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IPP 9 /124 Udo v. Toussaint Anwendung der Bayesschen Wahr—
scheinlichkeitstheorie auf

Tonenstrahldiagnostiken®
Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit war es eine konsistente Auswertung der mit
den verschiedenen Ionenstrahldiagnostiken (RBS, ERDA, PIXE) gewonne-
nen Mefidaten zu ermdoglichen. Fiir dieses inverse Problem konnte mit Hilfe
der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie eine Losung gefunden werden, die
es erstmals erlaubt nicht nur ein Tiefenprofil zu erhalten, sondern auch das
Konfidenzintervall fiir die Losung.

Das Grundprinzip beruht auf der Verwendung des Bayesschen Theorems
zur Riickfiihrung des inversen Problems auf berechenbare Grofen. Zu ih-
rer Bestimmung wurden umfassende Programme zur Berechnung von Ru-
therford Riickstreuspektren (RBS), von Elastic Recoil Detection Analysis
(ERDA) und von Particle Induced X-ray Emission (PIXE) entwickelt. Die
Kombination dieser Programme mit einem adaptiven Verfahren zur Ermitt-
lung der von den Daten unterstiitzten Zahl der Freiheitsgrade, basierend auf
Ockham’s Razor, ermdglicht die Bestimmung von vorher nicht zugénglichen
Tiefenprofilen.

So ergibt sich aus 12C - 13C - Sondenexperimenten im Divertor des Fusionsex-
perimentes ASDEX-Upgrade bei Wasserstoffplasmaentladungen mit einer To-
nenenergie von ca. 30eV und einem Flu® von 1.5 x 1022 Wasserstoffionen/m?
eine Erosionsrate von 0.0025 Kohlenstoffatome/Wasserstoffion. Bei Deuteri-
umplasmen ist sie mit 0.009 Kohlenstoffatomen/Deuteriumion deutlich h&-
her. Diese Werte erlauben eine absolute Kalibrierung der spektroskopisch
erhaltenen Daten.

Durch die Auswertung von ERDA Daten und den so erhaltenen Tiefenpro-
filen von Kohlenstoffproben mit niederenergetisch (1-8 keV) implantiertem
Deuterium konnte ein 1.5-fach erhéhtes Bremsvermogen von a-CH-Schichten
verglichen mit den Vorhersagen der Braggschen Regel ermittelt werden. Da-
mit zeigt sich die Anwendbarkeit des CAB-Modells zur Berechnung des
Bremsvermdgens fiir Energien auch unterhalb von 10keV.

Die durch die Bayessche Wahrscheinlichkeitstheorie mogliche Kombination
von Messungen ermdglicht die Nutzung von synergistischen Effekten. Aus der
simultanen Auswertung einer Winkelserie von PIXE-Mefidaten konnten Tie-
fenprofile ermittelt werden, die aus einer einzelnen Messung nicht zugénglich
sind. Damit kénnen erstmals mit PIXE-Messungen Tiefenprofile zusammen
mit Konfidenzintervallen bestimmt werden. Bei der mefkanaliibergreifenden
Kombination von Daten ist die gemeinsame Verwendung von RBS und PIXE
Messungen besonders vorteilhaft. '

!Diese Arbeit ist identisch mit einer Dissertation gleichen Titels, die im Februar 2000
bei der Universitdt Bayreuth eingereicht wurde.
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Abstract

The aim of this work was to provide a consistent evaluation of data from
different ion beam diagnostics (RBS, ERDA, PIXE). This inverse problem
has been solved using Bayesian probability theory, which allows to compute
estimates of the depth profile with error bars.

The solution is based on Bayes’ theorem which reduces the inverse problem
to terms which can be assigned. For this purpose comprehensive programs for
the simulation of Rutherford Backscattering (RBS), Elastic Recoil Detection
Analysis (ERDA) and Particle Induced X-ray Emission (PIXE) have been
developped. An adaptive kernel approach for the determination of the num-
ber of effective degrees of freedom enables the calculation of depth profiles
even in complicated cases.

The evaluation of tracer experiments of 12C - 13C samples, exposed in the di-
vertor of the fusion experiment ASDEX-Upgrade to a hydrogen plasma with
an energy of 30 eV and a particle flux of 1.5 x 102 hydrogen ions/m?s results
in an erosion rate of 0.0025 carbon atoms,/hydrogen ion. An exposure to deu-
terium plasma increases the erosion rate up to 0.009 carbon atoms/deuterium
ion. These results allow an absolute calibration of the spectroscopic measu-
rements.

By ERDA analysis of a-CH samples implanted with low energy (1-8 keV)
deuterium ions an 1.5 times increased stopping power compared with the
value expected from Bragg’s rule is measured. This is in agreement with
the cores and bonds model (CAB), indicating its validity in this low energy
range.

The Bayesian approach makes possible the use of synergetic effects by the
combination of different measurements. A depth profile can be achieved by si-
multanious evaluation of PIXE measurements with different incidence angles.
This allows for the first time a depth profile estimation with confidence in-
tervals from PIXE data.

Especially advantagous for trace element depth profiling is the combination
of the ion beam diagnostics PIXE and RBS.

2This report is identical with a thesis under the same title which was submitted to the
Universitat Bayreuth in February 2000.
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Kapitel 1
Einleitung

Das Ziel eines physikalischen Experiments ist der Erkenntnisgewinn, der
ein Modell oder eine Theorie stiitzen oder widerlegen kann. Um diesen Er-
kenntnisgewinn zu maximieren sind verschiedene Schritte nétig. In der Pla-
nungsphase eines Experiments muf die Entscheidung fiir den optimalen Ver-
suchsaufbau getroffen werden: Welche Diagnostik ist am geeignetesten, er-
laubt die aussagekriftigsten Messungen? Wahrend der Experimentdurchfiih-
rung kommt es auf Sorgfalt und Reproduzierbarkeit an. Und schlieflich folgt
die Datenauswertung. Diese drei Phasen eines Experimentes sind natiirlich
nicht klar voneinander getrennt, sondern miteinander verwoben. So sollte
schon bei der Konzeption des Versuches auf die nachfolgende Datenanalyse

geachtet werden, um die bestmdglichsten Resultate erzielen zu kdnnen.

Eine fundierte, mitunter rechenintensive Datenauswertung kann zu Aussagen
fithren, die mit weiteren Experimenten sonst nur unter hohem Zeit- und Ko-
stenaufwand erreicht werden kdnnten. Durch die zunehmende Verfiigbarkeit
von preiswerten und leistungsfahigen Computern wird dies noch vereinfacht.
Unmittelbar zeigen sich die Vorteile einer sorgfiltigen Datenanalyse auch
bei Messungen, die nicht wiederholt werden kénnen (z.B. bei Daten aus
der Astronomie [LOREDO 1990]), oder bei GroRexperimenten wie ASDEX
Upgrade, bei denen bestimmte Versuchsabliufe aufgrund der Vielzahl von
Mefiprogrammen nur einmal durchgefiihrt werden. ASDEX Upgrade ist ein
Fusionsgrofiexperiment, das die Grundlagen fiir ein besseres Verstdndnis des

Plasmaverhaltens in Tokamaks schafft. Ein Schwerpunkt der Untersuchungen
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bei ASDEX Upgrade ist die Plasma-Wand-Wechselwirkung, die von entschei-
dender Bedeutung fiir die Realisierbarkeit von Fusionsreaktoren ist. Die fiir
den Betrieb von ASDEX Upgrade einzuhaltenden physikalischen Parameter-
bereiche wie Plasmazusammensetzung oder Plasmatemperatur entsprechen
jedoch selten dénen, die fiir eine Analyse der Plasma-Wand-Wechselwirkung
am geeignetesten wiren. Die wenigen, aus speziell geplanten Mefkampagnen
stammenden Daten miissen daher bestmiﬁglichst ausgewertet werden.

Fir die Untersuchung der Oberﬂéichenbeséhaffenheit von Materialien bis in
eine Tiefe von ca. 1...10pum werden vor allem die Jonenstrahltechniken RBS
(Rutherford Backscattering Spectroscopy), ERDA (Elastic Recoil Detecti-
on Analysis) und PIXE (Particle Induced X-Ray Emission) verwendet. Im
Rahmen dieser Arbeit soll aufgezeigt werden, wie durch die Kombination die-
ser etablierten Mefverfahren und der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie
neue und bisher nicht zugéngliche Informationen aus den gemessenen Daten
gewonnen werden kdénnen.

Einen Uberblick tiber die Bayessche Wahrscheinlichkeitstheorie und das Ma-
ximum-Entropie-Prinzip wird im 2. Kapitel gegeben. Obgleich die Theorie
in Grundziigen schon seit den Zeiten von Laplace existiert [LAPLACE 1812],
sind die mit ihrer praktischen Anwendung auf konkrete (groRere) Fragestel-
lungen verbundenen mathematischen Probleme erst mit der Rechenleistung
moderner Computer bewiltigbar geworden [FRENCH und SMITH 1997]. Dies
hat die starke Verbreitung der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie in den
letzten Jahren gefordert [MALAKOFF 1999]. Noch wichtiger aber diirfte die
Erkenntnis gewesen sein, daR die meisten Datenauswertungen auf inverse
Probleme fiihren, deren konsistente Behandlung nur mit der Bayesschen
Wahrscheinlichkeitstheorie méglich ist.

Die daran anschlieRenden Kapitel zeigen die Moglichkeiten auf, die durch ei-
ne Kombination der Modelle zur Beschreibung der Ionenstrahldiagnostiken
zusammen mit dem Bayesschen Theorem fiir den RiickwirtsschluR gegeben
sind. Hierfiir werden Simulationsprogramme ben&tigt, die eine méglichst ge-
naue Abbildung des MeRprozesses gewihrleisten.

Zuerst wird die Analyse von Wandkacheln von ASDEX Upgrade mittels Ru-
therford Riickstreuung (RBS) behandelt. Eines der grofen Probleme auf dem

Weg zu einer selbsterhaltenden Fusionsreaktion ist die Wechselwirkung des
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Plasmas mit den umhiillenden Winden. Hier sind moglichst exakte Aussagen
iiber die Erosion verschiedener Materialien durch die Plasma-Wand-Wech-
selwirkung bei unterschiedlichen Betriebsparametern ndtig. Auf der einen
Seite konnen sich von der Wand erodierte Partikel im Plasma anreichern
und durch erhShte Abstrahlung zu einer starken Abkiihlung des Plasmas
fiihren. Andererseits kann eine Bedeckung von Wandstellen mit an anderen
Plidtzen erodiertem Material (Redeposition) eine unerwiinschte Materialmi-
schung bedingen. Durch Einbriﬁgen von Wandproben in ASDEX Upgrade
und die Untersuchung der Verdnderung der Sonden durch die Plasmaexposi-
tion steht prinzipiell ein direkter Nachweis zur Verfiigung. Allerdings waren
die von den Proben erhaltenen RBS-Spektren bisher nicht mit der erforder-
lichen Genauigkeit quantitativ auswertbar. Diese, wie auch beliebige andere
RBS-Spektren sind nun einer Analyse zugdnglich, die nicht nur die gesuch-
ten Tiefenprofile liefert, sondern dariiberhinaus auch die Bestimmung von

Fehlerintervallen erlaubt.

Ebenso fiir die Fusionsforschung relevant sind die Untersuchungen an Kohlenstoff-

und Wolframsystemen. Da die Strahlungskiihlung proportional zu Z*- ist,
wurde bis vor kurzem die Verwendung von Materialien mit niedriger Kern-
ladungszahl 7 als inneres Wandmaterial favorisiert. Aufgrund der niedrige-
ren Erosionsraten findet jedoch nun die Verwendung von Hoch-Z-Materialien
verstirktes Interesse [DAVIS et al. 1998]. Viele Fragen bediirfen der Kldrung,
wie z.B. unterscheidet sich das Verhalten von Wasserstoff in beiden mogli-
chen Wandmaterialien, welches Tritiuminventar kann sich in den Wé&nden
aufbauen? Eine besonders geeignete Diagnostik fiir diese Fragestellung ist
ERDA, da hiermit selektiv die leichteren Kerne des Wasserstoffs (und gege-
benfalls der Wasserstoffisotope) in Kohlenstoff bzw. Wolfram nachgewiesen
werden kénnen, was mit RBS nicht méglich ist. Auch in diesem Fall erlaubt
die Bayessche Wahrscheinlichkeitstheorie die Gewinnung von Tiefenprofilen
mit einer Genauigkeit, die andernfalls nur mit einem sehr viel aufwendigeren
Instrumentarium zu erzielen gewesen wire. Damit konnte die Reichweiten-
verteilung von niederenergetischen Wasserstoffisotopen in Wandmaterialien
untersucht werden, die die Hohe des Tritiuminventares bestimmt.

Die im abschlieRenden Kapitel vorgestellte Analysetechnik PIXE hat ihre
Stirken im Gegensatz zu RBS und ERDA beim Nachweis von Elementen,
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die nur in Spuren vorkommen. Diese Eigenschaft macht PIXE zu einer in
vielen Bereichen wie Archiologie oder Umweltanalytik eingesetzten Technik
[JoHANSSON und CAMPBELL 1988]. Leider enthalten die mit PIXE gewon-
nenen Daten keine direkte Tiefeninformation, die aber in vielen Fillen wiin-
schenswert wire. Jedoch kann die gemeinsame Berficksichtigung mehrerer
Messungen derselben Probe unter Winkel- oder Energievariation die Mdg-
lichkeit der Tiefenprofilbestimmung bieten. Die bisherigen Versuche lieferten
keine zufriedenstellenden Ergebnisse [PABST 1974] oder waren nur unter en-
gen Voraussetzungen anwendbar [LIEW et al. 1994]. In dieser Arbeit wird
nun ein Weg aufgezeigt, wie mit geringem experimentellen Aufwand die Ele-
mentverteilung durch PIXE bestimmt werden kann. Dies erweitert die An-
wendungsmdglichkeiten von PIXE in einen Bereich der bisher diagnostisch

so nicht zugédnglich war.




Kapitel 2

Bayessche
Wahrscheinlichkeitstheorie

2.1 Inverse Probleme

Jede Auswertung einer Messung erfordert das Losen eines inversen Problems
der Form
D=0f+r, (2.1)

wobei D die gemessenen Daten d;,¢ = 1..IV reprdsentiert, 7 das Rauschen

und O einen Operator der die gesuchte Grofe f in den Datenraum abbildet:

D= (Jl,&z, ...,JN) = Of. (2.2)
D ist somit der ideale Datenvektor, d.h. er beinhaltet die unverrauschten
Daten d;. Abhingig von den Eigenschaften des Operators und der Rausch-
statistik kann das inverse Problem, d.h. die Bestimmung von f aus den
Daten D, sehr schwer zu behandeln sein. Beim Ablesen eines Thermometers
zur Temperaturbestimmung ist der Operator O die Identitdt und der Fehler
n normalerweise vernachldssigbar. Daher bereitet es in diesem Fall kein Pro-
blem aus dem abgelesenen Datum D die Temperatur f zu bestimmen. Sehr
viel schwieriger ist Gleichung 2.1 beispielsweise zu 16sen, falls der Operator

O einer Faltung mit einer (breiten) Gaufifunktion entspricht:

i@ = [ A () dy +r(a). (2.3)

270 J-—o
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Obwohl hier der inverse Operator O~! analytisch angegeben werden kann,
fithrt die direkte Anwendung des inversen Operators schon bei kleinsten Bei-
trégen von r zu sinnlosen Ergebnissen. Das inverse Problem wird durch das
Vorhandensein von Rauschen zu einem schlecht gestellten (ill-posed) Pro-

blem [LOUIs 1989]. Dies wird in Bild 2.1 veranschaulicht. Im oberen Gra-

— Convoluted Data a)

1x108

8x10°f

6x10°

4x105:— E

L 0
2x10°fF !
o: |' 1 1

ax106 _ Direct Inversion b) ]
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o fL
~2x105} :
0 w0 e s 100

Abbildung 2.1: Bild 2.1a zeigt die Faltung von zwei Peaks mit einer Gaufkurve.
Bild 2.1b gibt das Ergebnis der direkten Inversion wieder, wobei in der zu entfal-
tenden Kurve in Kanal 79 ein Datenpunkt um einen Zihler (= 10~*%) verindert

wurde.

phen ist gestrichelt das Ausgangssignal dargestellt und als durchgezogene
Linie das Resultat einer Faltung mit einer Gaufkurve der Varianz 5. Die
direkte Inversion des Faltungsergebnisses liefert wieder das Ausgangssignal
(durchgezogene Linie in der unteren Bildhélfte). Jede Verinderung der gefal-
teten Kurve vor der Inversion fithrt sofort zu unbefriedigenden Resultaten.
Als gestrichelte Linie in Bild 2.1b ist das Inversionsergebnis bei einer Ernied-

rigung der Impulszahl von Kanal 79 um eins (entspricht 1074%) dargestellt.



Die Rekonstruktion ist stark oszillierend und stimmt nicht mehr mit dem
Ausgangssignal iiberein. Stammte das Ausgangssignal aus einem Zahlexpe-
riment, wire bei einer Impulszahl von 108 die Standardabweichung aufgrund
der Z&hlstatistik 1000. Mit anderen Worten: Bei hinreichend schlecht gestell-
ten Problemen ist es {iberhaupt nicht mdglich, das gesuchte Ergebnis durch
direkte Inversion aus den Mefdaten zu gewinnen. Innerhalb der moglichen
Variationen der Mefidaten alleine durch den Einflufl des Rauschens existieren
beliebig viele Losungen von Gléichung 2.1 fiir f, die in einem weiten Bereich
um die unbekannte ,wahre' Losung streuen kénnen.

In den meisten Fillen ist die Lage aber giinstiger. Es liegt neben dem Mefer-
gebnis auch ein konkretes physikalisches Wissen iiber den behandelten Sach-
verhalt vor. Die Bayessche Wahrscheinlichkeitstheorie bezieht sowohl die In-
formation aus der Messung als auch das Vorwissen in die Beantwortung der
physikalischen Fragestellung mit ein. Damit erlaubt uns die Bayessche Wahr-
scheinlichkeitstheorie die Beantwortung der Frage: Was ist die Wahrschein-
lichkeitsverteilung p(f | D, r, I} der gesuchten Gréfle f unter Berlicksichti-
gung der gemessenen Daten D mit ihren Fehlern r und sonstigem Vorwissen
I?

2.2 Grundlagen der Bayesschen Wahrscheinlichkeits-

theorie

|
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In der urspriinglichen Bedeutung des Begriffs Wahrscheinlichkeit als Wahr-
heitsgrad einer Proposition, ist sie ein MaR dafiir, wie stark man aufgrund des
eigenen Kenntnisstandes glaubt, daf eine Behauptung wahr ist [BAYES 1763,
LAPLACE 1812, BERNOULLI 1713]. Diese, der Bayesschen Wahrscheinlich-
keitstheorie zugrundeliegende Definition [S1viA 1996|, wurde in der Folgezeit
von der zunichst objektiver erscheinenden Betrachtung von Wahrscheinlich-
keit als relative Hiufigkeit bei einer unendlich grofen Zahl von Versuchen
abgeldst [RASCH 1995]. Letzteres ist allerdings problematisch, da man meist
keine Zufallsexperimente mit einer groRen Zah!l von Versuchen vorliegen hat,
sondern Fragestellungen mit Unsicherheiten aufgrund mangelnder Informa-

tion behandeln muR. Die orthodoxe Statistik entwickelte eine Vielzahl von
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Methoden [SACHS 1972], um mit dieser Problematik umzugehen, welche je-
doch keinen klaren Prinzipien unterliegen. Dagegen erlaubt die urspriingliche
Definition, die durch Jeffreys wiederentdeckt wurde [JEFFREYS 1939], eine
logisch konsistente Behandlung. Die n&tigen Rechenregeln zur quantitativen
Beschreibung wurden von Cox [Cox 1946] entwickelt.

