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Abstract

In order to investigate the processes which determine preferential
sputtering of compounds, changes of surface composition of Ta205 due to
bombardment with 1.5 keV He' ions were studied as a function of the angle
of incidence. Preferential sputtering was characterized by the equilibrium
surface composition, measured by Auger electron spectroscopy, the
characteristic fluence to reach equilibrium and the depth of the altered

layer,

For more grazing incidence of the ion beam a significant decrease of the
preferential sputtering effect was observed. Changing the angle of
incidence from 90 to 10 degrees relative to the surface changes the
equilibrium Ta/0 ratio by a factor of 3 and the characteristic fluence to
reach equilibrium by a factor of 200. These results can be explained by the
assumption that the sputtering is dominated by reflected particles, whose
number and mean energy increase with decreasing angle of incidence.

In the same angular range the depth of the altered layer decreases
approximately by a factor of sinﬂf.

Measurements of helium reemission support the assumption that the depth of
the altered layer corresponds to the damage profile of the bombarding ions.

Dynamical changes of the surface compositon can be explained by the
superposition of the depletion curve and an equilibrium depth profile.




INHALT
I VEIMELTING couvvwns s s vanmmanni o 5 sosu WA B bR BB 5 & 5
2. GRUNDLEGENDES UBER DAS ZERSTAUBEN VON VERRINDUNGEN........ 7
2.1 Zerstaubung.....ueieeeiieninrrernenennannnnns SR — 7
2.1.1  UberblicK.ue s eeeeneeeeennneeeennneennnnnenns 7
2.1.2 Qualitative Beschreibung der physikalischen
PA 3o & 1110171 T P 8
2.2 Pridferentielle Zerstdubung..... RS § & B T § S 14
2.2.1 Historischer Uberblick und Definition......... 15
2.2.2 Anderung der Zusammensetzung der Oberfliche...17
2.2.3 \Ursachen der prdferentiellen Zerstidubung...... 19
2.2.4 Auswahl der experimentellen Parameter......... 20
2.3 AES zur Untersuchung der obersten Atomlagen..... PN
2.3.1 Mechanismus des AUGErprozZessSesS....eeeesceceess 24
2.3.2 Anwendung des Augerprozesses fiir die
Oberflédchenanalyse........... e e SR e 26
dy EXPERIMENTELLER TEIL asss ssimenasids siasmnene s o smmacammne s o 29
Sk VUSRI o 0sn00s « 5 spnmenens 3 s EPemEaEEY § § VEEEESONS § 29
3.1.1 Einzelne Komponenten des Vakuumsystems........ 30
3.1.2 DruckmessSuUng......eeeeeeeess St cseessereeanenan 34

3.1.3 Ausheizen der Apparatur......eeeeeeeeeeeees — L




- P&
3.2 Experiment zum BeschuB und zur Analyse der Probe.....36
3.2.1 Probenhalter mit Faradaybecher......ceeeeeeees 37
3 2ulcl AuThbalsswesess s s ssmwmviens s 5 » sevEsese » 37
3:2:1:2 STEOMMBSSUNG: ::sssduees o 84 sAuRI0Es 3 39
3.2.1.3 Justierung....eeeeeeceronssannnsnsns .40
3522 Lonenkanone, . «vpeeaces s s L ounaasans s s s SR § Ve
3.2.2.1 Prinzipieller Aufbau der Ionenquelle.42
3.2.2.2 Ailenkelnheth. . souommens v s sews ey & SOE
3:2:2.3 Strahlprofil.,.iwsssawas s wemevae s a4
3.2.3 Auger-Elektronen-Spektrometer......ccevveveeen 46
325351 AUFDAUswwic i 5 3 9o mmeeens s » 5 Suemmaee & & 4 46
3.2.3.2 Elektronenquelle...iveeeessesncnsanns 52
3.2.4 Analyse der Oberfldche mit dem
Auger-Elektronen-Spektrometer.....c.ccvveevenn.n 52
3.2.4.1 Messung und Datenerfassung........... h2
3.2.4.2 Auswertung der Augerelektronen-
SpekEren.s ; s wosmae W § 6w SRR B 54
3.3 Probenvorbereitung......eeeeiereecccnsesnosncasnannnans 55
3 3%l POlAEYEN;: s snnmmsssias o smpmwwees s s 5w STRAETRIEE § § 6 56
3.3.2 OX1dTereN. cewmsons s s siwinmedss s svamasmies sseni 56
3.4 Durchgefilhrte MeSSUNGeN....cocivaisessosvensssssssans 56
3.4.1 Allgemeine Bemerkungen......eeeeeesenenasocnes 56
3.4.2 BeschuB3 mit anschlieBendem Tiefenprofil....... 58
3.4.3 Mehrerer Beschiisse an der gleichen

Probenstel e s sommmasns s s & simeassess ¢ s & oo 59

- ——




Z 8 2
FRBEBNISEE; | 5y snmrmcnns ¢ 5 wisie ceeasans e msmiinbh § § B AGREAIEEE § § SOV
4.1 HAnderung der Oberfldchenzusammensetzung mit

dem ETnfallswinke] ...cocviaswnanas scasaimie o G T PERY .60

4.1.1 Sdttigungsanreicherung... ccceosceecse wcasn & - s .60

4.1.2 Oberfldchenzusammensetzung in der Sdttigung...63
4.2 Abhdngigkeit der charakteristischen Fluenz und

des charakteristischen abgetragenen Materials

vom Einfallswinkel...viuiiieessosessscosccassnnssnnns .64
4.3 Verhalten der Oberfldchenzusammensetzung bei....... ..68

4.3.1 Anderung der BeschuBenergie......ceeeeeesnnses 68

4.3.2 Anderung des Einfallswinkels von

o= 20%uf Y= 400,000t Ceraereenes . .69
4.3.3 Anderung des Einfallswinkels von
“y = 90°auf Y= 200 s o v & § R 70

4,4 Tiefenprofil der entmischten Schicht................. 71
4.5 ReemissSiONSMESSUNGEN...cccsseocosonsssscannca S 73
DISKUSSION....vvvvenrcnnnnnns T 8 BN § 76
5.1  Uhevb)iekeessmsas s sommmanuss s pemmeeons § § o onmpme R 76
5.2 Zerstduben durch direkten EinzelstoB......... SRy 77
5.3 Erkldrung der Anderung der Oberflédchenzusammen-

setzung und der Zerstdubungsausbeute mit Hilfe

der reflektierten Ionen..... crecsestsssnsnranncosenes 82
5.4 Diskussion iiber die charakteristische Fluenz

und das charakteristische abgetragene Material....... 85




5.5 Aufbau der entmischten Schicht im Bereich der
Eindringtiefe der BeschuBteilchen............ wiwis & % 5w B0

5.6 Dynamische Anderung der Oberfléchenzusammensetzung...86

.7 Ausblick, ... T T SEEies 89



1. EINLEITUNG

Unter dem Begriff der Zerstdubung versteht man das Herausschlagen von
Atomen bzw. Molekiilen aus einer Festkdrperoberflédche durch den
BeschuB mit energiereichen Ionen. Obwohl dieser Vorgang schon seit
langem bekannt ist - er wurde zum ersten Mal in der Mitte des vorigen
Jahrhunderts bei Gasentladungen beobachtet /1, 2, 3/ - ist er auch
heute noch, wegen der vielen offenen Fragen, gerade in bezug auf

mehrkomponentige Systeme, von besonderem Interesse.

Die meisten Untersuchungen wurden bisher an einkomponentigen Proben,
speziell jedoch an Metallen unter Edelgas- bzw.
WasserstoffionenbeschuB durchgefiihrt. Dieses Sammeln von
experimentell unter wohldefinierten Versuchsbedingungen gewonnenen
Daten in den letzten 25 Jahren ermdglichte die Entwicklung von
theoretischen Modellen, die auf der Betrachtung von StoBkaskaden
basieren /4/ und die die zu Beginn dieses Jahrhunderts gemachten
qualitativen Aussagen /5, 6/ durch quantitative ersetzen konnten.
Diese Theorie beschreibt bis jetzt jedoch nur die Zerstdubung von
einkomponentigen Materialien zufriedenstellend.

Beim BeschuB von Legierungen und Verbindungen zeigt sich eine
Verdnderung der Oberflédchenzusammensetzung gegeniiber dem
unbearbeijteten Material. Dieser Effekt der sogenannten
priferentiellen Zerstdubung liegt dann vor, wenn sich die
Zusammensetzung des Flusses der zerstdubten Teilchen von der

Zusammensetzung der obersten Atomlage unterscheidet.

Die Untersuchung der praferentiellen Zerstdubung ist sowohl von
grundsédtzlichem als auch von praktischem Interesse: Im Gegensatz zur
Zerstdubung von Elementen ist die Zerstdubung von Verbindungen
theoretisch noch nicht gekldart. Deshalb sollen mit Hilfe weiterer
Experimente die physikalischen Prozesse, welche die prdferentielle
Zerstdubung bestimmen, erforscht werden.




Wichtige Anwendungsgebiete der prédferentiellen Zerstdubung Tiegen
heute einerseits in der Oberfldchenphysik, Halbleiter- und
Diinnschichttechnologie. Andererseits hat sie einen entscheidenden
EinfluB auf Experimente zur kontrollierten Kernfusion: Aus dem
Plasma, welches in ein duBeres Magnetfeld eingeschlossen ist, konnen
unter anderen die durch Ladungsaustausch erzeugten neutralen
Teilchen, meist Wasserstoff, Deuterium oder Tritium, entweichen, die
dann aus verschiedenen Richtungen auf die erste Wand prallen, wo sie
aufgrund ihrer hohen Energie - sie kann bis zu einigen keV betragen -
Wandatome herausschlagen, welche ihrerseits das Plasma umso mehr
abkiihlen, je hdher ihre Ordnungszahl 7 ist. Die Verunreinigung des
Plasmas soll durch eine geeignete Beschichtung der ersten Wand so
weit wie mdglich reduziert werden, wenn es schon nicht gelingt, sie
ganz zu verhindern. Als mdgliche Kandidaten werden heute
Metallkarbide bzw. Metalloxide in Betracht gezogen, da sie sich durch
eine relativ hohe Temperaturbestdndigkeit auszeichnen. Auf ihre Zer-
stdubungseigenschaften hingegen miissen sie noch naher untersucht
werden /7-13/.

Meine Aufgabe war es, die Verdnderung der Oberflédchenzusammensetzung
eines Metalloxids, namlich Tantaloxid (Ta205); beim BeschuB mit Heli-
umionen in Abhéngigkeit des EinschuBwinkels zu messen. Die
anschlieBende Abtragung der entmischten Schicht mit Argonionen gab
AufschluB iiber deren Tiefenverteilung. Fiir die Durchfiihrung dieser
Untersuchungen baute ich im Rahmen dieser Arbeit eine neue Apparatur,
namens "ALI" auf.




2. GRUNDLEGENDES UBER DAS ZERSTAUBEN VON VERBINDUNGEN

In diesem Abschnitt wird detaillierter auf die Zerstdubung im
allgemeinen und die prédferentielle Zerstdaubung im einzelnen
eingegangen. Darauf aufbauend kdnnen dann diejenigen Griinde dargelegt
werden, die zur Auswahl der verwendeten experimentellen Parameter,
wie z.B. der Projektilenergie oder der Oberflé&chenanalysemethode,
gefiihrt haben.

2.1 Zerstdubung

Beim BeschuB eines FestkOrpers mit Teilchen kOonnen neben dem ProzeB
der Zerstdubung noch andere Effekte wie Riickstreuung, Teilchenimplan-
tation, Strahlenschdden und Strukturverdnderungen /14/ beobachtet
werden /15, 16/. AuBerdem werden Oberfldchen nicht nur durch Zerstdu-
bung, sondern auch durch stoBinduzierte Desorption /17/ oder
Verdampfung /18/ abgetragen. Die vorliegende Arbeit beschdftigt sich
ausschlieBlich mit dem Effekt der Zerstdubung und nur insoweit mit
anderen Prozessen, als diese fiir die Zerstdubung und ihre Erklédrung
von Bedeutung sind.

2.1.1 Uberblick

Zerstdubungsprozesse treten sowohl im Labor als auch in der Natur
immer dann auf, wenn energiereiche Teilchen, seien es Ionen,
Neutronen, Elektronen oder Photonen mit einem Festkdrper
wechselwirken /19-22/. Dabei unterscheiden sich die im folgenden
beschriebenen Zerstdubungsmechanismen fiir Ionen und Neutronen von
denen fiir Elektronen und Photonen.

Eine wichtige GroBe zur Beschreibung von Zerstdubungsprozessen ist
die Zerstdubungsausbeute Y, die die Anzahl der abgetragenen Atome
einer Probenoberfldche pro einfallendem BeschuBteilchen angibt:

\( wegfliegende Probenatome
=
einfallende Teilchen Def. 2.1




Sie wird im wesentlichen bestimmt von der Masse, der Energie und dem
Einfallswinkel der Teilchen sowie von der Masse und Bindungsenergie
der Probenatome und der Struktur der Probe. Die Werte der gemessenen
Zerstdubungsausbeuten Y liegen zwischen 10'5 und 103 zerstédubter
Atome pro einfallendem Teilchen.

Grundsdtzlich unterscheidet man auf Grund unterschiedlicher Prozesse,
die zur Zerstdubung fiihren, zwischen physikalischer und chemischer
Zerstdubung, wobei eine scharfe Grenzziehung nicht immer méglich ist
/23/.

Beim BeschuB eines Festkdrpers mit unedlen Gasen kann es zu einer
chemischen Reaktion zwischen einfallendem Ion und Oberflichenatom
kommen, indem beide eine fliichtige Verbindung eingehen und
desorbieren. Als Beispiel dient der BeschuB von Graphit oder Karbiden
mit Wasserstoff, wo sich Kohlen- und Wasserstoff zu Methan, also CH4,
vereinigen. Um diesen ProzeB der chemischen Zerstédubung
auszuschlieBen, wurde in den folgenden Experimenten mit Edelgasen, in
unserem Fall Helium und Argon, geschossen. So lassen sich alle
beobachteten Effekte der physikalischen Zerstdubung zuordnen. Sie
beruht auf der Ubertragung von ausreichender kinetischer Energie von
den einfallenden Ionen auf die Festkorperatome, die so in die Lage
versetzt werden, den Festkdrper durch Uberwindung des

Oberflédchenpotentials zu verlassen.

2.1.2 Qualitative Beschreibung der physikalischen Zerstdubung

Diese kinetische Energie wird im einfachsten Fall iiber elastische
StoBprozesse und etwas schwieriger iiber elektronische Prozesse ausge-
tauscht. Welcher der beiden Prozesse fiir den Energieverlust des
Primdrteilchens verantwortlich ist, hdngt von der reduzierten Energie
ab, die die StoBpartner, das Projektil mit der Masse Ml und der
Ladung eZ, und die Probenatome der Masse M. und der Ladung eZ,, die

1 2/3 . . 2/3)1%2 2
Abschirmldnge a = 0.885 aO(Z1 + 22 .
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und schlieBlich die Primdrenergie der BeschuBionen E1 in Rechnung

stellt:

61. 2.1 £ ~—1h - - £,

M, +M, 224 Ezl g

Aus Abb. 2.1 wird ersichtlich, daB bei niedrigen € -Werten (£ £ 1) die
elastischen Streuprozesse iliberwiegen und die Projektile durch
ZusammenstoB mit den Kernen (Nuclear stopping power) gebremst werden
/24, 25/.

log |dE /dx|
Lindhard & Schnr/
— Nuclear — / \
Bethe
| X
P :
1’ K : e e e
A i
A \
{ i '\‘ Relativislic
Ex1/2 vez!? & log E
1

h

Abb. 2.1: Schematische Darstellung der Bremskraft des BeschuBions als
Funktion der Energie /24/.
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Fiir den BeschuB von Tantaloxid mit Helium der Energie von 1.5 keV
148t sich die reduzierte Energie £ wie folgt abschdtzen:

Setzt man fiir a, den Bohrschen Atomradius = 0.529 R, fiir das
Quadrat der Elementarladung e2 = 14.4 RV und die Energie in Einheiten
von Kiloelektronenvolt (keV), ergibt sich die reduzierte Energie zu

E= 3255 ) 2/3 9 E
3) 1 1
M, +M, 217:'2_(21 +Zz)
Mit Ml = MHe = 4, ZHe =2 und E1 = 1.5 keV
M2 = MTa = 181, ZTa = 73
M, = M, =16, Z, = 8 folgt
He =Ta ~ 0.05 E1 = 0.07

Epewo =0-69E, =1.04

Dies zeigt, daB sich unser System mit Hilfe der elastischen
Streutheorie beschreiben 1dBt.

