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Abstract

Thin layers of tantalum oxide grown by anodic oxidation were sputtered
with light ions (H, D, He,Ne) in the energy range from 1 to 20 keV.

The specimens were analysed by backscattering spectroscopy (RBS) and
by Auger-spectroscopy (AES).

Sputtering yields, stoichiometric changes and ion implantation profiles
were measured in detail.

An oxygen depletion due to selective sputtering has been observed., This
effect depends in a characteristic way on the dose, the mass and the ener-
gy of the bombarding ion.

The most pronounced depletion effect was found for hydrogen sputtering
at lowest energies,

The oxygen depletion approches a saturation profile with increasing ion
dose, ranging up to the mean penetration depth., For comparison calcu-
lated range profiles have been used.

The Auger analysis confirmed the oxygen depletion in a qualitative way.
An exact determination of the surface composition was inhibited by an
insufficient vacuum, i.e. by the absorption of hydrocarbonic compounds,

Stable implantation profiles were observed for the helium bombardment
only. The determination of the implanted amount was realized by diffe-

rent methods, RBS- and a nuclear microanalysis technique. The results
differ by as much as 200 percent.

Further experiments are proposed to investigate this discrepancy.

Effects of chemical sputtering could not be observed for sputtering with
reactive gases like hydrogen and deuterium.




Zusammenfassung

Tantaloxydfilme wurden mit leichten Ionen, i.b. H, D, He und Ne im
Energiebereich zwischen 1 und 20 keV zerstdubt und zum Nachweis
von Zerstdubungseffekien mittels Riickstreuanalyse (RBS) und Auger-
Elektronenspektroskopie analysiert,

Es wurden Zerstdubungsausbeuten, Implantationsprofile und stéchiome-
trische Anderungen der Probenoberflidche gemessen.

Der JTonenbeschufl verursacht im untersuchten Massen- und Energiebe-
reich eine Sauerstoffverarmung der Oberfldche durch selektive Zer-
stdubung, die charakteristisch von der Dosis, der Energie und der Mas-
se der zerstidubenden Ionen abhingt,

Mit der Riickstreuanalyse wurde gezeigt, daf die Tiefenverteilung der
Sauerstoffkonzentration mit wachsender Beschufldosis einem Sittigungs-
profil zustrebt, das bis zur mittleren Eindringtiefe der Ionen reicht.
Als MaB fir die Energieabhiingigkeit der Eindringtiefe wurden rechner-
simulierte Implantationsprofile verwendet.

Die héchsten Werte der Sauerstoffverarmung wurden iiberraschend fiir
kleine lonenmassen und niedrigte Beschuflenergien gefunden.

Die Auger-Analyse der beschossenen Proben bestidtigte qualitativ den be-
vorzugten Sauerstoffverlust der Oberfldche; qualitative Aussagen wurden
durch ein unzuléngliches Vakuum, i.b. durch eine Kollenstoffablagerung
erschwert,

Stabile Implantationsprofile der Beschufligase konnte nur fiir Helium
nachgewiesen werden. Konzentrationbestimmungen, die mit verschie-
denen Verfahren ausgefiihrt wurden (RBS und einer Kernreaktionsana -
lyse) ergaben Heliumkonzentrationen, die erheblich voneinander ab-
weichen., Zur Kldrung dieser Diskrepanz werden weitere Experimente
vorgeschlagen,

Effekte chemischer Zerstdubung konnten beim Beschuf8 mit Wasserstoff-
ionen nicht nachgewiesen werden.
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1. EINLETITUNG

FestkOrperzerstdubung - das Abtragen einer Oberflédche
durch energiereiche Partikelstrahlung - wurde zuerst bei Gas-
entladungsexperimenten in Form einer Erosion der Kathodenober-
fldche bemerkt und folgerichtig dem Auftreffen von Ionen des

Entladungsplasmas zugeschrieben.

Zerstdubungseffekte sind seitdem eingehend untersucht wor-
den. Sie betreffen im weitesten Sinn jede Anderung der mechani-
schen, elektrischen und chemischen Eigenschaften einer Ober-
fldche, die auf das Abtragen von Oberfldchenatomen durch ener-

giereiche Partikelstrahlung zurilickgefiihrt werden kdnnen.

Experimentelle und theoretische Arbeiten zur Zerstdubung
haben ein umfangreiches Material geliefert, das in Ubersichten

gesammelt und diskutiert vorliegt 1_5.

Zerstdubungsausbeute

Die grundlegende Frage zur Zerstdubung gilt der mechani-
schen Resistenz eines Materials gegen IonenbeschuB. Diese Wider-
standsfédhigkeit wird exakt durch die Zerstdubungsausbeute ange-
geben; sie ist definiert als die mittlere Zahl der pro einfal-

lendem Ion abgetragenen FestkOrperatome.

Die Zerstdubungsausbeute wird bestimmt vom Massenverhdltnis
der Ion-Target-Kombination, von der Energie und vom EinschuB-
winkel der Ionenl_S.

Ferner besteht eine Abhdngigkeit von der Sublimationswdrme
des Materials, von seiner kristallinen Struktur und bei Ein-
kristallen von der Orientierung der Probe zum zerstdubenden
Strahll_s.

Ein entscheidender EinfluB des Oberfldchenzustandes ist
experimentell ebenfalls gesichert. In diesem Zusammenhang wer-
den darunter Rauhigkeit, chemisch gekbundene Fremdatome und

adsorbierte Oberfldchenschichten verstanden.




Die Temperatur der Probe hat auf die Zerstdubungsausbeute
nur geringen EinfluB, soweit sie ca. 0.8 Tm (Schmelztemperatur)
nicht ﬁbersteigt6_7.

Bei der Interpretation einer gemessenen Zerstdubungsaus-
beute ist unter Umstdnden die sogenannte chemische Zerstdubung
zu beriicksichtigen, d.h. die chemische Bindung eines reaktiven
BeschuBgases an das Targetmaterial, gegebenenfalls unter der
Bildung von fllichtigen Produktens.

Zerstdubungsmechanismus

Ein Teil der kinetischen Energie der einfallenden Ionen
verteilt sich in einem begrenzten Volumen auf die Gitteratome
durch eine Folge quasi-elastischer Zweierst&Be, entweder zwi-
schen Ionen und Atomen oder zwischen Atomen untereinanderg-lo.

Ein Bruchteil der energetischen RiickstoBatome wird wdhrend
der Entwicklung dieser StoBkaskade zur Oberfldche zurilickge-
streut. Diese Atome kbnnen das Gitter verlassen, wenn ihre
Energie die Oberfldchenbindung iibersteigt. Ihre Zahl stellt,
auf das einfallende Ion bezogen, die Zerstdubungsausbeute dar.
Die iibrige Ionenenergie wird an die Targetelektronen abgegeben.
Sie trdgt bei Metallen und Halbleitern nicht zur Zerstdubung
bei, kann aber bei Nichtleitern von EinfluB seinll. Insbeson-
dere kann in Verbindungen das Aufbrechen chemischer Bindungen

erwartet werden.

Zerstdubungstheorie

Mathematische Ansdtze zur Behandlung der Zerstdubung unter-
scheiden sich in ihren Annahmen beziiglich des Umfangs, in dem
die Atome eines Bereichs deponierter Ionenenergie am Energie-

transport teilnehmen.

Die Sigmund'sche Theorie12 ist die bisher erfolgreichste

Behandlung des Problems. Sie setzt eine StoBkaskade geringer
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Dichte voraus, d.h. es wird angenommen, daB stoBende Atome
jeweils ruhende Partner treffen. In diesem Fall kann die Ener-
gieverteilung durch eine lineare Boltzmann'sche Transportglei-
chung beschrieben werden13—14.

Es wird der Bruchteil F(E,x)dx der Ionenenergie E bestimmt,
der im Mittel iliber viele Kaskaden im Tiefenintervall dx in der
Tiefe x deponiert wird.

Es zeigt sich, daB die Zerstdubungsausbeute der Dichte der
in der Oberflédche deponierten Energie proportional ist:
S = A F (E, x = 0), wobei A eine abgeleitete Gr&Be ist, die
nur vom Targetmaterial abhédngt.

Spikes, thermische Spikes

Die Annahme einer Kaskade geringer Dichte ist nicht immer
gerechtfertigt. Im Fall hoher Ionenenergie sowie schwerer
Ionen und Targetatome ist mit der Ausbildung eines 'Spikes'
zu rechnenlS, d.h. mit einer dichten Kaskade, zu deren Behand-
lung die lineare Transporttheorie nicht mehr ausreicht, weil
der Energietransport sich iliber bewegte Atome fortsetzt, d.h.
stoBende Atome sind mehrfach an der Energieverteilung betei-
ligt. In einem Spike muB jedoch keine thermische Verteilung

(Maxwell'sche Verteilung) herrschen.

Zerstdubungsexperimente mit Molekiilionen lassen auf die
16

Berechtigung dieser Modellvorstellung schlieBen
Eine hypothetische 'Kaskade', in deren Volumen alle Atome
am Energietransport beteiligt sind derart, daB Gleichvertei-
lung erreicht wird, wird als ein 'thermischer Spike' bezeichnet.
Ein thermischer Spike kann als eine lokale Schmelze angesehen

werden, aus der Atome abdampfen.




Zerstdubung polyatomarer Materialien

In experimentellen und theoretischen Untersuchungen sind
hauptsdchlich monoatomare Materialien behandelt worden. Das
Interesse am Zerstdubungsverhalten von FestkOrpern, die ver-
schiedene Atome enthalten, hat einerseits wegen der techni-
schen Verwendung von Legierungen und Verbindungen praktische
Bedeutung, andererseits stellt die Frage nach dem Zerstdu-
bungsmechanismus polyatomarer Systeme17 eine direkte Erweite-

rung der Ansdtze fir einfache Materialien dar.

Zerstdubungsmessungen an Legierungen und Verbi:ndungenla_29

haben ergeben, daB der IonenbeschuB die Zusammensetzung der
Oberfldche verdndert. Dieser Effekt wird unterschiedlichen
Zerstdubungsausbeuten der Targetkomponenten zugeschrieben und

als differenzielle oder selektive Zerstdubung bezeichnet.

Die Ergebnisse sind uneinheitlich. Im allgemeinen wurde
beobachtet, daB die leichteren Komponenten die grdBere Zer-
stdubungsausbeute zeigen27. Es sind aber auch gegenteilige Er-
gebnisse bekannt, i.b. an bindren Legierungen von Edelmetallen.
Es wird nicht bezweifelt, daB der selektiven Zerstdubung eben-
falls ein StoBkaskadenmechanismus zugrunde liegt, jedoch ist
weiteres zu berlicksichtigen. So wird vermutet, daBR eine laufende
Umordnung des Materials durch strahlungsinduzierte Diffusion
stattfindet27, ein Effekt, der filir monoatomare Materialien
belanglos ist, in Legierungen und Verbindungen aber EinflufR

auf die Zerstdubungsausbeute einer Komponente nehmen kann.

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse von Zerstdubungsmessun-
gen an nichtmetallischen MaterialienBO zeigt, daB kein grund-
sdtzlicher Unterschied zum Zerstdubungsverhalten von Metall-
legierungen besteht.

Insbesondere geht aus den Arbeiten von Kelly et g1 ~R-33

hervor, daB bei Oxyden die bevorzugte Zerstdubung der leichten
Komponente Sauerstoff die Regel ist und zu strukturellen und

stochiometrischen Verdnderungen der Oberfliche fiihrt.



Kellys Untersuchungsmethoden zielten auf makroskopische
Effekte wie Farbdnderungen, Gewichtsverlust und Anderung
der Leitfdhigkeit der Probe. Kristalline und stSchiometrische
Effekte wurden mittels Elektronenstreuung nachgewiesen. Riick-
schliisse auf die Tiefe stdchiometrischer Anderungen waren mit

diesen Verfahren nicht m&glich.

AUFGABENSTELLUNG

In der vorliegenden Arbeit sollte die Zerstidubung von
Tantaloxyd mit leichten Ionen ndher untersucht werden. Die
Auswahl des Systems Ta205 geht auf das Interesse an der Zer-
stdubung von Oxydschichten auf Metallen und von Metalloxyd-
isolatoren in Plasmaapparaturen zurilick. Tantaloxyd ist zudem
ein reprdsentatives Beispiel filir eine bindre Verbindung, die
ein ausgeprdgtes Massenverhdltnis der Komponenten und eine
definierte Stochiometrie aufweist.

Die Messungen sollten insbesondere quantitative Angaben
zur selektiven Zerstdubung des Sauerstoffs liefern und eine
Aussage ermdglichen, inwiefern beim BeschuB mit reaktiven Ga-
sen chemische Zerstdubung auftritt.

