitsbereichs vp = 60-140 km/s in Abb. 5.7 in Relation zur
Gesamtintensitét bestimmt (analog zur Bestimmung in Kap. 5.1.1) und zum Vergleich mit
dem nach TRIM [SRIMOO] berechneten relativen nuklearen Bremsvermégen dE/dx, an dem
gesamten dE/dx abgebildet (siehe Abb. 5.8). In beiden Féllen ist eine Zunahme des relativen
nuklearen Anteils mit steigender Projektilmasse zu erkennen.

Sowohl in der Variation der Projektilgeschwindigkeit as auch der —masse kann in der
Dynamik der Sekundérionen deutlich der Beitrag des nuklearen und des elektronischen
Anteils an der totalen Energiedeposition aufgezeigt und getrennt werden. Der identische
Verlauf der vo-Verteilung fir Werte kleiner 60 km/s unabhangig von der
Projektilgeschwindigkeit und -sorte ist dabei ein Hinwels, dal3 diese Verteilung durch den
elektronischen Antell dE/dx. am gesamten Bremsvermoégen erzeugt wird (siehe dazu Kap.
5.2).
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Abb. 5.7: Darstellung der gemessenen Gesamtgeschwindigkeiten vp des H*-Sekundéarions
(normiert auf die gleiche Hohe) von einem LiF (200 A) + C (500 A) Target unter Beschuf? mit
isotachischen (50 keV/u, 6, = 45°) Projektilen He”/N%/Ar®,
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Abb. 5.8: Darstellung des zu Abb. 5.7 jewells gehdrigen gemessenen nuklearen Anteils (Vo =
60-140 km/s) an der gesamten H'-Verteilung (vo = 0-140 knvs) in Abhéngigkeit vom
nuklearen Anteil an dem gesamten Bremsverméogen, berechnet nach TRIM [SRIMOQ]. Die
eingezeichneten Linien dienen der Fihrung des Auges.

5.1.3 Variation des Projektil-Tar get-Einfallswinkels

Die in Kap. 5.1.1 und 5.1.2 gezeigten Daten entstammen Stof3systemen, die unter einem
Einfallswinkel der Projektiltrajektorie zum Target von 6, = 45° (relativ zur
Oberflachennormalen) vermessen sind. In diesem Kapitel erfolgt die Variation von 6, (in 4
Schritten von 37° bis 78°) an Hand des StoRksystems Ar°(25 keV/u) - LiF (200 A) + Al (2000
A). Unter dem Aspekt der Sichtbarkeit dieser ,lanzenférmigen* Asymmetrie ist es giinstig,
eine moglichst geringe Projektilgeschwindigkeit aber hohe -masse auszuwahlen (siehe dazu
Abb. 5.5-5.8). Da jedoch in diesem experimentellen Aufbau die Erzeugung des Startsignals
von der Targetrickseite zwingend (siehe dazu Kap. 3.6) und ene geringe
Projektilgeschwindigkeit mit einer geringeren Reichweite im Festkorper verbunden ist, kann
die Projektilgeschwindigkeit nicht beliebig klein gewahlt werden. Dabei mul3 auch in Betracht
gezogen werden, dal eine einfache V ergrofierung des Einfallswinkels 8, automatisch zu einer
VergroRerung der effektiven Targetdicke mit dgr = d/cosB,, fuhrt. Argon bei einer spezifischen
Projektilenergie von 25 keV/u stellt dabei einen vernunftigen Kompromif3 dar (siehe Abb.
2.3). Targets geringer Dicke konnten nicht verwendet werden, da dies unter ungunstigen
Umstanden eine Verformung des Targets und somit eine winkelabhéngige (Wanderung des
Quéellpunktes, siehe dazu Kap. 4.2.3) empfindliche Storung der Homogenitéat des el ektrischen
Feldesim Targetbereich verursachen kann (siehe dazu Kap. 3.3.3 und Kap. 6.1.2).
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In Abb. 5.9 sind dazu die vg,-Vox-Geschwindigkeitsverteilungen des H™-Sekundérions
aufgetragen. Die zugehOrigen aber hier nicht gezeigten vo,-Vo,-Geschwindigkeitsverteilungen
weisen, wie schon im vorigen Kapitel gezeigt, eine symmetrische Form um vo, = O auf (siehe
dazu Abb. 5.3). In der vom Projektilstrahl und der Oberfl&chennormalen aufgespannten XZ-
Streuebene zeigt die vo-Vox-Verteilung bei hohen Emissionsgeschwindigkeiten (vo > 60 km/s)
die stark ausgepragte ,, lanzenférmige® Asymmetrie. Die Asymmetrie verandert sich mit dem
Einfallswinkel 8, des Projektils. Mit steigendem 6, ist eine langsame Abnahme der vo,-, aber
en dramatisches ~ Anwachsen der Vo-Verteilung, d.h. der axiaen
Geschwindigkeitskomponente, zu beobachten. Somit werden die lonen mit einer steigenden
Gesamtgeschwindigkeit vo von 140 km/s (bei 8, = 37°) bis 260 km/s (bei 6, = 78°)
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Abb. 5.9: Darstellung der vox-Vo-Geschwindigkeitsverteilung des H* -Sekundérions von einem
LiF (200 A) + Al (2000 A) Target unter dem BeschuR mit Ar%(25 keV/u) bei den Winkeln 6, =
37°/52°/65°/78°.
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nachgewiesen. Diese Verénderung der Asymmetrie relativ zur Achse bel vox = 0 ist en
direkter Hinweis auf die konstante Emission nach 90° relativ zur Projektilstrahlachse
unabhéngig vom Einschul3winkel 6p.

Um diese 90° zu belegen, wird die Verteilung in dem Geschwindigkeitsbereich von vy = 60
km/s bis zur jeweils maximalen Geschwindigkeit (Vomax = 140 km/s bei 8, = 37°, Vomax = 260
km/s bei 6, = 78°) integriert, einer orthographischen Projektion unterzogen (analog zu Abb.
5.4 rechts unten) und in dem Fenster (©@sin(®)) = =+ 2.5° auf die x-Achse projiziert. Dies
entspricht in guter Na@herung nur der Emission von Tellchen in der bzw. nahe der XZ-
Streuebene. In Abb. 5.10 ist ein untergrundkorrigierter Polarplot der projizierten Intensitdten
(zum besseren Vergleich normiert auf das gleiche Maximum) in Abhangigkeit vom
Streuwinkel © aufgetragen. Positive Werte fiir @ stehen fur eine Emission der H*-lonen in die
Richtung aus der das Projektil kommt, negative Werte fur eine vom Projektil abgewendeten
Seite. Deutlich zu erkennen ist die Verschiebung des Emissionswinkels @ hin zu kleineren
Winkeln mit steigendem 6,. Der einschlieBende Winkel zwischen Projektil und dem H'-
Sekundérion betragt, mit Ausnahme von 6, = 37° (siehe dazu weiter unten), immer 90° (+ 1°).
Die Richtung des Ruckstof3ions der ersten Kollision verlauft in den meisten Féallen senkrecht

—O[degree] Surface Normal +0O[degree]
H* 0° ep =37°
300 —
-30°
=52°
2
B o0 B
=
6,=78°
o 00° Projectile
Adsorbate
CH,
LiF-Target

Abb. 5.10: Hohengleich normierter Polarplot des Emissionswinkels ©, beschrénkt auf
Ereignisse nahe der XZ-Sreuebene, flr gemessene Gesamtgeschwindigkeiten vp > 60 km/s
des H*-Sekundérions von einem LiF (200 A) + Al (2000 A) Target unter dem Beschul® mit
Ar%(25 keV/u) bei den Winkeln 6, = 37°/52°/65°/78°.

103



Kapitel 5

zum Spurkern, d.h. senkrecht zur Projektileinfallsrichtung (Stof3e mit grof3em Stol3parameter)
[BETZ94], da sich unter 90° zur Projektilflugbahn das Maximum des elastischen
Rickstof3streuquerschnitts zum Projektil befindet (siehe dazu Gl. 2.9, Abb. 2.6 und 2.7).

Die radiale Akzeptanz des Spektrometers beschrankt den Nachweis des relativen nuklearen
Anteils mit hohen Geschwindigkeiten an der gesamten Verteillung, da abhangig von der
axialen Geschwindigkeit der lonen in dem elektrischen Feld nur eine maximale radiale
Geschwindigkeit auf den Detektor gelenkt und somit nachgewiesen werden kann (siehe dazu
Abb. 4.15). Unter einen Einschul3winkel von 6, = 78° werden die nach ~90° emittierten
Teilchen allein durch die Stolkinematik direkt in Richtung des Detektors gelenkt, sichtbar an
der der offensichtlichen Verlangerung der ,lanzenférmigen® Asymmetrie hin zu grof3en
axialen Geschwindigkeiten. Daher ist die nachgewiesene Gesamtgeschwindigkeit
dementsprechend grofRer gegentiber der bel kleinen Winkeln 6,. Die nicht vollstandig
nachgewiesene , lanzenférmige” Asymmetrie unter dem EinschuRwinkel 6, = 37° flhrt zu
einer Verschiebung der Verteilung um -5° gegeniiber dem zu erwartenden Wert von 53°.

Die scharfe Struktur ist ein Hinweis auf einen direkten bindren Einzelstof3 zwischen dem
Projektil und dem an der Oberfléche, sehr wahrscheinlich als Bestandteil eines molekularem
Adsorbats (siehe z.B. [NEUGO1]), befindlichen Wasserstoff bzw. dem resultierenden H*-
Sekundérion. Es ist ein direkter Impuls- und Energietransfer vom Projektil auf das
Targetatom, welches einen grof3en Anteil der zur Verfligung stehenden Energie erhélt. Eine
weitere, aber hier nicht gezeigte, Masse, die diese ,,lanzenformige* Struktur deutlich aufzeigt,
ist das C*-Sekundérion mit der Masse 12 (siehe dazu Abb. 5.1b). Zudem deuten sich in Abb.
5.1b noch die Massen 13 (CH*) und 14 (CH." oder **N*) mit dieser lanzenférmigen Struktur
an, welche unabhangig vom verwendeten Targetmaterial immer vorhanden ist. Dies ist ein
direkter Hinweis, dal3 diese Teilchen der Adsorbatschicht an der Targetoberflache
entstammen und in einem bindren Einzelstof? mit dem Projektil emittiert werden.

Dagegen zeigt das eigentliche Targetmaterial keine solche ausgepragte Struktur. Dazu sind in
Abb. 511 die vo-Vo- und voy-Vor-Geschwindigkeitsverteilungen des "Li*-Sekundarions
dargestellt. Aufgrund maRiger Massenaufldsung befindet sich ein Untergrundbeitrag des °Li*-
Isotops bei den Koordinaten (Voy, = Vox = 0 kmi/s, vo, = 25 km/s). Die Verteilungen zeichnen
sich aufgrund des zunehmenden nuklearen Anteils am gesamten Bremsvermdgen zu den
niedrigen Projektilgeschwindigkeiten hin durch breite strukturlose radiale und axiae
Verteilungen aus (siehe dazu Abb. 4.14 und Kap. 6.1.2). Diesist ein Hinweis darauf, dal? das
Li* nicht in einem einzelnen StoRR mit dem Projektil von dem Festkorper, sondern immer Gber
eine Sequenz von Stolken mit seinen Nachbarn emittiert wird und daher im wesentlichen die
Erinnerung an die Projektilrichtung, wie z.B. das H*- oder C*-lon, verliert.

Messungen an Au- und Al-Targets zeigen dieselbe qualitative Veranderung der Asymmetrie
mit dem Winkel 6, fur vo > 60 km/s. Somit ist diese im wesentlichen unabhangig von den
elektrischen Targeteigenschaften. Das ist ein deutlicher Unterschied zu den H™-lonen mit
einer Geschwindigkeit vo < 60 km/s (siehe dazu Abb. 5.2 und Kap. 5.2). Die Emission dieser
, H"-Hochgeschwindigkeitsionen® ist gegeniiber der Emission nicht in bindren StoRen mit
dem Projektil erzeugter H*-Sekundarionen instantan. Dagegen erfolgt die Emission nicht
binar erzeugter H*-lonen erst nachdem das Projektil das Target passiert hat. Angaben in der
Literatur liegen in der GréRenordnung von 10 - 10™3s [BETZ94]. Unter der Annahme einer
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mittleren Zeit von 5¢10*%s und eines H*-lons mit vo = 100 km/s betrégt der Abstand zum
Emissionsort etwa 500 A, ein wohl ausreichender Abstand, um nicht mehr sensitiv auf
eventuelle elektrische Aufladungen der Oberflache zu reagieren.

v,, (axial) [km/s] v,, (axial) [km/s]

Abb. 5.11: Darstellung der (a) Voy-Vo und (b) Vox-Vo-Geschwindigkeitsverteilung des Li*-
Sekundarions von einem LiF (200 A) + Al (2000 A) Target unter dem Beschu® mit Ar°(25
keViu, 6, = 37°). Aufgrund madiger Massenauflosung befindet sich ein Untergrundbeitrag
des °Li*-Isotops bei den Koordinaten (Voy = Vox= 0 ks, vg; = 25 knv/s).

5.2 Emissionsgeschwindigkeiten v < 60 km/s

Aus den experimentellen Ergebnissen des vorigen Kapitels ist fur das H*-Sekundarion bei
Emissionsgeschwindigkeiten vo > 60 km/s keine Abhangigkeit vom dem verwendeten
Targetmaterial (Au, Al, LiF) meRbar, da die Entstehung des H*-Sekundérions in direkten
bindren StélRen zwischen dem Projektil und dem die Festkorperoberfléche bedeckenden
Wasserstoff, sehr wahrscheinlich als Bestandteil eines molekularem Oberfl&chenadsorbats,
erfolgt, also bedingt ist durch den nuklearen Antell an dem gesamten Bremsvermogen.
Dagegen deutet es sich schon in Abb. 5.2 an, dai3 dies fur Emissionsgeschwindigkeiten v <
60 km/s nicht mehr zutreffend ist, da dieser Bereich durch den elektronischen Beitrag am
gesamten Bremsvermogen definiert ist. Der Ubergang ist mit Sicherheit wesentlich flieRender
als die etwas grobe Unterteilung in die Bereiche oberhalb und unterhalb von 60 km/s. Jedoch
stellt die Unterteilung sicher, dal3 der nukleare Anteil am gesamten Bremsvermdgen zwar
unterschétzt aber immer sicher getrennt ist, da die Emission in bindren Stol3en des Projektils
mit dem Wasserstoff nach Winkeln um 90° immer noch zu héheren Geschwindigkeiten fihrt
(siehe dazu Abb. 2.7) as solche, die aus dem durch den Schauer der Sekundérel ektronen
angeregten dissozativen Zerfal eines auf der Oberflache lokalisierten Moleklls resultieren
(siehe dazu Kap. 5.2.3).
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5.2.1 Variation der elektrischen Target-L eitfahigkeit

Dazu sind in Abb. 5.12a-c die axialen und radialen Geschwindigkeitsverteilungen des H*-
Sekundérions firr die drei Targetsysteme Au, Al und LiF unter dem BeschuR mit Ar° (25
keV/u, 8, = 37°) in dem Bereich von jeweils 0-60 km/s dargestellt. Da bei der Berechnung der
radidlen Komponenten zu kleinen Geschwindigkeiten Uber immer kleinere
(Geschwindigkeits-) Kreisringe integriert wird, sind die abgebildeten Intensitéten in Abb.
5.12 und 5.17 mit 1/vo multipliziert. Die Verteilung des Au-Targets startet bel vo, = vor = 0
und besitzt ihren Schwerpunkt bei den Koordinaten vo, = 16 km/s, vor = 2.5 km/s. Dagegen
deutet sich bel dem Al- eine Verschiebung des Schwerpunkts und bei dem LiF-Target ein
ausgepragter , Sattel“ bzw. ein Bereich reduzierter Intensitét um vo, = vo= 0 an. Dies ist ein
Hinweis, dal3 fur diese beiden Targetsysteme eine geringere Anzahl von Teilchen mit der
Geschwindigkeit vga = Vor = Vo = O existieren. Die Verteilungsschwerpunkte fur Al und LiF
befinden sich bei den Koordinaten vo, = 20 km/s, vor = 4.4 km/s bzw. vg, = 27 km/s, vor = 6.9
km/s. Die Veranderung des Targets fuhrt in beiden Fallen gegentiber dem Au-Target sowohl
zu einer VergroRerung der axialen und als auch der radialen Geschwindigkeiten. Um diese
Beobachtung zu quantifizieren, sind in Abb. 5.13 die Gesamtgeschwindigkeiten v, dargestellt.
Es zeigt sich eine deutliche Verschiebung der Maxima zu grofReren Geschwindigkeiten vom
Au- (Vo = 26.5 km/s.) Uber das Al- (vo = 27.9 km/s) bis hin zum LiF-Target (vo = 32.5 km/s).
Die zugehorigen Parameter der einzelnen Verteilungen sind dazu in Tab. 5.1 aufgefuhrt. Aus
der Addition der rechten (HWHM-r) und linken Halbwertsbreite (HWHM-I) |43t sich
erkennen, dal3 die Breite der Vertellungen vom Au- Uber Al- bis zu dem LiF-Target
kontinuierlich abnimmt.

Diese materialabhéngige Verschiebung ist in der elektrischen Leitféhigkeit der Targets
begrindet. Au ist ein guter elektrischer Leiter, dagegen sind LiF und das mit einer
Aluminiumoxidschicht (Al>O3) Uberzogene Al (siehe dazu Kap. 3.3.2) schlechte elektrische
Oberfléchenleiter. Das H*-Sekundérion wird im Bereich des Spurkerns etwa 10**-10*%s nach
dem Durchgang des Projektils gebildet [BETZ94]. Daher 143t sich dieser Unterschied durch
eine temporare Aufladung in der Nahe des Spurkerns erkléren. Die Neutralisationszeit T der
Spur eines elektrischen Leiters liegt in der GroRenordnung von 10%'s < 1 < 10*°s [WIEN954]
[MOSH91]. Die Verschiebungen der Vertellungen bel einem schlechten elektrischen Leiter
(wie z.B. LiF) hin zu grofReren Geschwindigkeiten sind ein Hinwels auf den zeitabhéangigen
Zerfall des Spurpotentials (Lebenszeit ca. 10™*2s) [WIEN95h] (siehe dazu Kap. 5.2.3). Wenn
das resultierende Spurpotential somit ausreichend lange Uberlebt, kann das resultierende
elektrische Feld die Geschwindigkeitsverteilung der emittierten lonen nachhaltig
beeinflussen.