Die physikalische Zerstdubung durch elastische Streuprozesse kann
wiederum, je nach Masse und Energie der BeschuBteilchen, in drei
Bereiche unterteilt werden, dem Regime der EinzelstdBe, dem Regime
der linearen StoBkaskaden und dem Regime der Hochdichtekaskaden, den
sogenannten "Spikes".Zur Verdeutlichung findet sich in Abb. 2.2 eine
schematische Darstellung der einzelnen Bereiche.
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Abb.2.2: Die drei Zerstdubungsregime der elastischen Streuprozesse
a) EinzelstdBe, b) lineare StoBkaskaden, ¢) nicht lineare
Hochdichtekaskaden /24/,

Lineare StoBkaskaden werden dann ausgeldst, wenn den RiickstoBatomen
geniigend Energie iibertragen wird, um ihrerseits RiickstoBatome zweiter
und hdherer Ordnung erzeugen zu kdnnen, von denen einige die Proben-
oberfldche mit ausreichender Energie E::-EB erreichen, um die
Potentialschwelle an der Oberfldche iiberwinden zu kénnen. Die Dichte
der sich bewegenden RiickstoBatome ist in diesem Fall so gering, daB
die RiickstoBatome immer auf ruhende StoBpartner treffen. Diese
Bedingung wird von mittelschweren Ionen mit Energien im keV- bis MeV-
Bereich erfiil1t. Sehr schwere Projektile fallen unter das
Hochdichtekaskaden-Regime, in dem beide StoBpartner, wegen der hohen
Dichte der RiickstoBatome, in Bewegung sind.




L

Bei linearen StoBkaskaden ist die Zerstdubungsausbeute nach der
Formel von P. Sigmund proportional der in der Oberflédche deponierten
Energie FD und umgekehrt proportional der Oberfldchenbindungs-
energie EB:

Y % FD/EB G1. 2.2

Wenn die Energie der BeschuBteilchen sehr niedrig ist, d.h. im
unteren und mittleren eV-Bereich 1iegt oder der Energieiibertrag von
sehr leichten Projektilen im unteren keV-Bereich auf relativ schwere
Probenatome sehr gering ist, kdnnen Oberfldachenatome nicht mehr iiber
RiickstoBatome, sondern nur mehr vom Projektil selbst geniigend Energie
bekommen, um die Potentialbarriere an der Oberfldache zu iiberwinden.
Dies ist im EinzelstoBregime der Fall. Liegt die Projektilenergie
unterhalb einer bestimmten Schwellenenergie E1< Eth; kann die
Oberflédche iiberhaupt nicht mehr abgetragen werden.

Die Berechnung der Schwellenenergie E_,_ basiert auf folgender

th
Annahme: Das leichte Projektil kehrt durch einen zentralen StoB an
einem unterhalb der Oberfldche Tiegenden schweren Probenatom seine
Richtung um und zerstdaubt ein an der Oberfldche sitzendes Probenatom

mit maximalem Energieiibertrag.
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Aus der elastischen Streutheorie /26/ weiB man, daB das BeschuBion
die Energie

2 _—y
E, =XE1 cos *9’2 G1. 2.3

auf das Probenatom, das unter einem Winkel 1}2 gestreut wird,
iibertrdgt. Bei zentralem StoB vereinfacht sich die Formel mit
c052A}2 =1 zu

E, =,25*E1 Gl1. 2.4

wobei X den Faktor des Energieiibertrags

f = kM, M, G1. 2.5
(M, «M,)*

beschreibt.Beim zweiten zentralen StoB muB das wegfliegende
Probenatom mindestens die Oberfldchenbindungsenergie EB erhalten, um
die Oberfldche verlassen zu konnen

Eg = § (1-§) E;

Damit haben wir die Bedingungen fiir die Schwellenenergie

FEo— Ep G1. 2.6
w7 g (1-8)

erhalten, unterhalb derer keine Zerstdubung mehr mdglich 1st /27,
Dies hat zur Folge, daB auch die Zerstdubungsausbeuten, wie in
Abb. 2.3 zu sehen ist, geaen Null gehen.
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Abb. 2.3: Zerstdubungsausbeuten fiir den BeschuB von Ta mit He'
¥, u* /28/.
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2.2 Préferentielle Zerstdubung

Das Hauptziel der Forschung bis in die friihen sechziger Jahre lag
darin, die Zerstdubungsausbeuten der reinen Elemente zu bestimmen, in
der Hoffnung, die zugrundeliegenden physikalischen Prozesse zZu
verstehen.

BeschieBt man jedoch ein vorher einkomponentiges Material mit Ionen,
so wird ein Teil davon implantiert und in der Oberfliche bzw. in
oberfldchennahen Schichten gefangen gehalten, so daB nach einiger
Zeit ein zweikomponentiges Material zerstiubt wird. Dies fiihrt in der
Regel zur ﬁnderung der Zerst&ubungsausbeuten /29, 30, 31/. Aus diesem
und den oben angefiihrten Griinden konzentrierte sich die Forschung in
den letzten Jahren immer mehr auf die Untersuchung von Legierungen
und Verbindungen.
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2:2.1 Historischer Uberblick und Definition

P

Schon in den ersten Untersuchungen zur Zerstdubung von
mehrkomponentigen Materialien wurde eine Anderung der
Oberfldchenzusammensetzung sowie der Zerstdubungsausbeute bei
IonenbeschuB festgestellt /32, 33/. Die Hauptschwierigkeit lag damals
im Fehlen einer zuverldssigen Methode, die Zusammensetzung von
Oberfldchen zu messen. So ist es verstédndlich, daB die weitere
Erforschung im wesentlichen von der Entwicklung oberflédchensensitiver
Methoden, wie z.B. der Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES), der
Sekunddr-Ionen-Massen-Spektroskopie (SIMS), und der Ionen-Riickstreu-
Spektroskopie (ISS) abhing /34/. Verdnderungen in der Oberfldchen-
zusammensetzung wurden nicht nur bei den meisten untersuchten
mehrkomponentigen Materialien beobachtet, sondern auch beim
Mondgestein, das dem Sonnenwind ausgesetzt war /35/.

Fiir die Beschreibung der prdferentiellen Zerstdubung bei mehrkompo-
nentigen Materialien ist es notwendig, folgende Definitionen einzu-

fiihren:

- Die totale Zerstdubungsausbeute Y, die die mittlere Anzahl der

zerstdubten Probenatome, unabhdngig von ihrer Masse, pro
einfallendes Teilchen angibt.

. n:
__Anzah] der zerstdubten Atome i _ E;: !
| Anzahl der einfallenden Teilchen j n; Def. 2.2

- Die partielle Zerstdubungsausbeute Y. hingegen zdhlt nur die

mittlere Anzahl der zerstdubten Probenatome der Komponente i pro
BeschuBteilchen.

Y.i - n1-/nj Def. 2.3

Eine einfache Relation verbindet beide Definitionen

Y2 Y, 61: 2.7
|
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Die partielle Zerstiubungsausbeute ist eng mit der Konzentration der
betreffenden Komponente an der Oberfliche verbunden.

- Durch die Festlegung der Komponentenzerstédubungsausbeute Yi wird

die partielle Zerstdubungsausbeute von der Konzentration an der
Oberfldche c1.S entkoppelt.

W/ Def. 2.4
i

Erst diese GriBe kann mit der Zerstdubungsausbeute des reinen
Elements i verglichen werden (siehe auch G1. 2.9).

In der Regel dndern sich sowohl die partielle als auch die
Komponentenzerstéubungsausbeute im Verlauf des Beschusses mit der
Oberflﬁchenzusammensetzung, die bei Vernachldssigung von
Diffusionsprozessen einem Gleichgewichtszustand zustrebt. Wegen der
Massenerhaltung entspricht dann das Verh&dltnis der partiellen
Zerstdubungsausbeuten der Komponentenzusammensetzung im Volumen civ
was durch die Gleichung

YA C: G1. 2.8

fiir ein 2-komponentiges System mit den Jjeweiligen Elementen A und B
ausgedriickt wird. Nach Def. 2.4 und G1. 2.8 ergibt sich fiir das Ober-
fldachenkonzentrationsverhdltnis c:/c; folgender Zusammenhang:

C v
YB . Ca G1. 2.9

Die Messungen von Taglauer /36/ betdtigten eine Ubereinstirmung der
Komponentenzerstiubungsausbeuten mit den Elementen-
zerstdaubungsausbeuten aus Def. 2.1.
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7ur Beschreibung des Begriffs der priferentiellen Zerstdubung wird
das Verhdltnis der partiellen Zerstdubungsausbeuten YA/YB

herangezogen.

Einige Autoren /37/ sehen die priferentielle Zerstdubung dann als
gegeben an, wenn das Verhdltnis YA/YB von der Volumenzusammensetzung
cX/c; des beschossenen Materials abweicht. Diese Bedingung ist jedoch
wie oben beschrieben im Gleichgewichtszustand nicht mehr erfiillt.

Wegen dieser Schwierigkeiten schlieBe ich mich der Definition von
H.H. Andersen /38, 39/ an:

"priferentielle Zerstdubung ist dann gegeben, wenn sich die
Zusammensetzung des Flusses der zerstdubten Teilchen (gemittelt iiber
alle Emissionsrichtungen) von der Zusammensetzung der obersten
Atomlage der Probe unterscheidet:

P

YA/YB f CA/CB
Als oberste Atomlage werden diejenigen Schichten bezeichnet, die noch
zur Zerstdubung beitragen. In der Regel sind dies die ersten zwei

oder drei Atomlagen, die der Austrittstiefe der zerstdubten Atome
entsprechen".

2.2.2 Knderung der Zusammensetzung der Oberfldche

Da die Energie der eingeschossenen Ionen hdher ist als die der
zerstiubten Atome, legen erstere eine viel lédngere Wegstrecke im
Material zuriick. Dies bedeutet, daB die Eindringtiefe der Projektile,
die von der Primirenergie abhdngt, sehr viel groBer ist als die
Austrittstiefe der zerstdubten Teilchen. Auf ihrem Weg durch die
Probe erzeugen die BeschuBteilchen Strahlungsschéden, die durch eine
Verlagerung von Atomen entstehen. So baut sich eine sogenannte
"entmischte" Schicht auf, die sich in bezug auf Zusammensetzung,
Struktur u.i. vom Volumen unterscheidet / 40/.
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Die Zusammensetzung der entmischten Schicht wird mit Hilfe eines
"Tiefenprofils" aufgenommen. Dabei wird die Oberfliche meist mit
schweren Ionen, in unserem Fall Argon oder Xenon, die hohe
Zerstdubungsausbeuten und niedrige'EindrTngtiefen besitzen, gezielt
zerstdubt und Schicht fiir Schicht die Oberfldchenzusammensetzung
gemessen. Diese Methode des definierten Abtragens der Oberfldche zur
Aufnahme eines Tiefenprofils wurde bereits von H.Lutz et al. /41/ zur
Messung der Reichweite von implantierten Kryptonionen verwendet.

Ein Hinweis darauf, daB die Dicke der entmischten Schicht der
Eindringtiefe der Heliumionen entspricht, ist aus den in Abb. 2.4
dargestellten Messungen von Varga et al. /42/ an Tantaloxid zu sehen.

“0 a1 liaul i Ll L 1 lisul i1 liul
i DEPTH PROFILE  TkeV Ar’—=Ta,0g
35' Prebombardment: 0.7keV He® & I
] 1.3 keV He' O r
1 2keV He' o H
3keV He' x
3.0
o
)
i
o 2.54
w -
X
(=]
-—
S
204
154
1.0+ L
"IT"I; T III'”;::ﬂ T """','02' r||.rll|1|03r
DEPTH (4) 7
Abb. 2.4: Tiefenprofil von Ta205, das mit Ar  zerstdubt und

mit Heliumionen unterschiedlicher Energie vorbehandelt
wurde /42/.

AuBerdem wurde gezeigt, daB die Tiefe der entmischten Schicht mit der

von 7iegler /43/ berechneten projezierten Reichweite der Heliumionen
in Tantal iibereinstimmt /42/.
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Eine weitere Umlagerung kann durch Transportprozesse, wie thermischer
oder strahlungsangeregter Diffusion, Segregation und RiickstoBimplan-
tation erfolgen, die unter Umstdnden die partielle Zerstdubung beein-
flussen konnen /40/. Bei den von mir verwendeten Versuchsparameters
sind diese Effekte wegen der niedrigen Energie und Dichte der
implantierten Heliumionen und wegen der auf Umgebungstemperatur
gehaltenen Probe zu vernachldssigen.

2.2.3 Ursache der prdferentiellen Zerstdubung

Wie bereits erwdhnt, zerstduben mehrkomponentige Materialien - im
folgenden beschrdnke ich mich auf zweikomponentige - nicht gemdB
ihrer Zusammensetzung an der Oberflache. Experimentelle Ergebnisse
fiir viele Legierungen und Verbindungen zeigen erwartungsgemdB die
Abreicherung derjenigen Komponente, die auch als reines Element die
hohere Zerstaubungsausbeute besitzt. Anders stellt sich die Situation
bei der Zerstdubung von Verbindungen dar, die sich durch einen groBen
Massenunterschied zwischen den beiden Konstituenten auszeichnen. Hier
findet in der Regel die Anreicherung des schwereren Elements statt,
unabhdngig von der Zerstdubungsausbeute der reinen Elemente

/44, 45, 46/.

Diese beiden Beobachtungen lassen sich auf zwei manchmal gegenldufige
Effekte zuriickfiihren: einen Effekt der Oberfldchenbindungsenergie,
wie er in G1. 2.2 beschrieben ist, und einen Masseneffekt, der
bestimmt ist durch den Koeffizienten X aus G1. 2.5. Ersterer fiihrt
zu einer Anreicherung der in der Oberflédche stdrker gebundenen
Atomart und somit zu einer bevorzugten Zerstdubung der schwdcher
gebundenen. Beim letzteren mindet der massenabhdngige Impuls- und
Energieiibertrag in eine ebenso massenabhdngige
Entkommwahrscheinlichkeit, die eine prdferentiellie Zerstédubung einer,
in den meisten Fdllen der leichteren, Komponente bedingt.

Beim ZerstdAubungsprozeB spielen in der Regel beide Effekte eine
Rolle. Welcher der beiden dominiert, hdngt im wesentlichen von der
Wahl der Versuchsparameter ab: Haben beide Konstituenten der
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jeweiligen Legierung bzw. Verbindung vergleichbare Massen, so tritt
der Bindungseffekt in den Vordergrund. Ist der Massenunterschied
dagegen groB, spielt der Masseneffekt die Hauptrolle /40/. Dies gilt
vor allem fiir die Zerstdubung in der Ndhe der Schwellenenergie, wo
bei BeschuB mit leichten Ionen, beispielsweise Helium auf
Tantalkarbid, die BeschuBenergie E1 bereits in der Ndhe der
Schwellenenergie fiir Tantal Elz'Eth,Ta’ aber noch weit weg von der
Schwellenenergie fiir Kohlenstoff E, » Eth,c liegt (s. G1. 2.6), was
eine bevorzugte Abreicherung von Kohlenstoff zur Folge hat. Abbildung
2.5 zeigt die experimentelle Bestdtigung dieser theoretischen

Betrachtungen. He'
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Abb., 2.5: Zerstdubungsausbeuten beim BeschuB von Ta und C mit

Heliumionen /28/.