In der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie wird der Wahrheitsgrad einer
Hypothese H; durch die bedingte Wahrscheinlichkeit

F

p (Hill) (2.4)

ausgedriickt. Die Wahrscheinlichkeit fiir H; wird durch die Hintergrundin-
formation I beeinfluRt. Zwei Axiome bilden die Grundlage der Bayesschen

Wahrscheinlichkeitstheorie: Die Summenregel
p(EID)+p (H|I) =1 | (2.5)
und die Produktregel
p(H,D|I)=p(H|D,I)p(D|I) = p(D[H,I)p (H|I). (2.6)

Wir betrachten Hypothesen H, die wir aufgrund unseres Vorwissens I fiir
plausibel halten. Die Summenregel driickt aus, daf die Wahrscheinlichkeit fiir
die Giiltigkeit von Hypothese H zusammen mit der komplementiren Wahr-
scheinlichkeit, daf die Hypothese H falsch ist (: —IT), den Wert 1 hat, also
eine Hypothese immer entweder wahr oder falsch ist. Die Produktregel kon-
statiert, daf die Wahrscheinlichkeit fiir das gleichzeitige Vorliegen von H
und D bei einem Hintergrundwissen I gegeben ist durch das Produkt der
Wahrscheinlichkeit fiir H bei gegebenem D und der Wahrscheinlichkeit fiir
D gegeben I und umgekehrt. Durch einfache Anwendung der Summen- und

Produktregel ergibt sich die wichtige Moglichkeit der Marginalisierung:
p(DIH, 1) = [ dep (alH, 1)p (Dla, H,1). (2.7)

Sie erlaubt es, Parameter (hier z), die fiir das Modell wichtig sind, aber im
Ergebnis nicht explizit erscheinen sollen, zu eliminieren. Voraussetzung fiir

die Giiltigkeit von Gleichung 2.7 ist die Existenz der N ormierung

/dxp(w[H, =1 (2.8)
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Wenn wir nun Gleichung 2.6 nach p (H|D,I) auflésen, so folgt die zen-
trale Gleichung der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie, das Bayessche

Theorem:

p(DIH, ) p (H|I)
p (D)
Gleichung 2.9 beschreibt, wie die (Posterior-) Wahrscheinlichkeit p (H|D, I)

fiir eine Hypothese H im Lichte der Daten D modifiziert werden muf. Sie

p(H|D,I)= (2.9)

besteht aus folgenden Termen:/

e Priorwahrscheinlichkeit p (H|I): die Wahrscheinlichkeit, die wir der
Hypothese H vor (a priori) der Kenntnis der neuen Daten D aufgrund
unseres Vorwissens zuordnen. Dieses Vorwissen kann z.B. aus fritheren
Messungen oder aus der dem Modell zugrunde liegenden physikalischen

Theorie stammen.

e Likelihood p (D|H, I): gibt die Wahrscheinlichkeit fiir die gemessenen
Daten D, unter der Voraussetzung daf die Hypothese H zutrifft, an.

o Evidenz p (D|I): 1a8t sich mit Hilfe der (diskreten Form der) Margi-

nalisierungsregel 2.7 als

p(DII) = > p (H:|T)p (D|H;, ) (2.10)

1=1
schreiben und ist fiir Modellvergleiche von entscheidender Bedeutung.
Bei der Parameterschitzung stellt sie jedoch nur eine einfache Normie-

rungsgrofe dar, da sie nicht explizit von der Hypothese H abh&ngt.

Die Bedeutung des Bayesschen Theorems liegt in der Moglichkeit, die Riick-
wartswahrscheinlichkeit p (H|D, I) durch die leichter zugéngliche Vorwérts-
wahrscheinlichkeit, der Likelihood, und den Prior zu bestimmen. Diese Riick-
wirtswahrscheinlichkeit ist in der orthodoxen Statistik nicht zugénglich, da
hier nur Vorwirtswahrscheinlichkeiten p (D|H) bestimmt werden kdnnen.
Gerade aber bei inversen Problemen, wie sie natiirlicherweise in der Daten-
analyse vorkommen, ist die Riickwartswahrscheinlichkeit (Posterior-Wahrscheinlichkeit)

die interessierende Grofe.
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2.2.1 Prior-Wahrscheinlichkeit

Die Prior-Wahrscheinlichkeit soll das Vorwissen beinhalten, das man vor der
Messung der neuen Daten hat. Damit stellt sich die Frage, wie man erst-
malig die Prior-Wahrscheinlichkeiten bestimmt. Die weiteren Umformungen
erfolgen dann durch die Anwendung von Summen- und Produktregel, so-
wie des Bayesschen Theorems. Im wesentlichen gibt es dafiir zwei Moglich-
keiten: Ausnutzen von Symmetrieeigenschaften des betrachteten Systems
und Wahl der Verteilung mit der héchsten Entropie [BRETTHORST 1988]
[ROSENKRANTZ 1983].

Transformationsinvarianzen

Das Produkt aus Wahrscheinlichkeitsdichte und zugehdrigem Volumenele-
ment ist eine dimensionslose Zahl und daher unter Koordinatentransforma-

tionen invariant:

p(o|I)do = p (¢'|I) do’ = const. (2.11)

Dies kann ausgenutzt werden, um aus vorliegenden Invarianzen die Prior-
verteilungen zu ermitteln. Beispielsweise ist der Prior fiir eine Skalenvariable

wegen der Beziehung
p(o|l)do = p(ao|l)d(ac) = p (ao|I) ado (2.12)
die zu der Funktionalgleichung
p(oll) = ap (0olT) (2.13)
fiihrt, durch Jeffreys Prior [JEFFREYS 1939]

plo) =2 (2.14)

gegeben. Dieser ist fiir 0 < o < oo nicht normierbar, ein sogenannter im-
proper Prior. Fiir physikalische Grofen werden sich aber immer Grenzen
angeben lassen 0; < ¢ < 0, wodurch eine Normierung méglich wird.
9u ¢ !
/ Cdot. (2.15)
o O
Jedoch reichen die Transformationsinvarianzen eines Systems nur in weni-

gen Fillen aus, um alle benstigten Prior-Wahrscheinlichkeiten zuweisen zu
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konnen. Andererseits existiert fast immer weiteres Vorwissen, welches bei
der Wahl der korrekten Prior-Wahrscheinlichkeit beriicksichtigt werden mug.

Hier hilft das Prinzip der maximalen Entropie weiter.

Das Maximum-Entropie-Prinzip

Vorwissen kann beispielsweise in Form von Erwartungswerten von Observa-
blen

(0.) = X p (4110, (49, (2.16)

wie etwa Mittelwert oder Varianz als iiberpriifbare Information (testable in-
formation) vorliegen [JAYNES 1983]. Die gesuchte Wahrscheinlichkeitsvertei-
lung p (A;|I) muR damit vereinbar sein. Allerdings gibt es im allgemeinen un-
endlich viele Wahrscheinlichkeitsverteilungen, die mit den Erwartungswerten
(2.16) kompatibel sind, da in den meisten Féllen weniger Erwartungswerte
als freie Variablen vorhanden sind. Durch die Einfiihrung einer geeigneten
Zusatzbedingung an die Wahrscheinlichkeitsverteilung kann nun die Men-
ge der Wahrscheinlichkeitsverteilungen, die 2.16 erfiillen, geordnet und eine
eindeutige Auswahl getroffen werden: man wihlt diejenige mit dem niedrig-
sten Informationsgehalt [KAPUR und KESAVAN 1992]. Eine Verteilung mit
hoherem Informationsgehalt kann nur durch die Verwendung von zusitzli-
cher Information gewonnen werden. Da die gesamte zur Verfiigung stehende
Information aber schon die Menge der zuldssigen Wahrscheinlichkeitsvertei-
lungen beschrinkt hat, ist unter diesen verbleibenden die Wahrscheinlich-
keitsverteilung mit dem niedrigsten Informationsgehalt ausgezeichnet. Als
MaR fiir den Informationsgehalt einer diskreten Wahrscheinlichkeitsvertei-

lung wird die Shannon-Entropie [SHANNON 1948] herangezogen.
S (A) == p(Aill)log (p (Ail])) - (2.17)
Diese konnte von Shannon aus folgenden Bedingungen abgeleitet werden:

e S ist kontinuierlich beziiglich der p (4;|1)

o Fiir gleiche Werte von p (A;]I) = 1/nVi € [1, 7] steigt S monoton mit

wachsendem n
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e Die Kombination von Einzelereignissen darf die Entropie nicht erhé-
hen: S (Pl,pZ,P& . '1p'n.) > S(pl + P2, p3, .- -,pn)

Diese Grofle ist bei einem sicheren Ereignis Null, ansonsten positiv und

nimmt ihren Maximalwert bei einer Gleichverteilung von p an. Das Jay-

nessche Maximum-Entropie-Prinzip besteht nun darin, die Entropie S unter

den Nebenbedingungen (2.16) und der Normierung

Y (Al =1 (2.18)

zu maximieren [JAYNES 1983]. Zu diesem Zweck wird das Maximum der

Lagrange-Funktion

L=5-X (Zp (AlT) - 1) SN, (Zp (A1) O, (4;) - (oy)) (2.19)

mittels L/0p (A;|I) = 0 gesucht. Aufgrund der Form von S erhilt man auf
diese Weise immer das globale Maximum [KAPUR und KESAVAN 1992]. Die

so erhaltene Wahrscheinlichkeitsverteilung
exp (-— Z A0, (Ai))
v=1
n
> exp <- > A0, (A,-))
7 v=1

beinhaltet die Nebenbedingungen 2.16 und die Normierung 2.18. Gleichzei-

P (Ai]A L oo, A, I) =

(2.20)

tig ist sie die Verteilung mit dem niedrigsten Informationsgehalt (h&chster
Entropie) der mit den Randbedingungen vertriglich ist. Jede andere Ver-
teilung mit einer kleineren Entropie wire nicht korrekt, da sie aus 2.20 nur
durch zusadtzliche, hier jedoch nicht vorliegende Einschrinkungen gewonnen

werden kann [KAPUR und KESAVAN 1992].

Kontinuierliche positive und additive Verteilung

Die naheliegende Verallgemeinerung der Entropie von diskreten Verteilungen

auf kontinuierliche Verteilungen

S(A) == p(AlD)log (p(AilD)) = 5 (f (z)) = —/dz f(z)log f (=)
1 (2.21)
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ist nicht korrekt, da sich die so berechnete Entropie unter Koordinatentrans-
formation dndert. Vielmehr ergibt sich fiir kontinuierliche Verteilungen die
Entropie durch

Si(f,m) = - [ do f(a)log (())def D(f:m),  (222)

wobei m(z) das MaR auf dem Raum von z ist [SKILLING 1988]. Kullback
und Leibler [KULLBACK und LEIBLER 1951] gaben Gleichung 2.22 eine wei-
tere, interessante Bedeutung. éleichung 2.22 kann, im kontinuierlichen wie
im diskreten Fall, auch als Abstand der Wahrscheinlichkeitsverteilung p von
m aufgefaft werden. Eine Minimierung von D(p : m) durch Variation von p
unter Beriicksichtigung der Observablen fiihrt zu einer Wahrscheinlichkeits-
verteilung die méglichst ,nahe’ bei m liegt. Insofern wirkt m als Modell
von dem p nur durch zusétzliche Informationen abweicht. Im Grenzfall eines
konstanten Modells m; = const. = 1/n ist die Minimierung der Kullback-
Leibler-Distanz gleichbedeutend mit der Maximierung der Shannon-Entropie

(hier fiir den diskreten Fall gezeigt):

D(p:m)= Zp(AII (‘j”) = IOgn—(—iP(AiU)lOgP(AiII))

1=1 =1
= logn— S(A). (2.23)
Fiir positive und additive Verteilungen (Positive Additive Distributions (PAD))
f (z), die nicht normiert sein miissen, konnte Skilling folgende Form der

Entropie herleiten:

Spap (f,m) = / dx( (z) = m(z) — /(=) log Ti((z))), (2.24)

die sich fiir normierte Verteilungen p und m auf Gleichung 2.22 reduziert.
Beispiele fiir positive und additive Verteilungen sind Wahrscheinlichkeits-
verteilungen, Verteilungen von Atomen oder Photonen auf einem Detektor
[SKILLING 1989]. Auch die spiter betrachteten Elementkonzentrationen fal-
len in diese Kategorie, da sich die Konzentration einer Spezies ¢ aus der
(positiven) Zahl der von ihr in der Probe vorhandenen (additiven) Atome,
normiert auf die Gesamtzahl der Atome, ergibt.

Unter der Annahme, daf nur ein allgemein giiltiger Prior fiir positive und ad-

ditive Verteilungen existiert, zeigte Skilling, daR er nur folgende Form haben




14 KAPITEL 2. BAYESSCHE WAHRSCHEINLICHKEITSTHEORIE

kann[SKILLING 1989]:

p(floym, 1) = == (O‘ZSE’ Offin(f L (2.25)

mit der Normierung
Z (a,m) =/0 df exp (aSpap (f,m)) (2.26)

wobei bei der Integration noch die Metrik auf dem Raum der positiven ad-
ditiven Verteilungen zu beriicksichtigen ist [RODRIGUEZ 1989]. Zur vollstén-
digen Bestimmung des Priors brauchen wir nach Gleichung 2.25 ein Modell
m und den Regularisierungsparameter «, auf den weiter unten ndher einge-

gangen wird.

2.2.2 Die Likelihood

Um das Bayessche Theorem 2.9 zur Ldsung des inversen Problems 2.1 an-
wenden zu kdnnen, miissen wir neben dem Prior den Likelihoodterm spe-
zifizieren. Er gibt die Wahrscheinlichkeit fiir die gemessenen Daten unter
der Annahme der richtigen Modellbeschreibung an. Falls die einzelnen Da-
tenpunkte d; eines Datensatzes D unabhingig voneinander sind, ergibt sich
die Wahrscheinlichkeit fiir D mittels der Produktregel 2.6 zum Produkt der

Einzelwahrscheinlichkeiten

N
p(d1,d2,ds, ... dn|H, I) = [[ p (il H, T). (2.27)
i=1

Aus der Proposition H berechnen sich Modellwerte d; die mit den gemesse-
nen Daten d; verglichen werden miissen. Die Abweichung zwischen D und
D bestimmt iiber p (dzlgz (H),I ) die Wahrscheinlichkeit dafiir, daf die zu-
grundeliegende Proposition H den gemessenen Datensatz D hervorgerufen
hat.

Die explizite Form der Wahrscheinlichkeiten p (dila@, I ) héngt von den expe-
rimentellen Gegebenheiten ab. Zahlexperimente im Be/reich der Ionenstrahl-
analytik erfiillen die Voraussetzungen fiir die Anwendung der Poissonstatistik
[JOENSON et al. 1992]. Die Streuquerschnitte fiir die interessierenden Reak-
tionen (z.B. GroRwinkelstoR (vgl. Kapitel 3)) sind klein und die Anzahl von
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wechselwirkenden Ionen ist groR. Damit ergibt sich die Wahrscheinlichkeit
- ~ d?
P (d]d, I) = exp(—d):ﬁ (2.28)

fiir die Messung von d bei Vorliegen eines Modellwertes d. Die Gesamtwahr-
scheinlichkeit fiir D bei Modelldaten D ist somit

b

. N - d%
p (DID, I) = Hexp(—di)df_!. (2.29)

Fiir grofere Impulszahlen pro Kanal, d.h. d; > 10 kann die Poissonverteilung
mit hoher Genauigkeit durch eine Normalverteilung mit einer Varianz von

0; = \/d; approximiert werden|[S1via 1996]. Dies fiihrt iiber

N
p (dld, I) OC eXp | == (2.30)

zu der bekannten x2-Statistik:

p (DD, H,1) = (2:31)

)
Hf\il 2ma? 2 ,
N ~\ 2
d; — d;
;8:2( = ) : (2.32)

i=1

mit

Die weite (und vielfach erfolgreiche) Verwendung von Gleichung 2.31 bei Pro-
blemen der Datenanpassung, z.B. der Maximum-Likelihood-Methode kann
durch das Maximum-Entropie-Prinzip erkldrt werden. Sind von einem ge-
messenen Datensatz nur die Meffwerte und die Standardabweichung bekannt,
dann ist die Verteilung mit der hochsten Entropie die Normalverteilung. Dies
ist unabhingig von der vorliegenden Fehlerstatistik. Ist zusdtzlich die Prior-
verteilung durch p (H|I) = const. gegeben, dann vereinfacht sich der Zu-
sammenhang von Posteriorverteilung p (H|D, I) und Likelihood p (D|H, 1)
zu

p(H|D,I)x p(D|H,I). (2.33)

Damit sind aber auch die Anwendungsbereiche der ML-Methode abgesteckt:
Sobald die Priorverteilung nicht mehr konstant ist oder mehr iiber die Da-
ten bekannt ist als nur MeBwert und Fehler, ist die Anwendung der ML-
Methode nicht gerechtfertigt. Ein Beispiel hierfiir ist die Bestimmung des
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Mischungswinkels zwischen v, und v,-Neutrinos aus Messungen am Super-
Kamiokande-Experiment. Hier wurde der wahrscheinlichste Wert fiir 6 mit
sin? 20 = 1.05 angegeben|[FUKADA et al. 1998], ein Wert der auRerhalb des
physikalisch sinnvollen Bereichs liegt.

Die in der klassischen Wahrscheinlichkeitstheorie existierenden Schwierigkei-
ten, vorhandenes Vorwissen iiber zulissige Parameterwertein die Berechnung
mit einzubeziehen, treten durch die Existenz der Prioren bei dem Bayesschen
Ansatz nicht auf. Die gesuchte Verteilung berechnet sich aus dem Produkt
von Prior und Likelihood. Mit der Kenntnis der Likelihood und des Priors
2.25 ergibt sich daher die Posteriorverteilung bei Verwendung der Gauflschen
Likelihood 2.31 zu

p(H|D,I) x exp (aS - -21—)(2) (2.34)

und stellt sich somit als Regularisierungsproblem mit dem freien Parameter

o dar.