Zwel spektroskopische Verfahren waren zur Untersuchung
der zerstdubten Oberfl&dche vorgesehen: Rutherford-Riickstreu-
ung (RBS) und Auger-Elektronenspektroskopie (AES). Es sollte
versucht werden, die komplementdren Tiefeninformationen die-
ser Methoden zur Beschreibung der Zerstidubungseffekte zu ver-

binden.




2. GRUNDILAGEN D ER MESSUNG

2.1 {bersicht

—— e o ——

Ein Oberfldchenoxydfilm (ca. 3500 R Ta205) wird auf einer
definierten Fldche mit 1 - 20 keV Ionen kleiner Massen (H, D,
He, Ne) zerstdubt. Mittels Analysen der Probenoberfldche vor
und nach dem BeschuB werden Zerstdubungseffekte nachgewiesen

und quantitativ erfaBt.

Im einzelnen werden gemessen: Zerstdubungsausbeuten,
stbchiometrische Znderungen der Oberfldche und Implantations-

profile des BeschuBgases.

Zur Charakterisierung der Oberfldche werden verwendet:
die Riickstreuanalyse hochenergetischer Ionen (RBS), die
Auger-Elektronenspektroskopie (AES) und ein Kernreaktions-

verfahren.

Aus einem RBS-Spektrum folgen die Dicke der Oberfldchen-
oxydschicht und das elektronische Bremsvermdgen des Materials.
Die Abnahme der Schichtdicke mit wachsender Zerstdubungsdosis
liefert die Zerstdubungsausbeute, wdhrend stbchiometrische
Anderungen aus dem elektronischen Bremsvermdgen abgeleitet
werden.

Tiefenprofile von implantiertem Helium werden unabhdngig
von der Riickstreuanalyse mit dem Kernreaktionsverfahren ge-
messen.

Die Auger-Analyse der beschossenen Oberfldchen liefert
ergdnzende Informationen zur Zusammensetzung der Probe, ins-

besondere ihrer &duBeren Atomlagen.

zum Vergleich der Tiefe stOchiometrischer Anderungen mit
den Reichweiten der zerstdubenden Ionen werden rechnersimu-

lierte Implantationsprofile verwendet.

Im folgenden werden das Prinzip der Rutherford-Riickstreu-
analyse und ihre Anwendung zur Bestimmung von Zerstdubungs-
effekten behandelt (2.2 - 2.4). Die Verwendung des Kernreak-
tionsverfahrens und der Auger-Spektroskopie sind in den Ab-
schnitten 4.4 bzw. 5.2 zu finden.



2.2 R_B_S_-_Riickstreuanalyse

— e s T e —

Ein Festkdrper ist auf mikroskopischer Skala flir hoch-
energetische leichte Ionen weitgehend transparent. Einge-
schossene Ionen werden nur mit geringer Wahrscheinlichkeit
durch zentrale St&Be mit den Gitteratomen um groBe Winkel
gestreut37’ 38.

Die Energieanalyse riickgestreuter Ionen liefert Informa-
tionen Ulber die Tiefe der Streuung und iber die Zusammen-
setzung des Materials in einfacher Weise, wenn die folgenden

Annahmen gemacht werden39' 40:

1. Das Ion wird in einem Stof mit dem Targetatom elastisch
gestreut.

2. Es gilt der Rutherford-Wirkungsquerschnitt.

3. Die Ionenbahnen im FestkOrper sind Geraden. Das Ion ver-—
liert ldngs dieser Bahnen kontinuierlich Energie an die
Targetelektronen.

Im einzelnen gilt:

(1) Die elastische Streuung wird durch den kinematischen

Faktor k2 beschrieben: E = k2 E ,
nach vor
kg M, cos@ M, cosb 2 My - M, 152
= o — — + e ——
M, ¥ M, {( M, +M2) M, +M2:|

mit Ml der Ionenmasse, M2 der Masse des Targetatoms und

8 dem Streuwinkel im Laborsystem.

(2) Der Rutherford-Wirkungsquerschnitt ist im Laborsystem

o 5 4§

G

B o —S1=f2g~ £{8) ,
R 16 E

mit z10 2, den Kernladungszahlen von Ion bzw. Targetatom,
g, = 14.4 ev R und £ ( ® ) einem Winkelfaktor
4{cosB + [1 — ((M;/M,) sin8)?] 1/2)2

sin® 6 [1 — ((M,/M;) sing)?) 112

£(8) -




(3) Der Energieverlust an die Targetelektronen wird durch das
elektronische Bremsvermdgen Se (eV 22) des Materials be-

schrieben. Im speziellen wird angesetzt

~
Se = A + E /NV ’
mit =1 & ¥ &« 1/2 je nach dem betrachteten Energieinter-
vall39. Nv ist die Atomdichte des Materials.

In dieser Arbeit wurden die Rilickstreuanalysen ausschlieB-
lich mit 1 MeV Heliumionen ausgefiihrt. Die Wahl dieser Primdr-
energie wird durch das Probenmaterial festgelegt, insofern
als 3500 R Tantaloxyd Rickstreuenergien ergeben, die in einen
Bereich fallen, in dem das elektronische Bremsverm&gen ein

breites Maximum durchlauft4l' 42. Man ist daher zu der verein-
fachenden Annahme berechtigt, das elektronische Bremsvermdgen

energieunabhdngig anzusetzen, d.h. v = 0.

Die Giiltigkeit dieser Voraussetzung wird quantitativ aus
der Anderung abgeschdtzt, die das elektronische Bremsvermdgen
von Heliumionen zwischen den Grenzen EO = 1 MeV und El(min),
der kleinsten Riickstreuenergie, erfdhrt. Tantaloxydschichten
von ca. 3500 R Dicke ergeben eine minimale Riickstreuenergie

von etwa 0.59 MeV (vergl. Abb. 2).

Aus tabellierten Werten des elektronischen Bremsvermdgens
iy i ergibt sich ein Mittelwert filir Tao,, 5 zwischen 600 und

1000 keV von S_ = (2420 + 120) eV 8%, Das elektronische Brems-
vermdgen ist demnach innerhalb eines Fehlers von + 5 % als

energieunabhdngig anzusehen.




Rickstreugeometrie

In Abb, 1 ist die Geometrie der Riickstreuung dargestellt.
In dieser Anordnung liegt die Rotationsachse der Probe in der
Targetoberfldche; die gestreuten Ionen werden in der Ebene
registriert, die durch die Rotationsachse und die Einfalls-
richtung der Ionen definiert ist. Damit liegen fir Jjeden
Einfallswinkel die Ein- und Austrittspunkte der Ionen auf
der Rotationsachse, und die geometrischen Zusammenhdnge sind

einfach zu beschreiben.

Tonen der Primdrenergie EO treffen unter dem Winkel ol
zur Normalen auf die Probe und durchlaufen im Material die
Strecke d/cos® . Die in der Tiefe d elastische gestreuten
Ionen laufen liber die Distanz d/cosg cos(wW - 8) zur Ober-
flache zurick und werden mit der Energie El im Detektor nach-
gewiesen. Ionen, die an Oberfldchenatomen gestreut werden,
erleiden nur einen elastischen Energieverlust und werden mit

der Energie szO registriert.

E1
g -
|
k?E,
dlcosa\cos(n- 0)
ey
d/cosd —] - — -
— d 7
= > ——
a
Eo -

Abb. 1 Geometrie der Riickstreuanalyse
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Riickstreutiefe

Die Riickstreuenergie E_ ist fiir einen festen Einfalls- und Streuwinkel

1
nur von der Streutiefe d abhéngig, wenn ein konstantes Se vorausgesetzt

wird. Im einzelnen gilt der Zusammenhang

2 ) 2
kEO—El— dNVSe(k(G)—l/cosQ)/coso(,. T3

Diese Beziehung verbindet die Riickstreutiefe d mit der Riickstreuenergie

E. ; sie wird im folgenden zur Umwandlung der Energieskala eines Spek-

1 2
trums in Tiefen- bzw. Lingeneinheiten verwendet,

Rickstreuintensitdt
Die Riickstreuintensitét A Nback gibt die Zahl der Ionen an, die aus einer
Primédrdosis N D in das Raumwinkelelement 4L um 8 in das Energiein-
tervall ( E1 , dE1 ) gestreut werden. Fiir senkrechten Einfall (&K = 00)
gilt mit = w - 06 :
y 2
AN ~ T_’D—Ef—%;—ei £(6) kK  + 1/cosB dE. AQL 18]
back 16 S, (B, + B /cos g2 1 '

2
Die Integration von ( 2 ) iiber dE'zwischen k EO und E1 liefert die gesamte

Riickstreuintensitdt aus der Oberflidchenschicht der Dicke d =d ( E1 )%

o 2 A
b f(o
N - ND(Nvd) z, 2, e f(O) (3)

back 16 Eo E!

.

E' = §U+El cos B

1 + K2 cos 3

Diese Beziehung erlaubt die Bestimmung der Fléchendichte (NV d) ohne die

explizite Kenntnis des elektronischen Bremsvermadgens durchzufiihren.




2.3 §§§:§EQEEEE@_§QE§£_I§2Q5_:_EEQEE
In Abb. 2 ist das Spektrum einer Tantalprobe dargestellt,
die eine Oberfldchenoxydschicht tridgt. Das Spektrum des rei-

nen Metalls ist zum Vergleich eingetragen.

Die Streuzentren sind auch im Fall des Oxyds die Tantal-
atome. Sauerstoff kann neben Tantal durch direkte Riickstreu-

4 ; .
ung von 1 MeV He -Ionen nicht nachgewiesen werden.

Entsprechend der Zusammensetzung der Probe aus Triger-
metall und Oxydfilm werden im Spektrum zwei Energiebereiche
unterschieden: E1<4 Ei (Metall) und E1:> Ei (Oxyd) , wobei
die Energie Ei der Streuung aus der Ubergangskante Oxyd/Metall

entspricht. Sie ist ein MaB fiir die Dicke der Oxydschicht.

16 — +
1 MeV He —bTaITaZOS

PULSE (103)
[s+)
|

1

|
[
E
1
[
|
|
T

T
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
ENERGIE (MeV)

Abb. 2 RBS-Spektren reinen Tantals (Ta) und einer Oxydschicht

(Ta,0

2 5) auf Tantal
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Die hochste Riickstreuenergie kZEO ist filir das Oxyd- und
das Vergleichsspektrum des reinen Metalls identisch, da sie
nur durch den kinematischen Faktor, im speziellen durch die

Masse der riickstreuenden Tantalatome bestimmt wird.

Die im Vergleich zum reinen Metall reduzierten Intensi-
tidten des Oxydspektrums zwischen kZEO und Ei werden durch das
Tantal/Sauerstoffverhdltnis bestimmt, und zwar liber die Er-

hdhung des Bremsvermdgens durch die Sauerstoffatome im Oxyd.

Bragg'sche Regel

Nach der Bragg'schen Regel43 setzt sich das elektroni-
sche Bremsvermdgen einer homogenen Mischung additiv aus den
partiellen Werten der Komponenten zusammen. Im speziellen
ist das Bremsvermdgen pro Tantalatom im Oxyd um das stdchio-
metrische Vielfache des Sauerstoffs erhdht.

Es gilt demnach

Se(TaO ) = Se(Ta) + 2.5 'Se(O).

245
Aus Formel (2) folgt bei Verwendung des erhdhten Bremsvermo-
gens unmittelbar die Reduktion der Intensitdt, wenn die Ubri-

gen Parameter der Rickstreuung ungedndert bleiben.

2.4 Nachweis von_zerstdubungseffekten_

Abb. 3 zeigt ein weiteres Beispiel fiir die umgekehrte
Proportionalitdt zwischen der Riickstreuintensitdt und dem
elektronischen Bremsvermdgen. Das dargestellte Spektrum
wurde nach der Zerstdubung des Oxyds mit Wasserstoffionen
aufgenommen. An der Oberfldche liegt ein ausgeprdgter Peak
der Intensitdt. Der Vergleich mit den Spektren der Abb. 2
zeigt, daB sich die Stdchiometrie zugunsten des Metalls ver-
schoben hat.
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Eine guantitative Aussage iUber den Grad der Sauerstoff-
verarmung folgt aus Formel (2). Dem Spektrum wird fiir eine

spezielle Riickstreuenergie E, die zugeordnete Riickstreu-

1

intensitdt Nback(El) entnommen. Aus Formel (2) erhdlt man

Se(El)' Nach der Bragg'schen Regel wird dann angesetzt
S(El) = Se(Ta) + x-Se(O) i

und nach x, der unbekannten Sauerstoffkonzentration pro Tan-
talatom,aufgeltst. Die partiellen Werte Se(Ta) und Se(O) sind
als bekannt vorauszusetzen. Hinreichend zuverl&dssige Werte
fiir Heliumionen sind tabelliert4l.