2.2.4 Auswahl der experimentellen Parameter

Wie die Zerstdubung der reinen Elemente, so wird auch die
priferentielle Zerstdubung von der Masse und Bindungsenergie der
Probenatome sowie von der Masse, der Energie und dem Einfallswinkel
der BeschuBteilchen bestimmt. Fiir die Untersuchung der Anderung der
Sittigungskonzentration mit dem EinschuBwinkel ist es notwendig, ein
System von Versuchsparametern zu wdhlen, das eine ausgeprdgte

Konzentrationsverschiebung aufweist.
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Wie bereits oben erwdahnt, wird die prdferentielle Zerstdubung bei
Verbindungen, bestehend aus Elementen sehr unterschiedlicher Massen,
durch den Masseneffekt bestimmt, der durch den Koeffizienten ¥ aus
G1. 2.5 beschrieben wird. Demnach verschiebt sich das Konzentrations-

verhdltnis an der Oberfldche immer mehr zugunsten vom schwereren Atom !
beim BeschuB mit immer leichteren Ionen, was mit der in Abb. 2.6
dargestellten Messung an Tantaloxid von Taglauer /36/ ibereinstimmt. }

Ta/O (arb. units)

Yo !YTa

Abb. 2.6: Gleichgewichtskonzentrationsverhdltnis Ta/0 von Tantaloxid
als Funktion der Verhdltnisse der Faktoren der
Energieiibertragung 5 O/X%a beim BeschuB mit
verschiedenen Ionen /36/.
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Die Probe

Die Wahl der Probe fiel, neben anderen mdglichen Kandidaten wie
Wolframkarbid (WC) oder Tantalkarbid(TaC), die ebenfalls einen
ausgeprdgten Massenunterschied besitzen, auf Tantaloxid, da es sich
zusdtzlich durch eine wohldefinierte Stochiometrie, leichte
Probenpréparation und gqute Reproduzierbarkeit auszeichnet. Letzteres
ermoglicht den Vergleich von MeBwerten mit Literaturwerten. AuBerdem
handelt es sich wegen der Herstellung durch anodische Oxidation um
ein bereits amorphes Material, das bei IonenbeschuB keine
Plasmaumwandlung vom kristallinen in den amorphen Zustand mehr
erfahren kann /47/.

Die BeschuBionen

In der Regel werden fiir die Zerstdubung Edelgase bevorzugt, weil sie
Teichter zu handhaben sind und die chemische Zerstdubung
vernachldssigt werden kann /23/. Die Verwendung eines bestimmten
Edelgases hdngt vom Ziel der Untersuchung ab: Wie wir oben gesehen
haben, eignet sich besonders Helium fiir prdaferentielle
Zerstdubungsmessungen. Aus den Messungen von Taglauer et al. /48/,
die in Abb. 2.6 aufgetragen sind, lernen wir eine Zunahme der
Anreicherung von Tantal gegeniiber Sauerstoff mit Erniedrigung der
BeschuBenergie. In bezug auf die praferentielle Zerstdubung wire die
Energie von 500 eV geeigneter, jedoch im Hinblick auf die
anschlieBende Tiefenprofilmessung 1iegt der KompromiB bei der Wahl
der Energie von 1.5 keV, da die entmischte Schicht mit der Energie
der BeschuBionen wichst (siehe Abb. 2.4) /42/.
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Abb. 2.7: Das Verhdltnis der Gleichgewichtskonzentration
Ta/0 (AES, p-p) von Tantaloxid in Abhdngigkeit der
Projektilenergie und -masse /48/.

Fiir die Tiefenprofilmessungen der verdnderten Schicht bietet sich
Argon oder Xenon an, da sie die Oberfldche nur geringfiigig
priferentiell zerstduben (siehe auch Abb. 2.5 und 2.6). Der Effekt
der prédferentiellen Zerstdubung kann durch den flachen EinschuBwinkel
von ¥ = 30° gegen die Oberfldche weiter reduziert werden, da durch
die erhdhte Zerstdubungsausbeute und erniedrigte Eindringtiefe die
mit Heliumionen entmischte Schicht so schnell abgetragen wird, daB
sich in der Zwischenzeit keine Argon- bzw. Xenon-entmischte Schicht
aufbauen kann. Die Wahl fiel letztlich wegen der besseren
Abpumpeigenschaft auf 1 keV Argon.
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2.3 AES zur Untersuchung der obersten Atomlagen

Zur Untersuchung der Konzentration der Elemente in den obersten zwei
bis drei Atomlagen verwenden wir die Auger-Elektronen-

Spektroskopie (AES). Die auf die Probenoberfldche geschossenen
Elektronen regen die Oberfldchenatome an, die ihrerseits wieder
Elektronen mit einer charakteristischen Energie, welche hier mit

Hilfe der Gegenfeldmethode gemessen wird, aussenden.

2.3.1 Mechanismus des Augerprozesses

Im Jahre 1925 entdeckte P. Auger /49/ die Spuren von Elektronen auf
einer Photoplatte, die energiereicher Rontgenstrahlung ausgesetzt
war. Er erklirte die Herkunft der Elektronen, die nach ihm benannt
worden sind, als einen strahlungslosen Ubergang im Atom, welcher
durch die primire Rontgenstrahlung angeregt wird. Fast 30 Jahre
spater machte Lander /50/ aufgrund seiner Studien zur
Energieverteilung von Sekunddrelektronen den Vorschlag,
Augerelektronen wegen ihrer charakteristischen Energie fiir die
Analyse von Oberfldchen zu verwenden, aber es dauerte weitere 15
Jahre, bis er aufgenommen wurde /51/. Inzwischen gehdrt die Auger-
Elektronen-Spektroskopie nach Verbesserung der Energieanalysatoren zu
den wichtigsten Oberfldchenanalysemethoden, weil die
Informationstrédger, namlich besagte Augerelektronen, gerade aus den

zu untersuchenden obersten Atomlagen emittiert werden. Wegen ihrer

Bedeutung in der Oberfldchenanalyse ist sie auch weiterhin Gegenstand
zahlreicher Verdffentlichungen /52-56/.

Der Mechanismus des Augereffektes wird durch nachstehende Abb. 2.8
verdeutlicht: Mit der Emission eines Elektrons aus einer inneren
Schale, ausgeldst durch ein energiereiches Teilchen, sei es - wie in
den meisten Fillen - ein Elektron oder Photon, wird ein Atom
ionisiert und somit elektronsich angeregt. Das Atom kann auf zwei
verschiedene Arten ein niedrigeres Energieniveau annehmen: Ein
Elektron aus einem hheren Niveau fdllt in das Loch und das Atom
verliert dabei die freiwerdende Bindungsenergie entweder in Form

eines Photons oder eines sogenannten Augerelektrons.




25 -

Excitation

De - Excitation
X-Ray Auger
ly ~o—e—t——ir— lg ————0~
|, ————71— |, —e—o—

hv -
Ko,
Kyl

[ o [n—.—l——

a) b)

Abb. 2.8: Schematische Darstellung des Ubergangs von einem angeregten
Zustand auf ein niedrigeres Energieniveau
a) durch Aussenden von Rdntgenstrahlung,
b) durch Aussenden eines Augerelektrons /52/.

Welcher der beiden Prozesse stattfindet, hdngt von der Stédrke der
Bindung ab: Je niedriger die Bindungsenergie, umso grdBer ist die
Wahrscheinlichkeit eines Augeriibergangs. Dies wird aus Abb. 2.9
ersichtlich, wo die Augerprozesse beim Auffiillen des Loches in der K-
Schale bei Elementen niedriger Ordnungszahl Z und damit niedriger
Bindungsenergie wahrscheinlicher sind als bei Elementen hdherer Ord-
nungszahl.
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Abb. 2.9: Wahrscheinlichkeit eines Auger- bzw. Rdntgeniibergangs beim
Auffiillen eines Lochs in der K-Schale als Funktion der
Ordnungszahl Z /52/.

Die Augerelektronen werden nach den Energieniveaus XquZR; die am
EmissionsprozeB beteiligt waren, charakterisiert. Das Elektron aus
der Yq-Scha]e fiil1t das Loch in der Xp-Scha1e, das durch Ionisation
des Atoms entstanden ist, auf und emittiert dabei das Augerelektron,
welches aus der ZR -Schale stammt. Am hdufigsten ereignen sich XpY YR
Ubergénge, wo herunterfallendes und ausgesandtes Elektron aus einem
Niveau gleicher Hauptquantenzahl, aber unterschiedlicher

Nebenquantenzahlen kommen.

2.3.2 Anwendung des Auger-Prozesses fiir die Oberfldchenanalyse

Jedes Element besitzt charakteristische elektronische Energieniveaus,
so daB bei den Ubergéngen ganz bestimmte Energiebetrige umgesetzt
werden. So kann jedes Element anhand seiner Augerlinien identifiziert
werden. Vorausgesetzt, daB beim Transport durch das Material keine
Energie und somit keine Information verlorengeht, kdnnen die
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Augeriibergdnge zur Materialanalyse verwendet werden. Die Tiefe, aus
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der die Information iiber die Materialzusammensetzung stammt, ist also
durch die mittlere freie Wegldnge fiir inelastische StdBe gegeben. In
Abb. 2.10 st die mittlere freie Weglédnge, die der Austrittstiefe
bzw. Informationstiefe entpricht, gegen die Energie der Elektronen
aufgetragen. Daraus ist zu entnehmen, daB sich Elektronen mit einer
Energie zwischen 10 eV und 1000 eV besonders gut fiir die Untersuchung
der obersten Atomlagen eignen.
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Abb. 2.10 Mittlere freie Weg_ldnge von Elektronen in metallischen
Festkdrpern als Funktion ihrer Energie /52/

Die Auswahl der Augerlinien aus den verschiedenen mdglichen
Ubergéngen eines Elements fiir die Oberfldchenanalyse erfolgt nach dem
Gesichtspunkt einer hohen Oberfldchenempfindlichkeit und einer groBen
Ereigniswahrscheinlichkeit, welche eine hohe Intensitdt des Signals
bewirkt: Dies ist fiir die Augerlinien des KLlL2 3—Ubergangs von
Sauerstoff mit der Energie von ca. 501 eV und der N3N504 5>

N 02N6 77 3M4N5-Uberga'nge von Tantal mit der Energie von ca. 171 eV
erfu]]t /57, 58/. Damit erhalten wir ein gemitteltes Signal iiber die
Zusammensetzung der obersten 2 oder 3 Atomlagen, die einer
Austrittstiefe von ungefihr 10 R entsprechen (Abb. 2.10),wenn man
auBer acht 1dBt, daB"die "Informationstiefe" von Tantal wegen der
niedrigeren Energie aeringer ist als die von Sauerstoff.
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Zum Erzeugen der Augerelektronen verwenden wir eine Quelle, die
Elektronen mit einer Primdrenergie von 2 keV und einem Strom von
ca.25 /uA liefert. Bei dieser Energie und Stromdichte konnte noch
keine Anderung der Oberfldchenzusammensetzung durch ElektronenbeschuB
festgestel1t werden /48/. Ein EinschuBwinkel von 51°gegen die Proben-
oberfldche erhdhte die beiden Augersignale, da die Anregung von
Augerelektronen in Oberfldchenndhe mit flacherem Einfallswinkel
zunimmt, Wegen der hohen Empfindlichkeit der Auger-Elektronen-
Spektroskopie kdnnen schon geringe Mengen von adsorbiertem Sauerstoff
die Messungen verfdlschen. Eine schnelle Analyse nach dem
IonenbeschuB und ein ausreichend gutes Vakuum sind deshalb
unabdingbare Voraussetzungen fiir aussagekrdftige und reproduzierbare
Messungen.
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3. EXPERIMENTELLER TEIL

Dieser Abschnitt umfaBt den experimentellen Teil der Arbeit, vom
Aufbau der aus verschiedenen Einheiten zusammengesetzten
Versuchsapparatur, iliber die Justierung einzelner Komponenten, bis hin
zu den das eigentliche Experiment vorbereitenden und begleitenden
Messungen, um schluBendlich zum Ablauf der Untersuchungen zur
praferentiellen Zerstdubung zu gelangen.

3.1 Vakuumsystem

Wie ich bereits oben angedeutet habe, ist ein qutes Vakuum, also ein
niedriger Restgasdruck, fiir die Untersuchung von Tantaloxid von
entscheidender Bedeutung, da gerade wegen der Adsorption von
Sauerstoff das Ergebnis, wie in /59/ geschehen, verfdlscht und somit
keine verbindliche Aussage getroffen werden kann., Mit nachstehender
Rechnung soll die Belegung der Probenoberflédche mit Restgasatomen
bzw. -molekiilen abgeschédtzt werden.

Die Stromdichte j der Restgasteilchen auf eine Wand ist proportional
der Teilchendichte n = N/V im Rezipienten und der mittleren
Teilchengeschwindigkeit

BL\NAT
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Unter Zuhilfenahme der gaskinetischen Gleichung ergibt sich mit
V = p/kT und mit der Annahme von M = 28 kg/kmol und T = 300 K fiir die
Stromdichte

Moet kl:\gl.
mi s

j~2.87 x 1024 p [

wobei der Druck p in Einheiten von (hPa) einzusetzen ist. Die Zeit T,
die bendtigt wird, um eine Monolage von ungefdhr 1 ML = 3 x 1018
Stiick/cm2 bei einem Haftkoeffizienten von 1 zu adsorbieren, ist der
Stromdichte indirekt proportional:

-6

J P

Bei einem Druck von Piot = 3 x 10;10

hPa wird eine Monolage in etwa
einer Stunde aufgebaut.

Die Empfindlichkeit der Augerelektronenspektroskopie liegt fir
Sauerstoff bei ca. 10'2 ML, was bedeutet, daB spdtestens nach
ungefdhr 2 min die Oberfldche untersucht werden muB, um eine
Verfdlschung der Ergebnisse durch adsorbierte Restgasteilchen zu

vermeiden,

3.1.1 Einzelne Komponenten des Vakuumsystems

Das Vakuumsystem teilt sich, wie aus Abb. 3.1 ersichtlich wird, in

drei Pumpkomponenten:

- Den Rezipienten mit einem Volumen von 120 1,

- den GaseinlaB fiir die beiden Ionenquellen, und

- die Pumpeinheit fiir die Ionenquelle mit Massenseparator, der
sogenannten JUSO-Quelle.
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Eine Kombination von verschiedenen Pumpen, ndmlich der Turbomole-
kularpumpe mit einer in Reihe geschalteten Drehschieberpumpe als
Vorpumpe, einer Ionenzerstduberpumpe, die im unteren des aus zwei
Teilen bestehenden Topfes angeflanscht ist und einer Titansubli-
mationspumpe, deren Titanheizstédbe mit dazugehOriger Kiih1falle den
unteren Raum ganz ausfiillt, evakuieren den Rezipienten und halten ihn

im Ultrahochvakuum von mindestens 1 x 1010 hPa.

Die Notwendigkeit ihres Zusammenspiels zum Erzeugen niedriger Driicke
1dBt sich aus ihren charakteristischen Pumpeigenschaften ablesen.
Wahrend die Turbomolekularpumpe am besten die schweren Anteile des
Restgases nach drauBen befdrdert, bindet die Titansublimationspumpe
vor allem reaktive Gase wie Wasserstoff an die mit fliissigem
Stickstoff von ca. 77 K gekiih1te und mit Titan bedampfte Fldche /61/
(siehe auch Abb. 3.2. b) und c)).