2.2.83 Der Regularisierungsparameter o

Der Regularisierungsparameter o gewichtet den regularisierenden Einfluf} der
Entropie gegeniiber dem Beitrag der Daten. Fiir kleine Werte von a bestim-
men die gemessenen Daten die Rekonstruktion und der Einfluf des Modells
m bleibt vernachlissigbar. Fiir grole Werte von o wird hingegen das Mo-
dell m stirker im Vergleich zu den Daten gewichtet. Fiir die Berechnung
der Posteriorwahrscheinlichkeit ist der a—Parameter unverzichtbar - gleich-
wohl ist er im Normalfall als Bedingungsterm im Ergebnis unerwiinscht.
Die Marginalisierungsregel ermdglicht die Entfernung des Hyperparameters

durch Integration iiber alle moglichen Werte von a
p(HID, 1) = [~ dap(Hla, D, 1)p(elD). (2.35)
0

Hierfiir wird die Priorverteilung von « bendtigt. Fiir Skalenparameter oh-
ne Kenntnis der Bereichsgrofe ist Jeffrey’s Prior (Gleichung 2.14) zu ver-
wenden. Die fiir @« — 0 auftretende Divergenz ist in den meisten prakti-
schen Problemen ohne Bedeutung, muf aber ,im Auge‘ behalten werden

[STRAUSS et al. 1993, FISCHER et al. 1996b].
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Um den numerischen Aufwand der a-Marginalisierung zu umgehen, gab es
Ansitze mit konstanten Werten von @ [GULL 1989]. Es konnte jedoch gezeigt
werden, daf die (korrekte) Marginalisierung zu besseren Ergebnissen fiihrt
[FISCHER et al. 1996b]. Dies wird in Bild 2.2 verdeutlicht. In Abbildung 2.2a

(a)

T T T T T T T T

— mock data —— mock data
o blurred and distorted 7 10 - ©) o blurred and distorted
—-- reconstructed data o % —-- reconstructed data

100
T T T T . T T T T
— mock data b 15 — mock data
— ME d — ME
®) === ME with integral corr. @ - == ME with integral corr.
—— o-marginalization | 10t —— o-marginalization 1
'BVAV% A AAAA
fV VR A A
E 05 1
L 0.0 - L L
20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100
Channel Channel

Abbildung 2.2: Obere Bildhilfte zeigt ein Testspekirum (durchgezogene Linie), ge-
faltet mit einer GauPverteilung und durch Poissonrauschen mit hoher (Bild 2.2a)
bzw. niedriger (Bild 2.2c) Varianz gestért. Die untere Bildhilfte zeigt die Rekon-
struktionen mit unterschiedlicher Behandlung des Hyperparameters «. Die beste

Rekonstruktion erfolgt durch die a— Marginalisierung (aus [FISCHER et al. 1996b]).

ist mit durchgezogener Linie ein ungestértes Spektrum (,mock data‘), zu-
sammengesetzt aus einer Lorentzkurve und einer Stufe dargestellt. Die mit
einer GauRverteilung gefalteten und mit Poissonrauschen gestérten Daten
sind durch offene Kreise markiert. Unterschiedliche Behandlung des Regu-
larisierungsparameters « fiihrt zu unterschiedlich guten Rekonstruktionen,
von denen die Entfaltung mit o—Marginalisierung dem ungestdrten Spek-
trum am nichsten kommt (Abbildung 2.2b). In den Teilabbildungen 2.2c
und 2.2d ist der EinfluR eines niedrigeren Rauschniveaus gezeigt. Die Rekon-
struktionen im Bereich der Lorentzkurve (Abbildung 2.2d, Kanle 20 — 45)

sind besser als die in Abbildung 2.2b. Trotzdem zeigen sich in allen Fillen
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deutliche Oszillationen auf dem Plateau iiberhalb von Kanal 70. Sie setzen
sich aus zwei Beitrdgen zusammen. Einerseits ein Beitrag aufgrund der Ab-
weichung von Modell m von der Rekonstruktion, der bei niedrigen Rausch-
pegeln dominiert (vgl. Abbildungen 2.2c/d) und dem durch das Rauschen
verursachten Beitrag (vgl. 2.2a/b) [FISCHER et al. 1996b]. Die Oszillationen
iiberhalb von Kanal 70 in Abbildung 2.2d sind eine Folge der niedrigen Werte.
der Eigenwerte der Faltungsmatrix (und nicht der verwendeten Maximum-
Entropie-Methode, daher treten sie bei jedeér Regularisierungsmethode auf)
und abhéngig von der Abweichung zwischen m und der exakten Lésung. Bei
einem konstanten Modell m werden sich daher die Oszillationen vor allem an
Stufen ausbilden. Auch die Uberanpassung der Daten (d.h. Schwankungen
im Datensatz die nur durch die Rauschstatistik entstehen und nicht signi-
fikant sind, werden gefittet), fiilhrt zu Oszillationen in der Rekonstruktion.
Besonders deutlich wird dieses Verhalten, wenn zu viele Freiheitsgrade fiir
die Rekonstruktion zur Verfiigung stehen.

Eine Lésung sollte nur dann Strukturen aufweisen, falls sie signifikant in den
Daten enthalten sind. Der Maximum-Entropie-Prior favorisiert zwar Losun-
gen die mdglichst nahe am Modell liegen, aber dies sagt nichts iiber die
Glattheit der Losung aus, da alle Permutationen der Werte von f die gleiche
Entropie aufweisen. Gerade bei der Rekonstruktion von Spektren oder Bil-
dern ist diese Eigenschaft des Entropie-Priors aber nicht giinstig. Hier wére
lokale Glattheit, also eine Korrelation zwischen den Punkten wiinschenswert.
Das Konzept der Adaptiven Kernel ermdglicht nun eine datenangepasste

Korrelation der Variablen.

2.3 Adaptive Kernel

Die Uberanpassung von Daten bei alleiniger Regularisierung durch den Ma-
ximum-Entropie-Prior kann auf zwei Ursachen zurilickgefiihrt werden. Die
Rekonstruktion erfolgt auf einem vorgegebenen Raster. Dieses wird aber nur
in den seltensten Féllen das geeignetste fiir die Inversion sein. Daher kdnnen
Bereiche in der Rekonstruktion auftreten, bei denen mehr Freiheitsgrade
vorhanden sind, als durch die Daten bestimmt werden kdnnen. Dies fiihrt

zum Anpassen von Rauschen. Daneben ist eine wichtige (und oft vorhan-
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dene) Priorinformation lokale Glattheit. Dieses Vorwissen ist im Entropie-
Prior nicht enthalten - in den Axiomen die der Herleitung des Entropie-
Priors zugrunde lagen, ist sogar jede Korrelation explizit ausgeschlossen
[SKILLING 1989).

Da lokale Glattheit in vielen Fillen eine essentielle Forderung an die Rekon-
struktion ist, existieren zahlreiche Ansitze dieses Vorwissen zu beriicksich-
tigen. Naheliegend ist die Einfi/ihrung weiterer Regularisierungsgréfien wie
[ de|f! ()| oder [dz|f’(z)], die global Steigung oder Kriimmung reduzieren
[TikHONOV und ARSENIN 1977].

Eine andere Moglichkeit ist, die Verwendung von Faltungen um Korrela-
tionen zwischen den Variablen einzufiihren: f = K x h, wobei die Fal-
tung der unabhiingigen Variablen in h durch K zu Korrelationen in f fiihrt
[GuLL 1989, SKILLING 1991]. Diese Ansitze haben aber ungiinstige Eigen-
schaften, sobald die Verwendung einer einzigen Faltungsmatrix K sich nicht
aus den Daten begriinden 158t— falls sich etwa ein Spektrum aus strukturier-
ten und unstrukturierten Bereichen zusammensetzt.

Eine Beriicksichtigung des Rekonstruktionsgitters umgeht diese Schwierig-
keit. Hierbei kann man entweder die Anzahl der Variablen iiber einen Mo-
dellvergleich optimieren oder die Anzahl der Freiheitsgrade durch zunehmen-
de Korrelation untereinander beschrinken. Ersterer Ansatz fiihrte zu einem
Rekonstruktionsverfahren, bei dem Anzahl und Position von Splineknoten
datenangepasst bestimmt werden [VON DER LINDEN et al. 1996].

Beim Konzept der Adaptiven Kernels wird die Idee einer Faltung durch eine
einzige Faltungsmatrix erweitert. Die Breite der faltenden Funktion wird da-
tenangepasst (adaptiv) bestimmt. Der erste Ansatz von Puetter beinhaltete
zwar die variable Faltungsbreite [PUETTER 1995], enthielt aber noch viele
ad-hoc-Elemente. Darauf aufbauend konnte lokale Glattheit im Rahmen der
Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie in das Rekonstruktionsverfahren in-
tegriert werden [FISCHER et al. 1996a]. Die Korrelationen in der Verteilung

f werden durch Faltung des sogenannten hidden image h gewonnen:

f@) = [ayB (522 hw. (2.36)

Dabei ist b(y) die variierende Breite der Faltungsfunktion B. Eine méogliche
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Wahl fiir B ist die Gaussfunktion

B (“’b(_y)y ) = \/2_;(3/) exp [— (”;—(—y)ﬂ) 2] : (2.37)

wobei die Funktionswahl fiir die Rekonstruktion dem Problem angepafit wer-

den kann. Die Berechnung der Posteriorverteilung P (f|D, o, I) aus den Da-
ten D und den zugehorigen Fehlern o erfordert die Zuweisung von Prior-
verteilungen fiir einige Grofen. Die Variablen des hidden image h sind nach
Voraussetzung unkorreliert. Zusammen mit 'den hier vorliegenden Verhiltnis-
sen, dafl die Rekonstruktion auf positive und additive Gréfen angewendet
wird, ist der Entropieprior (Gleichung 2.25) zu verwenden:

exp(asS(h))

p(hlb,a,I)=p(hla, 1) = 7@

(2.38)

wobei Z(a) die Normierungskonstante ist. Der Prior fiir A ist logisch unab-
hangig von den Kernelbreiten.

Dariiberhinaus wird noch der Prior fiir die Kernelbreiten b bendtigt. Hier
kann ein sinnvoller GroRenbereich angegeben werden. Kernelbreiten, die einer
nahezu vollstindigen Lokalisierung entsprechen, folglich auch zu keiner Kor-
relation zwischen benachbarten Zellen fiihren, brauchen nicht unterschritten
zu werden: b > b,;n. Die Obergrenze der Kernelbreite by, liegt im Bereich
der Gesamtzahl der Zellen, da hier eine Zelle Beitrage zu allen anderen lie-
fert und einen konstanten Offset bedeutet. Werte aufierhalb dieser Grenzen
sollen fiir b nicht zuldssig sein. Weiterhin erscheint eine zu starke Variation
der Kernelbreiten nicht als wiinschenswert, da eine Anderung der Zellenko-
ordinate um eine Position keine deutlich grofiere Variation der Kernelbreite
bewirken sollte. Dies legt die Verwendung eines Gausschen Priors mit einer
Varianz von eins nahe, der konstante, aber nicht etwa grofie Kernelbreiten

bevorzugt:

N (b — bim) \) 2 b € [bmin, bmaz] - (2.39)
Ei /

l\DI)—-

ocexp(
\

Die treibende Kraft zu groReren Breiten und damit glatten Losungen ist
Ockham’s Razor. Hier geht das Verh&ltnis von Likelihoodvolumen zu Prior-

volumen ein. Mit einer steigenden Anzahl von Parametern kann das Modell
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die Daten besser anpassen und es kommt zu einem Aunstieg des Likelihoodbei-
trages, der die Zunahme des Priorvolumens iiberwiegt. Mit weiter wachsen-
der Parameterzahl dndert sich die Giite der Anpassung kaum noch, folglich
dominiert hier die Zunahme des Priorvolumens durch die zunehmende An-
zahl von Freiheitsgraden. Ockham’s Razor bevorzugt also bei gleich guter
Datenbeschreibung das einfachere Modell.

Beim Verfahren der Adaptiven Kernel bleibt aber die Variablenzahl und da-
mit auch das Priorvolumen koristant. Der Grund fiir die Bevorzugung grofier
Kernelbreiten ist die mit steigender Kernelbreite anwachsende Vielfachheit
von identischen Verteilungen f aus unterschiedlichen 4. Mit anderen Wor-
ten: Bei kleinen Kernelbreiten ergeben nur wenige Werte von h eine gute
Ubereinstimmung von Daten D und gerechneten Werten D(f). Bei grofen
Werten der Kernelbreite hingegen erzeugen Schwankungen in den Werten
von h nur geringe Anderungen in f und folglich fiihren sehr viel mehr Wer-
tekombinationen von k zu relevanten Likelihoodwahrscheinlichkeiten.

Die Gleichung fiir die Wahrscheinlichkeitsverteilung p (f|D, I) der Verteilung
f ergibt sich zu

p(fID,I)

/dadNbthp(f,a,h,le,I) -

DIf,hya,b, I)p (f,h, @, bl1)
= [dadVsaty 2P, 1 %210 (2.40
/ » (DIT) (2.40)

wobei der Term p (f, h, &, b|I) weiter zerlegt werden kann in

p(f,h,ebI) = p(flh, b, )p (ke b|I) =
= p(flh,@,b0,1)p (hle,b,I)p(ald, 1) p (bI). (241)

Die letzten beiden Faktoren sind die Prioren fiir & und b die durch die Glei-
chungen 2.14 und 2.39 gegeben werden. Die Wahrscheinlichkeit p (f]h, e, b, I)
fiir f bei gegebenem hidden image h und Kernelbreiten b reduziert sich auf
eine Deltafunktion, da die Werte von f sich eindeutig aus » und der aus b ge-
bildeten Faltungsmatrix B ergeben: p (f|h,a,b,I) = § (f — Bh). Der zweite
Term ist identisch mit dem in Gleichung 2.38 bestimmten. Damit sind, bis
auf die Berechnung der Daten D = Of aus der Verteilung f alle bendtig-
ten Terme spezifiziert und es bleibt nur der numerische Aufwand des Losens

der hochdimensionalen Integrale. Hierzu wurde die Markov-Chain-Monte-
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Carlo (MCMC) Methode verwendet [GILKS et al. 1996]. Durch die Betrach-
tung von Grenzfillen 148t sich die Wirkungsweise der Faltungsmatrix B bes-
ser verstehen. Fiir kleine Kernelbreiten & — 0 wird B zur Einheitsmatrix,
wodurch das hidden image h(z) identisch in die Verteilung f(z) iibergeht.
Es erfolgt also eine punktweise Rekonstruktion mit IV Freiheitsgraden. Sind
hingegen die Kernelbreiten sehr groff, dann ist der Wert von f konstant und
entspricht dem Mittelwert < h >= > " | h; des hidden image. Ein niitzli-
ches Maf fiir die effektive Anzahl der Fréliheitsrgrade (effective Degrees Of
Freedom (eDOY)) ist durch

n
eDOF = Z \/Eigenwerti (BTB) (2.42)

1=1
gegeben. Bei einer Einheitsmatrix sind die n-Eigenvektoren alle 1, daher
ergibt sich e DOF = n, entspricht also der Variablenzahl. Fiir grofie Kernel-
breiten & — 0 hingegen reduziert sich e DOF auf 1. Aufgrund der Normierung

von B hat der grofite Eigenwert immer den Wert 1.



Kapitel 3

F

RBS-Tiefenprofile

RBS ist die Abkiirzung fiir die englische Bezeichnung ,Rutherford Backscat-
tering Spectroscopy‘. Sie ist eine der wichtigsten und verbreitesten Techni-
ken in der Oberﬂ'alchénanalyse und ermdglicht die quantitative Bestimmung
von Oberflichenzusammensetzungen mit einer Genauigkeit von bis zu 1%
[JEYNES et al. 1997]. Die notigen Grundlagen wurden schon zu Beginn des
20. Jahrhunderts von Rutherford [RUTHERFORD 1911] gelegt. Obwohl kur-
ze Zeit spiter das erste Experiment seine Modellvorstellungen bestatigte
[GEIGER und MARSDEN 1913], dauerte es noch knapp 60 Jahre bis die ana-
lytischen Fihigkeiten der RBS breiter bekannt wurden. Lange Zeit wurde un-
ter Kernphysikern RBS zwar verwendet um die Anwesenheit von Verunreini-
gungen zu erkennen, aber eine gezielte Weiterentwicklung der RBS-Methode
unterblieb. Erst mit der Untersuchung der Mondoberfliche 1967 mit Hilfe
eines RBS-Experiments an Bord von Surveyor V wurde das Potential der
Rutherfordstreuung auch auRerhalb der Gruppe der Kernphysiker bekannt
[TurKEVICH 1968]. In den darauf folgenden Jahren nahm die Zahl der RBS-
Anwender stark zu und die Rutherfordstreuung wurde zu einer wesentlichen
Diagnostik im Bereich der Oberflichenanalyse und der Halbleiterindustrie.
Die Auswertung der mittels RBS erhaltenen Daten ist jedoch in vielen Féllen
schwierig, da sich die erhaltenen Spektren verschiedener Elemente iiberlap-

pen konnen und eine eindeutige Zuordnung Probleme bereitet.

Im ersten Teil des Kapitels wird die der Rutherfordstreuung zugrundelie-

gende Physik beschrieben und danach auf die Implementierung des Modells

23
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der RBS-Messung eingegangen. Die Auswertung von Messungen zur direk-
ten Erosionsratenbestimmung von Wandmaterialien innerhalb des ASDEX

Upgrade Divertors schliefit sich an.

3.1 Prinzip der RBS-Analyse

Das Prinzip der Rutherford-Riickstreuungs-Analyse 148t sich in wenigen Sit-
zen zusammenfassen. Ein Strahl monoei&ergetischer und gerichteter Ionen
wird auf die Probe beschleunigt. Die Tonen mit einer Energie im MeV-Bereich
dringen in die zu untersuchende Probe ein und ein Teil von ihnen wird von
Probenatomen zuriickgestreut. Ein unter einem bestimmten Winkel § zum
einfallenden Strahl positionierter Detektor mift die Energie der riickgestreu-
ten Teilchen. Durch die Diskretisierung der Energieachse ergibt sich ein fiir
die Probe charakteristisches Histogramm von Teilchenzahl in Abhingigkeit
von der Energie. Der Energieverlust der riickgestreuten Ionen héingt von ver-

schiedenen Faktoren ab. Die wesentlichen sind
e die Masse des streuenden Probenatoms,
e der Streuwinkel 6, und
e die Eindringtiefe des Ions vor dem StoR.

Da somit sowohl Tiefen- wie auch Massensensitivitit vorhanden ist, eignet
sich RBS zur Ermittlung von Konzentrationsprofilen einer Probe. Allerdings
fiihrt diese gleichzeitige Empfindlichkeit auf beide GréRen oft zu schwer in-
terpretierbaren RBS-Daten, da sich die Signale verschiedener Elemente iiber-
lappen kénnen. Die Informationstiefe ist abhidngig von der Zusammensetzung
der Probe, der Ionenenergie und der verwendeten Ionenart und betrigt fiir

Wasserstoffionen typischerweise 10u#m und fiir Heliumionen ca. 1um.

Da die Wechselwirkung des einfallenden Ions mit den Probenatomen als eine
Vielzahl von Einzelereignissen aufgefalt werden kann, ist der Abstand der
Atome und damit die Dichte des Probenmaterials ohne Bedeutung — fiir die

Messung ist nur die Zahl der Streuzentren relevant [CHU et al. 1978]. Die
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E

g =0

M,,E

N\
Detektor \)

Abbildung 3.1: Prinzipbild der elastischen Kollision eines einfallenden Ions der

1

Energie Ey und Masse My mit einem rubenden Probenatom der Masse My im

Laborsystem.

geeignete Betrachtungsweise hierfiir ist die Projektion der in einem Streuvo-
lumen vorhandenen Atome naiom - AAz auf die Strahlfliche A, wobei natom
die atomare Dichte und Az die Hohe des Streuvolumens bezeichnen. Von
der GroRe matomAz, mit der Einheit [Atome/cm?] (gebriduchlich ist auch
[10%5at/cm?]), kann durch Multiplikation mit

1.661Matom [amu]
102p [g/cm?’]

bei bekannter Massendichte p auf die Schichtdicke in Nanometer umgerech-

(3.1)

URF (MAtorm P) =

net werden.