In dem gleichen Kontext konnen die Kennwerte der einzelnen Verteilungen (siehe Tab. 5.1)
interpretiert werden. Die hier behandelten gegeniiber Kap. 5.1 langsamen H*-lonen werden
durch das temporar herrschende Spurpotential von der Oberfléache weggestof3en und erhalten
somit eine zusétzliche axiale und radiale Geschwindigkeitskomponente. Die entsprechende
Komponente ist dabel korreliert mit der Lage der Spurachse (siehe dazu in Kap. 5.2.3). Dies
resultiert letztendlich in einer Anderung der rechten und linken Halbwertsbreite (Stauchung
der Verteilung) und in einer Verschiebung der Position des Maximums.
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Sowohl in Abb. 5.12 as auch in Abb. 5.13 geht jedoch die Information, aus welcher Richtung
das Projektil kommt bzw. in welche Richtung das H™-lon emittiert wird, verloren. Daher
wurde, analog zu Abb. 5.4, die Vertellung der Gesamtgeschwindigkeit v der in Kap. 4.2
beschriebenen orthographischen Projektion unterzogen. Aus den ermittelten Darstellungen
koénnen direkt die beiden Emissionswinkel © tber den Abstand zum Ursprung und @ tber den
Winkel zur x-Achse, abgelesen werden. Analog zu Kap. 5.1.3 werden die Verteilungen der
einzelnen Targetsysteme in dem Geschwindigkeitsbereich (linke Flanke der jeweiligen
Verteilung) von vp = 0 - 25 km/s (Au und Al) bzw. 0-30 km/s (LiF) nahe der XZ-Streuebene
fur @ = + 5° aufintegriert und deren Intensitét zum besseren Vergleich auf die Vertellung mit
der geringsten Zahirate (hier das Au-Target) normiert. Das im unteren Bereich gewahlte
Geschwindigkeitsfenster soll dabel sicherstellen, eine deutliche Trennung von dem nuklearen
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Abb. 512: Darstellung der gemessenen axialen und radialen  VgVor-
Geschwindigkeitsverteilung des H"-Sekundérions von einem (a) Au- (1000 A), (b) Al- (2000
A) und (c) LiF-Target ((200 A)+Al (2000 A)) unter dem BeschuR mit Ar°(25 keV/u, 6, = 37°).
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Abb. 5.13: Zu Abb. 5.12 gehdrige Gesamtgeschwindigkeitsverteilung vo des H* -Sekundérions.

Vo,max [Km/s] Eomax [€V] HWHM-I| [km/s] |HWHM-r [km/g|
Au 26.5 3.64 111 124
Al 27.9 4.04 10.3 115
LiF 32.5 5.48 8.9 104

Tab. 5.1: Kennwerte der in Abb. 5.13 dargestellten H*-Gesamtgeschwindigkeitsverteilungen
Vo. Die einzelnen Werte sind mit einem Fehler < +5 % behaftet

Anteil an dem gesamten Bremsvermdgen bzw. an der gesamten H'-Verteilung zu
gewdhrleisten. Die Intensitédten sind in Abb. 5.14 in Abhangigkeit vom Streuwinkel © in
Polarkoordinaten aufgetragen. Positive Werte firr © stehen fiir eine Emission der H'-lonen in
die Richtung aus der das Projektil kommt, negative Werte fir die vom Projektil abgewendeten
Seite. Die Verteillungen besitzen von Au dber Aluminium bis zu LiF ein ansteigendes
asymmetrisches Aussehen. Das Maximum der einzelnen Verteilungen befindet sich bel
positiven Emissionswinkel ©. Ein Teil der lonen, vor alen Dingen bei LiF, besitzt also eine
Erinnerung an die Richtung, aus der das Projektil kam und wird rickwérts in Richtung des
einfallenden Projektils emittiert.

Somit kann schon an dieser Stelle die Schlufl¥folgerung gezogen werden, dal3 die
Emissionsrichtung auch in diesem untersuchten Geschwindigkeitsbereich mit der Richtung
des einfalenden Projektils korreliert ist. Eine starke Korrelation fur das LiF und eine
deutliche fur das mit einer Aluminiumoxidschicht Gberzogene Al-Target ist zu beobachten.
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Abb. 5.14: Polarplot (normiert auf das gleiche Integral) der zu Abb. 5.13 gehérigen
Winkelverteilung © fur das integrierte Geschwindigkeitsfenster vo = 0 — 25 km/s (Au und Al)
und vp = 0 — 30 km/s (LiF) mit der Beschrankung auf Ereignisse nahe der XZ-Ebene (-5° < ®
<+5°).

Sogar das Au-Target mit einer prinzipiell sehr guten elektrischen Leitfahigkeit zeigt eine
leichte Asymmetrie. Die Metallfolien sind jedoch im algemeinen unter den herrschenden
HV-Bedingungen und durch Verunreinigungen an der Oberflache mit einer
Kontaminationsschicht (H, ,H20 ,CxHy) bedeckt (siehe dazu Kap. 3.3.4). Dies flhrt zu einer
Verschlechterung der elektrischen Oberflachenleitfahigkeit. Daher zeigt sich ein den Targets
mit einer schlechten elektrischen Oberflachenleitfahigkeit &hnliches Verhalten. Eine
detaillierte Behandlung der Winkelabhangigkeit der Emission befindet sich in dem folgenden
Kap. 5.2.3.

Die Verschiebung der Vertellungen hin zu grof3eren Geschwindigkeiten fir Targets mit
schlechter Oberflachenleitfahigkeit ist nicht nur auf das H*-Sekundérion beschrankt, sondern
zeigt sich ebenfalls fir die hier nicht gezeigten H,™- und Hs™-lonen (siehe dazu Abb. 4.10)
und deutet sich sogar bei den leichten Kohlenwasserstoffionen (m < 29) an. Dies steht in
Ubereinstimmung mit Experimenten zur Vermessung radialer Geschwindigkeiten [FENY 94]
[PAPA96], axialer Energien [WIEN95b] und kompletter Energie- und Winkelverteilungen
[MOSH91] [MOST00a] [MOSTOOb]. Ein Tell der Arbeiten weist dabei auf eine
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symmetrische Verteilung der H*-lonen hin [FENY 94] [MOSH91]. Neuere Arbeiten zeigen
dagegen, ebenfalls wie in dieser Arbeit, asymmetrische Verteilungen [PAPA96] [MOSTO00a).
In [MOST00a] wurde ein Ansatz unternommen, diese Unterschiede zu friheren Arbeiten
durch eine unterschiedliche Targetherstellung zu erkldren. Durch die Annahme einer die
Vertellung beeinflussenden unterschiedlichen Rauhigkeit der Oberflache kann eine
bestehende Asymmetrie verschmiert werden und innerhalb der experimentellen Aufldsung
nicht mehr mef3bar sein. Eine weitere Ursache kénnte in der mangelhaften Bestimmung von
(Xolyo) liegen, d.h. in der Kenntnis der Orte mit den radialen Geschwindigkeiten vy = vy = 0,
da relativ zu diesen die radialen Geschwindigkeiten berechnet werden. Auch hier zeigt sich
der Vorteil der unabhéngigen prézisen Bestimmung mit Hilfe des Strahlprofilmonitors (siehe
dazu Kap. 4.2.2).

Die vomax-Verschiebung fur Targets mit schlechter Leitfahigkeit ist jedoch nicht auf die
positiven lonen begrenzt, sondern findet sich auch bel den negativen lonen (siehe dazu das
anschlief3¥ende Kapitel), sowie bei der Vermessung von K-Auger-Elektronen [SCHI92]. Die
gemessenen Energien der Auger-Linien sind deutlich kleiner (bis zu 68 €V) as von den
eigentlichen Niveaus zu erwarten. Die Erklarung der Verschiebung zu niedrigen Energien
liegt ebenfalls an der Existenz einer positiven Ladung entlang des Spurkerns. Je nach Polaritéat
der Sekundérteilchen wirkt das Spurpotential attraktiv oder repulsiv. Die Auger-Elektronen
werden nach Schiwietz [SCHI92] in einer Zeitspanne der GroRenordnung 4-8* 10°s emittiert.
Wenn das Spurpotential ausreichend lange Uberlebt, konnen, wie die hier vorliegenden Daten
zeigen, sogar die zu einem deutlich spdteren Zeitpunkt emittierten lonen beeinfluf3t werden
(siehe dazu auch Kap. 2.3).

5.2.2 Vergleich von positiven und negativen Sekundérionen

Die Tendenz, dai die Verteilungen der positiven H*-Sekundérionen bei einem schlechten
elektrischen Oberfl&chenleiter zu gréf3eren Emissionsgeschwindigkeiten hin verschoben sind,
[&3t sich invers auch an dem negativen H-Sekundarion aufzeigen. Zur Beschreibung von
moglichen Entstehungsmechanismen des H'-Sekundarions sei auf [CAST97] hingewiesen.
Die Erklarung einer Verschiebung der positiven lonen zu htheren Energien ist in der Existenz
einer positiven Ladung entlang des Spurkerns begriindet. Je nach Polaritét der Ladung der
einzelnen Sekundarteilchen wirkt das Spurpotential attraktiv oder repulsiv. Dementsprechend
entsteht die Vorstellung, dal? die positive Oberfléachenladung des Spurkerns das negative lon
zurickhalt, wadhrend es dem positiven lon eine zusétzliche Geschwindigkeit verleiht.
Zusétzlich werden im Fall der negativen lonen auch die vom FestkOrper emittierten
Sekundéarel ektronen mit abgesaugt, die eine sich nur sehr langsam abbauende positive Ladung
auf der Oberflache eines schlechten el ektrischen Oberflachenleiters hinterlassen.

Hierzu wird jedoch nur ein Vergleich der axialen Geschwindigkeitsverteilungen présentiert.
Dies liegt in der Schwierigkeit begrindet, dal3 bei der Vermessung der negativ geladenen
lonen noch eine, wie bereits erwahnt, grof3e Anzahl von Elektronen von dem Festkorper mit
emittiert wird, die die direkte Sicht auf die negativen Sekundérionen verdeckt. Um deren
Nachweis zu ermdglichen, muld das Spektrometer durch die (reversible) Einfuhrung zweier
Gitter in einer anderen Konfiguration (Konfiguration 3) betrieben werden (siehe dazu Kap.
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Abb. 5.15: Gegeniiberstellung der axialen Geschwindigkeitsverteilung vg, des positiven H'-
und des negativen H™-Sekundarions von einem Al,Os- und einem Au-Target unter Beschuf3 mit
Ar® (25 keViu , §=37°).

3.7.3 und 3.7.4), zu der jedoch keine gesicherten Eichdaten vorliegen. Es wurde daher
versucht, die axialen Geschwindigkeitsspektren der negativen Sekundarionen Uber die in
derselben Konfiguration gemessenen positiven Sekundérionen und daher durch den Vergleich
mit den gesicherten Daten der Standardkonfiguration 2 zu normieren. Die Genauigkeit der
resultierenden axialen Verteilung ist ausreichend, um die vorhandene Tendenz zu bestétigen.
Dargestellt sind dazu in Abb. 5.15 die Verteilungen der von einer Au- und einer Al,Os-
Oberflache emittierten H*- und H™-Sekundérionen. Es zeigt sich fur die Verteilungen der H”
eine Verschiebung der positiven lonen hin zu grof3eren Geschwindigkeiten. Der gegenléufige
Trend tritt bel den negativen Sekundarionen auf, d.h. die Verschiebung hin zu kleineren
Geschwindigkeiten mit einem starken Anstieg in dem Bereich um vp, = 0. Die Kenndaten
dazu sind in Tab. 5.2 aufgefiihrt. Somit kann bei ausreichend langer , Uberlebenszeit* des
Spurpotentials das resultierende elektrische Feld die Geschwindigkeitsverteilung der
emittierten lonen nachhaltig beeinflussen. Das zugehorige elektrische Potential in dem
Emissionsbereich generiert eine Potentialbarriere, die die Emission von langsamen negativen
lonen verhindert.

Um den Trend zu belegen, ist der gesamte Verlauf der positiven und der negativen
Sekundérionenverteilungen dargestellt, obwohl im Fall eines Festkdrpers keine negativen
axialen Geschwindigkeiten existieren. Dieses Resultat ist qualitativ im Einklang mit den
Ergebnissen in [WIEN95b] [MOSTOODb]. Es zeigt sich ein Unterschied in der Position von v,
= O relativ zur H-Gesamtverteilung. Dies liegt darin begriindet, dal? keine prézisen Eichdaten
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fur die hier verwendete Konfiguration des Spektrometers vorliegen und somit in den
absoluten Positionen der Vertellungen der negativen lonen ein systematischer Fehler von ca. 5
bis 7 km/s (durch Vergleich der Verteilungen mit [WIEN95b]) vorliegt. Es sei jedoch noch
einmal darauf hingewiesen, dal3 die H-Vertellungen auf jeden Fall relativ zueinander
vergleichbar sind, da diese unter den gleichen experimentellen Bedingungen gemessen
wurden und somit auch den direkten qualitativen Vergleich mit den positiven H'-
Sekundarionen erlauben.

Vozmax [KM/s] | HWHM-I [km/s] | HWHM-r [km/s]
0
Au 17 12.3 135
Al 19.5 11.3 11.5
E
Au 25 55 10.0
Al -0.25 55 8.5

Tab. 5.2: Kennwerte der in Abb. 5.14 dargestellten axialen vo-Geschwindigkeitsverteilungen
fir die H*- und H-Sekundérionen. Die einzelnen Werte sind mit einem Fehler von etwa # 1
knVs behaftet. Die H™-Verteilungen besitzen zusétzich einen systematischen Fehler von etwa 5
bis 7 ks (siehe dazu auch im Text).

5.2.3 Variation des Projektil-Target-Einfallswinkels

In diesem Kapitel erfolgt die Untersuchung der dynamischen H*-Emission, neben der
Variation der elektrischen Oberflachenleitfahigkeit, vor alen Dingen unter Variation des
Projektil-Target-Einfallswinkels 6,. Dazu sind in Abb. 5.16 die H"-Gesamtgeschwindigkeiten
Vo der Targetsysteme LiF und Al bei BeschuR mit Ar%(25 keV/u) unter den Einfallswinkel 6p
= 37°, 52°, 65° und 78° (relativ zur Oberflachennormalen) dargestellt. Es zeigt sich sowohl
fr das Al- (von vo = 27.9 km/s bis 30 km/s) a's auch fir das LiF-Target (von vo = 32.5 km/s
bis 35.5 km/s) eine deutliche Verschiebung der Maxima hin zu groferen Geschwindigkeiten
bei steigendem EinschuBwinkel 6,. Dies wird sowohl durch eine Zunahme der axialen als
auch der radialen Geschwindigkeiten bedingt. Um dies zu untermauern, sind beispielhaft in
Abb. 5.17 die axialen und radialen Geschwindigkeitsverteilungen des H*-Sekundarions fiir Al
und LiF bei dem Winkel 8, = 78° dargestellt. Diese miissen im Vergleich zu den Abb.en 5.12
gesehen werden. Die VergrolRerung des Einfallswinkels fihrt in beiden Falen zu einer
Vergrofderung der axialen und radialen Geschwindigkeiten. Es zeigt sich bei beiden Targets
ein deutlich starker ausgeprégter ,Sattel* in dem Bereich niedriger axiader und radiaer
Geschwindigkeiten gegentber denen in Abb. 5.12 und bestéigen die Abwesenheit von
Teilchen mit kleinen Geschwindigkeiten. Die zum LiF-Target gehorige Winkelverteilung ist
in Abb. 5.18 dargestellt (Darstellung analog zu Abb. 5.14). Die Verteilungen besitzen
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Abb. 5.16: Gesamtgeschwindigkeitsverteilung vo des H'-Sekundarions von (a) einem Al und
(b) einem LiF-Target unter Beschu mit Ar® (25 keV/u) bei verschiedenen Einfallswinkeln
6,=37°/52°/65°/78°.

ausgehend von 6, = 37° bis hin zu 8, = 78° ein ansteigendes asymmetrisches Aussehen. Das
Maximum der einzelnen Verteilungen befindet sich bel positiven Emissionswinkeln ©, d.h.
ein Grofteil der H*-lonen wird entgegen der Richtung des Projektilstrahls emittiert und zeigt
eine Erinnerung an die Richtung, aus der das Projektil kam. Diese Tendenz ist mit dem hier
nicht gezeigten Al-Target qualitativ tUbereinstimmend.

113



60 — : - - ! - 60
a
) 12.10 -- 24.00 )
50 . B o eto | 50
- LTI = 155 — 3.07 |1
— 0.78 - 155 |
2 40 m oo om § 0
g [ ] 0:10 - 0:19
~ 30 0
© ;
°
G 20 0
> 10 0+
O T T T T = O I.-

0 10 20 30 40 50 60
v, (axial) [km/s] Background v (axial) [km/s]

Abb. 5.17: Zu Abb. 5.16 gehérige Darstellung der gemessenen axialen und radialen vo-Vor-
Geschwindigkeitsverteilung des H' -Sekundérions von einem (a) Al und einem (b) LiF (200 A)
+ Al (2000 A) Target unter dem Beschuf3 mit Ar%(25 keV/u, 6, = 78°).
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Abb. 5.18: Polarplot der zu Abb. 5.16b (LiF) gehorigen Winkelvertellung © fur das
integrierte Geschwindigkeitsfenster vo = 0 — 30 knv/s mit der Beschrankung auf Ereignisse
nahe der XZ-Ebene (-5° < ® <+5°).