In Abb. 4 ist der EinfluB von implantiertem Gas auf die
Form eines Rilickstreuspektrums dargestellt. Dieses Spektrum
wurde nach dem BeschuB einer Tantaloxydprobe mit einer klei-
nen Heliumdosis aufgenommen.

Man erkennt im Oberfl&chenbereich eine Zone reduzierter Inten-
sitdt. Eine Interpretation dieses Effekts ist nicht eindeutig
moglich, weil ein gleiches Spektrum sowohl durch eine Sauer-
stoffanreicherung als auch durch eine Tantalabreicherung er-
halten werden wlirde.
Setzt man voraus - zur Begriindung dieser Annahme wird auf
4.4 verwiesen - , daB bei der geringen geschossenen Dosis
keine ZAnderung der Stdchiometrie durch bevorzugte Zerstdu-
bung eingetreten ist, dann kann das Uberhdhte Bremsvermbgen
dem implantierten Gas zugeordnet werden. Um dessen Konzentra-
tion abzuschdtzen, wird gemdB der Bragg'schen Regel das Brems-
vermdgen wie folgt angesetzt
Se(El) — Se(TaO

2_5) + vy Se(He)

und nach y, der unbekannten Gaskonzentration pro Tantalatom
aufgeldst.

Die RBS-Analyse ist also geeignet, stdchiometrische Ande-
rungen im Oxyd zu erfassen. Zusdtzlich liefert sie die
Schichtdickenabnahme durch Zerstdubung, wie in den 2Abb. 3 und

4 in der Verschiebung der Oxydiibergangskante zu erkennen ist.
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3. VERSUCHSANORDNUNG

Die Versuchsanordnung ist eine Abwandlung der in Ref. 45
beschriebenen Apparatur. Zerstdubung, Rilickstreuanalyse und
Auger-Spektroskopie der Probe kdnnen in situ durchgefiihrt
werden.

Abb. 5 zeigt eine schematische Darstellung.

Die Probe 'T' ist in der Mitte der MeRkammer auf einen
Manipulator montiert, der erlaubt, den BeschuBwinkel beliebig
zu wdhlen und die Probe senkrecht zur EinschuBrichtung zu ver-

setzen.

Die Blenden B1 und 82 legen den Strahlengang fest und de-

finieren den Durchmesser der beschossenen Fldche. Als Offnung
der Blende B2 kbnnen 2 mm @ oder 0.5 mm @ eingestellt werden.
Der Wechsel ist im Vakuum und somit wédhrend der Messung m&glich.
Die Zerstdubung wurde mit dem groBen, die Riickstreuanalyse mit

dem kleinen Durchmesser ausgefihrt.

AUGER - SPEKTROMETER

‘BOMBARDINO' DETEKTOR 1

\Q B By
N . |

'VAN DE GRAAF' \;/ L )

Abb. 5 Schematische Darstellung der Versuchsanordnung
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Das Auger-—Spektrometer47 ist seitlich des Prohenhalters
derart montiert, daB ein Drehen des Manipulators um 90° den

BeschuBfleck in den Fokus des Analysators stellt.

Der ZerstdubungsbeschuB erfolgt mit dem Niederenergie-

beschleuniger 'Bombardino'45

, die Riickstreuanalyse mit einem
2.5 MeV Van de Graaf (High Voltage). Die Strahlen beider Be-
schleuniger werden nach Wahl iliber ein magnetisches Sektorfeld

'M' in die MeBanordnung gelenkt.

Abb. 6 zeigt die Riickstreugeometrie. Die verwendeten De-
tektoren stehen in der Ebene, die durch die Strahlrichtung
und die Rotationsachse der Probe definiert wird. Es werden
gekiihlte Sperrschichtzdhler verwendet, deren Energieaufldsunc

fiir 1 MeV He+—Ionen etwa 12 - 15 keV betrdgt.

DETEKTOR 2

DETEKTOR 1 ~._ 165°
105°
IONENSTRAHL \.T.
. J \\
ANALYSENBLENDE DURCHSCHUSS

Abb., 6 Schema der Detektoranordnung
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Die Elemente der Versuchsanordnung zur Strom- und Dosis-
messung sind in Abb. 5 dargestellt: Faraday-Becher, rotierende
Blende und Referenzzé&hler.

Der Ionenstrom kann in einer geeigneten Stellung des Tar-
gethalters (DurchschuBposition, Abb. 6) im Faraday-Becher ge-
messen und integriert werden. Die Dosis folgt aus der La-
dungsmenge durch Division mit der Elementarladung. Da dieses
Verfahren aber nicht erlaubt, die Dosis wihrend des Beschusses

der Probe zu bestimmen, wurde wie folgt verfahren.

1) Die Zerstdubungsdosis wird durch Integration des Target-

stroms erhalten, verbunden mit einer Korrektur fiir die Emission

von Sekunddrelektronen.

Bei der Wasserstoff- bzw. Deuteriumzerstdubung wurde mit
Molekiilionen der doppelten Energie gearbeitet. Diese Notwendig-
keit wird durch die Ergiebigkeit der Ionenquelle nahegelegt;
sie beeinfluBt das Prinzip der Bestimmung nicht. In diesem Fall

ist lediglich die Dosis zu verdoppeln.

Die Sekunddrelektronenemission wird mit einem empirischen
Korrekturfaktor beriicksichtigt. Es wird das gemessene Verhdlt-
nis von Faraday- zu Targetstrom verwendet. Es wird vermutet,
daB Abweichungen bis zu 50 % m&glich sind, insbesondere, weil
sich die Oberfldchenzusammensetzung der Probe wdhrend des

Ionenbeschusses verédndert.

2) Die Analysendosis wird mittels der Pulse eines Referenz-

detektors bestimmt. Das zwischen der Blende B2 und der Probe
laufende Fligelrad streut einen Bruchteil des Ionenstroms in
den Referenzzdhler. Die Zahl der registrierten Pulse ist der

geschossenen Ionendosis proportional.

Die Eichung der Referenzpulszahlen auf absolute Ladungs-
menge erfolgt entweder mit Hilfe des Faraday-Bechers oder

gegen eine Standardprobe.
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Im ersten Fall wird fiir eine beliebige konstante Zahl
von Referenzpulsen aus dem integrierten Faradaystrom die zu-
geordnete Dosis berechnet. Bei der Analyse der Probe ist
dann die Referenzpulszahl ein MaB fiir die geschossene Dosis.
In den Formeln (2) - (4) ist bei diesem Verfahren fiir das

Raumwinkelelement AL der geometrische Wert einzusetzen.

Bei Verwendung einer Standardprobe, d.h. eines Targets
mit bekannter Fldchenbelegung (Nvd), kann das Dosis-Raum-
winkelprodukt NDAIL eliminiert werden45, falls sicherge-
stellt ist, daB Standard- und Problemprobe mit der gleichen
Dosis analysiert werden. Hierbei ist im Experiment lediglich
auf gleiche Referenzpulszahlen zu achten. Eine Eichung ist

Uberflissiqg.

Im speziellen wurde ein Standard verwendet, das aus einem
Aluminiumtriger mit einer bekannten Oberfldchenbelegung an
Platin besteht. (Nvd)Pt wird vom Hersteller mit 1.72 Atome/ﬁ2
+ 10 % angegeben.

Im allgemeinen wurde auf eine Eichung verzichtet, weil
die Auswertung der Tantaloxydspektren eine Normierung ein-
schlieBt, die von der BeschuBdosis unabhdngig macht. Die Refe-
renzpulszahlen dienen in diesem Fall nur zur Kontrolle, daB

gleiche Analysendosen geschossen wurden.

Normierung

In 2.4 wurde dargestellt, wie die Rilickstreuintensitdt pro
Energieintervall tkoack der Sauerstoffkonzentration pro
Tantalatom x zugeordnet werden kann. Eine unbeschossene
Probe liefert iiber den Bereich der Oxydschicht x-Werte, die
um einen Mittelwert X schwanken. Die Normierung besteht darin,
das gesamte Spektrum um AXx = X - 2.5 zu korrigieren, falls
X von 2.5 abweicht. Zur Auswertung nach diesem Verfahren wird
ein Rechnerprogramm verwendet, das der Intensitdt pro Energie-
intervall AN die Sauerstoffkonzentration pro Tantalatom

back
zuordnet.
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Diese Normierung setzt die Stdchiometrie Ta205 der Probe,
die Gliltigkeit der Bragg'schen Regel und die Kenntnis der
partiellen Energieverluste voraus. Die Korrektur betrifft dann
nur das Dosis-Raumwinkelprodukt NDAEL , das aber erfahrungs-

gemdf die grOBte experimentelle Unsicherheit einbringt.

Die Proben bestehen aus anodisch oxydiertem Tantalblech
(Ta: 99.996) . Mechanisch und elektrolytisch poliertes Mate-
rial wurde in 1/10 m stO4 gegen eine Platinkathode oxy-
diert48. Die Endspannung lag im allgemeinen bei 210 V, die
Stromdichte um 10 mA/cmz.

Das Oxyd wurde zur Reinigung der Oberfldche 3 bis 5 mal
mit HF/NH4F (sat.) abgetragen und erneut bis zur Nennspannung
oxydiert.

Die Dicke der Oxydschicht kann mit einem von Kelly30 an-

gegebenen Faktor abgeschdtzt werden: d = 16.7 x Volt (R). Es
folgt d = 3500 R, ein Wert, den die Rlckstreuanalyse inner-
halb von 10 % bestédtigt.




4. MESSERGEBNTISSE

4.1 Vorbemerkungen
Mit der Rlickstreuanalyse zerstdubter Tantaloxydoberflédchen

werden drei Effekte des Zerstdubungsbeschusses untersucht:

(1) die Abnahme der Schichtdicke des Oxydfilms,
(2) die Sauerstoffverarmung im Oxyd,

(3) die Implantation des BeschuBgases.

In den Abb. 3) und 4) wurden bereits Spektren gezeigt, die
diese Effekte veranschaulichen.

Die Schichtdickenabnahme 1&8t sich im allgemeinen von der
Sauerstoffverarmung bzw. von der Gasimplantation trennen, vor-
ausgesetzt, die Schichtdicke wurde durch die Zerstdubung nicht
so weit reduziert, daB der Oberfldchenkereich und die Uber-
gangskante Oxyd/Metall im Spektrum iiberlappen.

Gasimplantation und Sauerstoffverarmung treten in ver-
gleichbaren Tiefen auf, sodaB eine Trennung der Effekte allein

mit der Riickstreuanalyse nur bedingt mdglich ist.

Im folgenden wird die Bestimmung der Zerstdubungsausbeute
aus der gemessenen Schichtdickenabnahme dargestellt (4.2). An-
schlieBend werden Beispiele zur selektiven Sauerstoffzerstdu-
bung gegeben, insbesondere ihrer Abhdngigkeit von der Dosis,
der Energie und der Masse der Beschufionen (4,3). Es werden
vorwiegend Messungen zur Wasserstoffzerstdubung dargestellt,
weil die geringe Zerstdubungsausbeute dieser Ionen lbersicht-
liche Spektren garantiert, d.h. der EinfluB8 implantierten Ga-
ses auf die Rilickstreuintensitdt ist gering, und die Schicht-
dickenabnahme ist von einer stdchiometrischen Anderung der

Oberfldche klar zu unterscheiden.

Die Messungen zur Heliumzerstdubung (4.4) betreffen neben
den Zerstdubungseffekten auch die Bestimmung des Implantations-
profils des BeschuBgases.
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Die Probe wird auf einer bekannten Fldche F zerstdubt und
in regelmdBigen Intervallen mittels RBS-Riickstreuung analy-
siert.

Abb. 7 veranschaulicht mit einer Serie von Riickstreuspektren
die Schichtdickenabnahme des Oxydfilms mit wachsender Zerstdu-

bungsdosis.
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Abb. 7 RBS-Spektren: Schichtdickenabnahme durch Zerstdubung

Ein Rilickstreuspektrum liefert die Fl&chendichte Nv-d,
d.h. die Zahl der Streuzentren pro Fl&dcheneinheit. Wird die
Zerstdubungsdosis ebenfalls auf die Fl&dcheneinheit bezogen
(Dosis/F), dann folgt die Ausbeute aus der Differenz der

Fldchendichten vor und nach dem BeschufB:

S = A(Nv‘d) / Dosis/F (Atome/Ion) .