3.2 Die Physik der Rutherford-Riickstreuung

Die Rutherford-Riickstreuung kann durch wenige physikalische Konzepte be-
schrieben werden [CHU et al. 1978]. Notwendig ist eine Beschreibung der
Energieverluste von lonen in den Probenmaterialien, da aus dem Energie-

verlust die Tiefeninformation gewonnen wird. Die Ermittlung der absolut
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vorhandenen Materialmenge erfordert die Kenntnis der Streuquerschnitte.
Der vom Massenverhiltnis abhangige Energietransfer beim Stof, beschrieben
durch den kinematischen Faktor k, ermdglicht die Unterscheidung verschie-
den schwerer Probenatome durch RBS. Die statistischen Fluktuationen des
Energieverlustes, die Energieverbreiterung, begrenzen das Auflésungsvermé-
gen der Tonenstrahldiagnostiken. Die einzelnen Beitrdge werden im folgenden

genauer erdrtert.

3.2.1 Der kinematische Faktor

Bei einer elastischen Kollision eines Partikels der Masse M; mit einem Par-
tikel M, bestimmt sich das Verhiltnis & der Energien vor (Eg) und nach
(E;) der Kollision (vgl. auch Abbildung 3.1) bei einem Streuwinkel von ¢

aufgrund von Energie- und Impulserhaltung zu

M \? M
B \/(1— (M;“) sm29) +M;-c030

k= —=
Eq 1+%§

2

(3.2)

Eine graphische Darstellung der Abhingigkeit des kinematischen Faktors
ist in Abbildung 3.2 gezeigt. Die experimentell erreichbare Massenseparati-
on a—% ist fiir Winkel § — 180° am besten. Daher werden fiir RBS grofie
Streuwinkel (typischerweise 165°) bevorzugt. Die Annahme einer elastischen
Kollision ist nur in einem beschriankten Energieintervall fiir die einfallenden
Tonen zuldssig. Die Energie muff klein genug sein, um keine Kernreaktionen
auszulsen. Die Energieschwelle fiir Kernreaktionen liegt fiir Heliumionen bei
2 — 3MeV, ist aber bei Protonen schon bei 1MeV erreicht. Bei Stéfen mit
Teilchen, die leichter als das einfallende Ion sind, werden die Ionen nur in
Vorwirtsrichtung 6 < 90° gestreut und kdnnen nicht mit einem Einfachstof
in den Detektor gelangen. Daher ist RBS unempfindlich fiir Elemente mit

niedrigerer Kernmasse als die Jonenmasse.

3.2.2 Rutherfordscher Streuquerschnitt

Der Inhalt der vorausgegangenen Abschnitte ermdglicht die Bestimmung der

Energie eines in einer Probe reflektierten Ions. Der Streuquerschnitt o stellt
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Abbildung 3.2: Der kinematische Faktor ist hier in Abhdngigkeit von Massenver-
hiltnis My /Ms und vom Strevwinkel 6 aufgetragen.

eine quantitative Beziehung zwischen der Anzahl der detektierten, riickge-
streuten Teilchen und der Probenzusammensetzung her. Im Falle der elasti-
schen Coulombstreuung ist der differentielle Wirkungsquerschnitt durch den
Rutherfordschen Streuquerschnitt

2

2
1— (Msinf) +cosb
dog 71 796> 2y \/ (M2 ) ©8

A0 ~ \167eE | sind >
Teo sin \/;— (]\—A% sin 6’)

gegeben. Er ist in Abbildung 3.3 aufgetragen. Er steigt fiir kleine Streuwin-

(3.3)

kel steil an, variiert jedoch nur schwach mit dem Massenverhaltnis. Dennoch
haben schwere Elemente einen groferen Streuquerschnitt, da er auch propor-
tional zum Quadrat der Kernladungen ist. Deswegen ist die Empfindlichkeit
der RBS-Analyse fiir schwere Kerne hoher als fiir leichte. Typische Wir-
kungsquerschnitte fiir RBS von 2MeV Helium in Kohlenstoff liegen in der
GroRenordnung von 10739 m?- eine Riickwirtsstreuung ist also ein seltenes
Ereignis.

Fiir groe Streuwinkel & — 180° und hinreichend grofen Energien der einfal-
lenden Ionen kann die kurzreichweitige Kernkraft zu Abweichungen von Glei-
chung 3.3 fithren, da hier die gréRte Anndherung an das Probenatom vorliegt.
Bozoian [BOZOIAN 1993] gibt folgende Abschatzung fiir die Ionenenergie Er

an, bei der die Abweichung von einem reinen Rutherford Streuquerschnitt
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2
Abbildung 3.3: Der reduzierte Streuquerschnitt S = %/ (1%7%0%2) i Abhdngig-
keit von Streuwinkel 8 und Massenverhiltnis M1 /M aufgeiragen.

4% iibersteigt:

Mi+My, Z,
Er[M =—F=. = f = .
r[MeV] 7 T Z1 =1 und (3.4)
Er[MeV] = MIA’; M, 218Z2 fiir 70 > 1. (3.5)
2

Fiir kleine Streuwinkel, gleichbedeutend mit einem gréReren Abstand des vor-
beifliegenden Ions vom streuenden Kern, fiihrt die zunehmende Abschirmung
der Kernladung zu einem von der Rutherfordschen Formel 3.3 differierendem
Verhalten des Streuquerschnittes. Dem kann durch Verwendung anderer Po-
tentiale (wie dem KrC-Potential oder dem Lenz-Jensen-Potential) Rechnung
getragen werden [WILSON et al. 1977]. Ein empirischer energie- und winkel-
abhingiger Korrekturfaktor fiir den Rutherfordschen Streuquerschnitt, der
die Abschirmung beriicksichtigt, ist von Andersen [ANDERSEN et al. 1980]

zu
1_W
dog 47 2\ 2 )
1+_lf1_+ 1 %
ECM 2Ec]\{Sin BJZM

2

angegeben worden und im Programm implementiert. Hierbei sind Egps und
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8o Energie und Streuwinkel im Schwerpunktssystem. V; ist durch
Vi [keV] = 0.04873Z1 2\ Z2/° + Z2° (3.7)

gegeben.

Abbildung 3.4: Der Korrekturfoktor nach Andersen F4 in Abhingigkeit von

Streuwinkel 8 und Energie aufgetragen.

Fiir groRe Energien n#hert sich der Korrekturfaktor Fp 1 an. Vor allem fiir
Streuwinkel 8 < 90°, d.h. fiir Vorwirtsstreuung, wird F4 deutlich kleiner als
1 und muR daher fiir die Auswertung von ERDA-Spektren (vgl. Kapitel 4)

beriicksichtigt werden.

3.2.3 Bremsvermogen

Der wegabhingige Energieverlust der Tonen befdhigt RBS tiefensensitiv zu
sein. Er ist abhingig von der Ionenart und Ionenenergie, sowie der Zusam-
mensetzung der Probe. Der spezifische Energieverlust pro Wegstrecke der

einfallenden Ionen, das Bremsvermdgen (,stopping power‘) ist definiert als
AFE d
e(B)=— im 2E 498 gy (3.8)

Az—0 Az dz
Typische Werte von € von *He in Kohlenstoff liegen zwischen 30eVem?/ 10%%at

und 45eVem?/10%%at in einem Energieintervall von 200keV .. .2000keV. Bei




30 KAPITEL 3. RBS-TIEFENPROFILE

kleineren und gréfieren Energien ist der Energieverlust jeweils niedriger. Die
dominierenden Effekte des Energieverlustes des Ionenstrahls sind die Wech-
selwirkungen mit den gebundenen oder freien Elektronen in der Probe, sowie

die Wechselwirkung mit den Probenatomkernen.

Elektronischer Energieverlust

Der Energieiibertrag der Tonen auf Probenelektronen kann im Rahmen ei-
nes einfachen Modells (vgl. Anhang Seite v) verstanden werden. Elektro-
nen werden durch die Coulombwechselwirkung mit dem vorbeifliegenden Ion
beschleunigt und es kommt dadurch zu einem Energieiibertrag. Dieser fillt
umso geringer aus, je kiirzer die Wechselwirkungszeit zwischen Ion und Elek-
tronen ist und ist folglich energieabhingig. Eine Rechnung von Bethe und
Bloch [BETHE 1930, BLOCH 1933], die auch quantenmechanische Einfliisse
berticksichtigt, ergibt ein etwas gedndertes Verhalten des Energieverlusts mit
steigender lonenenergie als das einfache Modell im Anhang, das proportional
zu (1/E)-In (E/ < E,, >) verlduft:

¢(B) = -3E _ Zie'N. .[1 2mev? (1_f)_(§ﬂ_ (3.9)

—_—= n
dz  4wedv?m, <E,> c?

Die Grofle < E, > ist die mittlere Bindungsenergie der Elektronen, die sich
aus den verschiedenen Anregungs- und Ionisationszustinden der Probena-
tome ergibt und schwer zu berechnen ist. Sie wird daher als empirisch zu
bestimmende Grofe angesehen. Gleichung 3.9 liefert eine gute Beschreibung
des Energieverlusts bei hohen Energien (F > 200keV/amu), muf aber fiir
niedrigere Energien modifiziert werden. Darfiberhinaus ermdglicht Gleichung
3.9 die Skalierung des Energieverlustes dE'/dz fiir verschiedene Ionen (a, )

bei gleicher Geschwindigkeit

dE (VaZ1a)® dE

. , 3.10
dz a (7bZ16)2 dr ( )

b

die nur von den effektiven Ladungszustinden yZ der Jonen abhingt.
Bei niedrigeren Energien kann das Jon Elektronen einfangen und hat daher
einen von seiner Energie abhéngigen Ladungszustand, der in Gleichung 3.10

durch den Faktor 7 beschrieben wird. v ist definiert als Verhiltnis seiner
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ap | 0.2865
a; | 0.1266
ay | -0.001429
as | 0.02402
as | -0.01135
as | 0.001475

Tabelle 3.1: Parameterwerte fir Gleichung 3.12.

effektiven zur nominalen Ladung

def. Zik ('U)
= . A1
0% Z: (3.11)

Auch v ist nur schwer theoretisch zu ermitteln, weswegen die genauesten
Werte aus parametrischen Ausgleichsrechnungen mit experimentellen Daten
gewonnen werden [HUBERT et al. 1990]. Spegziell fiir *He-Ionen geben Ziegler
und Manoyan [ZIEGLER und MANOYAN 1988] folgende, auch im Programm

implementierte Formel an

712{3:1_67(1){_25:@1' [ln (AZ)]i}, (3.12)

=0

wobei F//M in Einheiten von [keV/amu] gegeben ist. Die Werte der a; sind
in Tabelle 3.1 aufgefiihrt. Eine graphische Darstellung des Verlaufs von 7 fiir
4He ist in Diagramm 3.5 zu sehen. Fiir niedrige Energien ist der Ionisati-
onsgrad erniedrigt. Erst bei Energien von mehr als 500keV /amu ~ 2000keV
fiir “He erreicht das Ion nahezu seinen nominellen Ladungszustand. Die An-
nahme einer konstanten Dichte von freien Elektronen, die der Bethe-Bloch-
Formel 3.9 zugrunde liegt, ist bei [onengeschwindigkeiten von kleiner als der

Thomas-Fermi-Geschwindigkeit

2 9rre?
UTF = 47 5

(3.13)

nicht mehr gerechtfertigt. Die inneren Elektronen der Probenatome haben
mit sinkender Ionengeschwindigkeit einen immer geringeren Einfluf auf das
vorbeifliegende Ion. Dies fiithrt zu einem Absinken der Energieverlustkur-

ve fiir kleine Energien E < Erp = 1/2Mpycv%p. Damit ergibt sich fiir die
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Abbildung 3.5: Ladungsverhilinis eines “He-Ions bei unierschiedlicher Energie.
Bei niedriger Energie kommt es zu zunehmender Neutralisierung des Ions durch

Elektroneneinfang.

Energieverlustkurve ein Maximum in der N&he der Energie, die der Thomas-
Fermi-Geschwindigkeit entspricht. Fiir grofere Ionenenergien féllt sie dann
gemiR Gleichung 3.9 ab. Das im Programm verwendete elektronische Brems-
vermdgen fiir die unterschiedlichen Ionen wird mittels Gleichung 3.9 aus den
fiir Protonen geltenden Werten ermittelt. Das elektronische Bremsvermdgen
fiir Protonen S, ist fiir die Elemente (1 < Z3 < 92) nach Ziegler und Biersack
[ZIEGLER et al. 1985] durch
SLowSHi
e e

gegeben. Dabei bestimmen sich Spow und Swigh zZu

Stow = C1E? + C3EC | (3.15)
und c o
5 7

SHigh = ‘ETS 11] kE + CsE) . (316)

Fiir die einzelnen Elemente sind die Fitkoeffizienten Ci,...,Cs tabelliert

[TESMER und NASTASI 1995]. Die mittlere Abweichung zwischen den so er-

haltenen Energieverlustwerten und den experimenteilen Ergebnissen liegt

s ——
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zwischen 5% und 14% , abhingig von der jeweiligen Ion-Probenmaterial-
Kombination [ZIEGLER et al. 1985]. Die Werte des Bremsvermdgens fiir Was-
serstoff- und Heliumionen haben einen mittleren Fehler von 7% bzw. 5% .

Typische Verldufe des elektronischen Bremsvermdogens fiir Heliumionen in
verschiedenen Materialien sind in Bild 3.6 gegeniiber der Energie aufgetra-

gen.

Der nukleare Energieverlus'i/:

Nur bei Ionenenergien unterhalb von 200keV /amu ist der nukleare Energie-
verlust von Bedeutung. Hier wichst der Anteil des Energieiibertrags auf die
Probenatome, da das elektronische Bremsvermégen mit sinkender Energie
stark abnimmt. Da das Ion hier schon groftenteils neutralisiert ist, mufl die
- Wechselwirkung als elastische Streuung zweier abgeschirmter Ladungen be-
schrieben werden [BOHR 1948, LINDHARD et al. 1963, SIGMUND 1982]. Die
analytischen Ansitze ergeben Resultate, die mit den experimentellen Mes-
sungen nur groRenordnungsmaRig iibereinstimmen. Eine Verbesserung der
Modelle ist aufgrund der Vielzahl der moglichen Wechselwirkungsprozesse
nur sehr schwer moglich. Daher stammen die zuverldssigsten Werte aus se-
miempirischen Ansitzen. Nach Ziegler [ZIEGLER et al. 1985] ist das nukleare

Bremsvermogen durch

8.46271 Z, M, Sy, (E,)

n(E) =
€ ( ) (M1+M2) (Z?'23+Z8'23)

eVem?/10%at (3.17)

gegeben mit F, als reduzierter Energie und S,(E;) als reduziertes nukleares

Bremsvermogen. Die reduzierte Energie E, ist durch

2.
E, 32.53MyE

= 3.18
7 Z1Z2 (Ml + Mz) (Z(13‘23 + ZS.ZS) ( )

gegeben und das reduzierte Bremsvermogen S, bestimmt sich fiir Werte von
E,. > 30keV zu

[

Su(E,) = I‘Q(]i’). (3.19)

Fiir E. < 30keV wird S, durch

In (1+ 1.1383E})
(E, + 0.01321E0-21226 1 0,19593 E0%)

Sn(Er) =5 (3.20)
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berechnet. Der Beitrag des nuklearen Energieverlustes zur Stopping Power
fiir Heliumionen ist in Bild 3.6 fiir Gold zu sehen. Nur fiir sehr niedrige

Energien von Ejo, < 10keV beeinflufit es das Bremsvermd&gen wesentlich.

140

120
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el
=
-—2 80
§ 60
>
2
2 40
w

20

0 . . . . .
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Energie [keV]

Abbildung 3.6: Elekironisches Bremsvermogen fir Heliumionen in verschiedenen
Materialien. Das nukleare Bremsvermdgen ist nur fir Gold angegeben und hebt sich
iberhalb von 100 keV kaum von der z-Achse ab.

Braggsche Regel

Das Bremsvermdgen ist zwar fiir alle Elemente (1 < Z; < 92) tabelliert (z.B.
in [ZIEGLER et al. 1985]), die Bestimmung von Konzentrationsprofilen setzt
aber zwingend die Kenntnis des Bremsvermdégens in Elementkompositionen
mit variierenden Anteilen voraus. Da der elektronische Beitrag zum Brems-
verm&gen dominierend ist, erscheint ein Einfluf der Bindungsart auf die Io-
nen plausibel. In der Tat beobachtet man je nach Aggregatszustand unter-
schiedliches Bremsvermdgen eines Elements [THWAITES 1987]. Die Unter-
suchung der Variation des Bremsvermdgens fiihrte zur Entwicklung des co-
res and bonds (CAB)-Modells durch Ziegler [ZIEGLER und MANOYAN 1988],
bei dem je nach Bindungstyp unterschiedliche Stopping Power angenommen
werden. Es zeigt sich jedoch, daff der Einfluf des Bindungscharakters nur
in wenigen Féllen nachzuweisen ist (vor allem fiir C-H Verbindungen). Da-
her kann, bis auf die eben erw&hnten Ausnahmen, die anteilige Addition der

Stopping Power der Einzelkomponenten zur Ermittlung des Gesamtbrems-
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vermdgens herangezogen werden. Die Braggsche Regel fiir die Elementzahl

N, ist somit durch
N. '
€(E,z) = Z c; (z)€; (E) (3.21)
Jj=1

gegeben und betrachtet die Einzelkomponenten als nicht miteinander wech-
selwirkend. Im Programm wird die Stopping Power von Verbindungen durch-
gehend mit Hilfe der Braggschen Regel bestimmt, da die ntigen Kenntnisse
fiir die Verwendung des CAB-Modells bei der Analyse von Proben im Nor-
malfall nicht vorliegen (eine Ausnahme bildet die Untersuchung der a-C:H-

Schichten im nichsten Kapitel).

3.2.4 Energieverbreiterung in der Probe

Die Abbremsung von geladenen Partikeln auf ihrem Weg durch das Proben-
material fiihrt zu einer Verbreiterung der Strahlenergie (,straggling‘) auf-
grund der statistischen Schwankungen des Energieverlustes in die einzelnen

Verlustkanile. Die wesentlichen Komponenten sind hierbei:

e Elektronische Energieverlustverbreiterung durch die statistischen Schwan-

kungen des Energieiibertrags der eindringenden Ionen auf die Proben-

elektronen.

o Nukleare Energieverlustverbreiterung durch die statistischen Schwan-
kungen des Energieiibertrags auf die Probenatome, analog dem vorge-

nannten Prozef.

e Mehrfache Streuung mit groBen Winkeln 6 > fgrens (Mehrfachstreu-
ung), die die Annahme eines einzelnen Stofes der Ionen bei der In-
terpretation von RBS-Spektren verletzt. Typischerweise werden fiir
die Unterscheidung von GroB- zu Kleinwinkelst6fen Winkel zwischen

1° < Ogren, < 5° verwendet.

o Vielfache Streuung mit kleinen Winkeln 6 < 0gren, ( Vielfachstreuung),
die zu einer Energieverbreiterung wie auch zu einer Aufweitung des
einfallenden Strahles fiihrt.

o Energieverbreiterung durch Probeninhomogenitdten wie Oberflichen-

oder Zwischenflichenrauhigkeiten.
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o Geometrische Energieverbreiterung aufgrund von unterschiedlichen Streu-

winkeln oder Ionenweglingen durch endliche Strahlfleckgréffe und Win-

kelauflésung des Detektors.