Wie schon in Kap. 5.2.1 ausgefihrt, liegt diese Verschiebung der Geschwindigkeiten und
Winkel in der elektrischen Leitfahigkeit der Targetoberflache begrindet. LiF und das mit
einer Aluminiumoxidschicht Uberzogene Al (siehe dazu Kap. 3.3.2) sind schlechte elektrische
Oberflachenleiter. Daher 1813 sich diese Zunahme durch eine temporére positive Aufladung in
der Na&he des Spurkerns erklaren (siehe Kap. 5.2.1). Die Zunahme der
Emissionsgeschwindigkeit vo bei Zunahme von 6, wird durch die Vergroferung der
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Abb. 5.19: Darstellung der mittleren Energie E,, des H'-Sekundarions in Abhangigkeit der
effektiven Targetdicke de (= d/cos(6y)).

effektiven Targetdicke mit dgr = d/cosB, verursacht. Dies ist ein Hinweis auf eine
targetdickenabhangige Neutralisationszeit des geladenen Spurkerns durch einen Strom der
Elektronen von dem metalischen Substrat, der die Aufladung neutralisiert. Die
Neutralisationszeit der Aufladung ist abhangig von der Schichtdicke des Isolators. Dazu sind
in Abb. 5.19 die aus den Geschwindigkeiten errechneten mittleren Energien E,, in
Abhangigkeit von der effektiven Targetdicke d aufgetragen. Die Schichtdicke des LiF von d
= 200 (= 15) A ist durch den HerstellungsprozeR bekannt (siehe Kap. 3.3.1), wahrend die
Dicke der Al,0s-Schicht mit ca. 37.5 (+ 7.5) A abgeschétzt werden muR (siehe Kap. 3.3.2). Zu
kleinsten Schichtdicken hin dient als Referenz das verwendete Au-Target mit ener
angenommenen Schichtdicke von ca 65 A [WEAS73], resultierend aus der
Oberflachenbedeckung von 2 Monolagen Kohlenwasserstoffe durch das Restgas (siehe dazu
Kap. 3.3.4). Die Zunahme der effektiven Schichtdicke ist mit einer ansteigenden mittleren
Energie der positiven H*-lonen verbunden. Es stellt sich eine Séttigung ab einem Wert von
ca 1000-1200 A ein. Der Verlauf 18t sich durch eine Exponentialfunktion, analog der
Entladung eines Kondensators, beschreiben:

S

Em = Edi$ +Ecou| € s (51)
Der erste Term Egiss entspricht dabei der Dissozationsenergie eines H*-Sekundarions aus dem
Zerfall eines angeregten Molekiils. Der zweite Term entspricht der Energie, die ein H'-

Sekundérion in dem von der Schichtdicke abhangigen Potential des Spurkerns gewinnen
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kann. Die aus dem Fit resultierenden Werte von Egiss = 5.02 (£ 0.02) €V und Ecoy = 2.82 (£
0.12) eV stimmen innerhalb der Fehlerschranken mit den Ergebnissen in [WIEN95b] Uberein.
In [MOSTO004] finden sich dagegen Werte von Egss = 4 €V und Ecy = 2.5 €V. Mdgliche
Grunde fur den Unterschied vor alen Dingen beziglich Egs konnen, neben der
unzureichenden Beschreibung durch die angegebene Exponentialfunktion bel kleinen
Targetdicken, vor alem auf die Unsicherheit des als Referenz verwendeten Au-Targets
zurlckgefuhrt werden, da, neben der Annahme von zwei Monolagen Kohlenwasserstoffe, der
weitere Grad der Verunreinigungen an der Oberflache (z.B. durch den Herstellungsprozef3,
Aufbewahrung an Luft, ...) nur unzureichend bekannt ist (siehe dazu Kap. 3.3.4). Zudem
kénnen Beitrage des hochenergetischenen nuklearen Bremsvermdgens (siehe dazu die
»lanzenformige® Asymmetrie in Kap. 5.1) nicht ausgeschlossen werden.

Der starke Anstieg der Energien als Funktion der Targetdicke zeigt, dal3 nur die Aufladung an
der Oberflache zur Beschleunigung der lonen beitragt. Daher kann die Zunahme der axialen
und radialen Geschwindigkeiten nicht durch eine grofere Abstofl3ung des langeren Spurkerns
erklart werden. Die Ergebnisse belegen eine targetdickenabhangige Neutralisationszeit des
Spurkerns durch die Elektronen des Substrats. Wenn das resultierende Spurpotential
ausreichend lange Uberlebt, kann das resultierende elektrische Feld die
Geschwindigkeitsverteilung der emittierten lonen beeinflussen. Unter der einfachen Annahme
einer Neutralisationszeit T proportional zur Schichtdicke ergibt sich fur ein Nitrozellulose-
Target nach [FENY 94]:

=077 g&—sgm [A] (5.2)

Wird dieser Wert auf die hier verwendeten Targets direkt, d.h. ohne Berticksichtigung der
veranderten Targeteigenschaft, Ubertragen, ergibt sich fir ein 1000 A dickes Target eine
Neutralisationszeit von rund 0.8*10"%s. Dies ist eine ausreichende Zeit, um die
Geschwindigkeitsverteilung der in einem Zeitraum von 10'*10"s nach dem
Projektildurchgang emittierten H*-Sekundarionen zu beeinflussen [BETZ94]. Liegt die
Neutralisationszeit dagegen nur in der fir metallische Oberfléchen typischen Zeitskala von
10Y"s < 1 < 10™°s [WIEN95a] [MOSH91], so ist der EinfluR auf die Verteilungen gering
(siehe dazu Abb. 5.21). Das leichte H-lon ist somit ein Beobachter des zeitabhéangigen
Spurpotentials oberhalb der Targetoberflache am Spurende. Zur Neutraliationszeit existieren
weitere Ansétze, die z.B. von ener Neutralisationszeit proportional zum Quadrat der
Targetdicke ausgehen [WIEN95D].

Um diese Annahme der Neutralisation durch den Strom von Elektronen aus dem metallischen
Substrat weiter zu untermauern, wird der Einfallswinkel des Projektils zum Target fixiert und
nach der in Kap. 3.3.2 beschriebenen Methode die Dicke der das Aluminium Uberziehenden
Oxidschicht gezielt variiert (siehe Abb. 5.20). Die Ergebnisse zeigen eine deutliche
Verschiebung der Maxima zu grofReren Geschwindigkeiten mit zunehmender Dicke der mit
einer schlechten elektrischen Leitfahigkeit behafteten Oxidschicht. Da zu diesem Stol3system
jedoch keine Eichdaten mit Hilfe des Restgases vorlagen, wurde die Verteilung der kleinsten
Schichtdicke (329 A) auf die in Abb. 5.16b dargestellte Verteilung bei dem EinschuRRwinkel
B, = 78° normiert. Zudem erscheinen nach den Erfahrungen bei der Herstellung der
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Abb. 5.20: Gesamtgeschwindigkeitsverteilung vo des H'-Sekundarions von Al,Os-Targets
verschiedener Schichtdicke unter Beschul® mit Ar%(43 keV/u) bei dem Einfallswinkel 8,=37°.

Oxidschicht die in der Literatur angegeben Zeiten (einige Minuten) fir den der Spannung
proportionalen Schichtdickenzuwachs zu niedrig angesetzt, womit die angegebenen
Schichtdickenwerte systematisch zu hoch wéren. Daraus resultiert ein (pessimistischer)
systematischer Fehler von £ 3-4 km/s in der absoluten Verschiebung der drei Verteilungen.
Dabei alen Targets jedoch in der Herstellung die gleiche Oxidationszeit eingehalten wurde,
ist die relative Position der Verteilungen zueinander konstant, bestdtigen die Tendenz der
steigenden Geschwindigkeit mit steigender Schichtdicke und belegen die Neutralisation des
Spurkerns und der Targetoberflache durch einen Elektronenstrom des Substrats.

Bezuglich der Variation des Einfallswinkels 8, wurden in den bisherigen Ausfiihrungen nur
die Targets mit einer schlechten Oberflachenleitfahigkeit behandelt. Die Diskussion der
Einfallswinkelabhangigkeit der Targets mit einer guten elektrischen Oberflachenleitfahigkeit
erfolgt am StoRsystem N° (143 keV/u) — C (500 A). Projektileinfliisse beziiglich
Geschwindigkeit und Masse auf die Verteilung in dem Bereich v < 60 km/s kénnen nach den
Abb. 5.5 und 5.7 ausgeschlossen werden. Da hier neben der Variation von 6, auch noch
zusétzlich ein Vergleich zwischen Transmission und Reflexion stattfindet, wurde fur das
Projektilsystem N° der Beschleuniger bei einer Spannung betrieben, die eine maximale
Teilchengeschwindigkeit gewdahrleistet und zusétzlich Kohlenstoff (kleineres Z gegentiber
Au) mit einer minimalen Targetdicke gewahlt. Dadurch lie3 sich die Energie- und
Winkelstreuung im Target gering halten und in Transmission eine grofe Aufweitung des
Stahlflecks auf dem Target mit einer entsprechenden Unschérfe in der Bestimmung des
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Auftreffortes auf dem Detektor der Teilchen mit der radialen Geschwindigkeit vor = Vox = Voy
= 0 vermeiden (siehe dazu auch Kap. 6.1.3).

Da die Targetdicke im Vergleich zu den vorigen Stol3systemen maoglichst klein gewahlt
wurde, fihrte dies zu einer kritischen Targetoberflache und somit zu einer Stérung der
Homogenitét des elektrischen Feldes im Targetbereich (siehe dazu auch Kap. 3.3.3 und 6.1.2).
Daher werden zu diesem Stol3system nur die Verteilungen der Gesamtgeschwindigkeit vo
prasentiert (Abb. 5.21). Es zeigt sich keine Verschiebung der linken Flanke bei einer
Variation von 6p, d.h. die Anderung der Symmetrieverhaltnisse hat keinen Einfluf? auf die vo-
Verteilung der emittierten H*-Sekundéarionen. Dies liegt in einer schnellen Neutralisation der
Spur im Verhdltnis zu dem Emissionszeitpunkt der H*-lonen begriindet. Es ist lediglich eine
Zunahme der rechten Flanke mit steigendem Winkel 6, sowohl in Reflexion als auch in
Transmission zu beobachten. Verursacht wird das durch die reine Stolkinematik des
nuklearen Anteils in Relation der Projektilstrahlachse zum Detektor und entspricht der
VergrolRerung der ,lanzenformigen” durch binére Stof3e erzeugten Struktur in Abb. 5.9 bel
steigendem 6p..

3500 L T T T | T T T | T T T | T T T | T T T | T T T | T T T ]
3000 = N° (143 keV/u) - C(500 A) O R37°|
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Abb. 5.21: Gesamtgeschwindigkeitsverteilung vo des H*-Sekundérions von einem C-Target
unter BeschuR mit N°(143 keV/u) bei verschiedenen Einfallswinkeln in Reflexion (R)
6,=37°/57°/78° und Transmission (T) 6,=37°/76°.

Ein deutliches Merkmal der in Kap. 5.1 und 5.2 prasentierten Ergebnisse sind die
asymmetrischen Geschwindigkeitsverteilungen der emittierten H*-Sekundérionen.

Die Emission der schnellen H*-lonen (vo > 60 km/s) nach negativen Emissionswinkeln ©
kann dabei im Rahmen einer bindren Kollision zwischen dem Projektil und einem an der
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Festkorperoberflache befindlichen Wasserstoffatom bzw. —ion erklart werden (siehe dazu
Kap. 5.1).

Dagegen erfolgt die Emission der langsamen H*-lonen nach positiven Emissionswinkels O,
d.h. in Richtung des einfalenden Projektils (siehe hier in Kap. 5.2). Einen mdglichen
Erkléarungsansatz dazu wiirde das Volumendesorptionsmodell liefern (siehe dazu Kap. 2.4).
Im Rahmen dieses Modells fuhrt die lokal deponierte Energie zu einem abrupten Ubergang
von der Festkdrper- in die Gasphase. Dieser pl6tzliche Druckanstieg im Spurbereich fhrt zu
einer Expansion des verdampften Materials und zur Emission aus der Spur vom Festkorper in
das Vakuum (siehe Abb. 2.10b).

In einem dhnlichen Kontext steht die mit Hilfe der Rasterkraft-Mikroskopie nachgewiesene
Kraterbildung unter Schwerionenbeschul? (z.B. [PAPA99] [FAREOQL]). Die Prasenz eines
Kraters an der Festkdrperoberflache wirde zu einer deutlichen Beeinflussung der emittierten
Sekundérionen fihren. Daher ist es aufschluf¥reich die Emissionsdynamik der
Sekundérteilchen im Vergleich mit den aus der Mikroskopie der Festkorperoberfléche
resultierenden Ergebnisse zu beurteilen. Jedoch konnten dazu im Rahmen dieser Experimente
wegen der mikroskopisch rauhen Oberflachen prinzipiell keine weiteren Aussagen getroffen
werden (siehe dazu Anhang A.1).

Beide Ansdtze bedingen jedoch eine hohe durch das Projektil im Festkorper deponierte
Energie. Ergebnisse in [NEUGO1] belegen fur die Emission aus dem Targetvolumen die
Existenz einer Schwelle des Bremsvermdgens von 1700eV/A fir ein Sn-Projektil (1.4
MeV/u). Dagegen liegt die vom hier verwendeten Ar-Projektil (25 keV/u) deponierte Energie
nur in der GréRenordnung von etwa 100 eV/ A. Zudem zeigen die Ergebnisse in [NEUGO01],
dal? ca. 60% aller H*-Sekundéarionen der die Oberflache bedeckenden Kohlenwasserstoffen
entstammen.

Daher erscheint es wahrscheinlich, da die H'-lonen im Bereich des Projektildurchgangs
durch den dissozativen Zerfall eines durch den Schauer der Sekundarelektronen angeregten
Oberflachenmolekils [SILV88] [CAST97] [CAST98] entstehen. Die Existenz des positiven
Spurpotentials fuhrt bei einem Projektileinfallswinkel 8, # 0° zu einer Modifikation der aus
dem Dissozationsprozef3 entstehenden symmetrischen Verteilung und resultiert in den hier
gemessenen (asymmetrischen) Verteillungen.

Um jedoch prézisere Aussagen formulieren zu konnen, ist es unter anderem notwendig,
weitergehende Messungen mit kontrollierten definierten Festkdrperoberflachen unter UHV -
Bedingungen (< 10™'mbar) und entsprechender Targetpréparation durchzufiihren. Die
Ergebnisse der im Rahmen der bisher durchgefihrten Messungen bestdtigen jedoch die
Funktionsweise des neu entwickelten Spektrometers und konnen als interessanter
Ausgangspunkt fur weitergehende Messungen angesehen werden.
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5.3 Korrelationen im Doppel-Hit

Die Funktionsweise des verwendeten ortsempfindlichen Detektors erméglicht es, mehrere zu
einem Referenzsignal gehorige Teilchen zeit- und ortsaufgeldst zu vermessen (siehe dazu
Kap. 3.5.2). Dieses Merkmal ist prinzipiell eine entscheidende Verbesserung gegeniber
herkbmmlichen Messungen mit zB. der ,Wedge and Strip-Anode® (z.B.
[CAST98][MOST004]) und hat sich bei dem Aufzeigen von Korrelationen schon erfolgreich
in Gastargetexperimenten bewahrt (z.B. [AFANO1] [AFANO2] [MURAOQZ2]). Um mégliche
Korrelationen im Sekundarionenemissionsprozeld aufzuzeigen, erfolgten ale Messungen im
Doppel-Hit-Modus. Wird zu einem Projektil ein emittiertes Sekundérion nachgewiesen,
wartet die Datenverarbeitung noch auf ein mogliches zweites Sekundérion, indem der Trigger
zum Schlief3en des Zeitfensters um das gesamte zu messende Flugzeitintervall noch einmal
zeitlich verzogert wird. Damit soll sicher gestellt werden, dal3 sogar noch im Extremfall (der
erste Stop wird durch das erste mogliche im Flugzeitintervall liegende Teilchen (Photon) und
der zweite Stop durch das letzte zu messende Teilchen (hier CH,") erzeugt) die Zeit- und
Ortsinformationen beider Teilchen registriert werden (fur Details siehe dazu Kap. 3.8). Es
kann jedoch hier schon vorweg genommen werden, dald trotz dieser experimentell
entscheidenden Verbesserung im Rahmen der durchgefihrten Experimente und der bisher
analysierten Massen der gesamten Flugzeitverteilung keine Korrelationen beziglich Impuls-
und Energieerhaltung einzelner Sekundéarionen gefunden wurden.

Das erste Sekundérion wird im folgenden als 1. Hit, das zweite dementsprechend als der 2.
Hit bezeichnet. In Abb. 5.22 ist dazu das Verhdltnis der Ausbeuten aller Ereignisse mit einem
Hit zu denen mit zwei Hits in Abhangigkeit vom Projektil-Target-Einfallswinkel 6,
dargestellt. Deutlich ist der relative Anstieg des Verhdtnisses mit ansteigendem 6, zu
erkennen und |43t sich mit einer Funktion ~ cos(B,) %" befriedigend beschreiben. Daher
erscheint es hier sinnvoll, die prasentierten Daten auf den EinschulRwinkel 6, = 78° zu
beschréanken, da dort der relative Anteil des zweiten Hits mit ca. 14% am grofdten ist. Um
einen Eindruck Uber das zu analysierende Spektrum an méglichen Massen zu bekommen, ist
dazu in Abb. 5.23 die Flugzeit des 2. Hits gegen die Flugzeit des 1. Hits aufgetragen. Wie zu
erwarten, existieren in dieser Darstellung keine Ereignisse unterhalb der Diagonalen, da der 2.
Hit immer eine gréfl3ere Flugzeit gegeniiber dem 1. Hit besitzt.

Es existieren eine Vielzahl von Kombinationen zur Untersuchung von moglichen
Korrelationen. Da jedoch das H*-Sekundérion in dieser Arbeit von priméarem Interesse ist,
wurden das H* as 1. Hit in Relation zum 2. Hit der Massen H; H,", “Li* und weiterer
Kohlenwasserstoffe, soweit noch massensepariert, untersucht. Es wurden keine Korrelationen
beziiglich Impuls- und Energieerhaltung am H*-Sekundarion festgestellt. Dies liegt zum einen
an der Présenz vieler Nachbarmolekiile auf der Oberflache und zum anderen an der Présenz
der Oberflache selbst. Unter der Annahme einer Fragmentation eines diatomaren Ho-Molekiils
in zwei geladene H'-lonen (sog. Coulombexplosion, z.B. in [GROESOb]) fihrt nur die
Orientierung der Molekulachse paralel zur Oberflache des Festkdrpers zu einem madglichen
Nachweis beider Fragmente. In alen anderen Orientierungen trifft ein Fragment auf die
Oberflache des Festkorpers, wird neutralisiert und ist fir das Meldsystem nicht mehr
nachweisbar oder verliert durch eine Reflexion seine kinematische Beziehung zu dem anderen
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Abb. 5.22: Verhaltnis der gemessenen Ausbeute des 2. Hits zur Ausbeute des 1. Hits integral
uber alle Flugzeiten (0 - 2200 ns) in Abhangigkeit vom Einfallswinkel 6, des Projektils relativ
zur Oberflachennormalen des Targets des Stof3systems Ar°(25 keV/u) — LiF (200R) + Al
(2000A). Die Linie dient zur Fiihrung des Auges.

Fragment. Dies gilt analog fur alle anderen Molekile und Fragmentationskandle. Zudem stellt
sich fur das Nachweisprinzip des Mef3systems die nicht zwingende Notwendigkeit, dal3 das
Molekdl immer in zwel geladene Anteile fragmentieren muf3. Mégliche Reaktionskande zur
Entstehung des H*-Sekundérions befinden sich dazu z.B. in [CAST98]. Zudem schwankt der
Anteil der Sekundérionen an der Gesamtzahl der sekunddren atomaren Teilchen je nach
Element um etwa 6 Grolenordnungen und betrégt selbst im gunstigsten Fall nur einige
Prozent [DUST99]. Daher kann nach der Entstehung zueinander korrelierter lonen durch
mogliche atomare Stofle mit den anderen emittierten Teilchen die urspringliche
Verteilungsfunktion drastisch verandert werden (siehe dazu z.B. [MOSH91]) oder
erschwerend sogar Uber Ladungsaustausch zur Neutralisation einzelner Fragmente fihren, die
dann fur das Mef3system nicht mehr nachweisbar sind.