Die der Bestimmung zugrundeliegende Fl&dchendichte Nv'd
gibt die Zahl der Tantalatome pro Fldcheneinheit an. Die Zer-
stdubungsausbeute wird also in Tantalatomen pro Ion erhalten

und stellt demnach eine partielle Ausbeute dar.

In Formel (3) ist der Zusammenhang zwischen Nv°d und den

. . .
MeRgrdBen Nback und E1 gegeben:

]
Npack 16 BoE

(v-a) =
Y < z2 A s QL
ND z] 2z, e, r(e)

E + E! cosB
e e
1 + k cos B

Nback' die Rilickstreuintensit&dt der gesamten Oxydschicht und

Ei, die Energie der Ubergangskante Oxyd/Metall, werden fiir

jede Zerstdubungsdosis dem Rlickstreuspektrum entnommen.

Ein zweites, unabhdngiges Verfahren, die Fl&chendichte
der Oxydschicht zu bestimmen, beruht auf Formel (1) in der
Darstellung

' 2
Npd = (FEg - B cosw /8, (1 -1 /eos0) (g

Hierin ist S = A/NV das elektronische Bremsvermbgen; es wird
fiir Helium in Tantaloxyd als bekannt vorausgesetzt. Man er-
hdlt es aus Literaturwerten41 fiir S(Ta) und S(0) unter An-
nahme der Gliltigkeit der Bragg'schen Regel, sowie der
St&chiometrie Ta205 des Oxyds.

Die Ergebnisse beider Berechnungen stimmen innerhalb von
+ 10 % liberein. In Abb. 8 sind die Mittelwerte der Atome prc
Fldcheneinheit in der Oxydschicht als Funktion der Zerstau-
bungsdosis fiir die Spektren der Abb. 7 aufgetragen. Man er-
hdlt eine lineare Abhdngigkeit; die Steigung der Geraden gibt

die Zerstdubungsausbeute an.
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In Abb. 9 sind Zerstdubungsausbeuten zusammengestellt, die
auf diese Weise fiir den behandelten Massen- und Energie-

bereich der Beschufiionen gemessen wurden.

Fehlergrenzen

Entsprechend der Bestimmung der Zerstdubungsausbeute aus
der Fl&dchenbelegung des Oxydfilms und der Fluenz der zerstdu-
benden Ionen sind die Fehler der Riickstreuanalyse, der Dosis-
bestimmung und der beschossenen Fldche zu diskutieren, um die

Genauigkeit der Ergebnisse abzuschdtzen.

Schichtdickenmessungen mit der Rutherford-Rickstreuung
weisen eine zufriedenstellende Reproduzierbarkeit auf, die
sich etwa mit dem Fehler deckt, mit dem der elektronische
Energieverlust behaftet ist, also + 5 %, Bei absoluten Schicht-
dickenbestimmungen mufl die groBte Unsicherheit dem Dosis-Raum-
winkelprodukt zugeschrieben werden. Wird zu seiner Elimination
eine Standardprobe verwendet, dann ist die Ungenauigkeit der
Schichtdickenmessung der Toleranz gleichzusetzen, die flir die
Fldchenbelegung des Standards angegeben wird, das sind + 10 %.

Die Dosis der zerstdubenden Ionen ist, da sie aus dem
integrierten Targetstrom bestimmt wurde, sowohl durch die
Emission von Sekunddrelektronen, als auch durch einen eventu-
ellen Neutralanteil des Strahls verfdlscht. Auf die durchge-
flihrte Korrektur der Elektronenemission wurde bereits hinge-

wiesen (3.2).

Die Bestimmung der Fluenz setzt eine gleichmdfige Erosion
des BeschuBflecks voraus. Zerstdubte Fldchen zeigten im allge-
meinen konzentrische farbige Ringe, und damit einen anschauli-
chen Hinweis auf unterschiedliche Schichtdicken bzw. auf ein
inhomogenes Strahlprofil., Ein Aufweiten des Strahls nach der

begrenzenden Blende B. wurde ebenfalls nachgewiesen. Im allge-

2
meinen wurde ein um 10 % grdBerer Durchmesser gefunden. Zur

Berechnung der Fluenz wurde jedoch ausschlieBflich der Blenden-



_25._

durchmesser herangezogen, da die ausgemessene Fldche offen-
sichtlich nicht gleichmd@Big bestrahlt wurde.

Eine globale Abschdtzung dieser Einfliisse ist der Reprodu-

zierbarkeit der Zerstdubungsausbeuten zu entnehmen. Sie 1l&Bt
den SchluB zu, daB ein Fehler von + 50 % die Unsicherheit der
Absolutwerte beschreibt.

4.3 Selektive_Sauerstoffzerstdubung

—— e —— ——————— = = = T - ———

4.3.1 Stochiometrisches_Tiefenprofil

——— —— o ————————— — — e - ——— ——

In Abb. 3 wurde ein Riickstreuspektrum gezeigt, das den
Effekt der selektiven Sauerstoffzerstdubung veranschaulicht.
Die Rilickstreuintensitdt kann nach dem in 2.4 angegebenen Ver-

fahren in Sauerstoffkonzentration pro Tantalatom no/nTa umge-

schrieben werden. AuBerdem ist zweckm&Big, die Riickstreuenergie

E1 = El(d) unter Verwendung von Formel (1) in L&ngeneinheiten
umzuwandeln. Damit gewinnt man die in Abb. 10 gezeigte Dar-

stellung. Sie wird als ein Tiefenprofil der Sauerstoffkonzentra-

tion oder als stdchiometrisches Tiefenprofil bezeichnet.
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Abb. 10 Stbchiometrisches Tiefenprofil




Die Umwandlung der Energieskala in Lidngeneinheiten setzt
die Kenntnis der Dichte des Materials voraus. Fir Tantaloxyd
wurde § = 7.5 g/cm3 verwendet. Eine ZAnderung der Stochio-
metrie durch den Ionenbeschuf bedingt im allgemeinen eine
Anderung der Dichte und damit der Tiefenzuordnung der Energie.
Die Auswirkung einer lokalen Schwankung der Dichte auf die
Tiefenskalierung ist jedoch gering und kann in diesem Fall

vernachldssigt werden. (Vergl. Diskussion).

Die Messungen zur Sauerstoffverarmung des Tantaloxyds
zeigen eine komplexe Abhdngigkeit des Effekts von der Dosis,
der Energie und der Masse der BeschuBionen. Filir die Interpre-
tation eines Spektrums ist ferner die Tiefenaufldsung der
Riickstreugeometrie zu beachten, um einen Vergleich mit ande-

ren Messungen zuzulassen.

Energieeichung, Tiefenskalierung, Tiefenaufl&sung

Unter der Tiefenaufl®sung der Riickstreugeometrie wird
die kleinste noch unterscheidbare Tiefe verstanden. Da Riick-
streutiefe und Riickstreuenergie gemdBf Formel (1) zusammenhdn-

gen

2 2
E - E = N = ;

k x ) d " Se (k" (8) - 1/cos @) [cosy (1)
ist die kleinste Rilickstreutiefe dmin durch die Energieauf-
1l6sung des Detektors Aﬁhdn und die Geometrie (8,0 ) fest-
gelegt.

Riickstreumessungen wurden im allgemeinen mit € = 165° und
% = 0° ausgefithrt. Fiir eine Oxydschicht von d = 3500 R ergibt
sich mit E_ = 1 MeV (He') die Energiedifferenz A E = 0.327 MeV,
entsprechend 71 Kandlen im Analysator. Damit folgt
flir die Energieeichung: 0.327 MeV/71 = 4.6 keV/Kanal und
flir die Tiefenskalierung: 3500 3/71 = 50 ﬁ/Kanal.
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Die Detektoraufldsung betrdgt flir 1 MeV Heliumionen etwa
12 - 15 keV. Das schlieBt eine Unsicherheit der Energiebe-

stimmung von 2 - 3 Kandlen ein und begrenzt die Tiefenaufldsung

fir diese Geometrie auf 100 - 150 R.

Flir einen kleineren Streuwinkel (6 = 1050) bzw. fir schréa-
gen EinschuB ( & = 600) kann die Tiefenaufldsung gesteigert
werden., Mit © = 105° und & = 60° betrdgt sie etwa 30 - 50 2.

Beispiel: Tiefenprofil und Rickstreugeometrie

In den folgenden Abbildungen sind drei Tiefenprofile des
gleichen BeschuBflecks dargestellt, die unter verschiedenen
Streugeometrien gemessen wurden. Die gemessenen Maxima liegen
jeweils in einer Tiefe, die mit dem Aufldsungsvermdgen zusammen-
fdllt, demnach ist die angegebene Sauerstoffverarmung allenfalls
ein relatives MaB flir die tatsdchlichen Konzentrationsverhidlt-
nisse. Anderungen der Sauerstoffkonzentration sind also streng
nur vergleichbar, wenn sie mit gleicher Tiefenaufl&sung be-
stimmt wurden. Dieses Kriterium konnte wegen der erheblich
unterschiedlichen Tiefen, die zu analysieren waren, nicht immer

eingehalten werden.
Die Probe wurde mit 20 keV Ne+—Ionen zerstdubt. Die Spektren

der unbeschossenen Oberfldche sind jeweils mit 'O' bezeichnet.

Abb. 1lla). Eine Tiefenaufldsung von ca. 150 i zeigt keine

Anderung der Zusammensetzung. Der Anstieg oberhalb 200 R ist

dem unterliegenden Tantaltrdger zuzuschreiben, da die Oxydschicht

bis auf wenige hundert 2 abgetragen wurde.

Abb. 11Db). Bei doppelter Tiefenaufl&sung durch schrigen Ein-

schuB wird ein ausgeprédgter Verarmungseffekt erkennbar.

Abb. 11c). Weitere Steigerung der Aufldsung (2.5 x) zeigt
ein Anwachsen der Sauerstoffverarmung um 50 %. AuBerdem wird
eine Zone sichtbar, in der die Sauerstoffkonzentration den
stOochiometrischen Normalwert iibersteigt. Dieser Effekt muB
entweder implantiertem Neon oder vorwdrts-implantiertem Sauer-

stoff zugeschrieben werden.
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Abb. 11 Abhdngigkeit der nachweisbaren Sauerstoffverarmung

vom Aufldsungsvermdgen der Rlickstreugeometrie



Stochiometrische Tiefenprofile: Fehlergrenzen

Die Messungen zur Sauerstoffkonzentration sind relative
Bestimmungen. Das verwendete Verfahren zur Normierung auf die
Normalstbchiometrie senkt den experimentellen Fehler auf die
Genauigkeit, mit der der elektronische Energieverlust bekannt
ist. Demnach ist eine Schwankung der angegebenen Werte um
+ 10 % mbglich. Absolute Angaben sind nur in dem MaB zuver-
ldssig, in dem die Bragg'sche Regel fiir Tantaloxyd Giltigkeit
besitzt.

In den gemessenen Spektren werden die Grenzen der Repro-
duzierbarkeit (+ 5 %) als Fehlerbalken angegeben, um den

relativen Charakter der Ergebnisse zu betonen.

4.3.2 Dosisabhdngigkeit

In Abb, 12 sind Tiefenprofile der Sauerstoffkonzentration
fir 1 keV Wasserstoffzerstdubung dargestellt. Die Tiefe der
betroffenen Oberfldchenzone und ihre Sauerstoffverarmung
streben mit wachsender Zerstdubungsdosis zu S&dttigungswerten.
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Abb. 12 Abhdngigkeit der Sauerstoffverarmung von der

Zerst&dubungsdosis
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In Abb. 13 sind die Minima des Konzentrationsverlaufs
(Abb. 12) liber der Zerstdubungsdosis aufgetragen. Diese Dar-
stellung zeigt, daB die Sauerstoffkonzentration bereits bei
kleiner BeschuBdosis abnimmt, und fortgesetzte Zerstdubung

nur noch geringe Anderungen bewirkt,

Ein Verarmungsprofil, das zu einer Dosis des waagerech-
ten Astes der Kurve gehdrt, wird als ein Sdttiqungsprofil be-
zeichnet, d.h. als ein Profil, das von der BeschuBdosis un-
abhédngig ist,

Im folgenden werden Sdttigungsprofile stets dann vergli-

chen, wenn andere Zerstdubunagsparameter variiert werden.
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Abb., 13 Maximale Sauerstoffverarmung als Funktion der

Tonendosis
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Eine #hnliche Dosisabhdngigkeit wurde fir Jjeden Zerstdu-
bungsbeschuB gefunden, unabhdngig von der Masse und der Ener-
gie des Ions. Die Gr&Be der Dosis, die zur Sdttigung filihrt,
schwankt allerdings erheblich - entsprechend den zugeordneten

Zerstdubungsausbeuten.