Die Pumpwirkung der Ionenzerstéduberpumpe beruht zum einen auf der
Adsorption, wobei die aktive Oberfldache nicht durch Verdampfen, wie
bei der Titansublimationspumpe, sondern durch Kathodenzerstaubung
gebildet wird, und zum anderen auf dem IoneneinschuB in den
Festkorper, der fiir alle Arten von Gasionen, seien es Atom- oder
Molekiilionen von Edel- oder anderen Gasen giiltig ist, ausgenommen
sehr groBe Molekiilionen wie Kohlenwasserstoffe /61/.

Der Nachteil dieser Pumpen liegt in ihrem "Erinnerungsvermidgen"
/62, 63, 64/, das fiir Edelgase besonders gut ist: Gerade diese Gase
werden durch Erwdrmung oder Zerstdubung des Festkdrpers, in dem sie
implantiert wurden, wieder freigesetzt. - Dies erkldrt auch den
relativ hohen Argonanteil im Massenspektrum des Restgases vor dem
Ausheizen der Apparatur und Pumpe (siehe Abb. 3.2.a).
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Uber den GaseinlaB werden die jeweiligen BeschuBgase, Argon und
Helium, in die von mir verwendete Ionenquelle und in die fiir spédtere
Ionenstreuexperimente vorgesehene JUSO-Quelle geleitet. Eine
Turbomolekularpumpe, die wie alle anderen auch an eine
Drehschieberpumpe angeschlossen ist, sorgt fiir die Evakuierung der
langen Rohrleitung und erreicht, hauptsdchlich wegen der niedrigen
Rohrquerschnitte, einen Druckabfall auf ca. 1078 hpa.

Wie Druck- und Massenspektrometermessungen gezeigt haben, liegt der
Anteil der Verschmutzung des BeschuBgases nur bei ca. 0.001 %. Dies
rechtfertigt die Annahme, daB die Zersté@ubung wirklich von dem
jeweils gewdhlten BeschuBgas herriihrt. Die Situation stellt sich noch
besser dar, wenn man bedenkt, daB die im Restgas vorhandenen
Kohlenwasserstoffe im Gegensatz zu Argon und Helijum wegen ihrer
niedrigen Zerstdubungsausbeuten nur wenig zur Zerstdubung beitragen.
Fiir das Experiment ist es deshalb besonders wichtig, das gebrauchte
BeschuBgas gut abzupumpen. Dies konnte durch zusdtzliches Pumpen iiber
den Rezipienten bei gedffnetem Eckventil erzielt werden.

3.1.2 Druckmessung

Mit den vorhandenen Einrichtungen konnen sowohl der Totaldruck als
auch die Partialdriicke des Restgases iiberwacht werden.

Zur Messung des Druckes im Rezipienten wird ein sogenanntes

Gliihkathoden-Ionisationsvakuummeter BA (Bayard-Alpert), das einen
Druckbereich von 10”3 hpa bis 10711
Dosieren des Edelgasdruckes bedarf es dagegen eines Manometers, das

hPa abdeckt, verwendet. Zum

zwar auch nach dem Prinzip der Gliihkathodenemission der Elektronen,
die auf ihrem Weg zur Anode die vorhandenen Gasmolekiile ionisieren,
funktioniert, aber wegen seiner Bauart auch bei h&heren Driicken
eingesetzt werden kann. Durch die Kombination einer solchen

HP (high pressure)-Rohre mit einer BA-Réhre kann einem Druck von

1 hPa bis 10~2 hPa kontrolliert werden.
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0ft ist es auch wichtig, die Zusammensetzung des Restgases im

g -

Rezipienten oder die Entwicklung des Partialdruckes eines bestimmten
Gases, wie z.B. von Helium bei der Lecksuche, zu kennen. Zu diesem
Zweck steht ein sogenanntes Quadrupol-Massenspektrometer zur
Verfligung. Ein typisches Restgasspektrum unter Versuchsbedingungen
zeigt uns Abb. 3.2c).

3.1.3 Ausheizen der Apparatur

Ohne Ausheizen 138t sich der Druck in der Apparatur nur mehr iiber
einen sehr langen Zeitraum unter ein bestimmtes Niveau bringen, da
durch die Desorption des an den Wanden adsorbierten Gases immer
wieder Teilchen nachgeliefert werden.

Mit dem Ausheizen der Pumpen, der Heizfdden und der Vakuumapparatur
als solche bis maximal 220°C - die Grenze wird von den, in der
Apparatur verwendeten Materialien gezogen - beschleunigt man diesen
ansonsten sehr langwierigen DesorptionsprozeB durch die Zufuhr von
thermischer Energie. Die so freiwerdenden Teilchen, die einen
voriibergehenden Druckanstieg bedingen, werden iiber die
Turbomolekularpumpen nach auBen transportiert.

Die unterschiedlichen Adsorptions- und Absorptionseigenschaften der
einzelnen Restgaskomponenten zeigen sich in einem Vergleich der
Restgasmassenspektren vor und nach dem Entgasen in

Abb. 3.2 a) und b): Da Stickstoff wegen der starken Nz-MoTekﬁl-
Bindung ein chemisch inertes Gas ist - mit Stickstoff werden die
Vakuumbehdlter beliiftet - adsorbiert es weder an den Wanden noch wird
es von diesen absorbiert. Bei Sauerstoff liegt die Situation anders,
was aber zum selben Ergebnis im Restgasspektrum, ndmlich dem
Verschwinden des Stickstoff-(N) und des Sauerstoff(Oz)-Peaks, fiihrt:
Sauerstoff adsorbiert leicht an den Metallwdnden und bildet dort eine
Oxidschicht; so desorbiert er nach dem Ausheizen nicht als reiner
Sauerstoff (02); sondern nur in Verbindung, meist mit Wasserstoff,
der zu geniige in den Metallwdnden eingebaut ist und iiber
Diffusionsprozesse an die Oberfldche wandert.
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3.2 Das Experiment zum BeschuB und zur Analyse der Probe

Das Experiment zur Untersuchung der winkelabhédngigen prédferentiellen
Zerstdubung ist schematisch in Abb. 3.3 dargestellt.

LEED/AES

Abb. 3.3: Schematischer Versuchsaufbau zum BeschuB und zur Analyse
der Probe:

O WMN =

O o~

R me . m

Ionenquelle, gespeist mit Helium- oder Argongas
Ablenkeinheit fiir den Ionenstrahl
Elektronenkanone (Fa. Varian, Model 981-2454)
Ablenkeinheit fiir den Elektronenstrahl
Tantaloxidprobe

Brennfleck des Ionen- und Elektronenstrahls, die in
der Drehachse der Probe liegen

LEED/AES-Schirm ( Fa. Varian, Model1 981-0127)
Elektronenkanone fiir LEED (nicht im Gebrauch)
StrommeBgerdt (Fa. Keithley Instruments, 602)
mit Stromintegrator (Fa. Ortec, 439) und Z&hler
(Fa. Ortec, 771)

Energie der Ionen

Einfallswinkel des Ionenstrahls
Primdrenergie der Elektronen
Einfallswinkel des Elektronenstrahls
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Die zu untersuchende Tantaloxidprobe ist auf einem drehbaren Halter
montiert, mit dem der Einfallswinkel der BeschuBionen gedndert werden
kann. Die IonenstoBquelle liefert nach Einspeisung der jeweiligen
Gasart die gewiinschten Ionen mit einer Energie, die in diskreten
Spriingen von 500 eV zwischen 500 eV und 2 keV gewdhlt werden kann.
Die Oberfldchenanalyse erfolgt, wie bereits oben erwdhnt, mit Auger-
Elektronen-Spektroskopie. Die Augerelektronen werden mit Hilfe der,
von der Elektronenkananoe gelieferten Elektronen angeregt und ihre
Energie im LEED-Schirm, der als Gegenfeldanalysator verwendet wird,
gemessen.

Damit die Versuche erfolgreich durchgefiihrt werden konnten, muBten
zuvor noch drei wichtige experimentelle Schwierigkeiten behoben
werden:
- Messung bzw, Justierung der Einfallswinkel '\Uund 7(
- Genaue Strommessung mit dem Faradaybecher
- Justierung des Elektronenstrahls und des Ionenstrahls in
ein und denselben "Brennfleck" auf die Probenoberflédche

Die Lésung dieser drei Probleme erforderte die Konstruktion eines
geeigneten Probenhalters.

3.2.1 Probenhalter mit Faradaybecher

3.2.1.1 Aufbau

Der Probenhalter mit integriertem Faradaybecher kann iiber einen

Hochprdzisionsmanipulator, an dessen Achse er befestigt ist, im
Rezipienten in der X-Y-Ebene mit Mikrometerschrauben, 1in der Héhe
mit einer Millimeterschraube verfahren und mit einem "Drehknauf", der
mit einer Winkelskala versehen ist, gedreht werden. Die
Einfallswinkel yzund:x kénnen nur dann leicht gemessen werden, wenn
die Drehachse des Manipulators in der Targetoberfliche liegt, da nur
S0 der an der Skala abzulesende, relative Drehwinkel mit dem der
Probenoberfldche iibereinstimmt. Die Zuordnung des abgelesenen Winkels
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zum wirklichen Einfallswinkel -y und X muB iber eine eigene Messung,
von der spdter (Abschnitt 3.2.1.3) die Rede sein wird, erfolgen. Der
Hub des Manipulators in der Hohe und die AusmaBe des Faradaybechers
legten die Linge der Tantaloxidprobe fest, die aus Zeitgriinden - zum
Wechseln der Probe muB die Apparatur beliiftet werden - so groB wie
nur méglich gewdhlt wurde. So gelang es, alle Experimente an einer
einzigen Tantaloxidprobe durchzufiihren.

Der Faradaybecher hat zwei Aufgaben zu erfiillen: Zum einen soll damit

der Ionen- und Elektronenstrom gemessen und zum anderen der
Elektronen- und Ionenstrahl aufeinander justiert werden. Die
Ubertragung der MeBdaten und der Justierung auf die Probe ist
wiederum nur dann zuldssig, wenn Probenoberfldche und
Eintrittséffnung des Faradaybechers in einer Ebene 1iegen. Durch eine
geschickte Konstruktion ist diese Bedingung beim Zusammenbau des
Probenhalters und Faradaybechers immer erfiil1t, auch unter
Beriicksichtigung der Tatsache, daB das Tantalblech mit dem Polieren

diinner wird.

Wie die experimentelle Erfahrung zeigt, ist die Strommessung gerade
bei Elektronen sehr schwierig, da diese bei ungeniigender Abschirmung
nicht nur die Eintrittsdffnung zum Faradaybecher passieren, sondern
von iiberall her auf den Faradaybecher und die Stromleitung treffen
und so das Ergebnis verfdlschen kdnnen. Deshalb muBte sowohl um den
Faradaybecher selbst, als auch um die Stromleitung bis zur
Durchfiihrung hin ein den Anforderungen geniigender “Schutzmantel"
gelegt werden.

Wenn bei senkrechtem BeschuB der Eintrittsofffnung des
Faradaybechers, die einen Lochdurchmesser von 0.5 mm hat, der Strom
einen Wert von 30 /uA annimmt, so sinkt er beim Herausdrehen der
Eintrittséffnung aus dem Elektronenstrahl auf 0.5 nA. Wird der
Elektronenstrahl in der Quelle ganz abgeschaltet, kann kein Strom
mehr gemessen werden. Dies zeigt einen Fehler von ca. 0.002 % durch
die Abschirmung des Faradaybechers.
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3.2.1.2 Strommessung

Target und Faradaybecher sind voneinander und in bezug auf die
Apparatur isoliert. Mit einem hochempfindlichen erdfreien
StrommeBgerdt kann sowohl der Strom auf die Probe und die Abdeckung
des Faradaybechers sowie im Faradaybecher selbst voneinander getrennt
gemessen werden. Diese Moglichkeit muB gegeben sein, weil so aus der
elektronischen Dosismessung am Target - dies ist der Strom
multipliziert mit der Zeit - und der Stromdichte I/A im Faradaybecher
eine wichtige GroBe der Zerstdubung, ndmlich die Fluenz in Einheiten

von (Ionen/cmz) berechnet werden kann.

Die Messung der Dosis erfolgt iiber einen Stromintegrator, dessen
Signal von einem Zdhler festgehalten wird. Der Probenstrom und damit
die Dosis werden bestimmt durch alle ankommenden und wegfliegenden
Ladungstrdger, wie Sekunddrelektronen und reflektierte Ionen, wodurch
es zu Ungenauigkeiten in der Messung kommen kann.

Da man sich fiir die Fluenz im Zentrum des Strahls interessiert, wird
das Maximum des Stroms im Faradaybecher fiir die Berechnungen
herangezogen. Auch im Faradaybecher kOnnen Sekunddrelektronen die
Strommessung verfdlschen, was aber durch konstruktive MaBnahmen, wie
die schon erwdhnte Abschirmung und die recht kleine Eintrittsoffnung

von r2Tr = 2)(10'3 cm2, so weit als moglich verhindert wurde.
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3.2.1.3 Justierung

Beim Festschrauben des Probenhalters mit dem darunter befestigten
Faradaybecher an die Manipulatorachse konnte die Probenoberfldche in
die Drehachse mit Hilfe von Langldchern gelegt werden, was mit einem
“mechanischen" Strahl, der bei Drehung des Manipulators bei richtiger
Justierung immer in die Eintrittsdffnung des Faradaybechers zeigt,
iberpriift wurde. Dies setzt aber voraus, daB die Achse des
Manipulators selbst relativ spielfrei und damit auch konzentrisch
lduft.

Die Mindestanforderung fiir Genauigkeit der Gesamtjustierung wird
durch das Strahlprofil der Ionenquelle (siehe Abschnitt 3.2.2.3) und
den maximalen Drehwinkel von ca. 60° bestimmt, da mit dem
Elektronenstrahl die BeschuBstelle analysiert werden soll (bej
senkrechtem BeschuB ist die AES-Analyseposition um 60° gedreht). Bei
einer Strahlbreite von ca. 0.5 mm, innerhalb derer die Intensitdt
auf ungefdahr 90 % fé@l11t, darf die Eintrittséffnung des Faradaybechers
bei einer Drehung um 60° hichstens um 0.2 mm wandern. Das Bild vom
Faradaybecher am Monitor, das mit Hilfe des gerasterten
Elektronenstrahls gezeichnet wird, bestdtigte eine noch bessere
Gesamtjustierung.

Um einen bestimmten EinschuBwinkel der am Manipulator abzulesenden
Winkelposition zuordnen zu kénnen, ist es erforderlich, wenigstens
einen Einfallswinkel zu messen. Die schematische Darstellung in
Abb. 3.4 zeigt, daB der Einfallswinkel Y= 79° einem streifenden
EinschuB des verwendeten Lasers durch das Fenster im Rezipienten
entspricht.
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Abb.3.4: Messung des Einfallswinkels ﬁf = 79° mit dem Laser.

Zuerst wurde der Laser unter Zuhilfenahme der Autokollimation
senkrecht auf die Fenstermitte, die mit einem Fadenkreuz
gekennzeichnet war, gerichtet. Somit liegt der Laser in der
horizontalen BeschuBebene, die mit dem Einbau der Ionen- und
Elektronenkanone festgelegt wurde. Der Targethalter mit dem
Faradaybecher wurde dann mit Hilfe der Verstellmdglichkeiten am
Manipulator in die Position gefahren, so daB der Laserstrahl bei
schrdgem Einfall in die Uffnung des Faradaybechers zielt und sich bei
ganz flachem Winkel von dieser Offnung zu beiden Seiten hin
verbreitert, bis er bei streifendem EinschuB iiber die ganze Breite
der Abdeckfront des Faradaybechers lduft. Der nun am Manipulator
angezeigte Wert entspricht dann einem EinschuBwinkel der Ionen

von 79° + 1°
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Vor jeder Messung miissen der Ionenstrahl und der Elektronenstrahl neu
aufeinander justiert werden, denn nur so ist gewdhrleistet, daB auch
wirklich die beschossene Stelle analysiert wird. Deshalb wird mit
beiden Strahlen jeweils senkrecht in die Offnung des Faradaybechers
gezielt und sowohl Richtung als auch Brennweite des jeweiligen
Strahls so lange gedndert, bis der Strom seinen maximalen Wert
erreicht. Zum BeschuB und zur Analyse des Targets braucht der
Manipulator nur mehr nach unten in eine bestimmte Hdohe gefahren
werden.