Um einen zusammenfassenden Uberblick dieser Untersuchung zu geben, ist in Abb. 5.24 das
Flugzeitspektrum des 1. Hits und mit der Bedingung, dal? der 1. Hit ein H*-Sekundarion war,
das Flugzeitspektrum des 2 Hits aufgetragen. Dies entspricht einer Projektion der TOF(HIT1)
in dem Bereich der Flugzeit eines H'-lons (8-236ns) auf die Achse TOF(HIT2) in Abb. 5.23.
Die beiden Spektren sind qualitativ dhnlich und unterscheiden sich hauptsachlich im Beitrag
des H'-Sekundarions an der Gesamtverteilung. Dies liegt jedoch im wesentlichen in der
Totzeit des Detektors begriindet (siehe dazu Kap. 3.5.2). Die Ahnlichkeit der beiden Spektren
ist daher ein Hinweis auf elne unabhangige Entstehung des 1. und des 2. Hits.
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Abb. 5.23: Darstellung der gemessenen Flugzeitverteilung mit den einzelnen Massen des 2.
Hits als Funktion der Flugzeit des 1. Hits des StoRsystems Ar(25 keV/u, 6 = 78° ) - LiF
(200A) + Al (2000A).

Nachteilig wirkt sich bei den durchgefiihrten Messungen vor allen Dingen das unginstige
kleine Intensitdtsverhaltnis des 2. Hits zum 1. Hit (siehe Abb. 5.22) aus. Um daher die Multi-
Hit-Fahigkeit des verwendeten Detektors besser zur Geltung bringen und mdgliche
Korrelationen im Emissionsprozef3 aufweisen zu kénnen, ist sowohl die Verwendung von
hochenergetischen (> 1 MeV/u) schweren (m > 100 u) lonen (z.B. [NEUGO1], siehe dazu
auch Kap. 2.4.2 und 5.2.3) oder langsamen (~ keV/u) hochgeladenen (q > 40) lonen (z.B.
[SCHE97]) ein sinnvoller experimenteller Ansatz, da dies in beiden Féllen zu einer Erhdhung
der Ausbeute an Sekundarionen fuhrt. Im zweiten Fall nimmt dabel die Ausbeute oberhalb
eines von der elektrischen Oberflachenleitfahigkeit abhangigen charakteristischen
Ladungsbereiches linear mit dem Projektilladungszustand q zu. Das sich ,langsam® der
Oberflache anndhernde Projektil 16st durch sein starkes Coulomb-Feld Elektronen aus den
oberflachennahen Regionen heraus und induziert somit die Coulomb-Explosion des
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verbleilbenden positiv geladenen Bereiches. Daher besteht hier eine Madoglichkelt,
Korrelationen bezlglich Impulss und Energieerhatung der emittierten Sekundarionen
festzustellen.
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Abb. 5.24: Darstellung der gemessenen Flugzeitverteilung (mit den einzelnen Massen) des
SoRsystems Ar%(25 keV/u, 6= 78°) - LiF (200A) + Al (2000A) (a) firr den 1. Hit und (b) den
2. Hit, mit der Bedingung, daR der 1. Hit das H*-Sekundérion ist, welches einer Projektion
der TOF(HIT1) in dem Bereich der H*-Flugzeit (8-236ns) auf die Achse TOF(HIT2) in Abb.
5.23 entspricht.
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6. Mogliche Anwendungen ...

Einleitung

Das wesentliche Ziel dieser Arbeit ist dem Verstindnis der grundlegenden
Wechselwirkungsmechanismen zwischen Projektil(ion)en und Festkorpern bzw. deren
Oberfldchen ndher zu kommen. Die Ergebnisse dazu sind in Kap. 5 ausfiihrlich dargestellt.
Jedoch er6ffnen sich dariiber hinaus noch einige interessante Anwendungsmaglichkeiten, die
sich zum einen auf die verwendete Methode (Kap. 6.1) und zum anderen auf die
experimentellen Daten direkt beziehen (Kap. 6.2). Zentraler Punkt der Methode ist dabei die
Anwendung der Restgas-Eichung iiber die reine Anwendung zur Eichung des Spektrometers
hinaus. Dagegen beziehen sich Teilergebnisse der experimentellen Daten auf Anwendungen
der XY-TOF-Technik in der Materialanalyse.

6.1 ... des Strahlprofilmonitors

Das Prinzip der Visualisierung des Projektilstrahls {iber die Ionisation des Restgases ist
dhnlich dem der Blasenkammer oder der Nebelkammer [z.B. im ,,Lehrbuch Physik* von
Gerthsen und Vogel [GERT93]). Letztere besteht aus einem mit Wasserdampf {iberséttigten
Gas gefillten Gefd3, welcher sich in Form von kleinen Wasser- bzw. Nebeltropfen an
Kondensationskernen abscheidet. Als Kondensationskerne fungieren die durch eintretende
ionisierende Strahlung entlang der Flugbahn erzeugten Ionen. Das Licht streut an den
Nebeltropfchen und macht diese sichtbar und somit auch den Weg der ionisierenden
Strahlung innerhalb des Gases. In dieser Arbeit erfolgt die Konstruktion der Projektilflugbahn
iiber die Abbildung des ionisierten Restgases in einem elektrischen Feld durch Vermessen
von Flugzeit und Auftreffort auf einem ortsempfindlichen Detektor.

Die Kombination der Flugzeittechnik mit ortsempfindlichen Detektoren erdffnet neue
Moglichkeiten, die Spur eines ionisierenden Projektils nachzuzeichnen. Anwendung fand
diese Methode bereits in der TPC (Time-Projection-Chamber, z.B. in [LEO93]) und der
Strahlprofilanalyse [UNVE92]. Dariiber hinaus finden sich noch einige interessante
Anwendungen in der Gasmassenspektrometrie (Kap. 6.1.1), der Kartographie von
elektrischen und magnetischen Feldern (Kap. 6.1.2) und in der Visualisierung der
Projektilstreuung im Target (Kap. 6.1.3).

6.1.1 XY-TOF-Technik fiir grofie Gasmassenspektrometer
Gasmassenspektrometrie, basierend auf der FlugzeitmefBmethode (Time-of-flight TOF), findet
schon seit langem ihre Anwendung [COTT97] [MAMYO01] [WILESS5] [BEYN60]. W. Wiley

und I. McLaren [WILESS] fiihrten dazu 1955 die Zeitfokussierung in einem dafiir
konstruierten 2-stufigen linearen Spektrometer ein, so dall die Flugzeit in erster Ndherung
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nicht von dem Ort der lonisation abhingt. Das Prinzip der Flugzeitfokussierung wurde
seitdem in vielen TOF-Spektrometern verwendet, unter anderem auch in COLTRIMS (siehe
dazu Kap. 3.4). Hier wird die Kombination der Flugzeittechnik und der ortsempfindlichen
(XY-) Detektoren angewendet, um das Gaszellenvolumen zu vergroBBern (verbunden mit einer
hoheren Nachweisempfindlichkeit), ohne eine Verschlechterung der Massenauflsung in Kauf
nehmen zu miissen. In der liblichen TOF-Massenspektrometrie resultieren die erzeugten Ionen
in schmalen Flugzeitverteilungen, wenn diese in einer Ebene parallel zur Detektoroberfliche
erzeugt werden. Hier wird die XY-Information angewendet, um die Flugzeit der lonen exakt
und nicht nur in erster Ndherung {iber die Bestimmung der Ionisationskoordinate in einer
Gaszelle beliebiger Grofle zu korrigieren. Das ist ein groBer Vorteil gegeniiber der Methode
von Wiley und McLaren, bei der die Korrektur nur in erster Ndherung erfolgt. Diese
Korrektur kann als ein Algorithmus interpretiert werden, der die gemessenen Daten in einen
neuen Datensatz verwandelt, der in einem virtuellen experimentellen Aufbau mit dem
Projektilstrahl senkrecht zur Spektrometerachse gemessen wurde [JALOO2b].

Herleitung der Flugzeitgleichungen:
Die experimentelle Situation ist schematisch in Abb. 6.1 dargestellt. Die XZ-Ebene wird
durch den Projektilstrahl (Einfallswinkel 6,) und die Spektrometersymmetrieachse definiert.
Die Ionisation erfolgt an den Projektilkoordinaten (x,, yp, = 0, z, = X, cotg 8,) und zur Zeit t, =
Xp/(vp sin Bp) bevor das Projektil (Geschwindigkeit v,) die Elektrode 1 passiert. Die
Nachweiszeit T ist definiert als das Zeitintervall zwischen dem Durchgang durch x=y=z=0
und dem Nachweis des erzeugten Gasions. Daher betrigt die Flugzeit des Ions T + t,.
Zwei uniforme Beschleunigungsfelder sind definiert durch die Elektrode 1 (hier eine
angenommene Metallplatte mit dem Potential U,;), die Elektrode 2 (ein
Hochtransmissionsgitter mit dem Potential U;) und dem XY-Detektor, dessen
Eintrittsoberfliche auf dem Potential U =0 V liegt.
Das Gasmolekiil wird mit der Geschwindigkeit vy in die Richtung emittiert, definiert durch
den Winkel O mit der Z-Achse und den Winkel ¢ mit der XZ-Ebene und erreicht den Detektor
(D) mit den Koordinaten:

Xp = Xp + Vo (T+t,) sin 6 cos ¢

yp = Vo (T+t,) sin O sin ¢ (6.1)

Zp = d1 + dz.

Unter der Annahme von t; und t; als den beiden Flugzeiten in der ersten und der zweiten
Beschleunigungsstrecke setzt sich die Nachweiszeit der Ionen unter Beriicksichtigung der
Projektilgeschwindigkeit bei Ankunft am Ende der Gaszelle wie folgt zusammen:

d, ~Z, + d, _ Zy

T = -
tl " tz tp (VOZ + Vlz )/2 (Vlz + V2z )/2 Vp cos ep

(6.2)

Voz, Viz and vy, sind dabei die axialen Geschwindigkeiten des ionisierten Gasmolekiils in der
Kollision (Anfangsgeschwindigkeit), beim Gitterdurchgang und der Ankunftszeit am
Detektor und sind gegeben durch:
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Abb 6.1: 2-stufiges Beschleunigungsspektrometer zylindrischer Symmetrie. Das Projektil tritt
in der XZ-Ebene in das Spektrometer ein und passiert den Ursprung x =y =z = 0 zur Zeit T
= 0. Das am Punkt (x,, y, = 0, z,,) zur Zeit -t, erzeugte Gasion wird mit der Geschwindigkeit
vo in den Winkel 0 (relativ zur Z-Achse) emittiert. Ein Gitter trennt die erste von der zweiten
Beschleunigungsstrecke. X,y ist der Detektorradius und xp der Auftreffpunkt des lons auf dem
Detektor. Die elektrischen Feldkomponenten €. and €, sind iiberall Null, €. konstant
innerhalb jeder Subregion.

Voz = Vo cosB (6.3)

2 4
Vlz :\/V§Z+Eq(Ul_U2)E_d_pE (64)
1

Vo :1 VIZZ +2_1’1?U2 (65)

Dieser Ausdruck ist giiltig fiir tg 6, > Xmax / di und stellt sicher, da3 die Ionisation nur in der

ersten Beschleunigungsstrecke erfolgt. Sofern keine Nachbeschleunigung notwendig ist,
konnen d; und U, Null gesetzt werden und Elektrode 2 wird direkt der Detektor. Unter der
Annahme eines vernachldssigbaren Impulstransfer vom Projektil zum Target [ABDAOO] ist
die thermisch bedingte Geschwindigkeitskomponete der dominierende Faktor. Somit besitzt

das Ton eine mittlere axiale Geschwindigkeit definiert durch v,, = kT/m mit der

Gastemperatur T.
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Transformation zur Korrektur (Reduzierung) der Flugzeitverteilung:

In der TOF-Spektrometrie liegt die Ursache einer breiten Flugzeitverteilung der einzelnen
Ionen im wesentlichen darin begriindet, dal die Ionen in verschiedenen Abstinden vom
Detektor produziert werden. FEine numerische ,Event-by-Event-Transformation® der
gemessenen XY-Flugzeit-Daten (x5°, yp’undT;") kann diese Abhéngigkeit durch die
Simulation korrigieren, in der der Projektilstrahl senkrecht zur Spektrometerachse durch den
nun iiber die Elektrode 1 komprimierten Targetgaslayer eintritt. Die resultierende Flugzeit T’
besitzt ithren Nullpunkt in dem Zeitpunkt der Projektil-Gasmolekiil-Kollision und schreibt
sich unter diesen Bedingungen:

0 24, . 0
0O - 0
D/ﬁcos9+\/kT cos” 0+2q(U, -U,) 0
0 2d, 0
H \/kT cos’ 0+2q(U, -U,) +\/kT cos’ 0+2qU, H

Die senkrechte Strahlkonfiguration reduziert deutlich die Peak-Verbreiterung bzgl. T¢. Die
resultierende Breite der Peaks ist bedingt durch den Strahldurchmesser und die Emission in
verschiedene Emissionswinkel 6. Eine gute Naherung zur Beschreibung der mittleren

Flugzeit T ist die Substitution der mittleren (thermischen) Geschwindigkeit vkT cos® durch
ihren mittleren Wert Null. Das entspricht der Vernachlissigung von kT cos® @ gegeniiber
den elektrostatischen Energien.

Gl. 6.2 und 6.6 werden zur Bildung eines numerischen Algorithmus zum ,,Schmélern® der
Gaspeaks verwendet. Die Transformation T(xp) = T’ besteht aus der Multiplikation der

exp

gemessenen Koordinaten jedes einzelnen lons (detektiert an der Position xJ*,

zur

(experimentellen) Zeit T ) durch die Funktion F (x") definiert durch:
T’

T(xp") + xg‘p/vptge

F(xp') = (6.7)

Abb. 6.2 illustriert die berechneten xp(T)- und xp(T")-Verteilungen fiir eine Mischung von
drei Edelgasen (He, Ne and Ar), die durch einen 150 keV H° Strahl ionisiert werden. Die
Projektion der Verteilungen auf die Flugzeitachse generiert das herkommliche
Flugzeitspektrum.

Die Massenauflosung kann durch ein gekiihltes Targetgas (wie z.B. in COLTRIMS, siehe
Kap. 3.4) und die damit verbundene Reduzierung der mittleren thermischen Geschwindigkeit
der Gasmolekiile sowie durch eine bessere Kollimation des Projektilstrahls verbessert werden.
Eine elegante Losung wire die Verwendung eines zweiten ortsempfindlichen Detektors als
Projektil- bzw. Startdetektor, um die Parameter jeder einzelnen Projektiltrajektorie zu
bestimmen und in die T(xp) = T" Transformation mit einzubeziehen.

Ergebnisse:

Das (Gas-) Spektrometer ist in Kap. 3.4 und 3.7 detailliert beschrieben. Es wird mit 70% He,
15% Ne (d.h. 13.6% *°Ne and 1.3% **Ne) und 15% Ar bis zu einem Gesamtdruck
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Abb. 6.2: Berechnete xp(T)- und xp(T"')-Verteilungen fiir eine Mischung von drei Edelgasen
(He, Ne und Ar) bei lonisation durch ein 150 keV H'-Projektil. Die Nachweiszeit ist die
lonenflugzeit (t; + t;) abziiglich der Zeit t,, bis das Projektil die Elektrode 1 nach der
Gaskollision erreicht. Die Rechnungen fiir 0 = 0° and 0 = 180° simulieren die
Linienverbreiterung durch die thermische Bewegung des Gases.

von 10° mbar gefiillt: Das monoatomare Gas wird gewéhlt, um eine mogliche
Coulombexplosion der Teilchen nach ihrer Ionisation zu vermeiden. Als Projektil dient ein
neutraler 150 keV Wasserstoffstrahl. Startsignale zur Flugzeitmessung werden durch den
Sekundédrelektronendetektor geliefert, der sich hinter der diinnen Festkdrperfolie befindet, die
das zentrale Loch der Elektrode 1 bedeckt (sieche dazu Kap 3.6). Da jedoch auch
Sekundérionen von der Folie emittiert werden und somit einen ,,Untergrundbeitrag” zu dem
Gasspektrum leisten, wiére die beste Alternative der direkte Nachweis des Projektils hinter
einem kleinen Loch. Wichtig ist die Vermeidung von Feldinhomogenitéten (siehe Kap. 6.1.2).
Die verwendeten Spektrometerparameter sind U; = 2.970 kV; U, = 0.040 kV; d; = 8.35 cm;
d, = 0.70 cm und 6, = 42°. Das Gas befindet sich auf Zimmertemperatur T = 300 K , so daf3
sich (Voz)mms = 2.7 / m Mm/ns ergibt, mit m als der molekularen Masse in atomaren
Einheiten [u] .

Abb. 6.3.a und 6.3.b prisentiert die gemessenen xp(T)-Kurven und deren Projektion auf die
Flugzeitachse, das herkommliche Flugzeitspektrum. Deutlich sind die Kurven zu erkennen,
die zu 4He+, 20Ne+, 22Ne+, “Ar" und deren hoheren Ladungszustinden gehoren. Die
Linienbreite ist bedingt durch die thermische Bewegung der Gasmolekiile und den endlichen
Strahldurchmesser (ca. 107 cm) (siehe Kap. 3.2.3). Jeder Punkt gehort zum Nachweis eines
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Abb. 6.3.: (a) Gemessenes x(T)-Spektrum eines He-, Ne- und Ar-Gases unter H'-Beschuf3
(150 keV, 6, = 42°). Ereignisse von der Projektil-Gas-Kollision generieren die schrigen
Linien fiir x > 0. Die Punkte nahe der T-Achse (x = 0) werden durch von der Elektrode 1
emittierte Sekunddrionen generiert. (b) TOF-Spektrum, d.h. die Projektion der x(T)-Daten auf
die T-Achse. Die schmalen Linien sind von der Elektrode 1 emittierte Sekunddrionen,
wdhrend die Gasionen die breiten Verteilungen generieren.
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Abb.6.4: Die gleichen Daten wie in Abb. 6.3, jedoch korrigiert mit T" = F (x") T5". Die

T(xp) = T Transformation ermoglicht die Darstellung der Gasionen in einer vertikalen Linie,

Ions in der Projektil-Gas-Kollision. Die schrigen Linien werden von den Gasionen generiert,
die vertikalen Linien von den aus Elektrode 1 mit relativ hohen radialen Geschwindigkeiten
emittierten Sekundérionen. Wie in Abb. 6.3.b zu erkennen, bedingen die in der Gaskollision
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erzeugten lonen breite und die von der Elektrodenoberfliche schmale Flugzeitverteilungen
bzw. -peaks.