Diese Beobachtung 188t den SchluBf zu, daB die Stdchio-
metrie einer Oberfldchenzone sich bereits bei verhdltnismdBig
geringen Zerstdubungsdosen auf einen gednderten, aber stabilen
Wert einstellt, der wdhrend der fortschreitenden Abtragung
des Oxyds erhalten bleibt.

Unter einer geringen Dosis soll hier eine Dosis verstan-
den sein, die eine stOchiometrische Anderung bewirkt, die
mittels Rutherford-Riickstreuung sicher nachgewiesen werden

kann.

In Abb. 14 ist die Entwicklung von zwei st&chiometrischen
Tiefenprofilen dargestellt. Es wird darauf hingewiesen, daB in
den gezeigten Beispielen die Sauerstoffverarmung vor Erreichen
der Sdttigung eine Struktur aufweist. Eine Interpretation

dieses Effekts wird in der Diskussion gegeben.

4.3.3 Energieabhdngigkeit

e S K. e

In Abb. 15 sind Sdttigungsprofile der Sauerstoffkonzentra-
tion bei Zerstdubung mit Wasserstoffionen verschiedener Ener-

gien zusammengestellt.

Wegen der erheblichen Tiefenunterschiede der Verarmung
wurden diese Spektren mit unterschiedlichen Tiefenaufl&sungen
gemessen, und zwar mit d_, = 50 R fiir 1 und 2 keV H+, bzw.

min i
mit 4 . = 150 ® fiir 5 und 10 keVv H'.

Kleine Energien ergeben Zonen geringer Tiefe mit hoher
4 ¥ :
Verarmung. Insbesondere wurde fir 1 keV H -Ionen ein Sauer-

stoff/Tantal-Verhdltnis von kleiner als 0.5 nachgewiesen.
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Abb. 15 Abhdngigkeit der Sauerstoffverarmung von der
Ionenenergie

Mit wachsender Energie steigt die Tiefe der betroffenen

Schicht, wdhrend ihr Verarmungsgrad abnimmt.

Die Ergebnisse der Deuteriumzerstdubung bestdtigen diese
Tendenz.
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Abb. 16 zeigt vier Tiefenprofile, die bei konstanter Zer-
staubungsenergie filir verschiedene Ionen, d.h. unterschiedliche
Massen aufgenommen wurden. Die BeschuBdosen sind in jedem Fall

Sdttigungswerte.
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Abb. 16 Abhdngigkeit der Sauerstoffverarmung von der

Ionenmasse

Die Tiefen der verarmten Zonen bestdtigen das Ergebnis
des vorigen Abschnitts, insbesondere-den Zusammenhang von
Eindringtiefe und Sauerstoffverarmung. An der Oberfliche,
genauer: an den Grenzen der Tiefenaufldsung, ist die nachge-
wiesene Sauverstoffverarmung von der Ionenmasse weitgehend un-

abhéngig.

In den folgenden Abbildungen ( 17a), b) ) sind stdchio-
metrische Profile nach dem Kriterium gleicher Verarmuncstiefe

zusammengestellt.
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In Abb. 17a) sind zwei Sdttigungsprofile gezeigt: fiir
+ ..
2.5 keV H' bzw. fir 10 keV He'. In Abb. 17b) werden 2 kev H',
3 keV D+ und 5 keV He+ verglichen.
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Abb. 17a Stochiometrische Profile gleicher Verarmungstiefe:
2.5 kev H' und 10 keV He'
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Abb. 17b Stochiometrische Profile gleicher Verarmungstiefe:
.+.
2 kev HY, 3 kev DT und 5 kev He
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Quantitative Aussagen sind schwierig zu formulieren, da
die Tiefenaufl&sung bei diesen Messungen unterschiedlich ein-
geht. Offensichtlich ist aber die Tendenz zu einer effektive-
ren Verarmung durch die jeweils leichtere Masse, wenn fiir die
verschiedenen Projektile Bedingungen verglichen werden, die

gleiche Reichweiten ergeben.

4.3.5 Verarmungstiefe und_Ionenreichweite

Abbildung 18 zeigt das Ergebnis einer Reichweitensimula-

32 . 20 ausgefiihrt

tion, die mit dem Rechnerprogramm MARLOWE
wurde, am Beispiel von 5 keV Deuteriumionen. Zum Vergleich
ist die Rickstreuintensitdt eines RBS-Spektrums eingetragen,

das nach der Zerstdubung der Probe mit 5 keV Dt aufgenommen

wurde,
+
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Abb. 18 Vergleich des RBS-Spektrums einer zerstdubten
Oberfl&dche mit einem rechnersimulierten Implan-

tationsprofil
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Ein Vergleich dieser Profile ist nur bedingt mdéglich,
denn Implantationsprofile der berechneten Form sind nur fiir
vergleichsweise geringe Ionendosen zu erwarten. Eine Zer-
stdubungsdosis, die zu einem stationdren Verarmungsprofil
fihrt, liegt um mehr als eine Gr&Benordnung iliber der Sdtti-
gung des Materials mit dem BeschuBgas. Es wird deshalb nur
die Reichweite der implantierten Ionen mit der Tiefe der

nachweisbaren Sauerstoffverarmung verglichen.

Das Ergebnis des Vergleichs fiir 5 keV Deuterium, die Iden-
titdt der Verarmungstiefe mit der mittleren Reichweite der
BeschuBionen, wurde flir sdmtliche untersuchten Kombinationen
der Ionenmasse und -energie gefunden. Die in Abb. 15 und 16
eingetragenen Werte der mittleren Reichweite Rp sind jeweils

Ergebnisse der Rechnersimulation.

4.4 HeliumbeschuB: Zerst8ubung und Gasimplantation
Tiefenprofile, die nach der Zerst&dubung mit Helium aufge-
nommen wurden, zeigen neben der Sauerstoffverarmung einen

Effekt, der implantiertem BeschuBgas zuzuschreiben ist.

In Abb. 19 sind Profile filir drei verschiedene Zerstiubungs-

energien dargestellt. Zur Skalierung der Ordinate wurden Ein-
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Abb. 19 HeliumbeschuB: kombinierte Sauerstoffverarmung

und Gasimplantation
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heiten des elektronischen Bremsvermdgens gewdhlt, da wegen

des implantierten Gases ein System von drei Komponenten vor-
liegt und damit eine eindeutige Angabe der Sauerstoff-
konzentration (nO/nTa) nicht méglich ist. Die gebrochene Linie
entspricht Se = 2420 A", dem stochiometrischen Normalwert.

Die Tiefenprofile zeigen ein Minimum des Bremsvermdgens
an der Oberfldche, entsprechend der erwarteten Sauerstoff-
verarmung. Mit wachsender Tiefe steigt Se auf ilbersté&chio-
metrische Werte und kehrt dann auf den Normalwert zuriick. In
Abb. 19 sind ebenfalls berechnete mittlere Reichweiten der
BeschuBionen eingetragen. Sie fallen mit den Extremwerten
des Bremsvermdgens zusammen und bestdtigen die Vermutung,

daB diese Maxima implantiertem Helium zuzuschreiben sind.

Abbildung 20 zeigt Tiefenprofile fiir eine geringe BeschufB-
dosis, 5 x 1017/cm2. Dieser Wert betrdgt etwa 1/10 der Zer-
stdubungsdosis, bei der eine Anderung des Tantal/Sauerstoff-
verhdltnisses sicher nachgewiesen werden kann. Es handelt

sich demnach um Implantationsprofile des BeschuBgases.
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Abb. 20 Heliumimplantationsprofile



Die Entwicklung eines Tiefenprofils mit steigender Be-
schuBdosis ist in Abb. 21 dargestellt. Bis zu einer Dosis
von 2 x 1018/cm2 herrscht die Heliumimplantation vor; im
folgenden bildet sich an der Oberfldche eine Zone wachsen-

der Sauerstoffverarmung.
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Abb., 21 Entwicklung der Sauerstoffverarmung iber

implantiertem Helium

Die absoluten Minima der Sauerstoffkonzentration liegen
fir sdmtliche Heliumenergien erheblich unter den Werten, die
bei Wasserstoff- und Deuteriumzerstdubung gemessen wurden.
Diese Differenzen werden offenbar durch das implantierte Gas
hervorgerufen, jedoch ist eine quantitative Aussage schwie-
rig zu erhalten, weil die Gaskonzentration im Material unbe-

kannt ist.

In Abb. 21 ist zu erkennen, daB der Bereich zwischen 800
und 1000 R von der Sauerstoffverarmung nicht beriihrt wird.
Aus der Differenz des Bremsvermdgens zum stdchiometrischen
Normalwert kann die Heliumkonzentration abgeschédtzt werden.
Es folgt eine Konzentration von einem Heliumatom pro Tantal-

atom.
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Zur Bestdtigung dieser Referenz wurden Heliumimplantations-
profile mit einem unabthdngigen Verfahren, der Kernreaktions-
analyse, gemessen. In dieser Methode wird implantiertes 3He
mit Deuterium nachgewiesen61—63. Die Reaktion 3He(D,:x,)p
liefert ein & -Teilchen von ca. 3 MeV, das je nach der Tiefe
und der Konzentration des implantierten Heliums mit unterschied-

licher Energie und Intensitdt nachgewiesen wird.

Zum Vergleich dieses Verfahrens mit der Riickstreuanalyse
wurde eine Dosis von 2 x 1018/Em2 3He implantiert. AnschlieBend
wurde ein Rickstreuspektrum (RBS, 1 MeV He+) sowie ein Kern-
reaktionsspektrum (500 keV D+) des gleichen BeschuBflecks

aufgenommen.

Die Kernreaktionsanalyse liefert im niederenergetischen
Teil des Spektrums ein zweites Riickstreuspektrum der Probe,
d.h. ein RBS-Spektrum mit 500 keV D+, in dem das implantier-

te Helium ebenfalls nachgewiesen werden kann.

In Abb. 22 sind die drei resultierenden Konzentrations-
profile zusammengestellt.
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Abb. 22 Nachweis des Implantationsprofils von 3He

mit verschiedenen Analysenverfahren




Die Tiefe der Implantation stimmt innerhalb der Fehler-
grenzen jeder Methode {iberein, die nachgewiesenen Helium-
konzentrationen sind jedoch nur fiir die Riickstreuanalysen
identisch und ergeben ein maximales Verhdltnis von 1.5 He-
liumatomen pro Tantalatom. Die Kernreaktionsanalyse liefert
eine maximale Konzentration von 50 %, d.h. von 1/2 He pro
Tantalatom.

Eine zweite Messung mit 10 keVv 3He und einer Dosis wvon
5 x 1017/cm2 ergab die gleiche Diskrepanz. Die nach verschie-
denen Methoden ermittelten Heliumkonzentrationen sind um
einen Faktor 2 - 3 verschieden.




5.AUGER-ELEKTRONENSPEZ KTROSKOPTIE

Die Messungen der Sauerstoffverarmung mit Hilfe der
Rutherford-Riickstreuung schneller Ionen leiden zwangsldufig
unter der Begrenzung der Tiefenaufldsung dieses Verfahrens.
Berlicksichtigt man, daB sich der ZerstdubungsprozeB in den
duBeren Atomlagen abspieltg, dann ist die Anwendung eines Ana-
lysenverfahrens naheliegend, eben der Auger-Elektronenspektrosko-
pie, dessen Empfindlichkeit fiir diesen Tiefenbereich ergdnzende

Aussagen gestattet.

Es wurden deshalb Messungen mit der Auger-Spektroskopie an
beschossenen Tantaloxydproben durchgefiihrt, um eine quantita-
tive Bestimmung der Oberfl&dchenzusammensetzung nach der Zer-

stdubung zu erhalten.

—— i ———— — — — ——

Ein in einer inneren Schale ionisiertes Atom geht durch
Elektroneniibergang aus einer &uBeren Schale in einen Zustand
niederer Energie iiber. Alternativ zur Emission eines Energie-
quantums kann dieser Ubergang auch strahlungsfrei verlaufen.
In diesem Fall wird ein zweites Elektron der &uBeren Schalen
mit dem Energieiliberschuf emittiert49.

Dieser Prozef wird als innere Umwandlung (internal con-

version) oder als Auger-Ubergang bezeichnet.

Die symbolische Schreibweise XaY ZC kennzeichnet die am

b
ProzefB beteiligten Schalen, Indices bezeichnen Unterschalen.
Ein KLM-Ubergang bedeutet das Auffiillen einer Vakanz in der
K-Schale durch ein Elektron der L-Schale unter Aussendung

eines M-Elektrons.