3.2.2 Die Ionenkanone

3.2.2.1 Prinzipieller Aufbau der Ionenquelle

Die Ionenkanone arbeitet nach dem Prinzip einer ElektronenstoB-
Quelle: Die Ionisierung der jeweiligen in der Ionenkanone
befindlichen Gasart erfolgt iliber den ZusammenstoB mit Elektronen, die
von einem Heizfaden auf Kathodenpotential gegen ein Gitter, das auf
Anodenpotential 1iegt, hin beschleunigt und danach an einem Schirm
reflektiert werden. Uber einen Extraktor werden die Ionen aus der
Ionsiationskammer gezogen und anschlieBend mit Hilfe eines
elektronischen Linsensystems fokussiert.

3.2.2.2 Die Ablenkeinheit

Wie vorhin erwdhnt, missen Ionenstrahl und Elektronenstrahl
aufeinander eingestellt werden. Die im Handel erhdltliche
IonenstoBquelle wurde aus diesem Grund mit je zwei hintereinander
angebrachten horizontalen und vertikalen Ablenkplatten bestiickt, die
zumindest eine begrenzte Richtungsdnderung des Ionenstrahls
ermdglichen. Die Ablenkspannungen liefern zwei erdfreie Batterien.
Zur Regulierung der Spannung dienen zwei Doppelpotentiometer, die so
geschaltet sind, daB an den jeweils gegeniiberliegenden Ablenkplatten
die halbe positive bzw. necative Ablenkspannung 1ieqt. Diese Art der
Schaltung hat den Vorteil, daB in der Mitte zwischen den Platten die
Spannung Null ist und so der Ionenstrahl nicht unndtig verzerrt wird.
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Da die maximale Spannung von 200 V durch die Batterien vorgegeben
ist, hdngt die maximale Ablenkstrecke am Target bzw. am Faradaybecher
von der Beschleunigungsspannung der Ionen ab. Je hdher ihre Energie
und damit ihre Geschwindigkeit ist, umso kleiner wird die
groBtmdgliche Ablenkstrecke. Der Zusammenhang zwischen Ablenkspannung
und Ablenkstrecke ist in Abb. 3.5 fiir eine Beschleunigungsspannung
der Heliumionen von 1 kV wiedergegeben.

(8]

ABLENKUNG (mm)

L'O ' 1é0 ' 260
SPANNUNG (V )

- 200

Abb. 3.5: Ablenkung des Ionenstrahls mit den Ablenkplatten.
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3.2.2.3 Das Strahlprofil

Bei der winkelabhédngigen Zerstdubungsmessung soll die Probe so lange
beschossen werden, bis die Oberfldchenkonzentration einen stationdren
Gleichgewichtszustand erreicht. Die Dauer dieses Prozesses, die in
einem vertretbaren Rahmen Tiegen soll, hdngt unter anderem von der
Fluenz ab. Diese wird ihrerseits bestimmt von der Intensitdt der
Ionenquelle, die in einem fiir die Ionenquelle charakteristischen
Strahlprofil, welches wiederum vom Abstand zwischen Probe und
Ionenquelle beeinfluBt wird, zum Ausdruck kommt: Je niedriger der
Halbwertsbreite des Strahlprofils ist, desto hdher Tiegen die

gewiinschten Maximalwerte.

Das Strahlprofil in Abb. 3.6 ist bei einem Heliumdruck von

PT =5 x 10'7 hPa im Rezipienten, einem Heliumdruck von

PGE = 2.6 x 10'3 hPa im GaseinlaB und einer Beschleunigungsspannung
von 1kV und einem Emissionsstrom von 30 mA aufgenommen worden.
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Abb. 3.6: Strahlprofil der Ionenquelle bei 1 keV He'.
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3.2.3 Der Auger-Elektronen-Spektrometer

In diesem Experiment wird, wie bereits erwdhnt, die Gegenfeldmethode
fiir die Energiemessung der Augerelektronen verwandt, da die
dazugehdrige LEED-Optik mit Versorgungseinheiten am Institut bereits
vorhanden waren. In diesem Kapitel soll ihr Aufbau und Einsatz

beschrieben werden.

3.2.3.1 Aufbau

Bei Betrachtung der schematischen Energieverteilung der
riickgestreuten Primdr- und emittierten Sekundarelektronen in Abb. 3.7
kann man drei Bereiche unterscheiden:

1. Die sogenannten "echten" Sekunddrelektronen entstehen bei
inelastischen Stdssen mit geringem Energieiibertrag zwischen den
im Festkorper gebundenen Elektronen und den Primdrelektronen. So
kann ein einziges Primdrelektron mehrere dieser energiearmen
Sekunddrelektronen erzeugen.

2. Der Bereich der Primédrelektronen, die ohne nennenswerten
Energieverlust elastisch zuriickgestreut werden.

3. Im mittleren Energiebereich sind dem relativ glatten Untergrund
charakteristische Spitzen iiberlagert, die zum Teil von
emittierten Augerelektronen, deren Energie gemessen werden soll,
herriihren /52/.




LAl =

N(E)
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Abb. 3.7: Energieverteilung N(E) der Sekunddrelektronen als Funktion
ihrer Energie E. Die Energie der Primdrelektronen wird mit

Ep bezeichnet /52/.

Mit Hilfe der Gegenfeldmethode kann die Intensitédt I(UG), integriert
iber einen Raumwinkelbereich, in Abhdngigkeit der angelegten Gegen-

feldspannung gemessen werden. Der verwendete Energieanalysator, der

nach diesem Prinzip arbeitet, ist in Abb. 3.8 schematisch

dargestellt.
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Abb. 3.8: Schematischer Aufbau eines Gegenfeldanalysators
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2
4
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1l

Elektronenquelle mit flachem EinschuBwinkel
Tantaloxidprobe

4-Gitter Leed-Schirm, wobei die Gitter Gl und G4
geerdet sind und am Gitter G2 und G3 eine modulierte
Gegenspannung U. + UM sinet anliegt.
Auffdngerschirm bzw. Kollektor

positive Hochspannungsbhatterie, U = 250 V
phasensensitiver Verstdarker (Precision Lock-in
Amplifier der Fa. Ortec Brookdeal 9503)
X-Y-Schreiber zur Aufnahme der Augerlinien

(Fa. Hewlett-Packard, 7044B)

durchstimmbare Gegenspannung von 0V-2 kV
Sinusgenerator mit (=1 kHz (Oszillator 5012 F
der Fa. Ortec Brookdeal im Lock-in-Verstérker
integriert)

niederenergetisches Modulationssignal mit der
Amp1itude UM =5V,
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Im einfachsten Fall besteht der Gegenfeldanalysator aus einem hoch-
durchldssigen Gitter, an dem eine durchstimmbare Gegenspannung

UG = EG/e angelegt ist und einem Auffangerschirm, der diejenigen
Elektronen sammelt, die mit ihrer Energie E > eUG das Gitter
passieren konnten. Der Kollektorstrom wird also durch die angelegte

Gegenspannung -Umaxc UG < 0 bestimmt und ist proportional zu
o

I(Ug) e JN(E)AE
EG

Die Energieverteilung erhdlt man aus der ersten Ableitung des
Kollektorstroms nach der Gegenspannung:

V() - 4L

d Ug

Zur Verbesserung dieser Methode sind fiir die praktische Anwendung
noch weitere Gitter eingebaut (siehe Abb. 3.8). Um die Emission der
Sekundirelektronen nicht zu stdren, wurde das Gitter Gl eingefiigt,
das auf Proben -, in der Regel Erdpotential liegt und den Raum
zwischen Probe und Analysator feldfrei hd@lt. Mit den beiden
hochdurchldssigen Gittern G2 und G2 - die Transparenz betrdgt 81 %
pro Gitter - werden die Inhomogenitdten des Feldes, die durch die
endliche MaschengrioBe des Gitternetzes entstehen, vermindert. Das
Gitter G4 hingegen verhindert eine kapazitdre Kopplung vom
Auffangerschirm mit den die Elektronen abstoBenden Gittern, sowie
einen Felddurchgriff vom Kollektor. Das Hochlegen des Kollektors auf
mehrere hundert Volt hilft sowohl beim Aufsammeln der Elektronen, die
die Potentialhiirde genommen haben, als auch beim Zuriickhalten der
direkt am Schirm erzeugten Sekunddrelektronen.

Wie bereits oben erwdihnt, sind die niedrigen, aber relativ scharfen
Augerlinien einem Untergrund iiberlagert, der sich nur sehr langsam
dndert. Mit der nochmaligen Differentiation des Kollektorstroms, was
der ersten Ableitung der Energieverteilung gleichkommt, kann dieser
Untergrund abgezogen werden. Diese beiden Operationen lassen sich auf
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elektronischem Wege durchfiihren, indem die sich langsam dndernde

Gegenspannung UG von 0V bis Umax durch eine schnelle variierende

Wechselspannung UM sinwt mit einer kleinen Amplitude von UM =5Y
moduliert wird.

Fiir UM << UG darf der Kollektorstrom in eine Taylorreihe entwickelt
werden:

T (U, Uy w)=T(U) + U, simat TCU) + 5 UFsifut T'(U) ...

mit s1'n2 t =1/2 (1 - cos 2 t) ist die Amplitude der Glieder, die
die doppelte Frequenz enthalten, gegeben durch:

(M
2 I uﬂ (¥
A(2u)= U, T (u(,)+ﬁ T (U)+...

Bei Vernachldssigung der hSheren Glieder, was bei UM « UGI erlaubt
ist, reduziert sich die Amplitude auf:

= 2 yu
Al2w) = UM I (UG)

Das Signal der doppelten Frequenz ist also proportional der gesuchten
zweiten Ableitung:

Al2w) a.I"(UG}
Analog gilt fiir die Amplitude der Glieder der einfachen Frequenz:

= 1
Alw) Uy 1" (Ug)
Mit einem sensitiven Detektor, der aus dem Kollektorstrom die Signale
der doppelten Modulationsfrequenz herausfiltert, kann die
experimentell gewonnene zweite Abteilung am X-Y-Schreiber
aufgezeichnet und somit ausgewertet werden. Dies setzt voraus, daB
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das notwendige Referenzsignal erstens dem Lock-in-Verstédrker , der
als phasensensitiver Detektor arbeitet, eingespeist wird und zweitens
dem Kollektorsignal A(2w), welches durch kapazitive und induktive
Widerstdnde in der Phase verschoben wurde, wieder der Phase nach
angeglichen wird,

Die Energieaufldsung A E/E ist bestimmt von der Transmissionseigen-
schaft der Gitter G2 und G3, die keine scharfe Abbruchkante aufweist,
sondern um eine Konstante A E verschmiert ist. Die Wahl der Amplitude
der Modulations-Wechselspannung wird bestimmt durch gute Energieauf-
10sung einerseits und ausreichend hohe Empfindlichkeit, die mit UM
steigt, andererseits. Fiir diese EnergiemeBeinrichtung konnte ein
Wert von UH =5V fiir die Modulationsspannung experimentell
ermittelt werden, der einen guten KompromiB zwischen ausreichend
hoher Empfindlichkeit und einem annehmbaren Verhdltnis des Signals
zum Rauschen darstellt. Als Referenzfrequenz wurde w = 1000 Hz
genommen, weil mit der im Verhdltnis dazu schmalen Bandbreite

von Aw =2 0.8 Hz das Rauschen des Verstarkers ausreichend verringert
werden konnte, ohne dabei eine zu lange Zeitkonstante T.C. = 1/4B in
Kauf nehmen zu miissen, die die Zeit der Aufnahme eines Auger-
Spektrums in unvertretbarer Weise erhthen wiirde.

Die im Experiment iiblicherweise verwendete Zeitkonstante war

T.C. = 300 ms und die damit festgelegte Zeit zum Durchfahren der
Gegenspannung von 100 V bis 1100 V betrug: T/Durchgang = 15 min. Aus
dem in Abb. 3.9 gezeigten Augerspektrum, kann man die
Spannungsdifferenz von 5 V ablesen, in welcher der maximale Hub der
Sauerstofflinie abgefahren wird und wofiir der Schreiber eine Zeit von
4.5 Sekunden braucht, die verglichen mit der Einschwingzeit des
Systems von 300 ms ausreichend lang ist, um wesentliche Verzerrungen
zu vermeiden.

Der Nachteil dieser Methode besteht darin, daB der Kollektor alle
Sekunddrelektronen, die eine bestimmte Energie iiberschreiten,
aufgesammelt und somit das Angebot der Primérelektronen sehr hoch
sein muB, um noch eine ausreichend hohe Anzahl von Augerelektronen zu
erhalten.
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3.2.3.2 Die Elektronenquelle

Die Elektronenquelle liefert die Primdrelektronen, deren Energie
kontinuierlich von 0 eV bis 3 keV durchstimmbar ist. Zur Analyse
wurden sie mit einer Energie von 2 keV und unter einem Winkel X von
51° gegen die Oberfldache auf das geerdete Target geschossen. Der im
Faradaybecher mit einem StrommeBgerdt gemessene Strom betrug in der
Regel 30 FA’ der ein geniigend hohes Augersignal gewdhrleistete.
AuBerdem ist die Elektronenguelle mit Ablenkplatten, die abhdngig von
der gewdhlten Primédrenergie der Elektronen mit entsprechender
Spannung versorgt werden, ausgeriistet, die eine, wie oben
beschriebene Justierung ermdglichen.

Mit Hilfe einer zusdtzlichen Rastereinheit kann der Elektronenstrahl
den Targethalter mit Faradaybecher abtasten und wegen der
unterschiedlichen Sekunddrelektronenemission an den verschiedenen
Fldchen ein Bild des Targethalters und des Faradaybechers am Monitor
erzeugen. Damit 188t sich die Justierung des Ionen- und
Elektronenstrahls iiberpriifen und gegebenenfalls wédhrend des
Experiments nachjustieren., Voraussetzung dafiir ist jedoch, daB der
BeschuBfleck eine andere Sekunddrelektronenemission als die
unbearbeitete Umgebung besitzt, und so am Monitor gesehen werden
kann.

Das Elektronenstrahlprofil hat eine so niedrige Halbwertsbreite, daB
sie unterhalb des Aufldsungsvermdgens des Faradaybechers, welches vom

Durchmesser der Eintrittsdoffnung bestimmt wird, liegt.

3.2.4 Analyse der Oberfldche mit dem Augerelektronenspektrometer

3.2.4.1 Messung und Datenerfassung

Wie in Abb.3.8 zu sehen ist, werden die Daten von einem X-Y-Schreiber
erfaBt: Als Eingangssignal der Y-Achse erhdlt er vom Lock-in-

Verstdrker einen Wert, also eine bestimmte Spannung, die proportional
der Anderung der Anzahl der Sekundirelektronen mit ihrer Energie ist.
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Die am Gitter G2 und G3 des LEED-Schirms angelegte Spannung ist
dieser Energie iiber die Beziehung E = eUG proportional und wird um
einen konstanten Faktor vermindert der X-Achse des Schreibers
eingegeben. Ein typisches, vom X-Y-Schreiber aufgenommenes
Augerelektronenspektrum, worin die Anderung der Anzahl der
Sekunddrelektronen mit der Energie iiber die Energie aufgetragen ist,
wird in Abb. 3.9 vorgestellt.
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Abb. 3.9: Typisches Augerelektronenspektrum an der verwendeten
Versuchsapparatur "ALI"
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3.2.4.2 Auswertung der Augerelektronenspektren

Bei der Auger-Elektronenspektroskopie handelt es sich um eine
halbquantitative Methode, mit deren Hilfe man zwar nicht die
absoluten Betrdge eines Elements - die Proportionalitdtsfaktoren sind
fiir jedes Element und jede Linie verschieden - jedoch die relativen
Konzentrationsidnderungen an der Oberfldche messen kann: Die Anzahl
der Augerelektronen ist bei konstant gehaltenen Versuchsparametern in
erster Ndherung proportional der Zahl der angeregten Atome Ny deren
Anzahl wiederum proportional der Konzentration des betreffenden
Elementes i an der Festkorperoberfldche, die untersucht wird, ist.