Abb. 6.4 zeigt dieselben Daten wie in Abb. 6.3, aber korrigiert durch die Transformation
T(xp) = T'. Die schrigen und die senkrechten Linien von Abb. 6.3.a ergeben nun jeweils
senkrechte und schrige Linien. Daher zeigt die Projektion in Abb. 6.4.b einen breiten und
kleinen H'-Peak wihrend die Gaspeaks nun sehr schmal und intensiv sind. Kleine Peaks, die
sich vorher nur angedeutet haben, wie z.B. 22Ne+, 2Ne™ oder He™ und 22Ne++, sind nun
sichtbar. Die experimentellen Ergebnisse zeigen eine dramatische Verbesserung von
Massenauflosung und Sensitivitidt bei Verwendung der XY-TOF-Korrektur. Beziiglich der
Massenspektrometrie belegt Abb. 6.4, warum es immer noch mdglich ist, ein groBes
Gastargetvolumen mit einer guten Massenauflosung weit weg von den Wiley-McLaren-
Zeitfokussierungsbedingungen zu untersuchen.

Die Empfindlichkeit kann noch wesentlich durch die Verwendung von Restriktionen

exp

hinsichtlich x;” undyp® gesteigert werden: Alle Ereignisse miissen nahe der YZ-Ebene fiir

exp

positive x;* erfolgen. Alle anderen Ereignisse konnen in der Transformation vernachldssigt

werden und fithren zu einer Verringerung des Untergrunds. Da der Partialdruck jeder
einzelnen Gasspezies konstant ist, &ndern die geometrischen Restriktionen nicht die relativen
Ausbeuten der Gasionen. Abb. 6.5 illustriert dazu den yp(T) Verlauf, von dem der obere und
der untere Wert extrahiert werden, um die Teilchen nahe der Flugzeitachse auszuwihlen.
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Abb. 6.5: Die yp(T)-Darstellung der Daten. Die Linie in der T-Richtung gehért zu der
Projektion der Strahltrajektorie auf den Detektor. Der Strahl trifft an den Koordinaten
x =y = 0 auf die Elektrode 1, welcher die zentralen Peaks der Sekunddrionen erzeugt.
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6.1.2 Elektrische und magnetische Feldkartographie

Ziel der Anwendung des Strahlprofilmonitors ist hier die prdzise Vermessung lokaler
elektrischer Felder iiber die in der Kollision mit dem Projektil erzeugten Gasionen. Deren
Bewegung ist im wesentlichen nur durch die thermische Energie bestimmt, die gegeniiber den
elektrostatischen Energien vernachlédssigbar ist. Somit entstammt deren Energie nur dem
Energiegewinn im elektrischen Feld des Spektrometers. Uber die Vermessung der in dem
Feld abgebildeten Ionen kann so auf die lokale Verteilung des elektrischen Feldes an ihrem
Entstehungsort geschlossen werden [JALOO2c]. Es ist daher moglich, elektrische oder auch
magnetische Felder, sogar in groen Volumina, experimentell prézise zu kartographieren.
Dies ist z.B. von Nutzen bei der Untersuchung der Feldverteilung eines Spektrometers oder
sogar direkt bei der Feineinstellung der Potentiale eines Delay-Line-Detektors (in der
Nachbeschleunigung zwischen Gitter und MCPpqy, siche dazu z.B. Abb. 3.13).

Definition der Parameter:

Die experimentelle Situation und die zugehdrige mathematische Beschreibung sind nahezu
identisch mit der im vorigen Kapitel, mit der Ergdnzung einer weiteren Subregion in der
ersten Beschleunigungsstrecke. Aus Konsistenzgriinden und unterschiedlicher Zielsetzung
1aBt sich zu Beginn des Kapitels eine gewisse Wiederholung der mathematischen
Zusammenhdnge nicht vermeiden.

Das Spektrometer und das zugehorige Koordinatensystem sind in Abb. 6.6 beschrieben. Die
XZ-Ebene wird durch die Strahltrajektorie und durch die Spektrometerachse, die mit dieser
den Projektileinfallswinkel 6, bildet, aufgespannt. Die Ionisation des Gasmolekiils erfolgt an
den Projektilkoordinaten (%, , y, = 0, z, = X, cotg 6,) und zur Zeit t, = X, / (v, sin 8,) bevor
das Projektil auf die Elektrode 1 auftrifft; v, ist dabei die Projektilgeschwindigkeit. Die
Referenzzeit T ist exakt Null, wenn das Projektil an dem Koordinatenursprung eintrifft. Das
Gasmolekiil wird mit der Geschwindigkeit v, in den Winkel 0 (relativ zur Z-Achse) und den
Winkel ¢ (relativ zur XZ-Ebene) emittiert.

Die relevanten Parameter der Flugzeitmessung sind die axiale Distanz und die lokale
Axialkomponente des elektrischen Feldes. Die Beschleunigung ist determiniert durch das
resultierende elektrische Feld. Um die Methode analytisch zu illustrieren, wird eine
zylindrische Konfiguration mit drei Beschleunigungsfeldern angenommen (siche dazu Abb.
6.6). Die Elektrode 1 ist dabei eine leitfdhige Scheibe, die mit einem flachen Ring vom
Radius R und der Dicke d’; umrandet ist. Das Beschleunigungsfeld in der ersten Region
dndert sich dabei (in der Annahme) an der zylindrischen Oberfliche definiert durch x, = R
abrupt von € nach €';. Die Elektrode 2 ist ein Gitter mit dem Potential U,.

Position und Flugzeitgleichungen:

Nach der Gesamtflugzeit T +t, = t; + t; (t; und t; sind jeweils die Flugzeiten in der ersten und
zweiten Beschleunigungsstrecke) erreicht das ionisierte Gasmolekiil die geerdete
Detektoroberfliche an den Koordinaten:
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xp=xXp+ Vo (T +1t,)sinBcos ¢
yp=Vo (T +1t,)sin Osin ¢ (6.8)
zp=d'1 +d; +d,.

Die Nachweiszeit der lonen ist:

d, +d -z, d, z,
T = t1+t2-tp = + - (69)
(VOZ +Vlz)/2 (Vlz +V22)/2 Vp cos ep

Voz, Viz und vy, sind die axialen Geschwindigkeiten des ionisierten Gasmolekiils in der
Kollision, der Gitteriiberschreitung und der Detektorankunft mit

Voz = Vo cosB (6.10)

v, :\/VOZ i‘ll(U -U, E —4 E wenn x, > R (6.11)
v, :\/VOZ i?(U -U, E T +d E wenn x, < R (6.12)
Vo, = .|V, +2_n?U2 (6.13)

Diese Ausdriicke sind giiltig fiir R/d'} > tg 6, > Xmax /(di + d'1) und stellen sicher, daf3 die
Ionisation nur in der ersten Beschleunigungsregion stattfindet.

Anfangsgeschwindigkeitsverteilungen:
Die initiale Geschwindigkeit vo der ionisierten Gasmolekiile oder -atome wird durch drei

Beitrdge festgelegt,
1) die thermische Gasbewegung,
i) die lineare Impulserhaltung in der Kollision mit dem Projektil und die damit

verbundenen Emission oder der Transfer von Elektronen,
i) die Coulombexplosion oder Dissoziation in neutrale und ionisierte Fragmente eines
multiatomaren Targetgases.

Der erste Term wird bestimmt durch:

1 2
Smvg, = KT = vi, =kT/m (6.14)

Der Impulsiibertrag in der Projektil-Gas-Kollision gibt ebenfalls einen Beitrag zu vy. Dieser
ist jedoch im allgemeinen vernachlédssigbar, verglichen mit der thermischen Bewegung
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Abb 6.6: 3-stufiges Beschleunigungsspektrometer zylindrischer Symmetrie. Das Projektil tritt
in der XZ-Ebene in das Spektrometer ein und passiert den Ursprung x =y =z = 0 zur Zeit T
= 0. Das am Punkt (x,, y, = 0, z,) zur Zeit -t, erzeugte Gasion wird mit der Geschwindigkeit
vo in den Winkel 0 (relativ zur Z-Achse) emittiert. Ein Gitter trennt die erste von der zweiten
Beschleunigungsstrecke. Die erste Region ist in zwei Subregionen unterteilt, definiert durch
eine zylindrische Oberfldiche mit dem Radius R und einem Absatz in Elektrode 1, X, ist der
Detektorradius und xp der Auftreffpunkt des lons auf dem Detektor.

[ABDAOO]. Coulomb-Explosionsbeitrige [GROE80b] [GEMMS81] [GEMM&84] [AFANO1]
erzeugen dagegen wesentlich groBBere Beitrdge (~10eV) als die der thermischen Bewegung
(~meV) und resultieren in breiten Linien fiir T(x,), integriert {iber alle Emissionswinkel 6 und
¢. Daher werden nur monoatomare Gase verwendet. Eine Illustration der x,(T) Funktion unter
Verwendung der Gl.en 6.9-13 befindet sich in Abb. 6.7 fiir lonen mit m; =4, q; =1, m; = 40,
q2 = 1 und m3 = 40, g3 = 2 und mit der Gastemperatur T = 300 K. Die angenommene
Spektrometerkonfiguration ist hier d; = 9.0 cm, d';, =0, d; = 1.0 cm; U; = 3.0 kV, U, = 2.5
kV. Wie zu erwarten, vergroBert sich die Flugzeit mit \/m_/q . Es sei darauf hingewiesen, daf}

die Steigung dx,/dT nicht immer negativ sein mufl. Wenn das Verhiltnis d»/d; grof} genug ist,
kann die Ableitung positiv fiir grole oder fiir alle x,-Werte werden. Die thermische
Bewegung v, verursacht die Linienverbreiterung in T(x,), ebenfalls mit einer Zunahme von

m/q .
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Abb. 6.7: Darstellung der x-(Kollisions-)Koordinate als Funktion der Nachweiszeit. Die
Nachweiszeit ergibt sich aus der lonenflugzeit (t;+t;) abziiglich der Zeit t,, die das Projektil
nach der Kollision bendtigt, um die Elektrode zu erreichen. Jede einzelne Liniengruppe
gehort jeweils zu der angegeben Gasspezies und ist fiir drei Richtungen der lonenemission
(relativ zum Beschleunigungsfeld) berechnet. Die Linienbreite der Gruppen ist durch die
thermische Bewegung des Gases bestimmt.

Durch Einsetzen von GIl. 6.14 in Gl.en 6.9-13 ergibt sich eine interessante Eigenschaft fiir

T(xp). Die GroBe \/E kann von den GroBlen t; und t, faktorisiert werden, so dal} die
reduzierte Flugzeit

Trcd (X p )

%ol (6.15)
v, sin @, Jm .

eine universelle Funktion fiir alle lonenmassen mit dem gleichen Ladungszustand wird. Diese
Eigenschaft gilt ebenso fiir inhomogene Beschleunigungsfelder und kann somit zur
Feldkartographie verwendet werden. Die reduzierte Flugzeit Trq (Xp) kann als die Flugzeit
eines Gasions der Masse m=1 interpretiert werden, welches in der Kollision mit einem
Projektil der Geschwindigkeit v, — o erzeugt wird. Die Darstellung der Tr.q(x,) Funktion mit
ausgetauschten Achsen erleichtert den direkten Vergleich mit den experimentellen Daten.

Feldkartographie:

Da die Flugzeit der Ionen von dem Beschleunigungsfeld entlang der durch die
Projektiltrajektorie und den XY-Detektor begrenzten Region abhédngt, kann dies zur
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Kartographie des hiesigen elektrischen Feldes verwendet werden. Dabei besteht im
allgemeinen die Schwierigkeit, dal die Konstruktion des elektrischen Feldes aus dem
gemessenen Datensatz (xp, yp and T) sehr komplex oder mdglicherweise nicht eindeutig ist.
Einige Losungsansétze wiren:

1) die Annahme eines elektrischen Feldverteilung und die Bestimmung der Parameter
durch einen Fit der experimentellen Daten.

i) die Annahme einer Anfangsverteilung des elektrischen Feldes und die Berechnung der
Ableitungen.

1ii) die Erginzung mit weiteren experimentellen Daten, z.B. durch Variation der
Ionisationspositionen (z.B. durch Anderung des Projektilwinkels ©,), das dem
Abtasten der Gaszelle mit dem ionisierende Strahl entspricht. Die einfachste Situation
ist die Existenz zeitunabhéngiger elektrostatischer Felder.

Zur Illustration der Situation wird hier die Stérung der Homogenitét des elektrischen Feldes
durch ein kreisformiges Loch (Radius R = 0.5cm, Hohe d;'= 0.2 cm) in der Elektrode 1
untersucht. Durch eine Variation des Projektilwinkels 8, in den Gl.en 6.11 und 6.12 kann das
Abtasten des elektrischen Feldes durch das Projektil simuliert werden. Die Ergebnisse dazu
sind in Abb. 6.8 dargestellt und zeigen, dal die Vertiefung in der Elektrode 1 eine sichtbare
Verianderung in der Flugzeit der Ionen fiir alle Winkel erzeugt. Die Simulation anhand der
Gl.en 6.11 und 6.12 ist sehr praktisch, da das entsprechende Feld realitdtsnah ist und
analytisch bestimmt werden kann. Nahe bei x = R wird eine unkorrekte Eigenschaft mit in
Betracht gezogen, da sich dort das Feld abrupt &ndert und keine radialen Komponenten
beriicksichtigt werden. Konsequenterweise mu3 die x(T)-Funktion an dieser Stelle eine
Diskontinuitit aufweisen. Eine realistische Feldverteilung kann mit der Losung der Laplace-
Gleichung numerisch gefunden werden, z.B. durch SIMION [SIMI95]. Zum Vergleich ist in
Abb. 6.9 das Ergebnis von SIMION (Linie) mit der analytischen Berechnung von den Gl.en
6.11/12 (gepunktete Linie) dargestellt. Fiir x >> R ist das Feld homogen und die beiden
Modelle ergeben identische Voraussagen. Deutliche Unterschiede treten fiir x < R auf durch
die Existenz
1) negativer radialer Komponeten des elektrischen Feldes, welche das Gasion zur
Spektrometerachse hin ablenken und somit die Lange der Trajektorie vergrof3ern.
i1) einer kleineren axialen Komponente, welche die Flugzeit der Ionen vergréBert und die
Steigung von x(T) dndert. Falls d'; << R, ist die x(T)-Steigung nahe bei x = 0 dieselbe
fiir beide Ndherungen und das elektrische Feld ist dort nicht verzerrt durch die
Elektrode an der Kante x=R.

Niherung:

Zur analytischen Betrachtung des mittleren Detektorauftreffortes (g) als eine Funktion von
T ist es sinnvoll, Gl. 6.9 fiir kleine initiale Geschwindigkeiten (vo << v;,) und fiir Kollisionen
nahe der Spektrometerachse (x, = g << Xmax) anzundhern. Der Einfachheit halber wird d';

gleich Null gesetzt. Unter diesen Bedingungen kann GIl. 6.12 folgendermafBlen angenihert
werden:

139



Kapitel 6

2.5 T T N A\ I T

" | 6,=20 '
15 F -

X, (cm)

05 -

0.0 : ' : ' : '
2500 3000 3500 4000

Time of flight (ns)

Abb. 6.8: Analytische Berechnungen von x(T) simulieren das Abtasten des

Spektrometervolumens iiber verschiedene Einfallswinkel 8, des Projektils.

2 1 x
v, = (U,-U,) E—Etgg E (6.16)
p

daraus ergibt sich

d, a X

= Pmg 4, + XS- P (6.17)
g B/U,-U, U -U,+JU, 2tg8 "g v,sinb, '

4 J17U/U, 1 (6.17a)
d, \/Ul_U2+\/U—2 \/Ul_Uz

Aus Gl. 6.17 ergibt sich die Steigung der T(x,) Funktion:

d_T: m_a _ 1 (6.18)
dx, \ 2q tgB, v, sinb,

Die folgenden Eigenschaften konnen erwartet werden:

mit

a-—=

- Die Niherung mit vo = 0 impliziert dieselbe universelle Funktion T.q(X,) gegeben
durch GI. 6.15.
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Abb. 6.9: Vergleich der durch das analytische Modell berechneten x(T)-Werte mit den
Ergebnissen einer SIMION-Simulation. Es besteht gute Ubereinstimmung fiir grofie x, die
unterschiedlichen Steigungen fiir kleine x wird durch die unterschiedlich angenommenen
Feldverzerrungen der beiden Modelle verursacht.

- Die Flugzeit ist in erster Ndherung unabhingig von x,, wenn dT/dx, = 0. Dies

/29/m (6.19)

v, COS 0

geschieht, wenn: a=

- Fiir sehr schnelle Projektile ist dx, /dT proportional zu tg6, / J/m und divergiert, wenn

i - 1+ \/(Uz/Ul)/(l _Uz/Ul)
d, \/ 1-U, / U,
welches der Wiley & McLaren-Bedingung [WILESS] fiir die Zeitfokussierung in der
Z-Richtung entspricht.

a =0 ist, d.h. wenn (6.20)

- Wenn U, = 0 (d.h. eine Beschleunigungsregion), wird in GI. 6.19:

a= ! Bﬂi - IEL d.h. dx,/dT ~ 4/U; und divergiert wenn d, = d;.

JU, Od,

- Fiir streifende Einfallswinkel (8, ~ 90°) ist tg(6,) sehr groB und dx, /dT = v,,.
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Abb. 6.10: XY-Ortsverteilung des Detektors. Die Linie in der X-Richtung stellt die Projektion
der Projektilstrahltrajektorie auf den Detektor dar. Der Projektilstrahl lduft von rechts nach
links, trifft auf die Elektrode 1 (x =y = 0) und produziert dort Sekunddrionen, die die zentrale
Verteilung bilden.