Die Energien der Auger-Elektronen sind durch Differenzen
atomarer Niveaus und durch Ionisationsenergien festgelegt;
sie sind daher charakteristische Gr&fRen flir das betrachtete
Element. Auger-Energien k&dnnen in speziellen Fillen berechnet

werden, im allgemeinen sind empirische Werte tabelliert.



Die Energieanalyse von Auger-Elektronen erlaubt die Identi-

fizierung eines Elements und die Bestimmung seiner relativen
Konzentration. Schliisse auf den chemischen Bindungszustand

sind manchmal ebenfalls mdglich.

Die gemessene Energie eines speziellen Auger-iibergangs

wird wesentlich durch die Emissionstiefe Ty

Sie
ist auf wenige Atomlagen beschrédnkt, da Elektronen, die aus
gréBerer Tiefe auslaufen, einen Energieverlust erleiden, der
ihre Zuordnung verhindert. Die Auger-Spektroskopie ist somit

ein HuBerst oberflidchenempfindliches Analysenverfahren.

In den vorliegenden Experimenten wird die Probe zur Ioni-
sation der Targetatome mit einem gebilindelten Elektronenstrahl

beschossen (2 keV, 3 uA/1 mm @) . Die Probe steht zur Analyse
47

im Brennpunkt eines energiedispersiven Gegenfeldanalysators ,

der je nach der angelegten Gegenspannung die Zahl der in
einen festgelegten Raumwinkelbereich emittierten Elektronen
registriert.

Die experimentell gewonnenen Spektren bestehen aus einem
hohen, strukturlosen Untergrund von Sekunddrelektronen, dem
charakteristische Auger-Linien {liberlagert sindso_sz. Die Ana-
lyse eines Spektrums zielt auf die Separation dieser diskreten
Intensitdten vom Untergrund und ihre Zuordnung zu den Target-

elementen.

Im speziellen ergibt das Experiment eine differenzierte
Darstellung des Sekunddrelektronenspektrums: dN/dE vs. E ,
aus der durch Integration die Abh&ngigkeit der Zdhlraten von
der Energie erhalten wird: N(E) vs. E

In Abb. 23 sind die Funktionen dN/dE und N(E) dargestellt.
Im ersten Fall sind die Auger-Linien als scharfe Oszillationen
zu erkennen, im zweiten als Abweichungen in der monoton fallen-

den Intensitdt.
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Abb. 23 Auger-Spektren einer zerstdubten Oberfliche in

differenzierter - AN/dE und in integrierter Form N(E)

Reduktion des Untergrundes

Die Form des Sekunddrelektronenuntergrundes ist unbekannt.
Er wird mit einem mathematischen Verfahren approximiert, dem
Spline-Polynomial—FittingS2, das auf minimalen Annahmen be-
ruht, die an die Untergrundfunktion f (E) gestellt werden

missen.

Es wird von f (E) dreifache Differenzierbarkeit sowie die
Stetigkeit der Funktion und ihrer ersten zwei Ableitungen ge-
fordert. Ferner miissen die empirischen Intensitdten N(E) in
Bereichen des Spektrums, die mit hoher Wahrscheinlichkeit nicht
zZu einer Auger-Linie geh&ren, mit der Approximation f (E) {iber-

einstimmen.

Der berechnete Untergrund ist ebenfalls in Abb. 23 eingetra-
gen. Er kann nur in Bereichen der Auger-Linien vom gemessenen
Spektrum unterschieden werden und ist global als eine gleich-
mdBig einhiillende Funktion anzusehen.




Die Differenz zum gemessenen Spektrum ist in Abb. 24 darge-
stellt.
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Abb. 24 Auger-Intensitdten nach Abzug des Untergrundes

Die integrierte Intensitdt einer Linie IA ist dem Wir-
kungsquerschnitt filir die Ionisation des Atoms O , der Atom-
konzentration N und der mittleren Emissionstiefe d pro-

v
portional50 52:

IAnu g - NV « d

Mit bekannten Werten fiir & und d ist die relative Intensitit

I =1 /6.4

rel

ein MapR fiir die Atomkonzentration:

Unter der Annahme, daBR die gesamte Auger-Emission liber i Linien
verteilt ist, folgt
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L L h .
= > in Atomprozenten.
Nv Irel 4 = Irel P

Die Wirkungsquerschnitte wurden mit einer in Ref. 53 ange-
gebenen Formel berechnet. Als Emissionstiefen wurden empiri-

sche Werte verwendet54.

—— e —— — ——

Die Auger-Spektren beschossener Proben zeigen neben den
Tantal- und Sauerstoffsignalen Kohlenstoff mit einer Intensi-

tdt, die den Targetelementen vergleichbar ist.

Die Auswertung der spezifischen Intensitdten ergibt fiir
das Beispiel der Abb. 24 die relativen Atomkonzentrationen

Ta: 7 % C: 27 % O: 66 %.

Dieses Ergebnis steht in keinem Zusammenhang mit den Konzentra-
tionsverhdltnissen von 29 % Ta zu 71 % O, das fir reines, unbe-

schossenes Tantaloxyd zu erwarten ist.

Dieses Beispiel deutet auf eine grundsdtzliche experimen-
telle Schwierigkeit, die einer gquantitativen Auswertung der
Auger-Messungen entgegensteht. Das Spektrum einer unbeschosse-
nen Probe zeigt im wesentlichen das Kohlenstoffsignal und
Tantal bzw. Sauerstoff nur in sehr geringer Intensitdt. Der
Kohlenstoff wird wdhrend des Ionenbeschusses abgetragen; es
ist jedoch mit einer fortlaufenden Ablagerung aus dem Restgas
zu rechnen. Wird die Analyse nach dem BeschuB willkiirlich ver-
zogert, kann das Anwachsen des Kohlenstoffsignals verfolgt
werden. Eine Unterbrechung der Messung fiir mehrere Stunden
fihrt zum Spektrum der unbeschossenen Probe zuriick, d.h. es
wird ausschlieBlich Kohlenstoff nachgewiesen,

Die Auger-Analyse des Tantaloxyds muB sich deshalb auf die

Unterscheidung von drei Oberfldchenkomponenten ausrichten.



In Abb. 25 ist die Abhdngigkeit der Kohlenstoffbelegung
von der BeschuBdosis aufgetragen filir die Zerstdubung mit
10 keV Neon, Helium und Wasserstoff. Fir jede Ionenart wird
ein steiler Abfall beobachtet, der sich bei ca. 5 % Kohlen-
stoff stabilisiert.

Die Enderung der Tantal- und Sauerstoffintensitdten mit
der Dosis ist fir den 10 keV Helium-BeschuB in der Abb. 26
dargestellt.
Die Tantalkonzentration wdchst gleichmdBfig mit der BeschuB-
dosis, widhrend Sauerstoff im Bereich fallender Kohlenstoff-
belegung einen steilen Anstieg zeigt und erst beim Erreichen

einer Schwelle (ca. 5 x 1017/cm2) mit wachsender Dosis abfdllt.

Dieses Verhalten wird fiir jede Ionenart beobachtet. Man
schlieBt hieraus, daB die Sauerstoff- und Kohlenstoffsignale
nicht voneinander unabhdngig sind und schreibt den folgenden

Dosen,

Ne: 1 x 1017 He: 5 x 1017 H: 5 x 1018/cm2,
die ein maximales Sauerstoffsignal liefern, das Erreichen der

Kohlenstoffrestbelegung zu.

Abb. 27 zeigt das Verhdltnis nTa/nO als Funktion der Zer-
stdubungsdosis filir den 10 keV Neon-, Helium- und Wasserstoff-
beschuB. Es ist nur die Abhdngigkeit oberhalb der Schwelle
eingetragen, sodaB der EinfluB des Kohlenstoffs, falls er
nennenswert ist, als konstant angenommen werden darf. Maximale
BeschuBdosen sind jeweils mit Prozenten abgetragener Schicht-
dicke markiert. Insbesondere wurde der Neon-BeschufB iiber die
Dosis 1.5 x 1018/cm2 hinaus fortgesetzt, die zum Abtragen der
gesamten Oxydschicht erforderlich ist. Man erkennt in der Ab-
bildung, daB auch bei doppelter Dosis die Sauerstoffkonzentra-
tion der Oberflidche mehr als das Doppelte der Tantalkonzentration
betrdgt.

Fiir jede Ionenart wird die Tendenz zu einer steigenden Tantal-
konzentration der Oberfldche bestdtigt. Die bevorzugte Zerstdu-
bung des Sauerstoffs aus den duBeren Atomlagen gilt durch die

Auger-Messungen als gesichert, wdhrend sich die Konzentrations-

verhdltnisse in direkter Weise nicht erklidren lassen.
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6. DI SKUSSION D ER MESSERGEBNTISSE

6.1 Zerstdubungsausbeuten

Arbeiten idber Zerstdubungsmessungen an Tantaloxyd be-

: ; -34

handeln vorwiegend den BeschuB mit schweren Edelga51onen3o o .
Zerstdubungsausbeuten flir leichte Ionen sind nicht bekannt,

sodaBl ein Vergleich der vorliegenden Ergebnisse entfdllt.

In einer friiheren Arbeit wurden mit der gleichen Appa-
ratur Zerstdubungsausbeuten flir Edelstahl bestimmt45. Be-
zieht man die Ergebnisse einer festen Ionenenergie (10 keV),
sowohl fiir Tantaloxyd als auch fiir Edelstahl, auf die zu-
geordnete Zerstdubungsausbeute des Wasserstoffs, dann
zeigt sich eine systematische Abhdngigkeit von der Masse

der BeschufBionen.

In Abb. 28 sind die normierten Resultate S/SH zu-

sammengestellt. Zusdtzlich wird der maximale Energie-
2 2 in ; ;

—— 4m,|m2/(m1 + m2) flir eine mitt
lere Targetmasse m, = m 205) = 63

und m (SS) = 56 ist, scheint diese Wahl gerechtfertigt.

Ubertragungsfaktor k

60 angegeben. Da m(Ta

Der Vergleich zeigt, daB flir beide Proben die Zerstdu-
bungsausbeute etwa dem Quadrat der Ionenmasse proportional
ist. Offensichtlich wird die Massenabhdngigkeit der Zer-
stdubungsausbeute zweier Materialien, die sich wie Tantal-
oxyd und Edelstahl grundlegend unterscheiden, allein durch
das Verhdltnis fﬁ/mIon bestimmt.

Andererseits zeigt diese Identitdt, daB chemische
Effekte, die beim BeschuB von Tantaloxyd mit reaktiven Ga-

sen auftreten kénnten, keinen erkennbaren EinfluB haben.

Da Adsorbate einen EinfluB auf die Zerstdubungsausbeute
eines Materials haben k&nnen, bleibt abzuschdtzen, welche
Bedeutung der Oberfldchenbelegung mit Kohlenstoff, die mit
der Auger-Analyse nachgewiesen wurde, zukommt. Als Beispiel
wird der BeschuB mit 10 keV Helium betrachtet.
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Abb. 25 ist zu entnehmen, daB die Kohlenstoffrestbelegung
bei einer Dosis von ca. 1 x lols/cm2 erreicht wird, entspre-
chend der Zerstdubung von etwa 100 Monolagen des Oxyds. Da
die Riickstreuanalyse ein Minimum von 50 abgetragenen Mono-
lagen erfordert, um eine nachweisbare Schichtdickendnderung
zu sichern, darf angenommen werden, daf der iiberwiegende Teil

der Zerstdubung an reinem Tantaloxyd stattgefunden hat.

Eine modifizierte Ausbeute wdhrend der ersten Phase der

Zerstdubung ist jedoch nicht auszuschlieBen.
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6.2 Selektive Sauerstoffzerstdubung

Die Analysen von zerstdubtem Tantaloxyd ergeben eine
Sauerstof fverarmung der Probenoberfldche. Demnach muB dem
Sauerstoff im Vergleich zum Tantal eine Zerstdubungsaus-
beute zugeordnet werden, die grbBer ist als das stochio-

metrische Vielfache von 2.5.

Die Annahme einer erhdhten Zerstdubungsausbeute fiir den
Sauerstoff erkliart jedoch nur die Verarmung einer Schicht
sehr geringer Tiefe, da theoretische Abschdtzungen zelgen,
daB abgetragene Atome aus den &duBeren Lagen der Oberfldche

stammeng.

Die Sauerstoffverarmung wird dagegen bis zu Tiefen beob-
achtet, die mit den Reichweiten der zerstdubenden Ionen ver-
gleichbar sind, in jedem Fall die Tiefe der relevanten Zer-

stdubungsschicht erheblich iibersteigen.