Elektronische und Nukleare Energieverlustverbreiterung

Mehrere Theorien beschreiben die elektronische und nukleare Energiever-
lustverbreiterung, wobei sich die Anwendungsbereiche im wesentlichen aus
der Energie und dem Energieverlust der Tonen bestimmen. Vavilovs Theorie
[VaviLov 1957] [BIRD und WILLIAMS 1989] ist fiir sehr kleine lonenener-
gieverluste geeignet. Hier ist die Energieverteilung der Ionen asymmetrisch,
da nur Energieverlustmechanismen existieren und sich daher die Anfangs-
energieverteilung der Ionen nur zu kleineren Energien verbreitern kann. Mit
zunehmender Anzahl der Kollisionen und damit der stochastischen kleinen
Energieverluste kann die Energieverteilung der Ionen durch eine Gaussver-

teilung [BOHR 1948] beschrieben werden. Die Bohrsche Approximation
FBoh: = 0.26Z2Z, A [10'%at/cm?] (3.22)

geht dabei von einer von der Ionengeschwindigkeit unabhangigen Energie-
verlustverbreiterung aus. Diese Unabhingigkeit ist jedoch nicht gegeben und
fithtt zu einer Uberschitzung der Energieverbreiterung. Eine im Programm
implementierte Korrektur fiir Tonenenergien von E < 7573 [keV /amu] ist

durch

Ke

= 0.78 (E [keV /amu] / (2525))%° — 0.008 (E [keV /amu] / (25Z5))"°
(3.23)
gegeben [LINDHARD und SCHARFF 1953]. Elementspezifische Anpassungen

KBohre

der Energieverbreiterung kénnen durch die Fits von [YANG et al. 1991] vor-
genommen werden. Allerdings sind die Schwankungen zwischen den Elemen-
ten in vielen Fillen kleiner als der experimentelle Fehler bei der Bestimmung
der Verbreiterung.

Die Verbreiterung durch den nuklearen Energieverlust ist deutlich geringer
als durch den elektronischen. Auch hier fithrt die Bohrsche Approximation

M,

2
18 2
FYA M2> Az [10 at/cm ] (3.24)

n [keV2] = 0.262723 (



KAPITEL 3. RBS-TIEFENPROFILE 37

zu einer (vernachléssigbaren) Uberschitzung.

Mit breiter werdender Energieverteilung der Tonen muf die Energieabhéngig-
keit der Energieverlustkurve beriicksichtigt werden. Symons Theorie [KUMAKHOVI und Koma
behandelt die nichtstochastische Verbreiterung der Energieverteilung der Io-
nen durch den Abfall der Energieverlustkurve (3.6) bei grofen Energien. So-
fern das Maximum der Ionenenergieverteilung in diesem Bereich liegt, werden
Ionen mit der Energie des Verteilungsmaximums stérker abgebremst, als Io-
nen mit einer dariiberliegenden /Energie. Dies fiihrt zu einer zusétzlichen Ver-
breiterung der Energieverteilung. Fiir lonenenergien niedriger als das Maxi-
mum der Energieverlustkurve, einem Bereich in welchem die Energieverbrei-
terung durch Theorien von Payne [PAYNE 1969] und Tschaldr [TSCHALAR 1968]
beschrieben werden kann, fithrt die energieabhéngige Abbremsung der Ionen
zu einer Verschmilerung der Energieverteilung, die aber weiterhin durch eine

GaufBkurve beschrieben werden kann.

Mehrfachstreuung

Die Annahme, da® alle Ionen, die unter einem Winkel # zum einfallenden
Tonenstrahl die Probe verlassen, nur einen StreuprozeR mit diesem Ablenk-
winkel 8 erfahren haben, ist nur ndherungsweise giiltig. Die unter dem Winkel
0 detektierten Ionen kénnen mehrere Streuprozesse mit verschiedenen Ab-
lenkwinkeln hinter sich haben, die in der Summe zu dem Ablenkwinkel 8
fiihren. Da der kinematische Faktor fiir einen Stoff mit Winkel § kleiner ist
als der gesamte kinematische Faktor fiir zwei Stofle mit Ablenkwinkeln «
und B3, wobei § = « + 8, kann die Energie eines mehrfach gestreuten Ions
am Detektor grofer sein, als die eines einfach gestreuten. Da jedoch die in
der Probe zuriickgelegte Weglinge der mehrfach gestreuten Ionen im Re-
gelfall groRer ist, als diejenige der direkt in den Detektor gestreuten lonen,
fiihrt die Mehrfachstreuung zu einem iiber das ganze Spektrum verteilten
Untergrund. Die Simulation von Spektren unter Beriicksichtigung von zwei-
fach gestreuten Tonen ist méglich und erlaubt qualitative Aussagen dariiber,
welche Eigenschaften von gemessenen Spektren durch Mehrfachstreuung her-
vorgerufen werden. Durch das Anwachsen des Streuquerschnittes mit kleiner

werdenden Streuwinkeln sind jedoch auch noch signifikante Anteile von &fter
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gestreuten Ionen im Spektrum vorhanden, wie in Bild 3.7 gezeigt ist. Der

senkrechter Einfall , 2 Grad. , Au
400 T

300

200

Intensitat

100

Energie (keV)

Abbildung 3.7: RBS-Spektrum des Goldsignals von 1 MeV * He-Ionen von 107nm-
Gold auf 843nm-Silizium. Alle Winkelinderungen von mehr als OGrenz, = 2°
sind hierbei als Kollision gezihlt und die Einzelbeitrige aufgetragen worden (aus
[ECKSTEIN und MAYER 1999]).

Anteil von mehrfach gestreuten Ionen steigt mit abnehmender Ionenenergie
stark an und kann nicht vernachléssigt werden. Dieser 148t sich durch Mon-
te Carlo-Programme wie TRIM [ECKSTEIN und DOEMEN 1997] bestimmen,

jedoch ist die Berechnung zeitaufwendig,.

Vielfachstreuung

Der Streuquerschnitt fiir kleine Ablenkwinkel der Ionen wichst mit der Ab-
nahme des Ablenkwinkels stark an. Daher erfahren die einfallenden Ionen
fortwdhrend Bahndnderungen um kleine Winkelbetrage. Dies hat mehre-
re Konsequenzen. Zum einen wird der einfallende Ionenstrom zunehmend
aufgefdchert— es kommt zu einer Winkelverbreiterung. Der Ablenkungswin-
kel der unter einem Winkel 6 registrierten Ionen ist um diesen verteilt. Da
mit dem Streuwinkel sich auch der Energieiibertrag d&ndert, resultiert daraus

eine Verbreiterung der detektierten Ionenenergie. Zum anderen hingt die
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von den Ionen in der Probe zuriickgelegte Wegstrecke (und damit der Ener-
gieverlust) von der Anzahl und GréRe der erfahrenen Richtungsinderungen
ab. Auch hierdurch kommt es zu einer Verbreiterung der lonenenergien. Die
beiden Komponenten Winkeldnderung und Wegstreckenvariation sind aber
nicht unabhingig voneinander — eine grofie Winkelvariation fithrt auch zu ei-
ner' Anderung der Wegstrecke — und miissen gemeinsam betrachtet werden.

Eine umfassende Darstellung findet sich in [SZILAGY et al. 1995].

Probeninhomogenitéten

Unebenheiten in der Probenoberfliche fiihren zu einer Verbreiterung des
Spektrums, da dann die Tiefenkoordinate vom Auftreffpunkt des Ions auf
die Probe abhingt und iiber den Strahlfleck gemittelt wird. Die resultierende
Energieunschirfe bestimmt sich bei einer Dickenvarianz der Probe von (Az)?

nach [BESENBACHER et al. 1980] zu

= (F) e (3.25)

und wird im Programm beriicksichtigt. Der genaue Einfluf ist von der Ober-
flichenstruktur abhéngig und variiert mit dem Einfallswinkel, nimmt aber
mit abnehmendem Einfallswinkel zu. W&hrend sich iiber Rastersondentech-
niken (AFM, STM) oder Profilometermessungen noch Informationen iiber
die Oberflichenrauhigkeiten erhalten lassen, ist dies fiir Grenzfldchen in der
Probe im allgemeinen nicht mdéglich. Daher werden hier Rauhigkeiten un-
vermeidlich als Konzentrationsverbreiterung aufgefaflt werden. Verborgene
Strukturen im pm-Bereich liessen sich jedoch durch die Kombination von

Mikrostrahl-RBS und Techniken analog von [BERGER 1997] auflGsen.

Geometrische Energieverbreiterung

Neben der Strahlaufweitung durch Vielfachstreuung sind auch die Ausdeh-
nungen von Strahlfleck und Detektor Ursachen fiir die Streuwinkelverteilung
der in den Detektor gelangenden Ionen. Die Strahlfleckgréfe kann iiber Blen-
den und Linsensysteme auf Kosten der Intensitdt reduziert werden und stellt
einen Kompromif dar. Auch der Raumwinkel des Detektors steht im Span-

nungsfeld zwischen Winkel- und damit Energieauflésung und der Anzahl der
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detektierten Tonen. Die Winkelverbreiterung A bei einem Austrittswinkel

von B ist durch [DIEUMEGARD et al. 1979]

(AB)* = (gdw>2 + (gbdmsﬂ)z (3.26)

Lp Lpcosa

gegeben, wobei w die Detektorapertur, Lp der Abstand zwischen Probeno-
berflache und‘ Detektorblende und d der Strahldurchmesser ist, der auf der
Probenoberfliche bei einem Einfallswinkel von o effektiv d = d/ cosa be-
tragt. g4 und g sind die jeweiligen Geometriefaktoren fiir die Detektorsff-
nung und Strahlform, die fiir kreisf6rmige Geometrien und homogenes Strahl-
profil den Wert von 0.59 und fiir rechteckige Formen den Wert 0.68 haben.
Diese Winkelunschirfe fiihrt zu einer Streuwinkelunschirfe Ag = —Af. So-
mit ergibt sich folgendes Bild: Ein unter einem zu kleinen Winkel § — A#
gestreutes Ton, welches aufgrund der endlichen Detektordffnung akzeptiert
wird, hat nach dem Streuvorgang eine hdhere Energie, als ein unter dem
Winkel 6 gestreutes Ion, legt aber nach dem Streuvorgang einen ldngeren
Weg in der Probe zuriick und verliert damit mehr Energie. Die geometrische
Energieverbreiterung 2, ist bei RBS-Analysen mit Halbleiterdetektoren bei
dem in dieser Arbeit verwendeten experimentellen Aufbau vernachléssigbar

[MAYER 1997], muf aber bei ERDA-Untersuchungen beriicksichtigt werden.

3.2.5 Energieverbreiterung in Halbleiterdetektoren

Der Nachweis der gestreuten Ionen kann prinzipiell mit einer Vielzahl von

verschiedenen Detektionssystemen erfolgen[ENGLAND 1974, BROMLEY 1979].

Durch ihre einfache Handhabung, vielseitige Einsetzbarkeit, geeignete Zeit-
und angemessene Energieauflésung sind Halbleiterdetektoren inzwischen die
am hiufigsten eingesetzten Detektorsysteme bei RBS-Messungen. Eine gute
Ubersicht iiber Detektorsysteme wird in [KNOLL 1989] gegeben und neue-
re Entwicklungen wie ladungsgekoppelte Grofflachenzdhler (CCD-Charged
Coupled Device) finden sich in Band 439 der Zeitschrift Nuclear Instruments
and Methods in Physics Research (NIM A,439 (2000)).

Ein Halbleiterdetektor kann als eine in Sperrichtung betriebene p-n-Halb-
leiterdiode betrachtet werden [DEMTROEDER 1998a]. In der p-n-Ubergangs-

schicht entsteht durch die angelegte Spannung eine Verarmung von Ladungs-
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trdgern. Ein einfallendes Ion erzeugt in dieser Schicht Elektronen-Loch-Paa-
re, die getrennt und auf den jeweiligen Elektroden gesammelt werden. Die
Anzahl der erzeugten Elektron-Loch-Paare ist abhingig von der Ionisations-
energie ¢; des verwendeten Halbleitermaterials (¢;(St) = 3.6eV) und propor-
tional zur Ionenenergie. Daher kann aus der Amplitude des resultierenden
Pulses auf die urspriingliche Ionenenergie geschlossen werden. Die Energie-

aufldsung der Halbleiterdetektoren ist durch verschiedene Einfliisse wie

/
F

e statistische SchWankungen in der Erzeugung von Elektron-Loch-Paaren,

Verluststrome,

Johnson-Rauschen durch schlechte Kontaktierung,

e unvollstindige Ladungstrigersammlung,

e Dickenschwankungen der Sperrschicht und

e Energieverbreiterung der Ionen durch die Sperrschicht

beeintrichtigt. Dazu kommt noch der Rauschanteil des Verstérkersystems.
Die typischen Aufldsungen liegen im Bereich von 15keV (FWHM). Die Mo-
dellierung des Antwortverhaltens der Detektoren ist ein immer noch aktuel-
les Forschungsgebiet [POPP et al. 2000]. Die Apparatefunktion des Detektors
kann durch einen semiempirischen Fit an eine dreikomponentige Funktion,
die aus einer zentralen Gauflkurve mit zwei unterschiedlichen exponentiell
abfallenden Flanken auf der hoch- und niederenergetischen Seite beschrie-
ben werden [CAMPBELL et al. 1987].

Eine Entfaltung von gemessenen Daten setzt eine genaue Kenntnis der Ap-
paratefunktion voraus. Daher wurde in dieser Arbeit keine Modellfunktionen
fiir die Transferfunktion verwendet, sondern gemessene Apparatefunktionen.
Ein typisches Beispiel fiir die Apparatefunktion des RBS-Detektors findet
sich in Bild 3.10.

3.3 Simulation von Rutherford Riickstreuspektren

Um das konkrete (inverse) Problem der Bestimmung von Tiefenprofilen aus

RBS-Daten angehen zu kdnnen, muf die Beziehung zwischen einem Tiefen-
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profil und dem zugehsrigen unverrauschten Spektrum D bekannt sein. Dies
bedeutet nichts anderes als die quantitative Kenntnis der physikalischen Vor-
ginge beim Meflprozefl. Das Modell des Meprozesses wird durch den Ope-
rator O beschrieben. Bei den meisten Messungen wird die Aufspaltung des

Operators O in zwei Beitrige A und B angemessen sein
O =AB. (3.27)

Der lineare Operator .A beschreibt hierbei die Verbreiterung des Spektrums
mit der Apparatefunktion und der im allgemeinen nichtlineare Operator B
den Zusammenhang zwischen der Probenzusammensetzung, dem Konzentra-

tionsprofil ¢(z) und dem daraus resultierenden RBS-Spektrum.

3.3.1 Beschreibung der Probe

Fiir die Simulation von RBS-Spektren ist ein geeignetes Modell der Proben
notwendig. Die Probe wird senkrecht zur Oberfliche in Schichten (Layer)
L;,i = 1,..., Nz mit Dicken von Az; unterteilt. Die Dicken Az; miissen
klein genug sein, um die in den Daten enthaltene Information rekonstruieren
zu kénnen. Fiir jede Schichtgrenze ¢ miissen die Konzentrationen ¢;; der in
der Probe vorhandenen Elemente j = 1,..., N, angegeben werden. Da die
Riickseite der einen Schicht identisch mit der Vorderseite der darauffolgenden
Schicht ist, ergeben sich fiir N, Elemente und Ny, Schichten (N, 4 1) - N, zu
speziﬁzierende’Konzentrationswerte. Dies entspricht N = (N +1)-(N. - 1)
Freiheitsgraden, da die Summe der Elementkonzentrationen innerhalb einer

Schicht sich zu 1 addiert:

Nc
dej=1 ¥V i=1,...,Ng (3.28)
s

Innerhalb einer Schicht wird linear zwischen den Konzentrationen an Vorder-
und Riickseite interpoliert. Damit ist auch gleichzeitig die Normierung 3.28
fiir jeden Punkt innerhalb einer Schicht gew&hrleistet. Das simulierte Spek-
trum D ist die Summe aller Streuvorginge von allen Elementen aus allen
Schichten (Bild 3.8).
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a) Schichtnummer
1 2 3 4

Yy
-

Zusammensetzung

Teilchen

o

Energie

Abbildung 3.8: Schematische Darstellung der Probenzusammensetzung (a) und
dem Beitrag einer Schicht zum Spekirum (b).

3.3.2 Simulationsimplementierung

Die groRe Anzahl von Vorwértsrechnungen, die zur Lésung des inversen Pro-
blems ndtig sind, beschrinkt die zur Verfiigung stehende Zeit fiir die Si-
mulation eines Spektrums. Erst durch die wachsende Leistungsfahigkeit der
Computer ist die Beriicksichtigung von Effekten wie Energieverbreiterung
in der Vorwirtsrechnung iiberhaupt moglich. Die Verwendung von linearen
Konzentrationsprofilen innerhalb einer Schicht ermdglicht die drastische Re-
duzierung der notwendigen Schichtzahl Ny zur Beschreibung von glatten
Konzentrationsprofilen. Da die Rechenzeit fiir die Simulation eines Spek-
trums mit N7N, skaliert, kann sie deutlich durch eine Verringerung der
Schichtzahl Ny, verkiirzt werden.

Die prinzipielle Vorgehensweise bei der Simulation ist in jeder Schicht iden-
tisch und wird schematisch fiir die Schicht ¢ aufgezeigt. Eingangsgrofle ist
der Mittelwert der gauRverteilten Ionenenergie E (z;) an der Oberfliche der
Schicht ¢ in der Tiefe @;, zusammen mit der Standardabweichung der Ener-
gieverteilung AFE (z;). Daneben sind noch die Konzentrationen ¢;; und ¢;41;

der einzelnen Elemente j an Vorder- und Riickseite der Schicht 7 gegeben,
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sowie der Verlauf der Energieverlustkurve ¢;(E) (vgl. Bild 3.6).

Energieberechnung

Die Energie der Ionen in der Schicht ergidbe sich aus der Losung der Inte-

gralgleichung
E(z)=E (s:) + / (%) dz. (3.29)

gesamt
Im vielfach verwendeten Algorithmus vor Doolittle [DOOLITTLE 1985] wird
die Energieverlustkurve in einer Taylorreihe entwickelt, fiir die konstante
Konzentrationen angenommen werden. Unter der Verallgemeinerung linearer
Konzentrationsverldufe
cij(z) = aijz + by; (3.30)

und einer stiickweisen linearen Approximation der individuellen Energiever-

lustkurven

;i (E) = — (@> = (d;E+ fi) (3.31)

dz /4
kann ein selbstkonsistenter Algorithmus fiir die Berechnung des Energiever-
lusts innerhalb der Schicht angegeben werden. Mit der Braggschen Regel
3.21 ergibt sich fiir den Energieverlauf innerhalb der Schicht ¢ folgende in-

homogene Differentialgleichung mit nicht-konstanten Koeffizienten

N
(B c(@))=- (Z—f)i = +_Zl (aijz +bij) (di B + fij) 5 (3-32)
i=
deren analytische Lésung A.8 im Anhang zu finden ist.
Vorgehensweise: Mit Hilfe der Braggschen Regel 3.21 wird aus der bekannten
Zusammensetzung der Probe, sowie der gegebenen Eintrittsenergie der Ionen
in die Schicht 7 der gesamte differentielle Energieverlust € (E (z;)) an der
Vorderseite der Schicht berechnet. Hierbei wird ein konstanter Energieverlust
angenommen (d;; = 0). Damit lassen sich die Koeffizienten a;;, b;;, ¢;; und d;;
spezifizieren und iber Gleichung A.8 die Energie F (z;1+1) an der Riickseite
der Schicht bestimmen. Damit kann € (E (2;41)) ermittelt werden. Aus diesen
Werten ergeben sich die neuen Koeffizienten fiir Gleichung 3.32 (nun im
allgemeinen mit d;; # 0) und nach einigen weiteren Iterationen letztlich ein

selbstkonsistenter Werte fiir die Jonenenergie am Schichtende. Das Verfahren
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ist stabil, und in den meisten Fillen werden nur 3-4 Schritte fiir eine relative

Genauigkeit von 10~® bendtigt.