Ergebnisse:

Die Eigenschaften des Spektrometers und der Gaseinlal3 sind ausfiihrlich in Kap. 3.4, 3.7 und
6.1.1 beschrieben. Die Spektrometerparameter sind hier U; = 2.970 kV; U, = 0.040 kV; d; =
8.41 cm; d'; = 0.01 cm; d; = 0.7 cm. Das Projektil ist wiederum HO(ISO keV, 6, = 37° und
77°). Die Gastemperatur T = 300 K (Zimmertemperatur) entspricht einer mittleren atomaren
kinetischen Energie von Ey ~ 38 meV. Abb. 6.10 zeigt den XY-Graph, integriert iiber alle
Flugzeiten. Zu erkennen ist eine Linie in der x-Richtung, die die Projektion der
Strahltrajektorie innerhalb des Spektrometers repriasentiert. Ursache der Linienbreite ist die
thermische Bewegung der Gasmolekiile und der endliche Strahldurchmesser (ca. 10 cm).
Abb. 6.11.a zeigt den XT-Graph der Ionen, die in der Kollision mit dem Projektil erzeugt
werden. Deutlich zu erkennen sind sowohl die schrigen Linien in der x(T)-Funktion jeder
einzelnen Gassorte als auch die vertikalen Linien, die durch von der Elekrode 1 emittierte
Sekundérionen erzeugt werden. Die Projektion der gesamten Daten auf die T-Achse erzeugt
das herkommliche Flugzeitspektrum in Abb. 6.11b. In Abb. 6.12 sind die experimentellen
Daten (schwarze Kreise) fiir das He-Target bei dem Projektilwinkel 6, = 77° dargestellt.
Deutlich sichtbar ist der Effekt der Kollision in zwei unterschiedlichen Subregionen: nahe der
T-Achse ist das elektrische Feld d'; / d; = 1 % kleiner als in der dulleren Subregion. Dieser
Unterschied verursacht einen sichtbaren Anstieg der Flugzeit der He'-lonen. Die
durchgezogene Linie ist die Berechnung mit den Gl.en 6.9-15.

Diskussion und Schluf3folgerung:

Die Genauigkeit der Messung bzgl. Zeit (sub-nanosecond) und Ort (sub-millimeter) stellt ein
empfindliches Werkzeug fiir die Dynamik der lonen nach der Kollision dar. Fiir nicht zu
komplexe elektrische Felder ist die Rekonstruktion der Gasionentrajektorie aus der
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Abb. 6.11: (a) Gemessenes x(T)-Spektrum eines He-, Ne- und Ar-Gases unter H’-Beschuf8
(150 keV, 8, = 37°). Ereignisse von der Projektil-Gas-Kollision generieren die schréigen
Linien fiir x > 0. Die Punkte nahe der T-Achse (x = 0) werden durch von der Elektrode 1
emittierte Sekunddrionen generiert. (0) TOF-Spektrum, d.h. die Projektion der x(T)-Daten auf
die T-Achse: Die schmalen Linien sind von der Elektrode 1 emittierte Sekunddrionen,
wdhrend die Gasionen die breiten Verteilungen generieren.

Ionenflugzeit T, dem Strahlverlauf z, = z,(x;, yp) und der finalen Position des Ions (Xp, yp)
moglich. Aus der Gleichung der Strahltrajektorie und dem gemessenen Datensatz (xp, yp, T)
konnen sowohl die Ionenkoordinaten als auch die Anfangsgeschwindigkeiten vy bestimmt
werden. Indirekt 186t sich so die elektrische Feldverteilung am Entstehungsort ermitteln.
Mogliche Mehrdeutigkeiten in den Beschleunigungsfeldern kdnnen durch die Variation der
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Abb. 6.12: Die Punkte sind das gemessene x(T)-Spektrum fiir den schréigen Projektileinfall
auf Elektrode 1, wobei die x(T)-Steigung sehr steil ist. Bemerkenswert ist die Empfindlichkeit
fiir die Inhomogenitdt des elektrischen Feldes um x = R = 0.5 cm. Die Linie stellt die mit den
Glen 6.9-15 berechneten Werte dar, die in guter Ubereinstimmung mit den experimentellen
Daten stehen.

Projektiltrajektorie geldst werden. Eine effiziente Methode zur Uberpriifung des Modells ist
die Konstruktion der reduzierten Flugzeit aus den experimentellen Daten (sieche dazu GI.
6.15). Die im x(T;eq)-Format gemessenen Ergebnisse sind in Abb. 6.13 fiir He-,Ne- und Ar-
Daten dargestellt. Die einzelnen Ionensorten resultieren in einer einzigen Kurve und
demonstrieren, daB3 alle Ionen in dem gleichen elektrischen Feld gefiihrt werden. Kleine
Abweichungen sind flir sehr gro3e und sehr kleine x-Werte erkennbar, die ihren Ursprung in
Feldinhomogenitdten nahe des flachen Rings der Elektrode 1 bzw. am Rand des Detektors
haben. Die beiden Linien stellen die Berechnungen mit Hilfe von Gl. 6.9 unter Verwendung
der Spektrometerparameter dar. Eine Linie korrespondiert zu 6 = 0 (Ionenemission zum
Detektor hin), die andere zu 6 = 180° (vom Detektor weg). Prinzipiell ist diese Methode auch
zur Vermessung von magnetischen Feldern geeignet.
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Abb. 6.13: Darstellung der gemessenen und berechneten x(T,.q)-Werte. Die x-Koordinate ist
aufgetragen in Abhdngigkeit von der reduzierten Flugzeit. Bemerkenswert ist hier, daf; alle
x(T)-Daten auf eine universelle Kurve reduziert sind.
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6.1.3 Visualisierung der Projektilstreuung im Target

In den voran gestellten Anwendungen ist die Spur des Projektils im Spektrometer jeweils vor
der eigentlichen Kollision des Projektils mit dem Festkorpertarget nachgezeichnet worden.
Durch eine einfache Drehung des Spektrometers um 180° kann selbstverstindlich auch die
Spur des Projektils nach dem Passieren des Festkorpers visualisiert werden. Durch
Vielfachstreuung und Energieverlustprozesse mit den Elektronen und Atomen des Festkorpers
erfihrt ein paralleler monoenergetischer Projektilstrahl eine Ablenkung aus seiner
urspriinglichen Richtung und eine Verbreiterung seiner Energieverteilung. Zwischen den
einzelnen Streuungen kann dabei nicht unterschieden werden, sondern nur das ,,gemittelte®
Verhalten nachgezeichnet werden.

Mogliche Parameter zum Studium der Projektilstreuung sind z.B. die Variation der
Projektilgeschwindigkeit v,, der Projektilkernladungszahl Z, ~des Targetmaterials
(Kernladungszahl Zr) und der Targetdicke d. Letztes kann zum einen direkt durch
unterschiedlich dicke Targets erreicht werden oder durch eine einfache Verdnderung des
Projektil-Target-Winkel 6,, da eine Vergroerung von 8, automatisch zu einer Vergroferung
der effektiven Targetdicke mit des = d/cosB, fiihrt.

Zum Beleg der Methode soll die Abhédngigkeit von der Projektilenergie E, am Beispiel des
folgenden StoBsystems demonstriert werden: “He” (1.8, 1.0, 0.25 MeV) — Al (1500 A) mit 6,
= 45° und der resultierenden effektiven Targetdicke von 2121 A. Dabei soll mit einer
einfachen illustrativen Auswertung die Funktionsweise dieser Methode bestétigt werden.

In der Abb. 6.14 sind die Ortsverteilungen des ionisierten Restgases aufgetragen. Deutlich zu
erkennen ist die Verbreiterung des Strahls mit sinkender Projektilgeschwindigkeit v,. Zur
Charakterisierung der Breite der Winkelverteilungen wird die Verteilung in dem Bereich xg =
18.59 + 0.85 mm auf die Y-Achse projiziert. Dies ist vergleichbar mit der Positionierung
eines ortsempfindlichen Detektors in dem Strahl. Die somit erhaltene Verteilung s,
(gemessene Breite) wird mit Hilfe einer Gaussfunktion bestimmt und die Halbwertsbreite als

204 + + =
1.8 MeV 1.0 MeV 0.25 MeV
10+ + + =
T : {
E o- i —
R :
S 4
<
> -10 1 + + =
W 204 - 1200 W 36.4 - 260.0 W 343 - 2400
M 35 - 204 T | M 51- 364 T | W 49 - 343
0.6 35 07 - 5.1 0.7 4.9
-20 01 - 06 T 01 - 07 T 01 -- 07 N

X-Axis [mm] X-Axis [mm] X-Axis [mm]

Abb. 6.14: XY-Ortsverteilungen des Detektors fiir verschiedene Projektilenergien. Die Linie
in der X-Richtung stellt die Projektion der Projektilstrahltrajektorie auf den Detektor nach
dem Durchgang durch das Target (x =y = 0) dar und lduft zu positiven x hin. Die Aufweitung
des Projektilstrahls ist mit sinkender Projektilenergie stirker ausgeprdgt.
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Target

Abb. 6.15: Schematische Darstellung der Berechnung der Winkelstreuung.

MaB der Winkelstreuung verwendet. Da der Detektor eine endliche Ortsauflosung und der
Strahl eine endliche Breite besitzt, kommt es zu einer Uberlagerung mit der Vielfachstreuung.
Um dies zu korrigieren, wird die Verteilung s, (Nullbreite) vor dem Durchgang durch das
Target gemessen (siche dazu Kap. 4.2, 6.1.1 oder 6.1.2) und {iiber die GauB3sche
Fehlerfortpflanzung mit sg2 = s0° + ys korrigiert. Um den Offnungswinkel o der Verteilung
zu bestimmen, ist die Flugstrecke des Projektils fp = cos(90°-8,)*xs = 26.29mm im
Spektrometer zu beriicksichtigen (sieche Abb. 6.15). Die Ergebnisse werden in einer
doppeltlogarithmischen Darstellung gegen die mittlere Energie E = E, —1/2 *AE aufgetragen,
die den Energieverlust im Target beriicksichtigt (Abb. 6.16): Sie ergibt eine Proportionalitit
von 2a ~ E*%. Dies steht in Ubereinstimmung mit dem Ergebnis von [SPAH75a,SPAH75b]
mit einer Proportionalitit von ~ E"'. Mégliche Griinde fiir die Differenz von 7 % liegen zum
einen in der Bestimmung der mittleren Einschuflenergie (nur giiltig solange AE < 0.2*E;) und
des geringen Unterschiedes von (endlicher) Strahlbreite und Offnung der Verteilung fiir das
1.8 MeV Helium-Projektil (siche Tab. 6.1).

E, AE E So Sg y¥s | a=arctan(ys/f,) 2a
[MeV] | [MeV]* | [MeV] | [mm] | [mm] | [mm] [degree] [degree]
1.80 0.0590 | 1.741 | 1.011 | 1.093 | 0.904 0.904 1.808
1.00 0.0684 | 0.9316 | 1.011 | 1.259 | 1.634 1.634 3.268
0.25 0.0676 | 0.1824 | 1.011 | 3.397 | 7.363 7.363 14.726

Tab 6.1: Ergebnisse der Auswertung. *berechnet nach TRIM [SRIMO00].

Diese Art der Streuwinkelmessung ist im allgemeinen jedoch nicht die geeignete Methode, da
eben nur ein Bruchteil der Projektile ein Restgasatom entlang seiner Flugbahn ionisiert und
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nur integral eine Aussage iiber die Winkelstreuuung gemacht werden kann. Dies ist ein
entscheidender Nachteil dieser Methode beispielsweise gegeniiber der Verwendung eines
ortsempfindlichen Detektors (Delay-Line-Detektor oder Oberflichensperrschichtzdhler) zum
direkten Nachweis des Projektils. Zudem konnen noch iiber die absolute Flugzeit von dem
Target zum Auftreffort auf dem Detektor die kinetische Energie des Teilchens und somit
durch die Differenz zu der urspriinglichen kinetischen Energie neben dem Streuwinkel noch
der Energieverlust im Festkorper bestimmt werden. Ein ortsempfindlicher OFSZ liefert sogar
direkt die notwendige Energieinformation. Jedoch beschriankt der direkte Nachweis des
Projektils die maximale Projektilzahlrate mit ca. 10* Hz fiir den OFSZ und 10° Hz fiir den
Delay-Line-Detektor. Daher konnen doch eventuell Anwendungen existieren, die auf eine
deutlich hohere Projektilzdhlrate angewiesen sind, da bei Kenntnis der Streuparameter liber
diese simple Konfiguration die Dicke des Festkorpertargets auf einfach Weise bestimmt
werden kann. Eventuell ergeben sich einige Anwendungen in der Verwendung dieser
Methode zum Erstellen eines Strahlprofils nach dem Durchgang durch ein Target, z.B. in
Channeling-Experimenten (z.B. [CHU78][DITRO00]).

‘He - Al (2121 A)
10!

® Exp. Data

—— Regression
- = -0.93
E,

Ang. Straggling 2a [degree]

100 | | | L | |
101 100

Mean E_ [MeV]

Abb. 6.16: Doppeltlogarithmische Darstellung der Winkelstreuung in Abhdngigkeit von der
mittleren Projektilenergie E,.
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6.2 ... der XY-TOF-Technik in der Materialanalyse

In der Materialforschung existieren eine Vielzahl von Methoden zur elementaufgelOsten,
qualitativen und quantitativen Tiefenprofil- und Oberflichenanalyse von Festkorpern. Die
resonanten Kernreaktionen (Nuclear Reaction Analysis NRA (z.B. [AMSE71]) sind durch
Bestimmung von Energie und Ausbeute einer nuklearen Reaktion auf das Vermessen
bestimmter Elemente beschrinkt und konnen im allgemeinen nur ein Element simultan
erfassen. Demgegeniiber bieten ,kinematische Experimente* die Moglichkeit, in einem
Experiment mehrere, eventuell sogar alle, Elemente simultan zu erfassen. Von zentralem
Interesse sind hier die kinematischen Experimente der TOF-SIMS (Time of Flight Secondary
Ion Mass Spectrometry), TOF-RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) und TOF-
ERDA (Elastic Recoil Detetection Analysis). Die in Kap. 5 vorgestellten experimentellen
Ergebnisse geben den Hinweis, dal die Verwendung bzw. Erginzung der XY-TOF-Technik
in den jeweiligen iiblichen MeBaufbauten eine Steigerung ihrer Leistungstdahigkeit bewirken
kann. Dies wird in den folgenden drei Unterkapiteln qualitativ illustriert.

6.2.1 Secondary Ion Mass Spectrometry (SIMS)

Neben vielen anderen Verfahren ist die FlugzeitmeBmethode (TOF-SIMS) ein
Standardverfahren in der Sekundirionenmassenspektrometrie zur Bestimmung der
Zusammensetzung eines Festkdrpers bzw. dessen Oberfliche (z.B. [BENN70] [DUST99]).
Unter HV-Bedingungen ist die Oberfldche eines Festkorpers immer mit Adsorbaten bedeckt.
Dabei handelt es sich in der Hauptsache neben H,; und H;0 vor allen Dingen um
Kohlenwasserstoffgruppen (CHy', CoHy', ...; siehe dazu Kap. 3.3.4), die die eigentliche Sicht
auf das Target versperren. Letztere sind iiber viele Massen im Flugzeit- bzw. Massenspektrum
prasent und erschweren den Nachweis von Targetmaterialien mit einer dhnlichen oder nahezu
identischen Massenzahl.

Aluminium z.B. besitzt eine Massenzahl von 27 u (exakt: 26.982 u). Das gingige Adsorbat
C,H;" hat eine nahezu identische Gesamtmasse von 27.044 u und erschwert somit den
direkten Nachweis des Aluminiums. Beide Teilchensorten sind nur mit hochauflésenden
Massenspektrometern ~ voneinander zu  unterscheiden (z.B. [PAPA96]). Eine
Oberfldchenbelegung mit Adsorbaten ist nur unter UHV-Bedingungen vermeidbar, der
experimentelle Aufwand muf3 deutlich erh6ht werden.

Da die Entstehung der Sekundérionen ein auBlerordentlich komplexer Prozef ist, kann ihre
Energieverteilung nicht nur ein gutes Hilfsmittel bei der Interpretation der
Ionisierungsprozesse sondern auch der Massenspektren sein. Mit ihrer Hilfe ist es z.B.
moglich, die Signale von lonensorten mit identischen Massen voneinander zu trennen, da die
Ionisierungsmechanismen und die damit verbundenen Energieverteilungen der Ionen
wesentlich durch die elektronische Struktur der jeweiligen lonensorte determiniert sind
[DUSTI9].

Eine Verbesserung der reinen FlugzeitmeBmethode ergibt sich durch eine Flugzeitmessung in
Kombination mit einem 2-dimensionalen ortsempfindlichen Detektor und die Kenntnis der
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Abb. 6.17: Ausschnitt eines Flugzeitspektrums der Sekunddrionenemission von einem LiF-
und einem Al-Target unter dem Beschuf8 mit Ar’(I1MeV, 8,= 37°.

grundlegenden Wechselwirkungsmechanismen, in diesem Fall die Kenntnis der
Emissionscharakteristik des Targetmaterials. Im Bereich der Bohrschen Geschwindigkeit vy
ist eine Verringerung der Projektilgeschwindigkeit v, immer mit einer Zunahme des
nuklearen Energieverlusts des Projektils im Festkorper verbunden (siehe dazu Abb. 2.2 und
Kap. 2.4.1). Wie aus Kap. 5.1 ersichtlich, ist dies gleichbedeutend mit einem hohen
Impulsiibertrag des Projektils auf die emittierten Festkorperatome. Die Targetionen werden
sowohl mit hohen radialen als auch axialen Impulsen von dem Festkorper emittiert (siche
dazu auch Abb. 4.14). Das unterscheidet sie im wesentlichen von potentiellen Adsorbaten,
wie z.B. den ,,groen” Kohlenwasserstoffionen (m = 27u), die durch den elektronischen
Anteil des gesamten Energieverlusts von der Festkorperoberfliche emittiert werden (z.B.
[WIEN89] [FERR95] [NEUGOI]) und somit eine im Vergleich zum eigentlichen
Targetmaterial geringere Impulsverteilung besitzen.

Dies deutet sich in der breiten Flugzeitverteilung der Masse 27 fiir das Aluminiumtarget an
(siche Abb. 6.17). Jedoch fillt es in dieser Darstellung schwer, den Beitrag vom Aluminium
korrekt zu erfassen. Eine Verbesserung der reinen FlugzeitmeBmethode ergibt sich durch die
Vermessung der Flugzeit in Kombination mit einem 2-dimensionalen ortsempfindlichen
Detektor und der damit verbundenen Bestimmung der radialen Impulskomponenten.
Prisentiert werden die Daten der StoBsysteme: Ar’(IMeV) — LiF/Al. Da in diesem
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Abb. 6.18: Die gleichen Daten wie in Abb. 6.17 in der y(T)-Darstellung (8) fiir das LiF-
Target, (D) fiir das Al-Target.