Neben die Frage nach dem Mechanismus der bevorzugten
zerstiubung des Sauerstoffs tritt das Problem des Sauerstoff-

transports aus der Tiefe in die Oberfldchenschicht.

Es wird vermutet, daB strahlungsinduzierte Diffusion den

Transportmechanismus darstelltzs' 33.

Die bevorzugte Zerstidubung des Sauerstoffs aus den duBe-
ren Atomlagen erzeugt ein Konzentrationsgefdlle des Sauer-
stoffs zur Oberflidche. Die in der Tiefe auf die Gitteratome
verteilte Ionenenergie ist filir die Beweglichkeit der Atome,
fiir das Aufbrechen chemischer Bindungen und flir das Entste-
hen von Leerstellen verantwortlich. Diese Effekte machen die
Diffusion des Sauerstoffs aus Tiefen, die mit der Ionenreich-
weite vergleichbar sind, verstdndlich. Die im allgemeinen an-
gegebene Verarmung bis zur mittleren Reichweite beruht auf
Vergleichen mit rechnersimulierten Implantationsprofilen und
ist nur insofern giiltig, wie die Simulationsrechnungen reali-
stisch heiBen diirfen.
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Zur bevorzugten Sauerstoffzerstdubung kdnnen drei Argu-

mente angefilihrt werden, die diesen Effekt plausibel machen:

1) Energieilibertragung im ZweierstoB

Die im elastischen ZweierstoB iibertragene Energie ist
fir Sauerstoff stets grdBer als flir Tantal, unabhdngig von
der Masse der stoBenden Partikel. Diese Uberlegung gilt fir
“den EinzelprozeB. Der elastische ZweierstoB stellt zwar das
Element der Energieilibertragung dar, dagegen wird der Ener-
gietransport durch eine Kaskade beschrieben, an der ver-
schiedene Massen in unterschiedlichen Konzentrationen teil-
nehmen. Die fiir den EinzelprozeB plausible Erkl&rung, dem
Sauerstoff wegen seiner geringen Masse einen hdheren Energie-
anteil 2zuzuschreiben, kann demnach nur bedingt auf die Kas-
kade verallgemeinert werden.

2) Energieverteilung in bindren Kaskaden

Sigmund und Andersen17 haben in einer Behandlung von
StoBkaskaden in einem mehratomaren System die Verteilung der
Energie auf die Komponrenten untersucht. Diese Autoren berech-
nen u.a. die 'slowing-down-density', das ist die mittlere
Zahl der niederenergetischen RiickstoBatome in einem Energie-
intervall, flir jede Komponente. Diese GroBe ist zur Beschrei-
bung der Energieverteilung geeignet. Aus der Berechnung der
Zerstdubungsausbeute eines monoatomaren Materials ist bekannt,
daB die in niederenergetischen Rilckstofatomen deponierte

Energie der Zerstdubungsausbeute proportional ist.

Flir ein binares System folgt, daB die 'slowing-down
densities' nicht im direkten Verhé&ltnis der Komponenten-
konzentrationen stehen, d.h. die Energie wird nicht notwen-
digerweise im st&chiometrischen Verhdltnis auf die Target-
komponenten verteilt. Insbesondere folgt, daB leichtere Kom-
ponenten mehr Energie {ibernehmen als ihren relativen Konzentra-
tionen entspricht.
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3) Reichweiten, inelastischer Energieverlust

In einer weiteren Arbeit liber die Zerstdubung von bind-
ren Systemen (HaffSS) wird die Anreicherung der schweren

Komponente in der Oberfldche wie folgt abgeschidtzt.

In der StoBkaskade wird eine Gleichverteilung der Ener-
gie Uber die beteiligten Targetkomponenten vorausgesetzt.
Wédhrend der Dauer der Kaskade wird die Bewegung der Atome
als ein 'random-walk-ProzeB' betrachtet. Aus der Energie-
gleichverteilung folgt die Beziehung Ll/L2 = (m2/1'nl)l/4
zwischen den mittleren Verschiebungen L1 und L2 der Target-
komponenten und ihren Massen. Wird jeder Atomart eine Zer-

stdubungswahrscheinlichkeit p; = Li/Ll + L, (i =1,2) zuge-

schrieben, dann folgt aus der gr&Beren Veréchiebung der
leichteren Komponente zwangsldufig eine grdBere Zerstdu-
bungswahrscheinlichkeit und damit eine Anreicherung der
schweren Komponente. Dieses Modell liefert fiir Tantaloxyd
eine Abschdtzung, die mit experimentellen Ergebnissen gut

Uibereinstimmt, insbesondere: TaO2 5 -3 TaO1 2

Zu dieser Behandlung des Problems ist anzumerken, daB
in einer StoBkaskade, die durch leichte Ionen in schweren
Materialien ausgel&st wird, die Gleichverteilung der Ener-
gie - und damit eine wichtige Voraussetzung - nicht erfiillt
ist. AuBerdem ist die Definition der Zerstdubungswahr-
scheinlichkeit durch ein Reichweitenkriterium nicht rea-
listisch, weil bekannt ist, daBf die Oberfldchenbindung ent-

scheidend in die Zerstd@ubungsausbeute eingehtg.

Die Gleichheit der Oberfldchenbindung flir Tantal und
Sauerstoff vorauszusetzen, wdre eine ungerechtfertigte
Einschrdnkung. Eine Berlicksichtigung der Oberfl&dchenbindung
in der Definition der Zerstdubungswahrscheinlichkeit wire

wiinschenswert.

Das Ulberraschend gute Ergebnis weist allerdings darauf
hin, daB trotz der fraglichen Annahmen das Modell eine Be-
rechtigung hat.
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Dieser Widerspruch ist einzusehen, wenn man die Vor-
aussetzungen neu interpretiert. Sigmund und Andersen17 haben
gezeigt, daB die leichtere Komponente mehr Energie {ibernimmt.
Demnach wdre dem Sauerstoff eine hbhere mittlere kinetische
Energie zuzuschreiben. Wenn auch eine Energiegleichvertei-
lung im Sinne eines thermischen Gleichgewichts unrealistisch
ist, steht dieser SchluB mit den Folgerungen nicht im Wider-
spruch. Andererseits = und entscheidender fiir das Kriterium
groBerer Reichweite - ist der inelastische (elektronische)
Energieverlust, der in Ref. 55 vernachlédssigt wird, fir

Sauerstoff wesentlich geringer als fiir Tantal.

Es kann daher geschlossen werden, daB die Reichweite be-
wegter Targetatome ebenfalls ein Parameter ist, der die par-

tielle Zerstdubungsausbeute einer Komponente mitbestimmt.

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB die oben angege-
benen Argumente das Entstehen eines Verarmungsprofiles des
Sauerstoffs erkldren, wenn

- eine bevorzugte Sauerstoffverarmung der &uBeren
Atomlagen und
- ein effektiver Diffusionsmechanismus
postuliert werden. Aus dieser Modellvorstellung folgt direkt
die Entwicklung eines Sdttigungsprofils, wie sie in Abb. 12

dargestellt wurde.

Die Einzelheiten der experimentellen Ergebnisse, insbe-

sondere die in Abb. 14 gezeigte Dosisabhdngigkeit und der
Vergleich von Profilen flir verschiedene Ionenenergien (Abb.15)
und Ionenmassen (Abb. 16, 17), sind aber allein aus diesen
Annahmen nicht zu verstehen.

Zu ihrer Interpretation wird auf weitere theoretische
Untersuchungen zurilickgegriffen, insbesondere auf die Vertei-
lung des eingebrachten Ionenimpulses. Berechnungen zur Ver-
teilung des Ionenimpulses sind von Littmark und Sigmund56
durchgefiihrt worden. Als ein Ergebnis ist herauszustellen,
daB die Impulskomponente senkrecht zur Oberflédche P, eine

Inversion erfdhrt, d.h. bis zu einer Tiefe, die etwa 1/2 bis
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1/3 der Ionenreichweite betrdgt, negativ ist. Das bedeutet,
daB der Impuls in dieser Region vorwiegend durch Ionen und
RiickstoBatome deponiert wird, die aus tieferen Targetschich-
ten reflektiert werden. In geringer Tiefe wird demnach die
Zerstdubung, in gréBerer Tiefe die Implantation bevorzugt.
Die Tiefe der Inversion hdngt vom Massenverhidltnis
mAtom/mIon ab. Der Effekt ist um so ausgeprigter, je kleiner
das Massenverhdltnis ist, In diesem Zusammenhang wird auf eine
Beobachtung hingewiesen, die bei der Zerstdubung mit 10 keV
Wasserstoff- und Deuteriumionen gemacht wurde. In Abb. 14 ist
die Entwicklung stdchiometrischer Tiefenprofile in Abhdngig-
keit von der Zerstdubungsdosis dargestellt. Man bemerkt vor
dem Erreichen der S&dttigung eine Unregelm&Bigkeit des Pro-
fils, die als eine verzdgerte Sauerstoffverarmung bezeichnet

werden kann.

Es ist naheliegend, diesen Effekt im Zusammenhang mit
der Impulsdeponierung zu sehen. L8t man die Tantalatome des
Oxydgitters wegen ihrer vergleichsweise groBen Masse auBer-
halb der Betrachtung und erachtet nur die Impulsverteilung
Uber die Sauerstoffatome als wesentlich, dann kann die
Existenz einer Zone mit verschwindender Komponente P, Ll
einen lokal verzdgerten Sauerstofftransport zur Oberfliche

verantwortlich sein und diese Beobachtung erkl&ren.

Es wird betont, daB dieser Effekt an der Grenze der Nach-
weisbarkeit liegt. Er wurde auBer in den dargestellten Bei-
spielen bei 7.5 KeV DeuteriumbeschuB und, noch geringer aus-
geprdgt, bei der Zerstdubung mit 10 und 15 keV Heliumionen
beobachtet.

Als weitere Beispiele fiir den EinfluB der Impulsvertei-
lung auf die selektive Zerstdubung des Sauerstoffs werden die
Abhdngigkeiten von der Ionenenergie (Abb. 15) und von der
Ionenmasse (Abb. 17) angesehen.

DaB die Tiefe der Verarmung jeweils von der Ionenreich-

weite abhdngt, genauer: mit der mittleren Eindringtiefe iden-
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tisch ist, ist eine einsichtige Konsequenz der fiir die Zer-
stdubung maBgebenden Energiedeponierung.

Das iiberraschende Ergebnis dieser Messungen ist, daB
kleinere Energien und leichtere Massen (bei gleicher Reich-
weite, Abb., 17) eine hbhere Sauerstoffverarmung erzeugen.

Zur Interpretation dieses Effekts wird auf die Arbeiten
von Behrisch, Weissmann und Sigmund57_59 hingewiesen. Es
wurde gezeigt, daB die Zerstdubungsausbeute einer diinnen
Schicht (Cu), die auf unterschiedlichen Trdgern aufgedampft
wurde, mit der Masse des Trdgermaterials wdchst, d.h. die
Trdgermasse hat auf die Zerstdubungsausbeute einen EinflusB,
wenn die Schichtdicke des zerstdubten Materials kleiner als

die Ionenreichweite ist.

Es wird angenommen, daB sich die Zerstdubungsausbeute aus
zwel Komponenten zusammensetzt S = SI + SII ; wobei mit SI
der prozentuale Anteil der Atome bezeichnet wird, die durch
Kaskaden abgestdubt werden, die das einlaufende Ion auslost,
wdhrend S den Anteil beschreibt, der den reflektierten

L1

Ionen und RickstoBatomen zukommt, Die Definition von SII
ist dem Littmark'schen Ergebnis negativer Impulskomponenten

dguivalent.

Im Fall der vorliegenden Ergebnisse (Abb. 15 und 17)
schreibt man die Rolle des reflektierenden Trdgers den
Tantalatomen im Oxyd zu, insofern als sie bei zentralen
Sto6Ben im wesentlichen eine Umkehr des Ionenimpulses unter
geringem elastischen Energieverlust bewirken. Damit wird
eine konzentrierte Energiedeponierung an der Oberfldche
plausibel.

Diese Interpretation ist fiir den EinzelprozeB berechtigt,
sie unterliegt aker der gleichen, oben erwdhnten Begrenzung,
sie auf die Kaskadenentwicklung zu verallgemeinern. In je-
dem Fall ist ein Hinweis darauf gegeben, wie die auBerordent-
lich groBe Sauerstoffverarmung zu verstehen ist, die von

leichten Ionen kleiner Energien hervorgerufen wird.