Energieverbreiterung durch die Schichtfolge

Die Energieverbreiterung ist durch die einzelnen Beitrdge wie nukleare oder
elektronische Energieverbreiterung gegeben. Zusétzlich ist noch der Einfluf§
des Verlaufs der Energieverlustkurve in der Schicht zu beriicksichtigen. Die
Varianzen der nuklearen Energieverbreiterung H?jn (Gleichung 3.24) inner-

halb von Schicht ¢ von Element j und der elektronischen Energieverbreite-

rung k%, (Gleichung 3.23) kénnen quadratisch addiert werden. Zwar sind
die beiden Beitrdge nicht unabhingig voneinander [MEYER et al. 1977], da
durch die Nihe eines Kernes auch die Elektronendichte beeinflufit wird, aber
die statistische Abh&ngigkeit blieb unter der experimentellen Nachweisgrenze
[L’HOIR und SCEMAUS 1984]. Die Beitrdge kénnen daher in guter Ndherung

als unabhingig angesehen werden:
ki = .‘Q?je + n?jn. (3.33)

Fiir die zusammengesetzte Probe wird, analog zu Braggs Regel 3.21, die ge-
samte Energieverbreiterung als gewichtete Summe der Einzelkomponenten
angenommen [MAYER und RIMINI 1977]. Damit folgt fiir die gesamte Ener-

gieverbreiterung % einer zusammengesetzten Schicht
N
2 _ 2
KR, = Cijk. (3.34)
—~

Die Anderung der Verteilungsbreite durch die nicht konstante Energieverlust-
kurve in der Schicht ergibt sich unmittelbar aus A.8. Da die Anfangsenergie
linear eingeht, ergibt sich die neue Standardabweichung k; der Verteilung

durch eine einfache Multiplikation zu
K7 = (gi - Kim1)” + KLy (3.35)

wobei der Vorfaktor g vom Konzentrations- und Energieverlustkurvenverlauf

abhingig ist.
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Fiir die gestreuten Teilchen muf noch der EinfluR des kinematischen Faktors
k auf die Breite der Verteilung beriicksichtigt werden, sowie die als gauf-
férmig gendherte zusdtzliche Energieunschirfe «,, durch die Streuwinkelver-
teilung um 6 (vgl. auch 3.26). Damit ergibt sich eine je nach streuendem

Element j unterschiedliche Ionenenergieverteilung,

ﬁ;‘l = (k;(0) - ;) + KL (3.36)

/
r

fiir die auf dem Weg zum Detektor erneut (mehrfach) Gleichung 3.35 ver-

wendet wird.

Anzahl der gestreuten Ionen

Bei gegebenem differentiellem Wirkungsquerschnitt %‘7 ist die Zahl der ge-

streuten Atome je Schichtdicke dzg [at / cmz] senkrecht zur Probenoberfliche

durch NG d
T o 1
d.’Eo o EQNOCOS 01 (337)

gegeben, wobei 2 der Detektorraumwinkel ist, Ny die Anzahl der eingeschos-

senen lonen und ¢; der Winkel der Einfallsrichtung zur Probennormalen (ty-
pischerweise 0°). Die zugehdrige Anzahl von Atomen je Energie erhilt man
mit € = —dF/dz aus

dN (E) do 1
TNl vyt (3:38)

Diese Dichte am Ort des Streuprozesses wird auf dem Weg zum Detektor,
genau wie die Breite der Energieverteilung, durch den Verlauf der Energie-
verlustkurve in der Probe mittels 3.35 modifiziert. Durch Beriicksichtigung
der jeweiligen Kanalbreite erhdlt man schlieRlich die Impulszahl je Kanal im

Spektrum.

3.4 Experiment

Die Plasma-Wand-Wechselwirkung ist eine der wichtigsten SchliisselgroRen,
die iiber die Realisierbarkeit eines zukiinftigen Fusionsreaktors entscheiden.
Die dem Plasma zugewandten Wandseiten sind einem intensiven Beschuf

durch Plasmapartikel ausgesetzt, da der magnetische Einschluff des Plasmas
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nicht perfekt ist (und auch nicht sein darf) [BEHRISCH und PROZESKY 1990]
[REITER et al. 1990]. Die Oberflichen der inneren Winde werden im wesent-
lichen durch Implantation und Erosion, sowie durch Deposition von Mate-
rialien, die an anderer Stelle erodiert wurden, modifiziert.

Kohlenstoff wird als geeignetes Wandmaterial fiir Fusionsreaktoren erach-
tet, insbesondere fiir plasmaexponierte Komponenten, die besonders hohen
thermischen Belastungen ausgesetzt sind. Neben der Standzeit des Mate-
rials ist der mdgliche Aufbau éines Tritiuminventars durch Kodeponierung
mit redeponierten Kohlenstoffatomen von entscheidender Bedeutung. Beide
Punkte, Standzeit wie auch Tritiuminventar, werden hauptsichlich durch die
Kohlenstofferosionsrate bestimmt. Die wesentlichen, zur Kohlenstofferosion
fihrenden Prozesse sind in Fusionsexperimenten die physikalische Zerstiu-
bung und die chemische Erosion.

Die Bedeutung der Erosionsproblematik fiir die geplanten Fusionsexperimen-
te wird exemplarisch durch die Berechnung der Erosionsrate fiir ITER be-
legt [BROOKS et al. 1998]. Die berechnete Gesamterosion des Kohlenstoffdi-
vertors (einer Vorrichtung zur Reduktion von Plasmaverunreinigungen) be-
tragt bis zu 5m/Betriebsjahr, die durch Redeposition von Material auf ca.
0.5m/Betriebsjahr reduziert wird. Die Simulation der Erosionsraten ist je-
doch mit grofen Schwierigkeiten versehen, da neben dem komplexen Trans-
port der Kohlenwasserstoffe auch viele EingangsgroRen (wie z.B. Zerstdu-
bung durch niederenergetische Ionen) nicht genau genug bekannt sind.
Daher ist die experimentelle Bestimmung von Erosion- und Redepositionsra-
ten von entscheidender Bedeutung fiir die quantitative Kenntnis der grundle-
genden Erosionsprozesse, wie auch fiir die Modellierung des Wandverhaltens
in Fusionsexperimenten. Weiterhin erlaubt die direkte Erosionsmessung die
Kalibrierung der spektroskopisch erhaltenen Erosionsraten, die stark von der

Genauigkeit der atomaren und molekularen Ratenkoeffizienten abhingen.

3.4.1 Experimentelle Durchfiihrung

Als Proben wurden Kohlenstoffziegel aus EK98-Graphit verwendet, aus de-
nen auch der Divertor des Fusionsexperiments ASDEX Upgrade aufgebaut

ist. Dies gew#hrleistet die Ubertragbarkeit der experimentellen Ergebnisse.
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Um Erosion und Redeposition trennen zu kénnen, wurden sie zusétzlich mit
einer 150 nm dicken Schicht des Kohlenstoffisotops **C versehen, die mittels
einer isotopenreinen Hochfrequenz-Methan-Entladung [ANNEN et al. 1998]
abgeschieden wurde. Mittels RBS kann nun die obere *C Schicht von dem
12C Substrat unterschieden werden. Gleichzeitig bleibt die chemische Erosi-
on vom Isotopenwechsel unbeeinfluft. Somit ist die Moglichkeit der Unter-
scheidung von Erosion (des 13C ) und der Redeposition von 2C von ande-
ren plasmaexponierten Stellen gegeben. Dariiberhinaus ist der elektronische
Energieverlust der Ionen innerhalb der beiden Kohlenstoffschichten identisch,
wodurch eine ungenaue Kenntnis des elektronischen Energieverlusts das re-
lative Tiefenprofil nicht verfilscht.

Um eine moglichst gute RBS-Tiefenauflésung zu haben, wurden die EK98-
Kacheln vor dem Aufbringen der *C -Schicht poliert, wodurch sy (vgl. Seite
39, Gleichung 3.25) minimiert wird.
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Abbildung 3.9: Schemazeichnung des ASDEX Upgrade Vakuumgefifes. Links ist
die Innenseite des Gefifitorus zu sehen. Die Vergriflerung markiert die Position

der Divertorprobe.

Die Proben wurden in der Region des duferen Auftreffpunkts (strike point:
der Punkt, in der die uRerste geschlossene magnetische Fluffliche auf die
Wand trifft) im ASDEX Upgrade Divertor II angebracht (vgl. Bild 3.9). In

diesem Gebiet tritt die gréfte Materialbelastung auf. Um einen Vergleich
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mit spektroskopischen Messungen zu ermoglichen, ist gleichzeitig ein Feld
von Glasfasern auf die Oberfliche der Probe gerichtet. Die Sichtlinien sind
in der Ausschnittsvergroferung eingezeichnet. Die Proben wurden in Ent-
ladungen mit langen stationdren Phasen untersucht, bei denen Teilchenfluff
und Plasmatemperatur am Ort der Probe auf einem konstanten Niveau ge-

halten wurden. Die Zeitdauer einer Entladung betrdgt ca. 4s.

3.4.2 Analyse

Die Proben wurden vor und nach der Plasmaexponierung mit RBS unter-
sucht!. Die Analyseenergie der *He—Ionen war 2.0MeV, die riickgestreuten
Teilchen wurden unter § = 165° detektiert. Die fiir die Bestimmung der
Tiefenprofile nétige Apparatefunktion (A in 3.27) wurde aus dem RBS-
Spektrum (Bild 3.10) eines diinnen (0.7nm) Kobalt-Films auf einem Silizium-
Substrat unter gleichen experimentellen Bedingungen (Energie, Ionenart, De-

tektor, Streuwinkel) gewonnen. Da Kobalt isotopenrein vorkommt, ist der
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Abbildung 3.10: Gemessene RBS-Apparatefunktion einer 0.7nm dicken Kobalt-
schicht auf Silizium.

1Der Si-Detektor Typ Ortec BE-012-025-100 war iiber einen Eigenbauvorverstirker
Modell ,Schmidl‘ an einen ADC von Canberra (Modell 8075) angeschlossen. Die Daten-
erfassung erfolgte durch einen Canberra Series 40 MCA.
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RBS-Peak nicht durch Isotope mit anderen Massen verbreitert, die diinne
Schichtdicke vermeidet weitgehend eine Verbreiterung der Verteilung durch
Vielfachstreuung oder stochastische Energieverlustschwankungen. Das nahe-
zu atomar glatte Siliziumsubstrat reduziert den EinfluR der Grenzflichenrau-
higkeit. Auf der Hochenergieseite (Kanalzahl > 0) weicht die Form der Ap-
paratefunkticn deutlich von der einer Gaufkurve ab. Die Apparatefunktion
hingt nur schwach von der Energie ab. Daher wurde fiir alle Energien zwi-
schen 200keV und 800keV dieselbe Apparétefunktion verwendet. Da A nicht
aus einer idealen Apparatefunktion, sondern aus experimentellen Daten be-
stimmt wurde, muf ihre aus der Zihlstatistik resultierende Unsicherheit in
der Berechnung der Likelihood beriicksichtigt werden [DOSE et al. 1998]. Mit
Gleichung 2.2 und 3.27 sowie der Apparatefunktion A kann x? (Gleichung
2.32) durch

(3.39)

=1 z

spezifiziert werden. Die fiir Zahlexperimente zu verwendende Varianz o2 =d;

vergroRert sich durch die Unsicherheit in der Apparatefunktion auf

N
o =0+ Ch(BN;- (3.40)
k=1

Hierbei ist C die Matrix der punktweisen Unsicherheiten von A. Fiir Zéhlex-
perimente gilt C;; = 1/ Ajj.

Typische gemessene RBS-Spektren sind in Bild 3.11 gezeigt. Vor der Plas-
maexponierung ist das 3C -Signal bei 430 — 580 keV deutlich vom 12¢ -
Substratsignal getrennt. Nach der Plasmaexponierung ist die 13C -Kante
leicht (ca. 10 keV) zu niedrigeren Energien hin verschoben. Dies zeigt das
Verschwinden von '3C von der Oberfliche an. Der Peak bei 480 keV wird
durch die Uberlagerung der Signale von '2C an der Probenoberfliche und
dem 3C -Anteil darunter hervorgerufen. Der Unterschied der Spektren vor
und nach der Exponierung liefert die Informationen iiber Erosions- und Re-
depositionsraten. Durch die Uberlagerung der Signale ist die Bestimmung
der vorhandenen '2C - und *3C -Mengen nicht mehr durch einfache Integra-
tion iiber den entsprechenden RBS-Peak mdoglich. Vielmehr muf die Tiefen-

verteilung der Kohlenstoffisotope herangezogen werden. Aus der Menge der
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Abbildung 3.11: Typische RBS-Spektren vor und nach der Plasmaezponierung.
Man erkennt eine Verschiebung der hochenergetischen Kante des '3C RBS-Signals.

einzelnen Isotope vor und nach der Exponierung kann dann auf die gesamte

Erosion und Redeposition geschlossen werden.

Durch die grofe Zahl von Freiheitsgraden und die Signaliiberlappung der
Isotope ist die Gewinnung von Tiefenprofilen aus den 12C -13C -RBS Spek-
tren schwierig. Bei der Auswertung von Hand beschrankt man sich auf ei-
ne sehr grobe Unterteilung in wenige Schichten und reduziert dadurch die
Anzahl der Freiheitsgrade. Dadurch wird aber moglicherweise Information

verschenkt, die in den Mefdaten signifikant enthalten ist.

Die zweite, oft verwendete Vorgehensweise ist die Verwendung von Least-
Squares-Fits zur Bestimmung der Tiefenprofile [BARRADAS et al. 1997]. Ei-
ne gute Ubereinstimmung zwischen Simulation und RBS-Daten bedeutet
aber nicht, daf auch ein sinnvolles Tiefenprofil ermittelt wurde, welches nur
die Information wiederspiegelt, die in den Daten signifikant enthalten ist.
Ein unbeschrinkter x2-Fit fiir die Bestimmung des Konzentrationsprofils
aus den in Bild 3.11 dargestellten Mefdaten ergibt negative, also sinnlose
Konzentrationswerte. Aber auch eine Anpassung mit den Randbedingun-

gen ¢ > 0 und }3;¢; = 1, d.h. die einzelnen Elementkonzentrationen in
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einer Schicht miissen sich auf 1 ergidnzen, fiihrt nur auf stark oszillieren-

de Tiefenprofile, wie die in Bild 3.12 gezeigten. DaR schon Anderungen der

0.8
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0.4 1

Konzentration

0 1000 o 2000 3000 '
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Abbildung 3.12: Tiefenprofilergebnisse aus einem beschrinkten x2-Fit (¢ > 0 und
>-; ¢ij = 1) mit den gestrichelten RBS-Daten aus Bild 3.11. Fir diese Simulation
wurde die Probe in 23 Schichten mit einer Dicke von jeweils 150 x 10'® Atomen/cm’

unterteilt.

RBS-Daten innerhalb der Rauschstatistik zu unterschiedlichen Tiefenprofi-
len bei der Verwendung von x?—Anpassungen fiihren, weist darauf hin, daf
die Tiefenprofiloszillationen nicht ,echt‘ sind. Dieses oszillierende Verhalten
wird durch die schlechte Konditioniertheit des Inversionsproblems hervor-
gerufen. Die Hauptgriinde hierfiir sind die begrenzte Apparateauflésung, die
Ionenenergieverbreiterung in der Probe und die Z&hlstatistik. Durch all diese
Einfliisse enthalten die MeRdaten nicht geniigend Information fiir eine stabile
Inversion, sogar im vorliegenden Fall mit 48 Variablen bei 221 Mefpunkten.
Fiir derartige Probleme ist die in Kapitel 2 vorgestellte Methode der adapti-
ven Kernel gut geeignet. Der statistisch signifikante Informationsgehalt der
Daten wird durch die lokal variierende Kernelbreite erhalten, ohne daff das
Resultat gegeniiber Schwankungen aufgrund der Zahlstatistik anfillig wird
[vON TOUSSAINT et al. 1998].
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3.4.83 Fehlerintervalle

Mit der Kenntnis der Posteriorwahrscheinlichkeit P(f|D, o, I) kann der Er-

wartungswert (f) durch

()= [ fP(fID, 0, 1) (3.41)

und eine Fehlerangabe aus der Varianz var(f;)=(f2)—(f;)? berechnet werden.
Die Randbedingungen fiir die Konzentrationswerte Zj ci;j=1und ¢; >0
fithren jedoch zu einer asymmetrischen Posteriorwahrscheinlichkeitsvertei-
lung. Wahrend der Mittelwert immer noch als beste Schatzung fiir den wah-
ren Wert angesehen werden kann, verliert die Fehlerangabe durch einen Wert
an Sinn, da hier implizit ein symmetrischer Schwankungsbereich vorausge-
setzt wird. Daher werden in den nachfolgenden Abbildungen als Fehlerinter-
valle die kiirzesten Intervalle verwendet, die den korrekten Wert mit einer

Wahrscheinlichkeit von 67% beinhalten:

P(fL <fi< fU]D, o, I) = /fo df; P(fi[D,O', ]) = 0.67. (3°42)

3.5 Ergebnisse

Bild 3.13(a) zeigt die rekonstruierten *2C - und '3C -Tiefenprofile einer Probe
vor der Plasmaexponierung, deren RBS-Daten in Bild 3.11 als durchgezogene
Linie abgebildet sind. Die Tiefenskala ist in atomarer Flichendichte gegeben.
Die Schichtdicke in Nanometer erhélt man iiber die Umrechnungsformel 3.1
und der Schichtdichte p, die jedoch bei diesen (diinnen) Schichten nicht be-
kannt ist. Mit der Graphitdichte von p = 2.267g/cm® [LIDE 1995] ergibt
sich, daf niherungsweise 10 x 10'® Atome/cm? ungefihr 1 nm entsprechen.
Die Konzentrationen in jeder der 23 Schichten addieren sich zu eins. Die
Oberflichenkonzentration von *3C (auf der linken Seite) ist iiber 90% und
nimmt leicht bis zu einer Tiefe von 2000 x 10'° Atome/cm? ab. Die restlichen
10% - 20% an '2C sind keine Verunreinigung durch die Probenpriparation,
da #hnliche 3C -Schichten, aufgebracht auf ein Siliziumsubstrat mit der-

12

selben Entladung, weniger als 5% an '2C enthalten. Der breite Ubergang
zwischen der 3C -Schicht und dem '2C des EK98 kann mit der Grenzfla-

chenrauhigkeit zwischen 13C und dem Substrat erklirt werden.
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Abbildung 3.13:12C und 3C Tiefenverteilung vor (a) und nach (b) der Plasma-
ezponierung mit asymmetrischen Fehlerintervallen. Die Tiefenprofile wurden aus
den in Bild 3.11 gezeigten Daten ermittelt. Die Probe war in 23 Schichten mit

einer Dicke von je 150 x 10° Atome/cm? unterteilt.