Zusammenhang die Energieverteilungen nicht von zentralem Interesse sind, geben die Abb.en
6.18a und b die Rohdaten, d.h. die gemessenen Flugzeiten und radialen Y-Positionen wieder
(bzgl. der Energieverteilungen sei auf Kap. 5 hingewiesen). Das Targetmaterial Li" zeigt eine
breite Orts- und Flugzeitverteilung, wihrend die Verteilungen der Kohlenwasserstoffgruppen
auf kleine y-Werte beschrinkt und die einzelnen Massen deutlich getrennt sind. Im
Unterschied dazu besitzt beim Al-Target die Masse 27 eine dem Li" (beim LiF-Target)
dhnliche ,breite” Emissionscharakteristik und erstreckt sich als ,,Untergrund* in der Flugzeit
und dem Ort iiber mehrere Massen. Dies ist ein direkter Hinweis auf Aluminium als
Targetmaterial. Ein ausgemessenes jedoch hier nicht vorgestelltes Goldtarget zeigt die gleiche
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Charakteristik einer breiten Verteilung bei der Au-Masse 197. Die qualitative Erfassung des
Targetmaterials ist somit gewdhrleistet. Die quantitative Erfassung ist jedoch nur mdglich bei
Kenntnis des Beitrages vom C,H;-Ion durch Vergleichsmessung mit einem anderen
Targetmaterial und der Annahme einer dhnlichen Oberflichenbesetzung. Somit bietet die
Kombination der Flugzeit-Technik mit 2-dimensionalen ortempfindlichen Detektoren eine
vielversprechende Erginzung auf dem Gebiet der SIMS.

6.2.2 Rutherford Backscattering Spectrometry (RBS)

Das elementaufgeloste Tiefenprofil eines Materials wird in der RBS durch die elastische
Streuung eines Teilchens an einem Targetatom vermessen (z.B. in [LINKO00]). In Abb. 6.19
sind das MeBprinzip [CHU78] und eine vereinfachte typische (TOF-)RBS-Anordnung (z.B. in
[GARS94]) schematisch dargestellt: Der Projektilstrahl tritt unter dem Winkel ¢; (= 6,) mit
der Energie E, in den Festkorper ein und kann zum einen direkt an den Oberfldchenatomen
mit der Energie KE, (K= kinematischer Faktor [CHU78], siche Kap. 2.4.1) in den Winkel ¢,
definiert durch die Position des Detektors, gestreut werden. Die GroBe des abgebildeten
Winkelintervalls wird {iber die Begrenzung mit den Schlitzen bestimmt. Ein in der Tiefe x
nach ¢, gestreutes Projektil besitzt die Energie KE und verldfit den Festkorper mit einer
resultierenden Energie E;.

Die Messung der Energie erfolgt in der traditionellen RBS iiber die Energiedeposition in
einem Oberfldchensperrschichtdetektor, in der TOF-RBS iiber die Flugzeit (TOF) der
Teilchen zwischen zwei in einem bekannten Abstand plazierten Folien (iiber
Sekundarelektronen) und/oder iiber die Energiemessung des Detektors. TOF-RBS zeichnet
sich bei niedrigen Projektilenergien (< 100keV/u) durch eine erhohte Oberfldchensensitivitit
und Tiefenauflosung aus [WOLL95]. Das Resultat ist ein Energiespektrum, aus dem die Tiefe
des Streuortes bzgl. der Targetoberfldche und der StoBpartner bestimmt wird.

An dem gemessenen StoBsystem Ar’ (1MeV, 8, = 37°) — Au (1000A) soll in vereinfachter
Form das Prinzip demonstriert werden. Dabei soll es sich nicht um eine detaillierte
Beschreibung handeln, da durch die hier spezielle experimentelle Konfiguration das gezeigte
StoBsystem nicht als repriasentativ fiir TOF-RBS angesehen werden kann.

Das Referenzsignal zur absoluten Messung der Flugzeit und zum Aktivieren der Datenauslese
(in Koinzidenz mit dem Stopsignal (siche Kap. 3.8)) erfolgt {iber die von der
Projektilaustrittseite emittierten Sekundirelektronen, welches ein zuriickgestreutes Ar-
Projektil im allgemeinen nicht erzeugen kann. Hier kann somit nur in speziellen Situationen
eine Koinzidenz fiir TOF-RBS vorliegen. Das Projektil kollidiert in einem ersten Sto3 mit
einem leichten Atom (z.B. H) und ,,schiefit es durch den Festkorper, welches dann iiber die
Sekundairelektronen das Startsignal erzeugt und wird selber in einem zweiten Stof3 mit einem
Goldatom zuriickgestreut. Oder das Projektil wird an einem der Projektilaustrittsseite
oberflichennahen Au-Atom gestreut und die in diesem Bereich simultan erzeugten
Sekundirelektronen besitzen eine ausreichende kinetische Energie, um die Oberfliche zu
erreichen und das Startsignal zu generieren. Zusitzlich handelt es sich um ein reines Au-
Target. Daher ist es nicht sinnvoll an diesem Beispiel ein detailliertes Tiefenprofil zu
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Abb. 6.19: Schematische Darstellung des Aufbaus und Mefprinzips eines TOF-RBS-
Spektrometers.

erzeugen, jedoch die prinzipielle Idee zu verdeutlichen. In Abb. 6.20 ist ein Ausschnitt des
Flugzeitspektrums fiir ein Al- und das Au-Target dargestellt. Nach Normierung der beiden
Spektren auf eine vergleichbare H'- und H,'-Intensitit liBt sich durch eine einfache
Subtraktion der beiden Spektren der Anteil der zuriickgestreuten Projektile separieren
(eingefiigt in Abb. 6.20). Der Energie KE, entspricht das linke und der Energie E; das rechte
Ende vom TOF-Spektrum. Durch die Einfiihrung von AE=KE —E, ergibt sich [CHU78]:

AE =[S]x (6.21)
mit dem Energieverlustfaktor
0K dE 1 dE
[SI=G——— — (6.22)
Fros¢, dx| ~ cos¢, dx| H

in/out bezeichnet den konstanten Wert des Energieverlustes dE/dx entlang des hinein- bzw.
hinausfiihrenden Pfads.
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Abb. 6.20: Ausschnitt eines Flugzeitspektrums der TOF-RBS und der Sekunddrionenemission
von einem Au- und einem Al-Target beim Beschuf$ mit Ar’(1MeV, 6,= 37°). Eingefiigt ist das
durch Subtraktion der beiden Spektren resultierende reine TOF-RBS-Spekrum.

Die Einfiihrung einer groben Abschétzung der mittleren Energie mit
Ein OE, —1AE und Eox OE, +1AE (6.23)

erlaubt die Bestimmung des mittleren Energieverlustfaktors aus den experimentellen Daten
durch:

1 dE

cos¢, dx

O
S1=0— <
Fpos¢, dx

O
O (6.24)
7011 E

Ein Eout

Daher kann bei Kenntnis von [§] iber Gl. 6.21 direkt die Targetdicke ermittelt werden. Durch
die reine Verwendung der Flugzeit ohne Beriicksichtigung der Ortsinformation wird die
Situation mit einem, wie in der herkdémmlichen TOF-RBS {iblichen, nicht-ortsempfindlichen
Detektor simuliert (mit ¢, = 0° und den Spektrometerabstdnden: d;+d, = 9.11 cm unter
Vernachlédssigung der elektrischen Absaugfelder) und iiber ein breites Winkelintervall von ¢,
(ca. = 13° entspricht dem Verhiltnis Target-Detektor-Abstand zum effektiven
Detektorradius) integriert. Unter dieser Annahme ergibt sich aus den experimentellen Daten
in Verbindung mit den aus [SRIMOO] ermittelten dE/dx-Werten eine Targetdicke von x =
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1600 A gegeniiber dem nominellen Wert von 1000 A. Um eine bessere Auflsung zu
erhalten, mu3 das Winkelintervall definierter bestimmt sein. Erreicht wird das in der
traditionellen TOF-RBS durch ein Verkleinern der Schlitzabstinde (siche Abb. 6.19) und
dadurch bei vorgegebener Mefzeit auf Kosten der Statistik. Wird dagegen neben der reinen
Flugzeit noch die Ortsinformation mit beriicksichtigt, so ergibt sich ein mit der nominellen
Targetdicke, behaftet mit einer Unsicherheit von etwa + 15 bis 20% (sieche Kap. 3.3.1),
vergleichbarer Wert von x = 1100 A. Dies ist ein Indiz fiir den Nutzen eines
ortsempfindlichen Detektors in der TOF-RBS zugunsten einer besseren Statistik ohne
gleichzeitige Verschlechterung der Aufldsung in der Tiefenprofilanalyse.

6.2.3 Elastic Recoil Detection Analysis (ERDA)

ERDA ist eine der RBS dhnliche Methode, bei der aus der Vermessung der RiickstoBteilchen
auf die Targetzusammensetzung geschlossen werden kann [LECU79]. Auch der
experimentelle Zugang in ERDA und TOF-ERDA zur Messung der Masse und der
kinetischen Energie der RiickstoBteilchen ist identisch mit RBS und TOF-RBS (vergleiche
Abb. 6.19 und 6.21). Der eigentliche Unterschied zwischen ERDA und RBS ist, dal in RBS
das riickgestreute Projektil, jedoch in ERDA das RiickstoBteilchen nachgewiesen wird. Die
kinematischen Gegebenheiten beschrinken RBS daher auf den Nachweis von mittleren bis
schweren Massen (Z211), wihrend ERDA den Nachweis der leichteren Massen (1<Z<9)
ermdglicht, die fiir RBS prinzipiell nicht erfalbar sind.

Das dabei zugrundeliegende physikalische Konzept von ERDA und RBS ist jedoch identisch
und basiert auf vier physikalischen Prinzipien. Durch deren Anwendung kann ein elastisches
RiickstoBspektrum in ein quantitatives Konzentrationsprofil als eine Funktion der Tiefe
transformiert werden [CHU78] [GREE90].

1. Der kinematische Faktor beschreibt den Energietransfer vom Projektil auf das Targetatom
in einem elastischen 2-Korper-Stof3.

2. Der differenticlle Wirkungsquerschnitt beschreibt die Wahrscheinlichkeit dieses
Streuprozesses.

3. Die ,,Stopping Power” gibt den mittleren Energieverlust des Projektils und des
Targetatoms beim Durchgang durch den Festkorper und stellt dabei die Methode der
Tiefenprofilerstellung bereit.

4. Die Energiestreuung beschreibt die statistische Fluktuation im Energieverlust.

Die mogliche Anwendung von TOF-ERDA bezieht sich auf die in Kap. 5.1 vorgestellten
Ergebnisse. Sie sind noch einmal beispielhaft in Abb. 6.22 dargestellt. Mit TOF-ERDA ist es
in speziellen experimentellen Konfigurationen heutzutage moglich, einzelne Monolagen von
Atomen in Festkorpern aufzulosen [BEHR96] [DOLL9S8]. Bevorzugt werden im allgemeinen
Winkel von @ < 40° um einen groen Impulsiibertrag auf das Riickstoflion zu gewéhrleisten
(siche Abb. 2.7). Eine Schwierigkeit ist jedoch der im Vergleich zu anderen Materialanalysen
kleine Wirkungsquerschnitt [JOKI96].
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Abb. 6.21: Schematische Darstellung des Aufbaus und Mefprinzips eines TOF-ERDA-
Spektrometers.

Daher wire es glinstig, die RiickstoBteilchen in der N&he von @ = 90° (Maximum des
RiickstoBstreuquerschnitts, sieche Abb. 2.7) zum einfallenden Projektilstrahl zu detektieren.
Dies ist mit dem TRIMS-Spektrometer unter 0° zur Oberflaichennormalen und einem
Projektileinfallswinkel von 8, = 78° im Ansatz gewéhrleistet. Nachteil dieser Winkelwahl ist
der relativ kleine Impulsiibertrag flir RiickstoBteilchen nach @ = 90° (siche Abb. 2.7) und die
damit verbundene geringe mittlere Reichweite in Festkdrpern (z.B. 23 A fiir ein 100eV H-
Atom in Aluminium [SRIMOO]). Somit kénnen nur oberflichennahe Strukturen erfaf3t
werden. In einer vereinfachten Annahme konnen diese jedoch sehr prézise untersucht werden,
da der Energieverlust dE/dx in der GroBenordnung von eV/A [SRIMOO0] liegt und das
Spektrometer eine Energieauflosung im sub-eV-Bereich besitzt (siche Abb. 4.16 und 4.17).

In der hier verwendeten experimentellen Konfiguration muf3 das Riickstoteilchen ionisiert
sein, damit es nach dem Verlassen des Festkorpers von dem elektrischen Feld erfait und auf
dem Detektor nachgewiesen werden kann (IRDA: Ion Recoil Detection Analysis).
Erschwerend ist die Pridsenz der nachzuweisenden Teilchensorte als Adsorbat auf der
Oberflache des Festkorpers, da langsame Ionen der Oberfldche nicht ohne groen Aufwand
von schnelleren Ionen aus tieferen Schichten unterschieden werden konnen. Identisch zur
Situation beim TOF-RBS kann mit einem ortsempfindlichen Detektor ein groer Raumwinkel
zugunsten einer besseren Statistik ohne gleichzeitige Verschlechterung der Aufldsung
simultan erfafit werden (vergleiche Kap. 6.2.2, siche auch [ASSM96]).
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Abb. 6.22: Darstellung der vg-v,-Geschwindigkeitsverteilung eines von einem LiF-Target
emittierten H -Sekundiirions beim Beschuf3 mit Ar’(1MeV, 6,= 78°) (siehe auch Abb. 5.9).
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7. Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Das Hauptinteresse in dieser Arbeit gilt dem Verstindnis der dynamischen
Wechselwirkungsmechanismen atomarer Projektile mit Festkorpern und deren Oberflédchen.
Beim Durchlaufen von Festkorpern werden die Projektile in StoBprozessen mit den
Elektronen und Atomen des Festkorpers quasikontinuierlich abgebremst. Die verlorene
kinetische Energie des Projektils wird tiberwiegend im Festkorper deponiert und fiihrt unter
anderem zur Emission von Sekundirteilchen. Die emittierten Sekundérteilchen sind Boten
dieser Wechselwirkung. Daher erlaubt deren Untersuchung Riickschliisse auf die
zugrundeliegenden Mechanismen. Vor allem die Vermessung der Dynamik der emittierten
Sekundirionen, d.h. die Untersuchung geschwindigkeits- bzw. energie- und
winkeldifferentieller Verteilungen, verspricht gegeniiber der reinen Vermessung von
Ausbeuten einen weit detaillierteren Blick in die Wechselwirkung von Projektilen mit
Oberflichen.

Zur Untersuchung der Dynamik von Sekundirionen, die in lon-Festkorper-Stoen emittiert
werden, wurde daher ein neuartiges Spektrometer entwickelt, dessen Prinzip auf dem in
Gastargetexperimenten erfolgreich eingesetzten Frankfurter Mef3system COLTRIMS (COLd
Target Recoil Jon Momentum Spectroscopy) basiert (z.B. [WEBEOOb]). Der Kreuzungspunkt
von Projektilstrahl und Target befindet sich in einem wohl definierten, parallel zur
Oberflachennormalen verlaufenden homogenen elektrostatischen Feld. Die in dem Sto3 von
Projektil und Target entstehenden geladenen Teilchen werden in diesem Feld auf einen 2-
dimensionalen  ortsempfindlichen  ,,Multi-Hit-Detektor [ROENO02] gelenkt und
nachgewiesen. Durch die gemessenen Positionen (XY) und absoluten Flugzeiten (TOF)
konnen alle Komponenten der 3-dimensionalen Anfangsgeschwindigkeit der einzelnen
Massen und damit die vollstindige Energie- und Winkelverteilung rekonstruiert werden.
Dieses System wurde weiterentwickelt und erstmalig in Frankfurt in einem
Festkorperexperiment auf die energie- und winkeldifferentielle Spektrometrie von
Sekundirionen ((COL)TRIMS-Technik) angewendet [JALOO2a]. Ein zusitzliches Merkmal
gegeniiber herkommlichen Spektrometern (z.B. [CAST98]) ist die Moglichkeit einer
einfachen Variation des Einfallswinkels zwischen Projektil und Target. Es kann durch seine
universelle Konstruktion sowohl zur energie- und winkeldifferentiellen Analyse als auch als
traditionelles Massenspektrometer betrieben werden.

Eine korrekte Transformation der gemessenen Daten in eine 3-dimensionale
Anfangsgeschwindigkeitsverteilung bzw. Energie- und Winkelverteilung (dquivalent der 3-
dimensionalen Impulsverteilung) bedingt eine moglichst exakte Eichung des Spektrometers
mit bekannten Spektrometerparametern. Dazu wurde der in diesem Zusammenhang neuartige
Strahlprofilmonitor entwickelt und eingesetzt. Zur Erzeugung eines nicht lokalisierten
Gastargets wird das Grundvakuum (= 5.0*10 'mbar) in der Kammer gezielt durch den EinlaB
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eines Edelgasgemischs (70%He/15%Ne/15%Ar) um bis zu zwei Groflenordnungen
verschlechtert. Durch die Wechselwirkung des Projektils mit dem Restgas (Ionisation) erzeugt
es auf seinem Weg durch das Spektrometer vor der Kollision mit dem Festkorper eine Spur
aus Ionen, die durch das anliegende elektrische Feld ebenfalls auf den Detektor gelenkt
werden und dadurch die Spur des Projektils im Spektrometers nachzeichnen [UNVE92]. Das
Prinzip ist dhnlich dem der Blasenkammer oder der Nebelkammer. Die Gasionen befinden
sich verglichen mit den von dem Festkdrper emittierten Sekundérionen nahezu in Rubhe.
Daher kann iiber die Analyse der Projektilspur erstmalig auf die zur Eichung notwendigen
aber im Experiment nicht direkt zugédnglichen Parameter geschlossen werden. Vor allen
Dingen die prizise experimentelle Bestimmung der Flugzeiten (Ty), fiir die Transformation
ein duBlerst kritischer Parameter, und der Orte (X¢/yy) fiir Teilchen mit der Geschwindigkeit vy,
= Vox = Voy = 0 1ist eine entscheidende Verbesserung und bietet auch fiir vergleichbare
Experimente ein interessantes Werkzeug zur Eichung (z.B. [CAST98] [MOST00a]).

Die systematische Auswahl der Projektil- und Targeteigenschaften erlaubt ein gezieltes
Studium der dynamischen Wechselwirkung zwischen schnellen Atomen und
Festkorperoberflichen. Ein Teil der StoBsysteme ist dabei so gewihlt, um auf dhnliche Daten
zum Vergleich zuriickgreifen zu konnen, da die (COL)TRIMS-Technik erstmalig auf diesem
Gebiet in Frankfurt zum Einsatz kam. Die Anwendbarkeit dieser Methode wurde dabei fiir
innovative Experimente erfolgreich nachgewiesen. Es wurden zudem durch die einfache
Variation des Einfallswinkels 6, zwischen Projektil und Target schon hier neue Phinomene
aufgezeigt.