6.3 HeliumbeschuB und Gasimplantation

Die Ergebnisse der Heliumzerstdubung lassen sich quali-
tativ wie folgt beschreiben: im Gegensatz zum Wasserstoff-
und Deuteriumbeschuf bilden sich stabile und nachweisbare
Implantationsprofile des BeschuBgases (Abb. 20), die beil
steigender Dosis von der Sauerstoffverarmung liberlagert
werden (Abb. 21) und Sdttigungsprofilen zustreben, wie sie

in Abb. 19 fiir drei verschiedene Energien gezeigt werden.

Ein Vergleich mit den Ergebnissen des Wasserstoff- und
Deuteriumbeschusses ist formal m&glich, wenn man den Bezug
auf den stbchiometrischen Normalwert Se = 2420 eV 32 fallen
148t und statt dessen vom jeweiligen Maximum, das etwa bel
2600 eV 32 liegt, ausgeht. Diese Verschiebung wdre durch
implantiertes Helium zu erkldren. In diesem Fall stimmen
die Verarmungstiefen ebenfalls mit den berechneten mittle-

ren Reichweiten {iberein.

Eine quantitative Auswertung der Sauerstoffverarmung
nach dem Ansatz

Se=Se(Ta)+xSe(O)+yse (He)

setzte die Kenntnis der Konzentration y des implantierten Ga-
ses voraus und erscheint wenig sinnvoll, weil - wie in
Abb. 22 dargestellt wurde - unabhdngige Konzentrationsbe-

stimmungen erheblich voneinander abweichen.

Es bleibt die Frage nach der Ursache dieser Diskrepanz zu
stellen.

Vergleichende Messungen des Implantationsprofils von
Helium in Niob mit der Kernreaktionsanalyse und resonanter
Rickstreuung wvon Protonen62 haben innerhalb der Fehlergren-
zen Ubereinstimmung ergeben. Die Zuverldssigkeit der Kern-
reaktionsanalyse wird damit unterstrichen, und der Wider-

spruch zu den RBS-Messungen an Tantaloxyd ist entweder in
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einer begrenzten Giltigkeit der Bragg'schen Regel fiir im-
plantiertes Helium zu suchen, oder die verwendeten Energie-

verluste41 (Gaswerte!) sind in Frage zu stellen.

Ein Hinweis auf die letzte Interpretation ist in einer
Arbeit wvon Davis64 zu finden, die den Energieverlust von
Helium in festen Edelgasen behandelt., Es zeigen sich er-
hebliche Abweichungen von den Gaswerten, und zwar ausnahms-

los zu hdheren Werten,

Damit ist eine Tendenz, die zur Erkldrung des vorlie-
genden Ergebnisses filihren konnte, angedeutet. Die Forderung,
das Bremsvermdgen von implantiertem Helium um einen Faktor
von mindestens 2 gegeniiber den Gaswerten zu erh&hen, ist
sehr weitgehend und sollte auf Grund dieser Messungen nicht
erhoben werden. Es wird vorgeschlagen, die Untersuchungen
zundchst an einem reinen Metall fortzusetzen, um unter ver-
einfachten Bedingungen ein vollstédndiges Bild dieses Effekts

zu erhalten.

Die vergleichenden Messungen der Heliumimplantation (Abb.
22) zeigen trotz der abweichenden Resultate der Konzentration
weitgehende Ubereinstimmung der Implantationstiefe. Damit
wird ein Vergleich von berechneten und gemessenen Werten mog-
lich., Fiir 5 bzw. 10 keV Helium ergibt die Rechnung 900 bzw.
1300 . In Abb. 19, in der S&dttigungsprofile dargestellt sind,
ist zu erkennen, daB in diesen Tiefen der stdchiometrische
Normalwert wieder erreicht wird. Die Rechnersimulationen

kénnen demnach als zuverldssig angesehen werden.

Wie bereits erwd@hnt, herrscht fiir sdmtliche gemessenen
Profile der Sauerstoffverarmung Ubereinstimmung mit den be-
rechneten mittleren Reichweiten. In diesem Zusammenhang ist

auf eine Arbeit von Kelly et al.33

hinzuweisen, die die Zer-
stdubung von Tantaloxyd mit schweren Edelgasionen behandelt
(20 = 80 keV; Ar, Kr). Es wird von dhnlichen Verarmungs-

effekten berichtet, jedoch geben die Autoren als Verarmungs-
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tiefe die volle Ionenreichweite an. Tiefenbestimmungen wer-
den einerseits aus dem Experiment gewonnen, da implantierte
schwere Gase durch Rilickstreuung direkt nachweisbar sind,
andererseits werden Rechnungen nach der Winterborn'schen

Formel60 zum Vergleich herangezogen.

Um die offensichtliche Diskrepanz zu den Kelly'schen
Ausfilhrungen zu kldren, wurden die verwendeten Tiefenska-
lierungen unserer Arbeit auch kritisch dahingehend untersucht,
inwiefern eine Anderung der Dichte durch die Sauerstoffver-
armung der Oberfldche eine lokale Modifizierung der Skala
rechtfertigt,

Der EinfluB diinner Schichten - und nennenswerte Ver-
armungen sind auf Tiefen von 100 - 200 2 beschrinkt - hat
sich als unwesentlich fiir die Tiefenskalierung erwiesen.
AuBerdem lduft die Korrektur in unerwarteter Richtung,
d.h. die Verarmungsprofile wilirden nach dieser Tendenz noch

geringere Tiefen iberdecken.

6.4 Auger-Analyse

Ein gesichertes Ergebnis der Auger-Analyse ist die
qualitative Bestdtigung der bevorzugten Zerstdubung des
Sauerstoffs aus der Oberfldche. Qualitativ insofern, als
mit steigender Zerstdubungsdosis eine stetige Abnahme der

Sauerstoffkonzentration nachgewiesen wird.

Die Bewertung der quantitativen Ergebnisse ist fraglich.
BeschuBdosen, filir die das RBS-Verfahren bereits S&dttigungs-
profile zeigt, liefern einerseits kein konstantes Tantal/
Sauerstoffverhdltnis der Oberfldche und andererseits eine
Sauerstoffkonzentration, die {iber dem st&chiometrischen
Normalwert liegt. AuBerdem ist in diesem Zusammenhang daran
zu erinnern, daB beim Neon-BeschuB, der liber die doppelte
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Dosis hinaus fortgesetzt wurde, die zum Abtragen des Oxyd-
films erforderlich ist, weiterhin eine Belegung von zwei

Sauerstoffatomen pro Tantalatom gefunden wurde.

Dieses Beispiel deutet auf ein ungeniigendes Vakuum.
Die Auger-Analysen wurden unter glinstigsten Bedingungen bei
Drucken von 7 - 8 x lO_9 Torr durchgefiihrt. Das Restgas-
spektrum zeigt iliberwiegende Partialdrucke der Wassergruppe,

des Sauerstoffs, sowie hOherer Kohlenwasserstoffe.

Es ist deshalb anzunehmen, daB die Adsorption von Rest-
gaskomponenten die Zusammensetzung der Oberfldche verfdlscht,
die nach Unterbrechung der Zerstdubung vorlag. Da wesent-
liche Bestandteile des Restgases Sauerstoff enthalten, ist
das Ergebnis der Analyse nicht Uberraschend. Allerdings
wire einzuwenden, daB eine fortgesetzte Zerstdubung keine
konstante Sauerstoffkonzentration ergibt, die zu erwarten
widre, falls die gemessene Belegung ausschlieBlich Adsorbaten
zugeschrieben werden sollte.

Es wird vermutet, daB die Zerstdubung eine dilinne Ober-
flidchenschicht hoher Sauerstoffverarmung ergibt, die sich
sowohl durch Diffusion des Oxydsauerstoffs, als auch durch
Adsorption aus dem Restgas fiillt. Da die Analyse friihestens
10 Minuten nach Abbruch der Zerstdubung vorgenommen werden
konnte, ist der {liberraschend hohe Sauerstoffgehalt ver-
stdndlich.

Die Bedeutung der Adsorption wurde nachgewiesen. Die
Kohlenstoffbelegung, die durch Zerstdubung auf einen Restwert
von ca. 5 Atom-% gesenkt werden konnte, stieg bei wiederhol-
ten Analysen stetig an und erreicht schlieBlich den vor Be-

ginn der Zerstdubung registrierten Wert.

Der Versuch, die Adsorption von Sauerstoffverbindungen
zeitlich zu verfolgen, ist ergebnislos verlaufen. Eine Tantal-
probe wurde durch Neon-BeschuB vom Kohlenstoff gereinigt und
anschlieBend in regelmdBigen Intervallen analysiert. Ein
Sauerstoffsignal wurde zwar nachgewiesen, jedoch mit ver-
schwindend geringer Intensitdt gegen die schnell wachsende

Kohlenstoffablagerung.,
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Zusammenfassende Diskussion

Tantaloxydfilme wurden mit leichten Ionen im Bereich
kleiner keV-Energien zerstdubt. Die Analyse der beschosse-
nen Proben mit Hilfe der Rutherford-Riickstreuung schneller
Ionen ergab in allen untersuchten Fdllen eine Sauerstoff-
verarmung der Probenoberfldche. Dieser Effekt zeigte eine
ausgepridgte Abhidngigkeit von der Dosis, der Energie und

der Masse der zerstdubenden Ionen.

Die Dosisabhdngigkeit wird durch das Anstreben eines
Sittigungsprofils charakterisiert, d.h. die Tiefenvertei-
lung der Sauerstoffverarmung wird mit steigender Ionen-
dosis stationdr.

Man erklidrt diese Erscheinung durch eine bevorzugte
Zerstdubung des Sauerstoffs aus den duBeren Atomlagen, in
Verbindung mit einem Sauerstofftransport aus der Tiefe des

Materials durch strahlungsinduzierte Diffusion.

Fiir die Abhidngigkeit von Ionenmasse und -energie ist
typisch, daB die Tiefe des Verarmungsprofils mit der mitt-
leren Reichweite der BeschuBionen identisch ist. Als Bezug
wurden im allgemeinen rechnersimulierte Implantationspro-
file verwendet. Im Fall der Heliumimplantation, die im
Gegensatz zum Wasserstoff- und DeuteriumbeschuB stabile
Profile bildet, konnte auf gemessene Eindringtiefen zu-

riickgegriffen werden.

Das iiberraschende Ergebnis einer detaillierten Unter-
suchung der Energie- und Massenabhdngigkeit war die Tat-
sache, daB geringere Energien und leichtere Massen die
jeweils grdBere Sauerstoffverarmung der Oberfldche be-

wirken.

Man erkldrt diesen Effekt durch eine bevorzugte Depo-
nierung des Ionenimpulses in der Oberfldche und schreibt
insbesondere den Tantalatomen des Oxyds beim BeschuB mit
leichten Ionen kleiner Energie die Rolle eines Reflektors
zu, insofern als sie geeignet sind, Ionen unter geringem

Energieverlust zur Oberfl&dche zuriickzustreuen.
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Die Analyse der zerstdubten Oberfldchen mit der
Auger-Spektroskopie bestdtigte die bevorzugte Sauerstoff-
zerstdubung aus den &duBeren Lagen, jedoch nicht in dem
MaBe, wie fiir die Bildung eines effektiven Konzentrations-

gradienten erwartet wurde.

Es wird angenommen, daB die Adsorption sauerstoff-
haltiger Restgaskomponenten die Zusammensetzung der Ober-
fldche nach Abbruch des Zerstdubungsbeschusses verfdlscht.
Ein gleicher Hinweis auf ein ungeniigendes Vakuum ist in
der beobachteten Kohlenstoffablagerung gegeben, die nach-
weislich nur direkt nach der Zerstdubung unter 10 %
(Atomprozente) gesenkt werden konnte, und die eine quanti-

tative Interpretation der Resultate erheblich erschwerte.

Wadhrend der Zerstdubung mit Heliumionen bildete sich
ein stabiles Implantationsprofil, das bei wachsender Be-
schuBdosis von der Sauerstoffverarmung iiberlagert wurde.
Da diese Effekte sich im RBS-Spektrum teilweise kompen-
sieren, wurde eine unabhdngige Konzentrationsbestimmung
des implantierten Gases mit einen Kernreaktionsverfahren
durchgefihrt. Das Ergebnis dieser Messung weicht wvom Re-

sultat der Rlckstreuanalyse erheblich ab.

Es kann keine verbindliche Erkldrung dieses Ergebnisses
angegeben werden. Man vermutet, daB implantierten Edelgasen
ein elektronisches Bremsverm&gen zukommt, das wesentlich
von den tabellierten Gaswerten verschieden ist. Weitere

Experimente zur Kldrung dieser Frage werden vorgeschlagen.
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