Bei genauerer Betrachtung hingegen hdngt der Augerelektronenstrom
iber den Reflexionskoeffizienten der riickgestreuten
Anregungselektronen vom jeweiligen Analysematerial und damit auch von
der Zusammensetzung des Analysematerials ab /65/, die in unserem Fall
im Laufe des Ionenbeschusses veridndert wird. Diese Abhdngigkeit soll
jedoch in unserem Fall vernachldssigt werden,

Unter der Annahme, daB die Anzahl der Augerelektronen um die Energie
des jeweiligen Augeriibergangs eine Gaussverteilung annehmen, ist auch
der Abstand di zwischen dem Maximum und Minimum der differenzierten
Augerlinie, also dN/dE iiber die Energie E, proportional der Anzahl
der angeregten Atome /66/. Zur Verdeutlichung sind diese Absténde

dTa und d0 in Abb. 3.9 eingezeichnet worden. Da bei den anstehenden
Messungen nur die Anderung der Konzentrationsverhdltnisse untersucht
werden soll, geniigt es, bei der Auswertung der Augerspektren das
Verhdltnis dTa/d0 als Funktion der BeschuBfluenz zu bilden.

Als Beispiel fiir die Anderung des Konzentrationsverhdltnisses dient
Abb. 3.10, in der sich eine starke Abnahme der Sauerstofflinie zeigt.
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Abb. 3.10: Augerelektronenspektrum nach der Anreicherung von Tantal
durch den BeschuB mit Heliumionen

3.3. Probenvorbereitung

Aus einem hochreinen zonengeschmolzenen 99,9 % Tantalblech mit einer
Wandstirke von 1 mm wurden Streifen mit der fiir den Probenhalter
entsprechenden GroBe herausgeschnitten, der anschlieBend poliert und

oxidiert wurden.
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3.3.1 Polieren

Die verschiedenen Blechstreifen klebten an einem eigens fiir das
Polieren vorgesehenen Halter. Mit einer Poliermaschine wurden die
Proben zuerst mit Schleifpapier, dessen Kornungen sukzessive
verfeinert wurden, und spdter mit einem Diamantspray, dessen
KorngriBe zuletzt nur mehr 1 /um betrug, bearbeitet.

3.3.2 Oxidieren

Vor der Oxidation wurden die Proben mit einer 1:1 L&sung von

55 % FluBsdure und 65 % Salpetersdure ausgedtzt und mit destilliertem
Wasser gereinigt. Die Tantalbleche oxidierten anodisch in einer

1/10 molaren Schwefelsdure H2504 gegen ein Platinkathode, wobei die
Spannung zwischen Kathode und Anode von 0V auf 210 V anstieg und mit
der Dicke die Farben der Oxidschicht wechselten. Die Dicke der
letztlich griinen Oxidschicht wird bei v. Seefeld /59/ mit

D= 3500 R (= 0.35 /um) angegeben.

3.4 Durchgefiihrte Messungen

3.4.1 Allgemeine Bemerkungen

Ohne den reinigenden BeschuB von Ionen zeigt die Augerelektronen-
spektroskopie eine starke Verschmutzung der Tantaloxidoberfldche mit
Kohlenstoff, wodurch, wie dies in Abb. 3.11 zu sehen ist, die
Augersignale besonders von Tantal gedampft werden. Deshalb sind wir
nicht in der Lage, eine sogenannte jungfrduliche Oberfldche, deren
Zusammensetzung der des Volumenmaterials entspricht, zu untersuchen,
da jede Reinigung mit Helium- oder besser noch mit Argonionen die
Konzentration an der Oberfldache durch prédferentielles Zerstdauben mehr
oder weniger verdndert.
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Abb. 3.11: Augerelektronenspektrum vor dem IonenbeschuB

Da aus Platzgriinden die einzelnen BeschuBfléchen so eng wie moglich
iibereinander 1iegen sollen - die Abstdnde der BeschuBzentren sind
ungefdhr 3 mm voneinander entfernt - gelangen die Ionen am
Strahlprofilrand in die nichste ReschuBzone und zerstduben, wenn auch
nur geringfiigia, diesen Teil der Probe préferentiell. Auch aus diesem
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Grund variieren die Anfangskonzentrationen bei der Messung der
Tantalanreicherung.

Wie friilhere Messungen von Taglauer et al. /48/ zeigen, ist die
Anderung der Oberfldchenzusammensetzung reversibel, so daB die
Anfangskonzentration keinen EinfluB auf die S&ttigungskonzentration
bewirkt. Diesen Umstand macht man sich bei den unter 3.4.3
beschriebenen Messungen zu Nutze.

Eine BeschuBreihe dauert immer so lange, bis sich eine Sdittigung der
Oberfldchenkonzentration einstellt. Dabei wird die Entwicklung der
Verhdltnisse der HOhe der Augerlinien dTa/dO bis zum Erreichen eines
Gleichgewichtswertes im stdndigen Wechsel zwischen IonenbeschuB und
Analyse der jeweiligen Oberfldchenzusammensetzung verfolgt. Fiir die
Auswertung der Ergebnisse werden die Verhdltnisse dTa/dO dann gegen
die Fluenz aufgetragen.

3.4.2 BeschuB mit anschlieBendem Tiefenprofil

Diese Untersuchungen zeichnen sich dadurch aus, daB nach jedem
HeliumionenbeschuB aus verschiedenen Richtungen (= 700, 500, 30°
und 10°) ein Tiefenprofil mit Argonionen (Y = 30°) aufgenommen wurde.
Jede Untersuchung, also Sdttigungsanreicherung mit anschlieBendem
Tiefenprofil, fand an einer anderen Stelle der Probe statt. Fiir die
Durchfiihrung einer solchen Messung bendtigten wir jeweils zwei
aufeinanderfolgende Tage, weil dadurch geniigend Zeit blieb, das
Heliumgas soweit wie miglich abzupumpen, so daB es weder den BeschuB
mit Argonionen noch die Heliumpartialdruckmessung beim Tiefenprofil

beeinflussen konnte.

Die Reemissionsmessungen /67,41/ wurden von der Vorstellung getragen,
daB mit dem Abtragen der verdnderten Tantaloxidoberfldche durch den
BeschuB mit Argonionen die vorher implantierten Heliumionen wieder
befreit werden kdnnen. Der plétzliche Anstieg des Heliumpartialdrucks
beim Hereindrehen der Probe in den Argonstrahl bestdtigen diese
Annahme,
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3.4.3 Mehrere Beschiisse an der gleichen Probenstelle

Verschiedene Griinde fiihrten dazu, die selbe Stelle der Probe mit

Heliumionen zu beschieBen, wobei jeweils ein Versuchsparameter

gedndert wurde.

Sukzessive Erhdhung des EinschuBwinkels

Bei dieser Art der Versuche wurde aus Platzgriinden - das
Auswechseln der Probe wiirde sehr viel Zeit in Anspruch nehmen -
immer der gleiche Ort der Probe mit steigendem Einfallswinkel
von = 20°, 40°, 60° und 80° bearbeitet. Wie bereits gesagt, ist
der Sdttigungswert der Konzentration unabhdngig vom Ausgangswert.
Dasselbe wird auch fiir die charakteristische Fluenz Fo angenommen,

Starke Anderung der BeschuBrichtung

Hier wollte man das dynamische Verhalten der
Oberfldchenkonzentration beim Ubergang von einem sehr steilen
Einfallswinkel 91'=900) in einen recht flachen F?'=200)
beobachten.

Starke Anderung der EinschuBenergie

Die Beobachtungen von Taglauer et al. /48/ sollten noch einmal
iberpriift werden, wobei besonders auf Uber- bzw. Unterschwinger in
der Ubergangsphase geachtet werden sollte. Beim BeschuB derselben
Stelle mifrHe1iumionen der Energie von zuerst 2 keV, dann 500 eV
und schlieBlich wieder 2 keV konnten die Ergebnisse von Taglauer
et al. /48/ teilweise bestdtigt werden.
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4. ERGEBNISSE

In diesem Abschnitt sollen sowohl die gewonnen MeBergebnisse als auch
die dazugehdrigen Auswerteverfahren sowie die Fehlerbetrachtung
dargestellt werden.

4.1 Anderung der Oberfldchenzusammensetzung mit dem Einfallswinkel

4.1.1 Séttigungsanreicherung

Anhand zweier Beispiele, die in Abb. 4.1 und 4.2 gezeigt werden, kann
die Tantalanreicherung und komplementdr dazu die
Sauerstoffabreicherung fiir zwei verschiedene Beschquinke1,4r = 20°
und y = 80° diskutiert werden.

20 T T T T T T
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Abb. 4.1: Das Verhdltnis der Ta- und 0- Auger- Signale als Funktion
der Helium-Fluenz zeigt die Anreicherung von Tantal bis zur
Sdttigung bei einem Helium-BeschuBwinkel von fr = 20°.
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Abb. 4.2: Das Verhdltnis der Ta- und 0- Auger- Signale als
Funktion der Helium-Fluenz zeigt die Anreicherung
von Tantal bis zur Sdttigung bei einem
BeschuBwinkel von v = 80%

Wie in Abschnitt 3.2.4.2 bereits besprochen wurde, geniigt es, fiir die
Beschreibung der Anderung der Oberflichenzusammensetzung die
Verhdltnisse dTa/dO, die im weiteren vereinfacht als Ta/0 (AES, p-p)
bezeichnet werden, als Abzisse aufzutragen. Beginnend vom




= 2 =

unbeschossenen Zustand (Ta/O)0 (AES, p-p) strebt die Tantal-
Sauerstoff-Konzentration mit der Fluenz, das ist die Anzahl der

auftreffenden Ionen pro cm2.
F = Anzahl der Ionen/cm2

im BeschuBzentrum, einem bestimmten Sdttigungswert
{Ta/O)S (AES, p-p) =: C, zu. Aus der gemessenen Dosis Dy in Einheiten

von (/uAs), der Eintrittséffnung des Faradaybechers AF in Einheiten
2
Vs

von (cm dem Verhdltnis von Probenstrom IT und Strom im

Faradaybecher IF, beide in Einheiten von (A) und dem EinschuBwinkel
der BeschuBionen wird die Fluenz wie folgt ermittelt:

e ir : SX‘W . 6.3x10° D

T ¥

Lonen

T Cvmt

Somit 188t sich das Verhdltnis der Oberfldchenzusammensetzung als
Funktion der Fluenz wie in Abb. 4.1 und Abb. 4.2 auftragen, Der
Anstieg des Tantal-Sauerstoff-Verhdltnisses kann durch die exponenti-
elle Gleichung, die z.B. die Aufladung eines Kondensators beschreibt,
wiedergegbeben werden, wobei

Ta/0 (AES, p-p) =:c

definiert ist:

c(F)-c0 = (cs-co)(l-exp(-F/Fo)) G1. 4.1

Diese exponentielle Abhéngigkeit wurde auch von Liau et al. /68/,
Betz et al. /69/ und Taglauer /36/ gefunden.
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4,1,2 Oberfldchenzusammensetzung in der Sdttigung

Wie in Abb.4.3 dargestellt ist, steigt die Anreicherung von Tantal
bzw. die Abreicherung von Sauerstoff in der Sé&ttigung (Ta/O)s mit
zunehmendem Einfallswinkel "y, ausgehend von 7y = 10° bis zum
senkrechten BeschuB an. Dabei &ndert sich das Ta/0-Verhdltnis im
Gleichgewichtszustand um den Faktor 3. Bei flachem EinschuBwinkel
wird also gleichmdBiger, d.h. weniger préaferentiell zerstaubt,
wihrend bei steilerem BeschuBwinkel die Probe immer ungleichmdBiger,
also prdferentieller abgetragen wird. Das heiBt auch, daB die
Selektivitdt der Heliumionen zwischen Tantal und Sauerstoff beim
ZerstdubungsprozeB mit steilerem Einfallswinkel widchst.
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Abb. 4.3: Die Sdttigungskonzentration (Ta/O)S (AES, p-p) als
Funktion des Einfallswinkels Ar &
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4.2. Abhéngigkeit der charakteristischen Fluenz und des
charakteristischen abgetragenen Materials vom Einfallswinkel

Aus der Gleichung 4.1 stellt sich fiir die charakteristische Fluenz F0
folgender Zusammenhang dar:

n [(cs-c(F))/k] = -F/F, 61. 4.2

Bei der Togarithmischen Auftragung des Faktors c.-c(F)/k als Funktion
der Fluenz F ergibt sich eine Gerade, aus deren Steigung die
charakteristische Fluenz ermittelt werden kann. Die Geraden

in Abb. 4.4 zeigen zum einen, daB die Annahme eines exponentiellen
Anstiegs gerechtfertigt ist und zum anderen die Abhédngigkeit der
charakteristischen Fluenz F0 vom BeschuBwinkel ﬂr.

Die Normierung der Geradenurspriinge auf eins vereinfacht den
Vergleich der verschiedenen Steigungen der Geraden. Dazu wurde der
Faktor k = Cg - C, durch einen Faktor K(ﬁr) ersetzt, der die
Normierungsbedingung fiir die Jjeweilige Gerade erfiillt.
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Abb. 4.4: Linearer Zusammenhang nach G1. 4.2 zwischen der normierten
Konzentration 1n (cS - c(F)/K(ﬂf)) und der Fluenz F.

In Abb. 4.5 ist die charakteristische Fluenz Fo; die man aus den
Steigungen der durch G1. 4.2 bestimmten Geraden erhdlt, als Funktion
des Einfallswinkels aufgetragen. Die charakteristische Fluenz, die
ein MaR fiir die Fluenz ist, die gebraucht wird, um den
Gleichgewichtszustand zu erreichen, @ndert ihren Wert zwischen den
BeschuBwinkeln von 10° und 80° um einen Faktor 200. Geht man dabef
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von der Annahme aus, daB fiir den Aufbau der entmischten Schicht eine
bestimmte Menge an Matrial abgetragen werden muB, ist es notwendig,
die verschiedenen winkelabhdngigen Zerstiubungsausbeuten Y(yt) in den
Vergleich einzubeziehen.

Fiir die Berechnung der winkelabhdngigen Zerstdubungsausbeuten setzen
wir voraus, daB sich das System Tantaloxid (Ta205) dhnlich verhdlt
wie Tantalkarbid (TaC) und wir die fiir TaC gewonnenen Ergebnisse auf
Ta205 ibertragen diirfen.

Nach den Messungen von Roth et al. /28/ zeigt sich fiir die
Zerstédubungsausbeuten von TaC folgender einfacher Zusammenhang

Y(')P) = Y(?o")/sinnr ' G1. 4.3

Fiir 1.5 keV Helium ergibt sich bei senkrechtem BeschuB ein Wert von
Y (90°) = 6.5 x 1072 Probenatome/cm?
und daraus eine "Molekiil"-Zerstdubungsausbeute von

(90°) = 9.3 x 10~3 Ta.0

Y 205

-"Molekiile"/cm2
Ta205

Aus Gleichung 4.3 berechnet sich mit der charakteristischen Fluenz F
und der winkelabhéngigen Zerstdubungsausbeute Y(ﬂf) das
charakteristische zerstiubte Material N0 nach folgender Gleichung:

=F0 Y(f)v) G1. 4.4
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Abb., 4.5: Die charakteristische Fluenz F0 und das charakteristische
abgetragene Material N0 als Funktion des Einfallswinkels. ‘

Ebenfalls aus Abb. 4.5 sehen wir, daB bei steilem EinschuBwinkel
ungefdhr 40 mal mehr Material N0 abgetragen werden muB als bei
flachem EinschuBwinkel, um in die Sdttigung zu kommen.