Nach 4 Sekunden der Plasmaexponierung hat sich das Tiefenprofil erheblich
verdndert, wie in Bild 3.13 dargestellt ist. Die zugrundeliegenden RBS-Daten
sind die in Bild 3.11 als gestrichelte Linie aufgetragenen. Die bessere Zahl-
statistik (ungefdhr die sechsfache Ladungsmenge bei der RBS-Messung im
Vergleich mit den dem Tiefenprofil 3.13(a) zugrunde liegenden Daten) fiihrt
zu kleineren Fehlerbalken. Es hat sich eine 2C -Schicht mit einer Dicke
von ca. 250 x 10'® Atome/cm? auf dem 13C gebildet. Die Maximalkonzen-
tration von '3C hat abgenommen, jedoch ist die Dicke der **C Schicht mit
2500 x 10'® Atome/cm? nahezu konstant geblieben. Darfiberhinaus hat sich
eine Minimalkonzentration von 20% von 12C in der ganzen Probe eingestellt.
Der langsame Ubergang der 12C Konzentration an der Oberfléiche zu der 12C
Konzentration in der 13C Schicht kann auf die Porositiit des EK98-Substrats
zuriickgefiihrt werden. Diese Vermutung wird durch die kleine (5%), aber
signifikante Menge (man beachte die kleinen Fehlerbalken) an 160 innerhalb
der ganzen '3C Schicht gestiitzt, da Sauerstoff, nach Kohlenstoff, die zweit-

grofite Verunreinigung innerhalb des ASDEX Upgradeplasmas ist. In der
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deponierten '2C Lage steigt die Sauerstoffkonzentration bis auf 20% an der
Oberflache der Probe an. In Bild 3.14 sind die RBS-Daten als Punkte ein-
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Abbildung 3.14: Die gemessenen RBS-Daten sind als Punkte dargestellt, zusam-
men mit einigen ausgewdhlten Fehlerbalken und dem simulierten RBS-Spekirum aus
dem Tiefenprofil von Bild 3.13(b).

getragen und die Schwankungsbreite aufgrund der Zahlstatistik dargestellt.
Das simulierte RBS-Spektrum, gewonnen aus dem in Bild 3.13(b) dargestell-
ten Tiefenprofil, stimmt im Rahmen der Z&hlstatistik mit den gemessenen
Werten iiberein. Die Anzahl der effektiven Freiheitsgrade der Tiefenprofile
vor und nach der Exponierung betrigt 7.2 (n = 24) bzw. 15.3 (n = 48)
[vON TOUSSAINT et al. 1999].

Aus einem korrekten Tiefenprofil folgt zwar eine gute Ubereinstimmung zwi-
schen den gemessenen Daten und den simulierten Werten, die Umkehrung
ist aber bei schlecht konditionierten Problemen nicht richtig. Um eine unab-
héngige Bestédtigung des Tiefenprofils zu erhalten, wurden am Berliner Max-
Planck-Institut fiir Plasmaphysik, Bereich Plasmadiagnostik, von Dr. Hilde-
brandt SIMS ( Secondary Ion Mass Spectroscopy) Messungen durchgefiihrt.
Hierbei rastert ein Ionenstrahl die zu untersuchende Probe ab und erodiert
dabei das Material. Gleichzeitig wird iiber ein Massenspektrometer die Hau-
figkeit der einzelnen Partikel detektiert. Die zeitliche Variation der einzelnen
Anteile ergibt ein Tiefenprofil. Mit dieser Methode kénnen grofe Analyse-

tiefen erreicht werden. Ein Hauptproblem stellt die Zeit-Tiefenrelation dar,
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Abbildung 8.15: Durch SIMS erhaltenes Tiefenprofil. Die Analysefliche betrug
16% der erodierten Fliche und der verwendete Sauerstoffionenstrom war 700 nA.
Eine Sputterzeit von § min entsprichl einer Erosionstiefe von 50 nm. Die Messun-
gen wurden am Berliner MPI fir Plasmaphysik von Dr. Hildebrandt durchgefihrt.

da je nach Materialzusammensetzung die Erodierung unterschiedlich schnell
verlauft. Auch kann es zu einer ,Verschmierung* des Tiefenprofils durch préa-
ferentielles Erodieren kommen|[ECKSTEIN 1991]. In den nahezu reinen Koh-
lenstoffproben sind diese Probleme aber weniger ausgeprigt, weswegen der
Fehler in der Umrechnung von Erodierungszeit (bei konstantem Tonenfluf)

in Probentiefe bei 15%-20% liegt [HILDEBRANDT 1998].

Das in Bild 3.15 gezeigte Tiefenprofil (Umrechnung Zeit in Tiefe: 5 min =
50 nm) ist mit dem in Bild 3.13(b) gezeigten zu vergleichen. Die Form der
Tiefenprofile stimmt ausgezeichnet {iberein. Sowohl der Oberflichenpeak von
120 als auch der hohe 12C Untergrund in der deponierten 13C Schicht werden
gefunden. Die Dicke der 13C Lage stimmt gut iiberein, aber die der 12¢ Ober-
flichenschicht ergibt bei der SIMS-Messung einen hheren Wert als bei der
RBS-Bestimmung. Dies kann durch zwei Faktoren erklart werden: Zum einen
unterscheiden sich die durch die Dichte der Probe festgelegten Tiefenskalen

(nm und Atome/cm?) durch die unterschiedlichen Deponierungsbedingun-
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gen beim Aufwachsen der 12C und '3C Schichten, weswegen die Beziehung
zwischen min und Atome/cm? vor allem bei der in dem ASDEX Upgrade
Divertor gewachsenen 12C Schicht nicht konstant sein wird. Dariiberhinaus
existieren, wie die Messungen ergeben haben, starke 6rtliche Fluktuationen
in der Dicke der 2C Lage, im Unterschied zu der nahezu konstanten Dicke
der 13C Schicht. Da die RBS-Analyse aufgrund der StrahlfleckgréRe des Io-
nenstrahls von 1mm X 1mm iiber einen sehr viel ausgedehnteren Bereich
mittelt als SIMS (MeRfliche ca/200 pm X 200 pm), ist auch hier keine exakte
Ubereinstimmung zu erwarten. Im SIMS-Diagramm zu erkennende Beitrige
durch leichtere Elemente wie Bor, Wasserstoff und Deuterium sind im RBS-
Spektrum nicht zu sehen, da der Streuquerschnitt fiir diese Elemente im
Vergleich zum Kohlenstoff deutlich niedriger ist. Dariiberhinaus iiberlappt
der Energiebereich dieser Elemente mit dem des Kohlenstoffs. Das in der
RBS-Auswertung deutlich zu erkennende Sauerstoffprofil konnte von SIMS
nicht registriert werden, da die Zerstdubung mit Sauerstoffionen durchge-
fiihrt wurde.

Der mengenmifRige Vergleich ist durch die elementspezifischen Nachweis-
wahrscheinlichkeiten der bei SIMS genutzten Massenspektrometer schwierig.
Jedoch ist aufgrund des Mefiprozesses bei bekanntem Tiefenprofil die quanti-
tative Bestimmung der vorhandenen Mengen bei RBS-Analysen sehr prézise
(Fehler im Bereich von 1%) [JEYNES et al. 1997].

Aus der Kenntnis der Tiefenprofile lassen sich bei Beriicksichtigung der
auftreffenden Teilchenfliisse Erosions- und Redepositionsraten berechnen.
Ein Vergleich mit den semiempirischen Modellen zur Kohlenstofferosion von
Roth [ROTH 1999] zeigt, daR die gemessenen Erosionsraten sich am besten
durch das Modell mit einer lufabhéngigen Erosionsrate reproduzieren lassen
[KRIEGER et al. 1999b]. Dariiberhinaus existiert durch die direkte Bestim-
mung der Erosionsraten die Moglichkeit die Ergebnisse der spektroskopischen
Messungen zur Kohlenstofferosion [KALLENBACH 1999] zu verifizieren. Ein
Vergleich der verschiedenen experimentellen Methoden fiir Erosion durch
Wasserstoff und Deuterium zeigt Bild 3.16. Die Ubereinstimmung der direkt
ermittelten Ausbeuten (mit Pfeilen markierte Kreise) mit den spektrosko-
pischen Ergebnissen ist sowohl fiir Deuterium, als auch fiir Wasserstoff gut.

Gleichwohl scheinen bei hheren Teilchenfliissen Abweichungen von dem in
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Abbildung 3.16: Vergleich der durch wverschiedene experimentelle Metho-
den bestimmten Werte fir die chemischen Erosion von Kohlenstoff (aus
[KRIEGER et al. 1999b]).

Bild 3.16 als durchgezogene Linie présentierten Modell [KALLENBACH 1999]
zu existieren. Eine Verifikation dieser Abweichungen ist im Moment nicht
moglich, da die wesentliche Fehlerquelle bei der Bestimmung der Erosionsra-
ten im Divertor bei der direkten Messung der Erosion durch die mangelnde

Kenntnis der Teilchenfliisse gegeben ist.



Kapitel 4

ERDA—Tiefer/lproﬁle

Wie im vorherigen Kapitel gezeigt wurde, ist die Analyse von Materialien
durch RBS gut zur Untersuchung diinner Schichten (d < 1 pm) von schwe-
ren Elementen auf einer Unterlage mit geringerer Atommasse geeignet. Die
durch die schwereren Elemente entstehenden RBS-Signale sind im Spektrum
von dem bei niedrigeren Energien auftretenden Substratsignal getrennt und
daher gut nachweisbar. Dariiberhinaus steigt der Streuquerschnitt mit wach-
sender Kernladung bzw. Masse des streuenden Atoms, wodurch die Nach-
weisgrenze abnimmt.

Ebenso besteht aber die Notwendigkeit der Tiefenprofilanalyse von leichten
Elementen in einer aus schwereren Elementen gebildeten Matrix. Von beson-
derem Interesse fiir die Konzeption des geplanten Fusionsexperimentes ITER
(International Thermonuclear Experimental Reactor) ist die Menge und die
Verteilung des in die Wénde gelangenden Tritiums. Der Eintrag von Tritium
betrdgt nach Abschédtzungen zwischen 10g und 20 g je Puls von 1000s Lan-
ge [FEDERICI et al. 1999]. Durch die aus Sicherheitsgriinden vorgeschriebene
Maximalmenge fiir das radioaktive Tritium ergébe sich damit eine zuldssige
Betriebszeit von lediglich einigen Tagen bis Wochen.

Um diese Begrenzung zu umgehen ist eine Entfernung des an den Wénden
deponierten Tritiums notwendig. Hierfiir werden verschiedene Mdglichkeiten

untersucht. Dies sind unter anderem:

e Oxidation der deponierten Schichten (z.B. Kohlenstoff) im Plasmage-
faf durch hohe Temperaturen [CHIU und HAASZ 1991].
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e Ziinden eines Reinigungsplasmas [JACOB et al. 1999].

o Laserpulse zum raschen Aufheizen der deponierten Schichten
[SKINNER et al. 1998].

Die Wirksamkeit der verschiedenen Methoden hingt stark von den Eigen-
schaften der deponierten Schichten ab. Fiir die Schichtbildung lassen sich die
Winde innerhalb eines Tokamaks wie ASDEX Upgrade in mehrere Bereiche

mit unterschiedlichen Bedingungen auftéilen.

e Divertor: Im Divertor ist die Plasmatemperatur niedrig (im Bereich
ciniger V). Der Teilchenfluf ist hingegen mit 10%2. .. 1024 Tonen/(m?s),
verglichen mit den anderen Gebieten, hoch. Die Erosion ist durch die

Bildung von Kohlenwasserstoffen dominiert.

o Hauptraumwdnde: Hier treffen iiberwiegend Neutralteilchen mit einer
breiten Energieverteilung von einigen eV...keV auf. Dies fiihrt zu einer
Zerstiubung der Wand und damit zu einer Nettoerosion. Die Teilchen-

fliisse sind im Bereich von 108...10%° Atomen/(m?s).

e Limiter im Hauptraum: Diese, das Plasma begrenzenden Teile sind
Ionen mit 50-200 eV einer deutlich hdheren Energie als im Divertor,

ausgesetzt. Der Fluf liegt bei ca. 1020, ..10%2 Tonen/(m?s).

Den wechselnden Belastungen kann mit an den Einsatzort angepafiten Ma-
terialien begegnet werden. Dies reduziert die Erosionsrate, fiihrt aber durch
den Transport von erodiertem Material zu einer Ausbildung von in der Zu-
sammensetzung variierenden Schichten.

Von besonderer Bedeutung ist die Verteilung des Tritiums in den oberen
Wandschichten. Reichert es sich an der Oberfliche an, kann z.B. die Erosion
dieser Schicht durch die Bildung von gasférmigen Kohlenwasserstoffen die
Moglichkeit zum Abpumpen des Tritiums ergeben. Ist das Tritiuminventar
jedoch iiber eine groRere Tiefe verteilt (z.B. Diffusion entlang von Korn-
grenzen im verwendeten Graphit) fiihrt eine Oberflichenerosion zu keiner
signifikanten Reduktion des Tritiuminventars.

Fiir den Nachweis der Wasserstoffisotope eignet sich besonders ERDA (Ela-
stic Recoil Detection Analysis). Mit dieser erst seit 1976 existierenden Me-

thode [L’ECUYER et al. 1976] konnen gezielt die Wasserstoffisotope bis in
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eine Tiefe von ca. 1 pm nachgewiesen werden und bei Verwendung eines T%-
me Of Flight (TOF)- oder eines Teleskopdetektorsystems getrennt registriert
werden [GEBAUER et al. 1990] [WHITLOW 1990].

Andere Analysemethoden (wie SIMS), die auf der Verwendung von Mas-
senspektrometern beruhen, haben gerade beim Nachweis von Wasserstof-
fionen Probleme mit der Quantifizierung (Nachweiswahrscheinlichkeit) oder
der Unterscheidung von Molekiilen (z.B. Hy 4+ D) und Atomen. Eine noch
recht neue Methode, AMS (Accé/lemtor Mass Spectroscopy), umgeht das Pro-
blem der Massendhnlichkeit durch Aufspalten der Molekiile. Da aber die zu
beschleunigenden Ionen durch einen Zerstiubungsprozeff der Probe erzeugt
werden, ist auch hier (wie bei SIMS) die Méglichkeit einer Tiefenprofilverfil-
schung durch préferentielle Zerstdubung gegeben. Der Hauptvorteil der AMS
ist die sehr hohe Empfindlichkeit. Dies wird bei Datierungen von Proben mit
der 14C-Methode ausgenutzt. Mit der hiufig verwendeten Methode der Ther-
modesorption (TDS) kénnen zwar sehr dicke Proben auf den Gesamtgehalt
an Wasserstoffisotopen untersucht werden, jedoch fehlt die Moglichkeit zur
Gewinnung eines Tiefenprofils. Daher nimmt ERDA eine dominierende Rolle

bei der Erstellung von Tiefenprofilen von leichten Elementen (1<Z< 9) ein.

4.1 Die Grundlagen von ERDA

Die Detektion des gestoenen Kernes Mg bei ERDA (vgl. auch Abbildung 3.1
auf Seite 25), anstatt des gestreuten lons M; bei RBS, stellt den Hauptun-
terschied zwischen den beiden Analysetechniken dar. Die Beschreibung des
Energieverlustes der Partikel auf dem Weg durch die Probe ist daher iden-
tisch mit der bei RBS. Auch die Energieverbreiterungen (Straggling) erfolgen
in gleicher Weise. Da jedoch M; nur in Vorwirtsrichtung gestreut wird, ist
der bei RBS-Analysen iibliche senkrechte Einfall auf die Probe (bei Proben-
dicken grofer als die Ionenreichweite) nicht méglich. Typische Einfallswinkel
bei ERDA-Analysen sind 75° zur Probennormalen. Der kinematische Faktor
kErDA des anfangs im Laborsystem ruhenden Partikels nach dem Stof ergibt

sich aus dem Energiesatz zu 1 —kgps, wobei krps (vgl. 3.2) der kinematische
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Abbildung 4.1: Prinzip eines ERDA-Ezperiments. Die unter einem flachen
Winkel (typischerweise 6 = T75°) auf die Probe auftreffenden Ionen stoflen
ein leichteres Probenatom aus der Probe heraus. Dieses wird nach dem Weg
durch Abschirmfolie oder Transmissionsdetektor energieaufgelost registriert (mach
[TESMER und NASTASI 1995]).

Faktor des gestreuten Partikels ist. Damit gilt

E2 _ 4M1M2 C0829

kERDA = — = . 4.1
Eo (M + ]\/[2)2 (1)
Der Rutherfordsche Streuquerschnitt ergibt sich zu
do _ (D125 " (My+ M) (4.2)
dQ ~ \ 8meFE cos3f '

Fiir die typischerweise verwendeten Energien Eg von Helium-ERDA iiber-
halb von 2.4 MeV ist jedoch kein Rutherfordscher Streuquerschnitt mehr
zu erwarten [BOZOIAN et al. 1990]. Speziell fir ERDA-Anwendungen zur
Tiefenprofilbestimmung von Wasserstoff und Deuterium wurden die Streu-
querschnitte fiir Heliumionen bestimmt und sind als Fitformeln gegeben 1
[KELLOCK und BAGLIN 1993] [BAGLIN et al. 1992]. Die so bestimmten Wir-
kungsquerschnitte sind gegeniiber den Rutherfordschen Streuquerschnitten
fiir Wasserstoff um einen Faktor von ca. 2 erhoht und fiir Deuterium um einen
Faktor von ca. 20 bei 2.5MeV (vgl. Abbildung 4.2), was die Empfindlichkeit

1Vorsicht: Im viel verwendeten Handbuch Handbook of Modern Ion Beam Materials
Analysis [TEsMER und NasTast 1995], S. 109 sind Teile dieser Fitformeln verkehrt ange-
geben.
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Abbildung 4.2: Wz'rkyngsquerschnitte fiir Deuterium bei & = 30° fiir * He-ERDA.
Deutlich ist die starke Erhéhung des Wirkungsquerschnittes im Vergleich zum Ru-
therfordschen Streuquerschnitt zu erkennen (nach [TESMER und NASTASI 1995]).

fiir Deuterium steigert. Die Resonanz bei etwas {iber 2MeV ist stark win-
kelabhdngig und die Ionenenergien sollten fiir die normale ERDA-Analyse

entsprechend weit auferhalb der Resonanz gewdhlt werden.

4.2 Experiment

Durch die grofle Vielfalt von unterschiedlichen Schichtprofilen, die sich inner-
halb eines Fusionsexperiments an den Wéanden aufbauen, erscheint eine voll-
stdndige Modellierung des Deponierungsverhaltens von Tritium aussichtslos.
Dies kann fiir ausgezeichnete Positionen (etwa Limiter) durchfiihrbar sein,
im allgemeinen ist jedoch die Zahl der zu beriicksichtigenden Einflufgrofen
zu hoch. Hier miissen vielmehr die Experimente die Datengrundlage fiir eine
zuverldssige Modellierung bereitstellen.