Innerhalb der nutzbaren Beschleunigungsspannungen wurden sowohl die Einschuflenergien
von neutralen He’, N°- und Ar’-Projektilen (0.2MeV bis 2.2MeV) als auch die Einfallswinkel
8, zwischen Projektil und Target (37° bis 78° relativ zur Oberflaichennormalen) systematisch
variiert. Lithiumfluorid (LiF), Aluminium (Al), Gold (Au) und Kohlenstoff (C) finden als
Targets Verwendung. Unter HV-Bedingungen sind die Festkorperoberflichen mit einer
quasistabilen Kontaminationsschicht bedeckt, die sich im wesentlichen aus den Adsorbaten
H,, H»0 und Kohlenwasserstoffen (Ci<Hy) zusammensetzt und dem Restgas entstammt
[NEUGO1]. Das Studium der Emissionsdynamik erfolgt fast ausschlieBlich an den emittierten
positiv geladenen Sekundérionen. Zentraler Ansatzpunkt der Untersuchungen ist im
wesentlichen das leichte H'-Sekundirion, welches unabhingig von dem Targetmaterial
immer mit einem grofen Anteil am gesamten Massenspektrum présent ist.

Die gemessenen H'-Geschwindigkeitsverteilungen besitzen ein Maximum etwa bei vo=25-35
km/s mit Ausldufern, abhdngig von 6, bis hin zu 240 km/s. Bei sinkender
Projektilgeschwindigkeit zeigt die Verteilung der emittierten H'-Sekundirionen bei hohen
Emissionsgeschwindigkeiten (vo > 60 km/s) in der von Projektilstrahl und
Oberflachennormale aufgespannten Ebene eine stark ausgeprigte Asymmetrie. lonen werden
mit einer hohen Geschwindigkeit (bis zu 140 km/s bei 6, = 45°) unter einem Winkel von ca.
90° (Maximum des RiickstoBstreuquerschnitts) zum Projektil emittiert.

Die Variation des Einfallswinkels zwischen Projektil und Target (8, = 37° bis 78°) zeigt, daf3
diese schnellen Sekundérionen immer in einem Winkel von 90° zum Projektil emittiert
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werden. Diese Asymmetrie wird durch eine bindre Kollision des Projektils mit dem
Wasserstoff verursacht. Die Variation der Projektilgeschwindigkeit ist korreliert mit der
deponierten Energie des Projektils im Festkorper. Daher konnen zum ersten Mal in der
Dynamik der Sekundirionen die Beitrége des nuklearen und des elektronischen Anteils an der
totalen Energiedeposition deutlich getrennt aufgezeigt werden.

Die im oberen Geschwindigkeitsbereich beobachtbare Asymmetrie ist bei konstanter
Projektilgeschwindigkeit (50 keV/u) unabhéngig von der Projektilsorte (He/N/Ar) und wirkt
sich nur aus in den relativen Ausbeuten, d.h. dem Verhiltnis des nuklearen zum
elektronischen Beitrags an der gesamten Energiedeposition. Die Asymmetrie ist zudem in
seiner Erscheinungsform unabhingig von der elektrischen Targetoberflachenleitfahigkeit.

Bei Emissionsgeschwindigkeiten von vy < 60 km/s trifft das aber nicht zu. Bei konstantem
Einfallswinkel 6, = 37° zeigt sich eine Verschiebung der Maxima von 26.5 km/s fiir das Au-
iiber 27.9 km/s fiir das Al- bis hin zu 32.5 km/s fiir das LiF-Target, verbunden mit einer
Zunahme der axialen und radialen Geschwindigkeiten. Unter Vernachldssigung der
Asymmetrie fiir Emissionsgeschwindigkeiten vy > 60 km/s sind fiir Au- und C-Targets keine
mefbare Abhingigkeit vom Einfallswinkel des Projektils (Variation von 6, = 37° bis 78°)
feststellbar. Dagegen zeigt sich bei VergroBerung von 6, eine deutliche Verschiebung der
Maxima hin zu groBBeren Geschwindigkeiten sowohl fiir das Al-Target (vo = 27.5 km/s bis 30
km/s) als auch fiir das LiF-Target (vo = 32.5 km/s bis 35.5 km/s). Ein GroBteil der Ionen mit
vo < 30 km/s werden dabei riickwiérts, also in Richtung des einfallenden Projektils, emittiert.
Diese winkel- und materialabhingige Verschiebung liegt in der elektrischen Leitfahigkeit der
Targets begriindet. Au und C sind gute, LiF und das mit einer Aluminiumoxidschicht
iiberzogene Al dagegen schlechte elektrische Oberflichenleiter. Das H'-Sekundérion wird im
Bereich des Spurkerns etwa 107'%-10"%s nach dem Durchgang des Projektils gebildet (z.B.
[BETZ94]), daher 146t sich dieser Unterschied durch eine temporédre Aufladung des Spurkerns
erkldren. Das H'-Ton stammt dabei sehr wahrscheinlich aus dem Zerfall eines angeregten
Molekiils (z.B. H,, H,0, CHy) der Kontaminationsschicht. Die Neutralisationszeit T der Spur
eines elektrischen Leiters liegt in der Gro8enordnung von etwa 10"s < 1< 10™°s [MOSH91]
[WIENO95a], daher sind keine Abhingigkeiten von 8, nachweisbar. Die Verschiebungen der
Verteilungen bei einem schlechten elektrischen Leiter zu groferen Geschwindigkeiten sind
ein Hinweis auf den zeitabhingigen Zerfall des Spurpotentials (Lebenszeit ca. 107'%s)
[WIEN95b]. Die Zunahme der Emissionsgeschwindigkeit vy bei Zunahme von 6, ist in der
VergroBerung der effektiven Targetdicke mit desr = d/cosB,. begriindet. Dies ist ein Hinweis
auf eine targetdickenabhingige Neutralisationszeit des geladenen Spurkerns durch Elektronen
des Substrats.

Dieses Ergebnis steht in Ubereinstimmung mit Experimenten zur Vermessung von radialen
Geschwindigkeiten [FENY94], axialen Energien [WIEN95b] und kompletten Energie- und
Winkelverteilungen [MOSTO00a] und konnte hier erstmalig durch eine gezielte Variation von

6, nachgewiesen werden.
Im Rahmen der bisher analysierten @ Massen wurden Korrelationen im

Sekundérionenemissionsprozell beziiglich Impuls- und Energieerhaltung nicht beobachtet.
Zentraler Ansatzpunkt der Untersuchung war dabei das emittierte H'-Sekundirion mit einem
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moglichen zweiten emittierten Sekundirion (z.B. H', H,', ...). Dies liegt zum einen an der
Priasenz vieler Nachbarmolekiile auf der Oberfliche und zum anderen an der Oberfléche
selbst. So fiihrt z.B. unter der Annahme einer Fragementation eines diatomaren H,-Molekiils
in zwei geladene H'-Ionen (sog. Coulombexplosion, z.B. in [GROE80b]) nur die Orientierung
der Molekiilachse parallel zur Oberfliche des Festkorpers zu einem mdglichen Nachweis
beider Fragmente. In allen anderen Orientierungen trifft ein Fragment auf die Oberfliche des
Festkorpers, wird neutralisiert und ist fiir das MeBsystem nicht mehr nachweisbar oder verliert
durch eine Reflexion seine kinematische Beziehung zu dem anderen Fragment.

Uber die genannten Ziele hinaus erdffnen sich noch einige vielversprechende interessante
Anwendungsmoglichkeiten, die sich auf die Verwendung des Strahlprofilmonitors und der
XY-TOF-Technik direkt beziehen.

In der Gasmassenspektrometrie fiihrten W. Wiley und I. McLaren [WILESS] die
Zeitfokussierung in einem dafiir konstruierten 2-stufigen linearen Spektrometer ein, so daf3
die Ionenflugzeit in erster Ndherung nicht von dem Ort der lonisation abhingt. Hier wird die
Kombination der Flugzeittechnik und der ortsempfindlichen (XY-) Detektoren angewendet,
um die Flugzeit der Ionen exakt und nicht nur in erster Ndherung iiber die Bestimmung der
Ionisationskoordinate in einer Gaszelle beliebiger Grofle zu korrigieren. Diese Korrektur kann
als ein Algorithmus interpretiert werden, der die gemessenen Daten in einen neuen Datensatz
verwandelt, der in einem virtuellen experimentellen Aufbau mit dem Projektilstrahl senkrecht
zur Spektrometerachse gemessen wurde [JALOO2b]. Die experimentellen Ergebnisse zeigen
eine liberzeugende Verbesserung der Massenauflosung und Sensitivitdt bei Verwendung der
XY-TOF-Korrektur.

Ein innovative Anwendung des Strahlprofilmonitors findet sich in der Kartographie lokaler
elektrischer Felder. Die Bewegung der Ionen ist im wesentlichen nur durch die thermische
Energie Dbestimmt, die gegeniiber den verwendeten elektrostatischen Energien
vernachldssigbar klein ist. Somit entstammt deren Energie nur dem Energiegewinn im
elektrischen Feld des Spektrometers. Umgekehrt 148t sich so die elektrische Feldverteilung
am Entstehungsort ermitteln. Uber die Vermessung der in dem Feld abgebildeten Ionen kann
so auf die lokale Verteilung des elektrischen Feldes an ihrem Entstehungsort geschlossen
werden [JALOO2c]. Zur Illustration der Situation wird hier die Stérung der Homogenitét des
elektrischen Feldes bewult herbeigefiihrt und untersucht.

Durch eine einfache Drehung des Spektrometers um 180° kann auch die Spur des Projektils
nach dem Passieren des Festkorpers nachgezeichnet werden. Dies ist ein alternativer Zugang
zur Vermessung von Projektilstreuwinkeln. Bei dem Stofsystem He’ (0.2 - 1.8 MeV) - Al
ergibt sich ein Zusammenhang des Streuwinkels o mit der mittleren Projektilenergie E, von
O(~]_Ep'0'93 und steht in Ubereinstimmung mit Ergebnissen in [SPAH75a] [SPAH75b].

Die experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit geben den Hinweis, dall die Verwendung der
XY-TOF-Technik in den iiblichen MeBaufbauten der TOF-SIMS (Time of Flight Secondary
Ion Mass Spectrometry), TOF-RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) und TOF-
ERDA (Elastic Recoil Detetection Analysis) eine Steigerung der Leistungsfahigkeit bewirken
kann. In der TOF-SIMS ist neben der Erginzung mit einem 2-dimensionalen
ortsempfindlichen XY-Detektor auch die Kenntnis der Emissionscharakterisitk der
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sekundédren Ionen bedeutsam. Targetionen aus dem Volumen des Festkdrpers und von der
Oberfliache werden mit einer unterschiedlichen Emissionscharakterisitk emittiert. Dies duf3erst
sich im nuklearen Energieverlust des Projektils sowohl in gemessenen breiten Flugzeit- als
auch Ortsverteilungen der Ionen aus dem Volumen. Das unterscheidet sie von molekularen
Adsorbaten auf der Oberfldche des Festkorpers. Daher konnen sogar fast massengleiche Ionen
wie Al" (26.982 u) und C,H;" (27.044 u) trotz miBiger Massenauflosung iiber ihre
Emissionscharakteristik unterschieden werden.

In TOF-RBS und TOF-ERDA wird das elementaufgeloste Tiefenprofil eines Materials durch
die elastische Streuung eines Projektils an einem Targetatom vermessen. Das Resultat ist ein
Flugzeit- bzw. Energiespektrum der elastisch gestreuten Teilchen, aus dem die Tiefe des
Streuortes beziiglich der Targetoberflache und der StoBpartner bestimmt werden kann. Bei der
alleinigen Vermessung der Flugzeit schlieBen eine gute Tiefenauflosung und ein grofes
Winkelintervall der gestreuten Teilchen einander aus [ASSM96]. Eine Verbesserung bietet
die Ergénzung mit einem ortsempfindlichen XY-Detektor zur prizisen Energiebestimmung
der elastisch gestreuten Teilchen.

7.2 Ausblick

Das Verstindnis der grundlegenden Wechselwirkungsmechanismen zwischen Projektilen und
Festkorpern bzw. deren Oberfldchen ist das wesentliche Ziel dieser Arbeit. Es konnten dazu,
neben potentiellen Anwendungen der Methode, einige fundamentale Aspekte der
zugrundeliegenden Mechanismen ermittelt werden. Dies sind die ersten Messungen mit Hilfe
des neu entwickelten Spektrometers. Ein GroBteil der experimentellen Vorarbeiten betraf die
Targetherstellung und die Spektrometereichung. Da die experimentellen Bedingungen
vollstdndig unter Kontrolle sind, konnen die bisherigen Messungen als vielversprechender
Ausgangspunkt fiir weitere physikalische Fragestellungen und neuartige Experimente
angesehen werden. Es existiert eine Vielzahl von Moglichkeiten fiir dieses Feld der Technik.
Dazu werden hier einige Ansétze vorgeschlagen und diskutiert.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden fast ausschlieBlich die geschwindigkeits- und
winkeldifferentiellen ~Verteilungen des emittierten H'-Sekundirions analysiert und
interpretiert. Daher ist die zusdtzliche Analyse der anderen in den Spektren vorhandenen
Massen naheliegend. Da das H'-Sekundirion und die Mehrzahl der in den Spektren meBbaren
Massen der die Festkorperoberfliche bedeckenden Adsorbat- bzw. Kontaminationsschicht
entstammen, sind Messungen mit kontrollierten definierten Festkdrperoberflichen unter
UHV-Bedingungen (~ 10" mbar) und entsprechender Targetpraparation wiinschenswert.
Messungen mit der Rasterkraft-Mikroskopie weisen auf eine Krater- und Spurbildung unter
Schwerionenbeschu3 hin (z.B. [PAPA99] [FAREO1]). Dementsprechend ist es
aufschlufireich, diesen Vorgang in Korrelation mit der Emissionsdynamik der
Sekundérteilchen zu untersuchen. In diesen Experimenten war eine solche Untersuchung
wegen der mikroskopisch rauhen Oberfldchen prinzipiell nicht mdglich. Die Sekundirionen
bieten jedoch gegeniiber der Rasterkraft-Mikroskopie, die erst lange nach dem
Projektildurchgang stattfindet, den Vorteil einer Analyse der Spurbildung in dem Augenblick
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ihrer Entstehung [PAPA94] [WUENO99]. In einem dhnlichen Kontext steht die Existenz einer
Schwellenenergie fiir die Emission von Deuterium aus dem Targetvolumen [NEUGO1].
Sowohl die Verwendung hochenergetischer schwerer Ionen (z.B. [NEUGO1]) als auch
langsamer hochgeladener Ionen (z.B. [SCHE97]) flihrt zu einer Erh6hung der Ausbeute an
Sekundirionen. Das ist ein sinnvoller Ansatz, um die Multi-Hit-Féhigkeit des verwendeten
Detektors besser zur Geltung zu bringen und mdgliche Korrelationen im Emissionsprozef3
nachweisen zu kdnnen.

Der Anteil der Sekundérionen an der Gesamtzahl der sekundéren atomaren Teilchen schwankt
je nach Element um etwa 6 GroBenordnungen und betrdgt selbst in Extremféllen nur einige
Prozent [DUST99]. Daher wire die Nachionisation der emittierten Neutralteilchen (z.B. durch
einen Laser, siche dazu [HUSI93]) und deren energie- und winkeldifferentielle Vermessung
ein vielversprechender Zugang zum weitergehenden Verstindnis der Ion-Festkorper-
Wechselwirkung.

Die in der Arbeit erzielten Ergebnisse verdeutlichen die weitreichenden Moglichkeiten, die
mit dieser Spektrometerentwicklung zuginglich werden und die ein wesentlich detaillierteres
Verstindnis der Prozesse er6ffnen, die ein Projektil im Festkorper und an seiner Oberfldche
auslost, als dies bisher moglich war. Die gemessene Sekundirionendynamik kann deutlich
zwischen Emissionsmechanismen (Einzel- und VielfachstoBprozesse) unterscheiden und
dariiber hinaus die Spurentstehung und Spurentwicklung und somit die komplexe Evolution
der Vorginge nachzeichnen. Das jetzt moglich gewordene Messen der Evolution iiber die
Dynamik der Sekunddrionen ist somit ein erfolgversprechender Ansatz fiir die genannten
zukiinftigen Experimente.
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A.1 Mikroskopische Rauhigkeit der Targetoberflache

Mit Hilfe der Rasterkraft-Mikroskopie konnte die projektilinduzierte Krater- und
Hugelbildung an der Oberflache eines polymeren Targets (z.B. [PAPA99] [FAREOQ1]), siehe
dazu Abb. A.1) und in LiF-Einkristallen [TRAUOOQ] unter Schwerionenbeschul? nachgewiesen
werden. Die Présenz eines solchen Kraters an der Festkorperoberflache konnte zu einer
deutlichen Beeinflussung der energie- und winkeldifferentiellen Verteilung der emittierten
Sekundérionen fuhren (siehe dazu Kap. 5.2). Daher ist es aufschlul¥reich, die mogliche
Kraterbildung mit der Emissionsdynamik der Sekundéarteilchen zu vergleichen.

Aufgrund der Erzeugung des Referenzsignals fur die Flugzeitmessung (siehe Kap. 3.6)
wurden in den durchgefuhrten Experimenten nur freitragende, in einem Standard-
Evaporationsverfahren hergestellte, Festkorpertargets verwendet (siehe Kap. 3.3). In Abb. A.2
sind dazu die Aufnahmen eines im Experiment verwendeten LiF-Targets bei zwel
Vergrolderungen dargestellt. Es zeigt sich eine granulare Struktur, die die herstellungsbedingte
polykristalline Struktur des LiF widerspiegelt. Es sind H6henunterschiede und eine damit
verbundene Rauhigkeit der Oberflache von bis zu 30 nm sichtbar. Der in Abb. A.1 dargestellt
Krater besitzt dagegen eine Hohe von nur etwa 6 nm. Fals somit ein Krater bei den
verwendeten Projektilsystemen (z.B. Ar mit 25 keV/u) existieren sollte, so kann dieser bei
den vorliegenden Bedingungen mikroskopisch nur sehr schwer bzw. Uberhaupt nicht
nachgewiesen werden. Daher ist in dieser Arbeit ein Vergleich zwischen der
projektilinduzierten Oberflachenstruktur und der zugehorigen Emissionsdynamik der
Sekundérionen prinzipiell nicht mdglich. Jedoch kénnen diese Erkenntnisse bel der Auswahl
von Targetsystemen in zukinftigen Experimenten berticksichtigt werden.

50 nm
Abb. A.1: Aufnahme eines Kraters von einem PMMA-Target (Polymethylmethacrylat) bel
Beschuf3 mit Au (50 MeV, 8, =79°) mit Hilfe der Rasterkraftmikroskopie [ FAREOZ] .
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250

0 250 500
nM
Abb. A.2: Aufnahmen der Oberflache eines im Rahmen dieser Experimente untersuchten
(aufgedampften und daher polykristallinen) LiF-Targets mit Hilfe der Rasterkraftmikroskopie
bei verschiedenen Vergroél3erungen [ FAREQZ] .
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