Die GroBe NO ist im Gegensatz zu F0 durch Multiplikation mit der
winkelabhdngigen Zerstdubungsausbeute mit einem weiteren schwer
abschdtzbaren Fehler behaftet, so daB sie nur zu qualitativen
Aussagen herangezogen werden soll,
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4,3 Verhalten der Oberfldchenzusammensetzung

4.3.1 Bei Anderung der BeschuBenergie

Die Messungen, die in Abb. 4.6 aufgetragen sind, zeigen bei dem
Ubergang vom BeschuB mit 2 keV Helium auf 500 eV Helium einen
sofortigen Anstieg des Ta/0-Verhdltnisses, das nach einem leichten
Uberschwinger einem S&ttigungswert zustrebt. Bei nochmaliger Anderung
der BeschuBenergien zuriick auf 2 keV Helium sinkt das Ta/0-Verhdltnis
ohne Uber- bzw. Unterschwinger auf den Ausgangswert zuriick. Ein
BeschuBwinkel vony = 60° wurde fiir alle drei Messungen beibehalten.
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Abb. 4.6: Anderung des Ta/0-Verhdltnisses mit der BeschuBenergie
als Funktion der Fluenz.
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4.3.2 Bei Anderung des Einfallswinkels vony = 20°auf 4 = 40°

Bei der Anderung des EinschuBwinkels von 4 = 20° auf 4 = 40° konnte
ein kleiner Unterschwinger, wie er in Abb. 4.7 dargestellt ist,
beobachtet werden: Hier sieht man vor dem Anstieg des

Verhdltnisses Ta/0 (AES, p-p) ein leichtes Abfallen.

Ta/0 (AES, P-P)

0 1 i 1 1 1 1 L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 50 0 50 100

FLUENZ (10'® He%cm?2)

Abb. 4.7: Anderung des Ta/0-Verh&ltnisses mit dem Wechsel des
Einfallswinkels vony = 200 auf ‘y= 40° als Funktion der
Fluenz.
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4.3.3 Anderung des Einfallswinkels von VY = 90° auf W= 20°

In diesem Fall wechselte man vom senkrechten BeschuB (Y’= 90°) zu
einem flachen EinschuBwinkel (V= 20°). Dabei wird zuerst ein Anstieg
des Verh&ltnisses Ta/0 (AES, p-p), wie in Abb. 4.8 gezeigt,
beobachtet, bevor das Oberfldchenkonzentrationsverhdltnis Ta/0 wie
erwartet abfdllt. Im Gegensatz zu den vorhergehenden Bildern ist hier
das Verhdltnis Ta/0 (AES, p-p) als Funktion der abgetragenen
Schichtdicke bzw. der Tiefe in Einheiten von R aufgetragen. Unter der
Annahme, daB bei flachem BeschuBwinkel die Oberfldche relativ
gleichmdBig abgetragen wird, kann die gewonnene Kurve als
Tiefenprofil angesehen werden. Die Anwendbarkeit dieser Methode zur
Tiefenprofilmessung miiBte mit noch oberfldchensensitiveren Methoden,
wie z.B. ISS, nachgepriift werden. Damit kdnnte auch die Frage gekldrt
werden, ob die stdrkste Entmischung wirklich knapp unterhalb der
Oberfldche ausgebildet wird, oder ob es sich um einen Uberschwinger
handelt, der mit Hilfe des Modells von Betz et al. /69/ erkldrt
werden kann.

Zur Berechnung der abgetragenen Schichtdicke, welche einer bestimmten
Tiefe entspricht, nimmt man an, daB eine Monolage Tantaloxid aus

5 x 101" Ta,0.-"Molekiilen", die eine Schicht von 4.5 R Dicke ein-
nehmen, besteht /42/. Fiir die Tiefe d gilt dann, unter Verwendung der
in Abschnitt 4.2 angegebenen "Molekiil"-Zerstédubungsausbeuten

folgender Zusammenhang:

4.5
d = FY (v) ————— G1.4.5
Ta,0, v .10 [K]
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L0 F He* —=Ta,05

35

—

30

25 B w = 900

Ta/0 (AES, P-P)

T

2.0

1.0

O I o . — —— — —— — — — —————— ———— ——— — ———

50
TIEFE (A)

-50

- Abb. 4.8: Anderung des Verhdltnisses Ta/0 (AES, p-p) mit dem Wechsel
des Einfallswinkels von = 90°auf 4= 20°als Funktion
der Tiefe (E; = 1,5 keV He').

4.4 Tiefenprofil der entmischten Schicht

Die Tiefenprofilmessungen wurden nach der von Varga et al. /42/
verwendeten Methode durchgefiihrt: Die zuvor jeweils unter
verschiedenen EinschuBwinkeln aufgebaute entmischte Schicht wird mit
1 keV Argonionen unter einem BeschuBwinkel von Y = 30° gleichmdBig
abgetragen. Aus Abb. 4.9, in welcher die Tiefenprofile fiir die
jeweiligen HeliumbeschuBwinkel aufgetragen sind, ist ersichtlich, daB
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die Tiefe der entmischten Schicht mit steilerem Einfallswinkel
wichst, was durch die zunehmende Eindringtiefe der Heliumionen
erkldrt werden kann.

1keV Ar*—=Ta,04

3.0F
e Vorbehandlung: 1.5 keV He®
e Y =70°
o &y =50°
o = V=30°
S5t
. A oV =10°

2.0

Ta/0 (AES, P-P)

——————— —Or—

260 250 300 350
TIEFE (A)

Abb. 4.9: Tiefenprofil der unter verschiedenen EinschuBwinkeln
mit 1.5 keV He  vorbehandelten Probe.
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Fiir die Berechnung der zerstdubten Tiefe aus der Fluenz F bzw. der
Dosis DT am Target, wurden die von Varga et al. /42/ verwendeten
"Molekiil"-Zerstdubungsausbeuten fiir 1 keV Ar" iibernommen:

0 - ' 1} as 1] +
YTaZOS (907) = 0.25 Ta205— Molekiile"/Ar

So kann mit Hilfe der Gleichung 4.5 die abgetragene Schicht und damit
die Tiefe bestimmt werden.

Bei der Messung ist zu beachten, daB zwischen der Vorbehandlung und
der Tiefenanalyse jeweils eine Nacht liegt, in der das Helium so weit
als méglich aus dem Rezipienten und dem GaseinlaB abgepumpt wurde.
Der in den Kurven von Abb. 4.9 zu sehende anfdngliche Anstieg der
Tantalkonzentration kann also auf einem Sduberungseffekt beruhen, der
nach der Zerstdubung der vom Restgas iiber Nacht "verschmutzten"
Tantaloxidoberfldche die saubere Oberfldche mit den realen
Oberfldchenverhdltnissen freilegt.

4.5 Reemissionsmessungen

Mit Hilfe der Reemissionsmessungen von Helium sollte die Vermutung
erhirtet werden, daB die entmischte Schicht als "damage profile" der
eindringenden Heliumionen aufgebaut wird. Dazu wurde der Anstieg des
Helium-Partialdruckes beim Hereindrehen der Tantaloxidprobe in den
Argon-Ionenstrahl mit dem Massenspektrometer gemessen. Dieser Anstieg
des Helium-Partialdruckes unterstiitzt die Vorstellung, daB die

implantierten Heliumatome durch das Abtragen der Schicht mit
Argonionen wieder befreit, also reemittiert werden.

Zwischen dem ArgonbeschuB und der AES-Oberfldchenanalyse blieb
geniigend Zeit, das Heliumgas mit Hilfe der Turbomolekularpumpe wieder
aus dem Rezipienten zu entfernen. Diese Methode ist jedoch fir eine
absolute Partialdruckmessung zu ungenau. Deshalb ist der Druck auf
den Anfangswert des Helijum-Partialdruckes a.po normiert worden.



NORM. HELIUM-PARTIALDRUCK Apg/ Apl(d)

g

Fiir den besseren Vergleich wurde sowohl der Helium-Partialdruck als
Funktion der Tiefe, die in logarithmischen Einheiten aufgetragen ist,
als auch das dazugehdrige Tiefenprofil, welches durch die
Vorbehandlung mit 1.5 keV Helium und einem Einfallswinkel

von y = 70° aufgebaut worden ist, in Abb. 4.10 dargestellt.

T L LAY T L LR T T T [ rrrT
5 1keV Ar®—eTa,05 (V¥ =30°)
P \ : 430
] 5
o, Vorbehandlung:
1.5 keV He'—=Ta,05
10 Y = 700
- 425
(o]
~ \ _
i % \ d
{ 120
- I bt
[e]
R \ o
05} A--""A S
_ \ s
o
| % X
He* Ar* | °\ 0\%\
A"-.
i | o, o oon,
“a, o—o, 410
i A“%&thﬁoab‘ )
0 1 1 Ll oe ol 1 o W S B b la..lo.allill_l
1 10 102 103

TIEFE d (A)

Abb. 4.10: Normierter Helium-Partialdruck mit dazugehdrigem
Tiefenprofil als Funktion der Tiefe.
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Der Helium-Partialdruck fd@11t ebenso wie das Verhdltnis der
Oberfldchenkonzentration Ta/0 mit zunehmender Tiefe, was die oben
angefiihrte Vermutung qualitativ bestdtigt. Ungekldrt bleibt hier
jedoch die Frage, ob die Tiefe der entmischten Schicht gleich der
Eindringtiefe der Heliumionen ist, da iiber eine eventuelle Diffusion
von Helium zur Oberfldche in diesem Stadium der Untersuchungen nichts
ausgesagt werden kann. Die Tatsache, daB der groBte Heliumteilchen-
AusstoB zu Beginn des Argonbeschusses zu beobachten ist, unabhédngig
von den iiber Nacht an der Oberfldche adsorbierten Teilchen, kann als

Hinweis fiir solche Diffusionsprozesse gewertet werden.
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5. DISKUSSION

Das Experiment hat gezeigt, daB das Verhdltnis der
Sdttigungskonzentration (Ta/O)S, die charakteristische Fluenz F0 und
das charakteristische abgetragene Material NO, und die Tiefe der
entmischten Schicht mit wachsendem Einfallswinkel relativ zur
Oberfldche zunehmen. AuBerdem haben wir ein dynamisches Verhalten der
Oberfldchenzusammensetzung bei der Anderung von wichtigen Parametern
beobachtet. Diese experimentellen Befunde sollen im folgenden Kapitel
diskutiert und soweit wie miiglich theoretisch begriindet werden.

5.1 Uberblick

Obwoh1 bereits seit ldngerem bekannt ist, daB die Zerstdubungs-
ausbeuten und damit der Zerst&ubungsprozeB selbst unter anderem vom
Einfallswinkel bestimmt werden /24, 38, 70/, gibt es bis heute nur
wenig entsprechende Messungen /28, 71/ und fast gar keine
theoretischen Erkldrungen dariiber /72/.In bezug auf die
prdferentielle Zerstdubung konnte von A. Christie et al. /73/ bei
Messungen an metallischen Gldsern, sowie von W. Eckstein /74/ durch
Computersimulationsrechnungen an Tantalkarbid (TaC) eine Abhingigkeit
vom EinschuBwinkel festgestellt werden.

Die in dieser Arbeit nachgewiesene Abhédngigkeit der prédferentiellen
Zerstdubung von Tantaloxid vom Einfallswinkel der 1.5 keV
Heliumionen ist ein weiterer Hinweis darauf, daB bei dem hier
untersuchten System der unterschiedliche Impulsiibertrag, also der
Masseneffekt, und nicht die unterschiedliche Bindungsenergie an der
Oberfldche fiir den préferentiellen Zerstdubungseffekt verantwortlich
zu machen ist. Der Bindungseffekt wurde von einigen Autoren

/75, 76, 77/ fiir andere Systeme gefunden.

Fiir unsere experimentellen Bedingungen f&11t der ZerstdubungsprozeB,
wie in Abschnitt 2.1.2. dargestel1t, in das EinzelstoBregime, in
welchem die Zerstdubung durch den FluB der Primdrteilchen bestimmt
wird,
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Die bisherigen Messungen /28, 71/ legten die Vermutung nahe, die auch
teilweise /71/ bestdtigt wurden, daB der ZerstdubungsprozeB und somit
auch die pridferentielle Zerstdubung durch das Modell des direkten
EinzelstoBes erkldrt werden konnen. In diesem Model1l geht man davon
aus, daB bei schrdgem IoneneinschuB ein beachtlicher Teil der
zerstdubten Atome durch EinzelstdBe zwischen den einfallenden Ionen
und den Oberfldachenatomen direkt erzeugt wird.

5.2 Zerstduben durch direkten EinzelstoB

Uber den Impuls- und Energieerhaltungssatz berechnet sich der
Energieiibertrag vom Projektil auf das Oberfldachenatom nach
Gleichung (2.3), die die Energie E2 des Probenatoms nach dem
StreuprozefBl mit

E, = X'El COSZL}i

angibt.

Mit den in Abb. 5.1 definierten Winkeln gilt fiir den Streuwinkel des
Probenatomsa% folgender Zusammenhang:

cosJ;_= cosn costf cos'tr- sinﬂfosian G1. 5.1
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Projektil (Helium) Targetatome (Tantal, Sauerstoff)

Abb. 5.1: Definition der Winkel beim StoBprozeB

Wie in Abschnitt 2.1.2 beschrieben, muB die Energie des Probenatoms
o> E
emittiert werden zu kdnnen. Nach P. Sigmund /4/ 14dBt sich die

groBer als seine Oberfldchenbindungsenergie EB sein, also E um

B?
Bindungsenergie an der Oberfldche entweder als planares
Oberfldchenpotential oder als sphéarisch-symmetrische
Potentialbarriere beschreiben. Im folgenden nehmen wir ein planares
Oberfldachenpotential UB an. Zur Uberwindung desselben muB der
Energiebetrag senkrecht zur Oberflédche EZ%L des Probenatoms, der sich
aus Abb. 5.1 wie folgt ergibt

B . 2
EZH: E2 sin q G1, 5.2

groBer als UB sein, also E22L> UB;

In Abb. 5.2 ist der Streukegel eines gestreuten Oberfldchenatoms
gezeichnet, der mit der Oberfldche je nach Einfalls- aber auch
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Ausfallswinkel der BeschuBionen geschnitten wird. Anhand der so
dargestellten Streugeometrie sehen wir, daB der von den einfallenden
Ionen iibertragene Energiebetrag senkrecht zur Oberfldche fiir einen
bestimmten Azimutwinkel { stets kleiner ist, als der von den
reflektierten Ionen. Er wird fiir beide maximal, wenn die Einfalls-
bzw. Ausfallsrichtung der Projektile und die Emissionsrichtung der
Probenatome in einer Ebene liegen, also der Azimutwinkel § = 0 ist.

Targetatome
(Tantal, Sauerstoff)
M. E2.P2

Projektil (Helium)
M. Ey. Py

Abb. 5.2: Streukegel eines gestreuten Oberfldchenatoms in bezug auf
eine Oberfldche.
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Nach Einsetzen dieser Bedingung p = 0 in die Gleichungen (5.1) und
(5.2) erhalten wir fiir den Energiebetrag E2,J.,‘f= o folgende
Beziehung:

2 2 : 5
E2,.L,f= o = & Ey cos W, sin (A%’—-")U) G1. 5.3

wobei mit
AJE =Yt ) 0 < Aﬁé ¢ 90°

E2,_L, Y=0 eine Funktion des Streuwinkels dt mit dem Einfallswinkel
als Parameter ist. Fiir den jeweiligen EinschuBwinkel v existiert
wiederum ein bestimmter Streuwinkel A}i , bei welchem dem Probenatom
eine Energie iibertragen wird, deren Betrag senkrecht zur Oberfliche
maximal ist.

In Abb. 5.3 ist die maximale Energie senkrecht zur Oberfldiche
E2,.L, max; die mit Hilfe eines Computerprogramms /78/ ermittelt
wurde fiir Tantal und Sauerstoff sowohl als Funktion des
Einfallswinkels v, als auch als Funktion des damit festgelegten
Streuwinkels &% aufgetragen.

Liegt dieser Energiebetrag E2 1 .max unterhalb des planaren
Oberflédchenpotentials UB’ also EZ,L, max<'UB’ so findet theoretisch
keine Zerstdubung mehr statt.
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Nehmen wir eine realistische Oberfldchenbindungsenergie von UB =25 eV
an, so ist nach diesem Model1 fiir Sauerstoff bei steileren
Einfallswinkeln 260° und fiir Tantal bei ¢ 35° der Energiebetrag,
E2,L,max < 5 eV, Damit ist fiir hdhere Einfallswinkel, also y?)»ﬁoo
Uberhaupt keine Zerst&dubung, weder fiir Tantal noch fiir Sauerstoff
mdglich. Fiir Winkel zwischen A= 60° und ¥ = 35°,

also 35% <~y ¢ 60°, wird ausschlieBlich Sauerstoff und erst fiir
niedrigere Hinke]ﬂkc35° auch Tantal zerstdubt. So geht dieses Modell
zwar in die richtige Richtung, ndmlich die Abnahme der
priaferentiellen Zerstdubung mit flacherem Winkel; mit Hilfe des
direkten EinzelstoBes alleine 1Bt sich die kontinuierliche Abnahme

des Tantal- zu Sauerstoff-Verhdltnisses an der Oberfliche bzw. der
Selektivitdt des Zerstdubungsprozesses jedoch nicht erkliren.

5.3 Erkldrung der Anderung der Oberfldchenzusammensetzung und der

Zerstdubungsausbeute mit Hilfe der reflektierten Ionen

Hier geht man von der Idee aus, daB die pradferentielle Zerstdubung
von der Selektivitdt der Helium-BeschuBionen in bezug auf die
Oberfldchenatome Tantal und Sauerstoff bestimmt ist. Je hdher das
Energieangebot der Heliumionen, desto geringer ist die Selektivitit
zwischen Tantal und Sauerstoff, da dann die Wahrscheinlichkeit zur
Uberwindung der Oberfldchenpotentialschwelle in einem StoB, also die
Entkommwahrscheinlichkeit, fiir beide Elemente unabhingig vom
unterschiedlichen Energietransferfaktor ¥ gegen eins geht. Daraus
folgt, daB die Oberfléche immer gleichmiBiger, also weniger
prdaferentiell, abgetragen wird.

Eine einfache Uber1egung zeigt, daB die Energie der reflektierten
Heliumionen mit wachsendem Einfallswinkel abnimmt. Dieses Verhalten
filhrte zu der Annahme, daB der ZerstdubungsprozeB vom reflektierten
Teil der leichten Primdrionen bestimmt wird.

Mit wachsendem BeschuBwinkel fillt die Reflexionswahrscheinlichkeit,
da die Richtung der BeschuBteilchen immer stirker gedndert werden muB
(bei senkrechtem BeschuB um mindestens 90°). Dies fiihrt zu einem
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Anstieg der Wegldnge x(NR) innerhalb der Probe. Unter der Annahme
eines bestimmten Energieverlustes pro Wegeinheit verliert das Ion
umso mehr Energie, je ldnger der Weg in der Probe ist:

X{NR\
ab- (5]

Das Energieangebot bei der "Riickkehr" an die Oberfldche , wo die
reflektierten Ionen die Oberfldchenatome zerstduben, wird mit
wachsendem Einfallswinkel immer geringer, was zu einer erhdhten
Selektivitdt zwischen Tantal und Sauerstoff fiihrt.

Computersimulationsrechnungen ergaben eine qualitative Uberein-
stimmung mit der oben angefiihrten Uberlegung. So wurde von

Oen et al. /79/ beim BeschuB von Kupfer mit 1 keV Helium eine starke
Zunahme des Reflexionskoeffizienten von RE = 0.15 bei senkrechtem
BeschuB auf RE = 0.99 bei ﬂy==5° berechnet. Der Energiereflexions-
koeffizient ist definiert als Gesamtenergie der reflektierten
Teilchen dividiert durch die Gesamtenergie der einfallenden Teilchen

Ng

> E
RE=R=—"—-E— i N, =Ng+ N,
N'IE'I

mit NA als die Anzahl der absorbierten Teilchen, NR als die Anzahl
der reflektierten Teilchen und ER die Energie der reflektierten
Teilchen.
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Die Berechnungen zur Energieverteilung der reflektierten Ionen beim
BeschuB von Nickel mit 300 eV Deuterium von Eckstein et al. /80/
zeigen bei flachem EinschuBwinkel sowohl eine Zunahme der Anzahl der

reflektierten Teilchen, als auch eine Verschiebung der Energie zu

hoheren Werten. Die Energieverteilung ist fiir vier verschiedene
_Winkel in Abb. 5.4 dargestellt.
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Energieverteilung von Deuterium, das von Nickel bei einer
Energie E, = 300 eV und vier verschiedenen Einfallswinkeln
reflektiert wurde (Computersimulationsrechnungen mit dem
TRIM-Programm) /80/
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Zur genaueren quantitativen Analyse der MeBergebnisse fehlen jedoch
in der Literatur die Rechnungen zu dem von mir untersuchten System.
So 148t sich die Anderung der Oberfldchenzusammensetzung und der
Zerstdubungsausbeute mit Hilfe dieses "Reflexionsmodell1s" nur
qualitiativ erkldren.

5.4 Diskussion iiber die charakteristische Fluenz und das

charakteristische abgetragene Material

Friilhere Messungen /36/ haben gezeigt, daB beim BeschuB von Tantaloxid
mit Argonionen unterschiedlicher Energien immer dieselbe Menge an
Material abgetragen werden muB, um den Gleichgewichtszustand zu
erreichen. Im Hinblick darauf ist die Abhdngigkeit der
charakteristischen Fluenz, aber mehr noch die Abhdngigkeit des
charakteristischen abgetragenen Materials vom Winkel ein duBerst
iiberraschendes Ergebnis. Immerhin erhdht sich das charakteristische
abgetragene Material - in dieser GrdBe ist die Zunahme der
Zerstdubungsausbeute mit flacherem EinschuBwinkel bereits
beriicksichtigt - von N_ (= 10°) auf N (4 = 80%) um einen

Faktor 40. Lassen wir in unsere Uberlegungen die Annahme von

Betz et al. /40/ einflieBen, die besagt, daB zum Erreichen der
Gleichgewichtskonzentration eine Schicht abgetragen werden muB, deren
Dicke der Eindringtiefe der BeschuBionen entspricht.

Fiir die Eindringtiefe d der BeschuBionen gilt folgende grobe
Abschdtzung als Funktion des EinschuBwinkels:

d (y) = d(90%) sin Ay

Daraus ergibt sich eine ungeféhr fiinffach dickere Schicht fir den
fast senkrechten BeschuB 4y = 80° als fiir flachen
EinschuBwinkel HV= 100, die bis zur Sdttigung abgetragen werden muB.




teren Reduzierung des Multiplikators auf den

Die Bere,

Besch“;’%g ich die interessante Frage, welcher
zeif-(%~ S diese winkelabh&dngige charakteristische
rr chen ist. Diese Frage kann auf Grund der

enden Daten bis jetzt nicht beantwortet
-erfiihrender klédrender Untersuchungen.

~au_der entmischten Schicht im Bereich der Eindringtiefe

der BeschuBteilchen

Wie bereits gesagt, hédngt die Dicke der entmischten Schicht von der
Eindringtiefe der BeschuBionen ab, wie dies sowohl von

Varga et. al. /42/ als auch durch die Reemissionsmessungen gefunden
wurde. Vom physikalischen Verstdndnis heraus ist es einsehbar, daB
die Eindringtiefe und damit die Dicke der entmischten Schicht mit
steilerem Einfallswinkel zunimmt und fiir senkrechten BeschuB einen
Maximalwert erreicht. Dies ist wiederum von Computersimulations-
rechnungen bestitigt worden /81/. Die durchgefiihrten Messungen sind
in diesem Rahmen qualitativ zu verstehen. Auf eine quantitative
Abschédtzung der Dicke der entmischten Schicht muB wegen der

Schwierigkeit der Definition einer Dicke auf Grund des exponentiellen

Auslaufens des Tiefenprofils verzichtet werden,

5.6 Dynamische Anderung der Oberfldchenzusammensetzung

Die dynamische Anderung der Oberfldchenzusammensetzung ist bereits
von G. Betz et al. /69/ an Silber-Paladium-, Kupfer-Platin- und
Silber-Gold-Legierungen beobachtet worden. Die Uber- bzw.
Unterschwinger erklirt er durch die Uber]agerung des Tiefenprofils
der durch die jeweilige Vorbehandlung entstandenen entmischten
Schicht mit der in Gleichung (4.1) wiedergegebenen exponentiellen
Anreicherung bei der ein bestimmter Parameter, wie die Energie oder
der EinschuBwinkel, ge#ndert worden ist.
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Als Beispiel und Illustration dient folgende Abbildung, in welcher
das dynamische Verhalten des Oberfldchenkonzentrationsverhdltnisses,
also der Uberschwinger, bei der Anderung des Winkels von 7\ = 90°
auf 1*'= 20° schematisch erkldrt wird.
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Abb. 5.5: Schematische Darstellung des Verhaltens des
Konzentrationsverhdltnisses Ta/0 an der
Oberfldche (durchgezogene Linie) bei Anderung des Winkels
von ap = 90° auf = 20°
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Die punktierte Linie in Abb. 5.5 zeigt die schematische Anreicherung
des Verhdltnisses Ta/0 als Funktion der abgetragenen Schichtdicke,
also Tiefe, die aus der Fluenz (Abb. 4.1) nach der Gleichung (4.5)
errechnet wurde. Die gestrichelte Linie stellt schematisch das
Tiefenprofil der bei einem Einfallswinkel von y = 90° entmischten
Schicht. Als Vorlage fiir dieses Profil diente das Tiefenprofil

fir 4y = 70° (Abb. 4.9), um wenigstens eine anndhernd quantitativ
richtige Aussage zu erhalten.

Die Uberlagerung der beiden Kurven ergibt nur dann einen
ausgeprdgten, relativ spitzen Uberschwinger, wenn angenommen wird,
daB die maximale Anreicherung eine bestimmte Strecke ins Material
hineinreicht. Dabei hietet sich die Tiefe von 10 A als realistische
GriBe an, die auch mit dem verwendeten Tiefenprofil zu vereinbaren

ist.

Wegen des fehlenden Tiefenprofils fiir senkrechten BeschuB kann diese
schematische Darstellung nicht quantitativ iiberpriift werden. Damit
bleibt auch die Frage unbeantwortet, ob der Uberschwinger nicht
zusatzlich durch eine erhthte Anreicherung knapp unterhalb der
Oberfldche verstédrkt wird. Diese bereits in Abschnitt 4.3.3 ge#uBerte
Vermutung lieBe sich zudem mit Hilfe von spdteren ISS-Messungen, zur
Analyse der allerobersten Schicht, bestdtigen oder widerlegen.

In dieses oben dargestellte Schema fiigt sich auch das dynamische
Verhalten bei der Anderung der BeschuBenergie (Abschnitt 4.3.1) wie
des Einfallswinkels von ay= 20° auf 4 = 40° (Abschnitt 4.3.2) ein.
Bei der Anderung der Heliumenergie von 500 eV auf 2 keV zeigt sich
kein Uberschwinger, weil sich hier ein relativ schmales Tiefenprofil
mit hoher Tantalkonzentration einer Sdttigungskurve mit niedriger
Tantalanreicherung derart iiberlagert, daB es zu keinem Uber- bzw.
Unterschwinger kommt.
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5.7 Ausblick

Zur Erkldrung und Absicherung des "Reflexionsmodells" bedarf es einer
quantitativen Unterstiitzung durch Computersimulationsrechnungen, da
die winkelabhdngige praferentielle Zerstdubung, wie es sich gezeigt
hat, nicht alleine durch das einfache physikalische Modell des
direkten EinzelstoBes beschreibbar ist. Mit weiteren winkelabhdngigen
Messungen in einem niedrigerem Energiebereich, z.B. bei 500 eV, in
dem die préferentielle Zerstdubung noch mehr betont ist, kdnnte das

"Reflexionsmodel1" genauer iiberpriift werden,

In bezug auf die Tiefenprofile hdtten diese Messungen den Vorteil
eines ausqeprdgten Unterschieds zwischen der Helium-
SAttigungskonzentration und der Argon-S&ttigungskonzentration. Damit
bietet sich die Mdglichkeit an, unter Zuhilfenahme der
Riickstreuspektrometrie (ISS) als Mittel zur Untersuchung der
allerobersten Schicht, die Tiefe der entmischten Schicht quantitativ
zu beschreiben. Der Vergleich der AES-Messungen mit spédteren ISS-
Messungen trdgt vielleicht auch zur Kldrung der Frage bei, wo die
stdrkste Entmischung der Oberfléche bei IonenbeschuB stattfindet,
direkt an der Oberflache oder knapp darunter.




fTung der Prozesse, welche die prédferentielle
indungen bestimmen, wurde die Anderung der
2tzung als Funktion des EinschuBwinkels
___---~3sungen fiihrte ich an einer Tantaloxid (Tazos)—

obe durch,die mit 1.5 keV Heliumionen beschossen und deren
Oberfldche mit Hilfe der Auger-E1ektronen-Spektroskopie analysiert
wurde. Dafiir wurde eine neue geeignete Versuchsapparatur, namens
"ALI" aufgebaut.

Zur Charakterisierung der prédferentiellen Zerstdubung dient der
Sdttigunaswert der Oberflﬁchenzusammensetzung, die charakteristische
Fluenz, die bendtigt wird, um den Gleichgewichtszustand zu erreichen
(bzw. die entsprechende Menge des abgetragenen Matrials), sowie die
Tiefe der entmischten Schicht.

Die Messungen (Kap. 4) ergaben eine starke Zunahme des Effekts der
prdaferentiellen Zerstdubung mit wachsendem Einfallswinkel: Beim
Wechsel des Winkels von 10° auf 90° (bzw. 80° und 70°) in bezug auf
die Oberfliche erhdhten sich

der SAttigungswert der Oberflédchenkonzentration
(Ta/O)S (AES, p-p) um einen Faktor 3:

die charakteristische Fluenz F0 um einen Faktor 200;

das charakteristische abgetragene Material NO
um einen Faktor 40;

die Tiefe der entmischten Schicht um einen Faktor 3.

Diese Ergebnisse kdnnen unter den Annahme, daB der praferentielle
ZerstdubungsprozeB durch die reflektierten Heliumatome bestimmt wird,
erkldrt werden, da die Energie und die Anzahl der reflektierten
Teilchen mit wachsendem Einfallswinkel abnehmen.
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Diese Annahme fiihrt einerseits zu einer Erhdhung der Selektivitdt
zwischen Tantal und Sauerstoff, die sich wiederum in einer
Anreicherung von Tantal und einer Abreicherung von Sauerstoff an der
Oberfldche duBert und andererseits zu einer Erniedrigung der
Zerstdubungsausbeuten. Die starke Zunahme der GroBe der
charakteristischen Fluenz bzw. der GroBe des abgetragenen Materials
kann nicht allein durch die Anderung der Zerstdubungsausbeuten und
Eindringtiefen erklédrt werden.

Die Reemissionsmessungen unterstiitzen die Vermutung, daB die
entmischte Schicht als "damage profile" der eindringenden
BeschuBionen zu werten ist.

Weiter 1ieB sich die dynamische Anderung der Zusammensetzung der
Oberfliche mit der Vorstellung vereinbaren, daB die Uber- bzw.
Unterschwinger als Uberlagerung einer Anreicherungskurve mit einem
Tiefenprofil entstehen.
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