Vor allem im Bereich niedriger Tonenenergien (wenige eV...keV) existieren
kaum Informationen {iber die Reichweitenverteilung der Wasserstoffisotope
~ in fusionsrelevanten Wandmaterialien. Bei der Verwendung von Kohlenstoff

als innere Wand bilden sich durch die fortgesetzten Implantationsvorgédnge
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mit den Wasserstoffisotopen a-C:H bzw. a-C:D-Schichten (amorphe Koh-
lenstoff-Wasserstoffschichten) aus [MOLLER et al. 1987]. Die Kenntnis des
Bremsvermdgens dieser Schichten im niedrigen Energiebereich ist aber wich-

tig um
e die Verteilung der Wasserstoffisotope zu modellieren,
e Aussagen iiber ioneninduzierte A}lstauschprozesse zu treffen und
o das Gesamtinventar an Tritium abzuschétzen.

Die Annahme eines von der Braggschen Regel abweichenden Bremsvermo-
gens bei a-C:(D/H)-Schichten und niedrigen Energien (E<10 keV) kann nicht
ausgeschlossen werden, da Untersuchungen bei hohen Energien (E>1.5 MeV)
ein um 40% erhohtes Bremsvermdgen ergeben [BOUTARD et al. 1988].

Durch den Vergleich hochaufgelSster Tiefenprofile von implantierten Wasser-
stoffisotopen mit Simulationsrechnungen (TRIM) kann das Bremsvermogen
in dem niederenergetischen Bereich bestimmt werden. Die Implantierungen
wurden mit Deuterium durchgefiihrt, da das Reichweitenverhalten von Tri-
tium sich durch eine einfache Skalierung mit dem Massenverhiltnis der bei-
den Wasserstoffisotope ergibt, und so die aufwendige Versuchsdurchfiihrung
mit dem radioaktiven Material (Sicherheitsbestimmungen) vermieden wer-

‘den konnte.

4.2.1 Experimentelle Durchfiihrung

Die harten amorphen Kohlenwasserstoffilme (H/C-Verhéltnis < 0.5) wur-
den mit einer 13.56M Hz-Hochfrequenz-Plasmaentladung aus CH, (eine Be-
schreibung der Beschichtungsanlage findet sich in [ANNEN et al. 1997]) auf
Siliziumscheiben mit ca. 10 cm (4 Zoll) Durchmesser abgeschieden, die zuvor
mit einer Wasserstoffplasmaentladung gereinigt worden waren. Das Schicht-
dickenwachstum wurde in-situ interferometrisch mit einem He-Ne-Laser kon-
trolliert. Der Gasdruck in der Kammer wihrend der Beschichtung betrug
9 Pa. Die Schichtdicke wurde durch eine Profilometermessung zu 420 nm be-
stimmt und der Brechungsindex der Schicht betrug n = 2.17, typisch fiir
harte a-C:H-Schichten. Die Bestimmung der Kohlenstoffmenge mit 1.5 MeV
Protonen-RBS und der Wasserstoffmenge mit 2.6 MeV He-ERDA ergab iiber
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einen lateralen Bereich von ca. 5cm ein nahezu konstantes H/C-Verhiltnis
von 0.49 £ 0.04 [LINDIG 1998]. Die so gewonnenen harten a-C:H-Proben
wurden mit jeweils 10'7at/cm? Deuteriumionen mit einer Energie zwischen
0.3 keV und 8 keV implantiert. Hierfiir werden die Ionen zuerst mit 8 keV be-
schleunigt und kollimiert. Vor der Probe werden sie dann mit einer entspre-
chend gewihlten Gegenspannung auf die gewiinschte Implantationsenergie
abgebremst. Details der hierfiir benutzten Hochstromionenquelle finden sich
in [BAY et al. 1977]. Bei der ge‘%véihlten Fluenz ist noch keine S&ttigung zu
erwarten [STAUDENMAIER et al. 1979].

4.2.2 Analyse

Die fiir die Entfaltung benstigte Apparatefunktion fiir den Nachweis der
Wasserstoffisotope wurde mit einer Erbiumhydridprobe bestimmt. Auf einem
monokristallinen Si-Substrat wurden in einer Elektronenstrahlaufdampfan-
lage 2nm Erbium aufgebracht. Erbium wird an Luft nicht oxidiert und ist
daher als Eichprobe geeignet [NEUMULLER 1981]. Anschliefend wurden zwi-
schen 40 und 8000 x 10%%at/cm? Deuteriumatome mit einer Energie von
20 eV implantiert [LINDIG 1998]. Von den Erbiumproben zur Bestimmung
der Apparatefunktion ergab nur die mit der héchsten Implantationsdosis

von Deuterium ein verwertbares ERDA-Spektrum.
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Abbildung 4.3: Mit einem mit 8000 x 10'® at/cm® Deuteriumatomen implantier-
tem 2nm Erbium-Eichtarget bestimmie Apparatefunkiion fir 2.6 MeV He-ERDA.
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Es kann nicht ausgeschlossen werden, daf Deuteriumionen, trotz der niedri-
gen Implantierungsenergie, auch in das Siliziumsubstrat implantiert wurden
[LiNDIG 1998], aber der EinfluR der Tiefenunschérfe der implantierten Ionen
ist im Vergleich zu den sonstigen Beitréigen zur Breite der Apparatefunkti-
on (z.B. Energieschwankungen des Beschleunigers, elektronisches Rauschen
des Detektors) klein, weswegen die gemessene Apparatefunktion dennoch zur

Entfaltung herangezogen werden kann. -

Trotz der hohen implantierten Menge ist die Signalintensitét klein, weswegen
die bei der Apparatefunktion erreichte Zahlstatistik einen deutlichen Einfluf
auf den Gesamtfehler hat. Die Asymmetrie der Apparatefunktion ist nur sehr
schwach ausgeprigt und sie kann gut durch eine Gaufkurve mit einer Breite
von FWHM=17 (Full Width Half Mazimum) Kanilen angen&hert werden.
Die Energieverbreiterung des MeBsignals durch die Apparatefunktion und
,Straggling wird bei dem Standardauswerteprogramm LORI nicht beriick-
sichtigt, was zu erheblichen Fehlern fiihren kann [BORGESEN et al. 1983].

Die deuteriumimplantierten a-C:H-Schichten wurden mit 2.6 MeV Helium-
ERDA untersucht. Der Einfallswinkel betrug 6; = 75° und die unter einem
Winkel von 6 = 30° gestreuten Teilchen wurden vom Sperrschichtdetektor
unter 6, = 75° energieaufgeldst registriert. Eine 5.1 pm-dicke Nickelfolie vor
dem Detektor 1Rt nur die Wasserstoffisotope passieren, da das Bremsver-
mégen der Nickelfolie fiir die schwereren Heliumionen grofer ist als fiir die
Wasserstoffisotope. Die Energie der Deuteriumatome ist durch das Massen-
verhiltnis und der geringen Implantationstiefe grofer als die der Wasser-
stoffatome, weswegen es zu keinem Uberlapp der Signale kommt. Zwei der
fiir verschiedene Implantationsenergien (1keV und 2keV) gemessenen ERDA-
Spektren sind in Abbildung 4.4 dargestellt. Das Deuteriumsignal ist zwischen
den Kanilen 200 und 300 zu sehen, das entsprechende Wasserstoffsignal un-
terhalb von Kanalnummer 200. Der Kohlenstoffanteil ist im ERDA-Signal
nicht zu erkennen. Auffillig ist die deutlich hdhere Deuteriumsignalintensitét
bei der mit groRerer Energie implantierten Probe. Dies ist auf die mit abneh-
mender Implantationsenergie zunehmende Gegenspannung und der dadurch
schlechter werdenden Kollimierung der Deuteriumionen zuriickzufiihren, die

zu einer Verringerung der Flichendichte der implantierten Ionen fiihrt.




KAPITEL 4. ERDA-TIEFENPROFILE 67

1000

— 1 keV
----- 2 keV

=

2

S 500 f D

[}

|—-

0 —ral 1 e 1
0 100 200 300

Kandle

Abbildung 4.4: Mit 2.6 MeV He-ERDA gemessene Spekiren von mit unterschiedli-
cher Energie deuteriumimplantierten a-C:H-Schichten. Die ,glatten Linien® (durch-
gezogen und gestrichelt) stellen die mit den rekonstruierten Tiefenprofilen simu-
lierten ERDA-Spektren dar. Der Streuwinkel betrug 6 = 30°, der Einschupwinkel
zur Oberflichennormalen 61 = 75°, der Detektionswinkel zur Oberflichennormalen
02 = 75°. Das Deuteriumsignal zwischen den Kandlen 200 und 300 ist deutlich vom

Wasserstoffsignal unterhalb von Kanalnummer 200 getrennt.

4.3 FErgebnisse

Zwei rekonstruierte Tiefenprofile fiir die Implantationsenergie 2 keV sind in
Abbildung 4.5 dargestellt. Die rekonstruierten Verteilungen weisen eine nur
geringe Unsicherheit in der Lage des Maximums auf. Die Positionen der
Maxima stimmen im Rahmen der Fehler iiberein. Die unterschiedlichen Ge-
samtkonzentrationen sind eine Folge der inhomogenen Implantation, die bei
visueller Kontrolle des Implantationsflecks zu erkennen ist [LINDIG 1998].
Bei den ermittelten Konzentrationen ist die Unsicherheit im Vergleich zur
Positionsunsicherheit deutlich grofier. Dies ist im wesentlichen eine Folge der
Ungenauigkeit der Ladungsmessung. Da die genaue Konzentration des Ma-
trixelementes Kohlenstoff nicht bekannt ist, duflert sich die Unsicherheit bei
der Ladungsmessung direkt in der Konzentration. Dieses Verhalten, eine gré-
Bere Unsicherheit in der Konzentration der Wasserstoffisotope im Vergleich
zu der Tiefenlokalisierung, ist daher allen Profilen gemeinsam.

Die Unsicherheit in der Ladungsmessung kann durch die Beriicksichtigung
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Abbildung 4.5: Ermittelte Deuteriumprofile fiir mit 2keV implantierte Proben an
verschiedenen Probenorten. Qbwohl die Fehlerintervalle beziglich der Konzentration
grof sind und sich auch die implantierten Mengen unterscheiden, ist das Konzen-
trationsmazimum in der Tiefe gut bestimmt und stimmt bei beiden Messungen im

Rahmen der Fehler iiberein.

eines gleichzeitig registrierten RBS-Spektrums beseitigt werden. Das Matrix-
signal des Kohlenstoffs ist direkt proportional zur verwendeten Ladungsmen-
ge was die genaue Bestimmung des Deuteriumgehalts zuléRt. Diese Kombi-
nation von MeRmethoden, die bei PIXE erst die Tiefenauflésung erlaubt
(vgl. Kap. 5), konnte hier leider nicht verwendet werden. Die Konstrukti-
on des verwendeten Probenhalters verhinderte bei den fiir ERDA-Analysen
nétigen flachen Einfallswinkeln eine gleichzeitige Messung von ERDA und
RBS-Spektren.

Die Ergebnisse der Simulationen mit TRIM stammen aus je Energie gerech-
neten 10° implantierten Deuteriumionen, deren Reichweitenverteilung ermit-
telt wurde. Das Wechselwirkungspotential wurde durch ein Krypton-Carbon
(Kr-C-) Potential angendhert, das elektronische Bremsvermdgen ist fiir hohe
Tonenenergien durch die Werte von Ziegler [ZIEGLER et al. 1985] gegeben.
Bei niedrigen Ionenenergien wurde zu gleichen Teilen das Stopping nach
Lindhard-Scharf [LINDHARD und SCHARFF 1961] sowie von Cen-Robinson
herangezogen [OEN und ROBINSON 1976]. Ein Vergleich der Ergebnisse ist

in Bild 4.6 zu sehen. Die Positionen der Maxima stimmen fiir Implantati-
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Abbildung 4.6: Vergleich von mit TRIM simulierten Implantationsprofilen und
aus 2.6 MeV He-ERDA-Messungen gewonnen Tiefenprofilen. Die Kurvenflichen

sind auf 1 normiert.

onsenergien von 1keV und 2 keV gut iiberein, die Abweichungen sind kleiner
als 20%. Bei 500eV und 8keV Implantationsenergie sind die relativen Ab-

weichungen grofier.

Die unterschiedliche KurvenhShe zwischen den TRIM-Simulationen und den
aus den Mefldaten gewonnenen Profilen sind eine Folge der Kurvenflichen-
normierung, die fiir einen Vergleich von Simulation und Messung nétig war.
Hier werden die MaximalhShen stark durch die langen Ausldufer in den Kon-
zentrationsprofilen beeinflufit. Dariiberhinaus kommt es zu einer Abweichung
in der Oberflichenschicht. Da die TRIM-Simulation mit einer ideal glatten
Oberflache rechnet, kann sie die durch Rauhigkeitseinfliisse verursachte Ver-
breiterung [BEHRISCH et al. 1998] der Konzentrationsverteilung hier nicht
beriicksichtigen. Mit zunehmender Implantationstiefe verliert dieser Unter-

schied an Bedeutung.

Die relative Lage der Positionen der Kurvenmaxima verschiebt sich systema-
tisch. Mit wachsender Implantationsenergie ist die Position des Schwerpunk-
tes bei den simulierten Profilen in gréfere Tiefen verschoben. Dies ist bei der
maximalen Implantationsenergie von 8 keV am deutlichsten ausgeprdgt. Da
das Programm TRIM ausschlieflich die Braggsche Regel zur Bestimmung des

Bremsvermogens heranzieht, ist die Abweichung verstdndlich, falls erhhtes
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Stopping durch die Struktur der a-C:H-Schicht auch bei den Implantati-
onsenergien im keV-Bereich vorhanden ist. Dies verschiebt die simulierten
Peaks im Vergleich zur Messung in grofere Tiefen. Um den EinfluB eines dem
CAB (Cores And Bonds)-Modell angeniherten Bremsvermdgens in den a-
C:H-Schichten zu beriicksichtigen, wurde das von TRIM verwendete elektro-
nische Bremsvermégen um den Faktor 1.5 erh6ht. In Abbildung 4.7 zeigt sich
eine deutlich bessere Ubereinstimmung in den Positionen der Peakmaxima
im Vergleich zu den Peaklagen bei unkorrl’igiertem Bremsvermdgen in Abbil-
dung 4.6. Dies ist besonders bei den mit hohen Energien implantierten Deu-

teriumionen zu erkennen. Bei den niedrigen (E<1keV) Implantationsener-
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Abbildung 4.7: Vergleich von mait TRIM simulierten Implantationsprofilen und
aus 2.6 MeV He-ERDA-Messungen §ewonnen Tiefenprofilen. Die Kurvenflichen
sind auf 1 normiert. Das elektronische Bremsvermdgen wurde um den Faktor 1.5
erhdht.

gien, bei denen das nukleare Bremsvermdgen einen wesentlichen Anteil des
Gesamtbremsvermdgens darstellt, erlangen strukturelle Eigenschaften (Rau-
higkeiten der Probenoberfliche) einen dominierenden EinfluR. Aussagen zu
den Bremsvermdgen fiir Ionen mit Energien unterhalb von 500 eV sind mit
der derzeitigen MeRanordnung nicht verlaRlich zu erhalten, obwohl sich die
Oberflichenrauhigkeit durch entsprechend diinnere a-CH-Filme fiir niedri-
ge Implantationsenergien verringern lieRe. Die durch den Probenhalter ent-

stehende Einfallswinkelunsicherheit [LINDIG 1998] verhindert eine genauere
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Tiefenprofilanalyse. Mit dem zunehmenden Anteil des nuklearen Stoppings
am Gesamtbremsvermdégen bei sinkender Implantationsenergie sollte aber
der Einfluf der Bindungsverhiltnisse abnehmen. Dies wird auch durch Er-
gebnisse von MD-(Molecular Dynamics)Rechnungen gestiitzt, die bei sehr
niedrigen Implantationsenergien (einige €V) keine Abweichung der Reichwei-
ten von den TRIM-Ergebnissen gezeigt haben [SIGMUND et al. 1989].
Daher lassen sich folgende Punkte festhalten: Zumindest bei den technisch
wichtigen a-C:H-Filmen ergeber die bei TRIM verwendeten Potentiale eine
hinreichend gute Beschreibung der niederenergetischen Implantationsprofile,
sofern das elektronische Bremsvermdgen durch das CAB~Modell beschrieben
wird. Die aus ERDA-Messungen rekonstruierten Tiefenprofile mit ihren Feh-
lern zeigen eine gute Tiefenlokalisierung. Fiir den konkreten Fall der Deute-
riumimplantation in amorphen Kohlenwasserstoffschichten konnten dadurch
die relativ leicht zugénglichen und gut bekannten Werte fiir Bremsvermégen
im MeV-Bereich genutzt werden, um die experimentell deutlich schwieriger
zu bestimmende Reichweitenverteilung von niederenergetisch implantierten
Ionen zu ermitteln. Dies erdffnet einen konzeptionell einfachen Weg, die fiir
die Simulationen der Plasma-Wand-Wechselwirkung (PWW) und des Triti-
uminventares ben&tigte Datenbasis (geeignete Potentiale, Reichweitenvertei-
lung und Bremsvermdgen bei niedrigen Energien in verschiedenen Materia-
lien) aufzubauen.

Eine genauere Festlegung der absoluten Konzentrationswerte der Wasserst-
offisotope in a-C:H-Schichten ist durch die Kombination mehrerer Mefkanile
(ERDA und RBS) moglich, da hierbei auch das Matrixelement Kohlenstoff
bestimmt wird. Die Vorteile einer Kombination mehrerer Messungen zeigen

sich besonders deutlich im 5. Kapitel bei der Auswertung von PIXE-Daten.



Kapitel 5

PIXE

Die beiden bisher behandelten Oberflichenanalysetechniken (RBS und ER-
DA) haben ihre Stdrken bei der Tiefenprofilbestimmung und erginzen sich
durch ihre komplementéaren Eigenschaften. Die Sensitivitit beider Methoden
ist jedoch beschrankt (Nachweisgrenze bei einer relativen Konzentration von
etwa 10™* [CHU et al. 1978]) und in vielen Fillen nicht ausreichend. PIXE
(Particle Induced X-Ray Emission) hingegen ist eine Analysemethode, die
ihre Stédrke vor allem im Nachweis von Spurenelementen mit einer Kernla-
dung Z>11 hat (besser als 10~6 [BERENYI et al. 1978]).

Die mit PIXE mdgliche grofe Analysetiefe von einigen 10 um, kombiniert
mit hoher Empfindlichkeit und einfacher Detektion durch Si(Li)-Halbleiter-
detektoren, fiihrte zu einer raschen Verbreitung von PIXE mit Anwendungen
in der Archdologie [SWANN 1982, Biologie [LEGGE 1984] und der Kunstge-
schichte [ELDRED et al. 1984]. Wird der Analysestrahl zusétzlich fokussiert
(Mikrostrahl-PIXE) und iiber die Probenoberfliche gerastert, kénnen late-
ral aufgeldste Spektren aufgenommen [COOKSON et al. 1972] und entfaltet
werden [BERGER 1997].

Grofie Probleme bereitet jedoch die Tiefenprofilbestimmung von Spurenele-
menten. Gerade in der Halbleiterindustrie besteht ein erhebliches Interesse
dé,ra,n, Dotierungsprofile zu>bestimmen, ohne die zu untersuchenden Pro-
ben zu zerstéren. Hierfiir existiert keine geeignete Analysetechnik. Entwe-
der ist sie zu unempfindlich (RBS, ERDA), hat eine zu geringe Analy-
setiefe (EIXE (Electron Induced X-Ray FEmission)) oder ist bei mehreren

73
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nachzuweisenden Elementen sehr aufwendig (Kernreaktionsanalyse (NRA)).
Auf sukzessivem Abtragen von Material beruhende Methoden wie SIMS
oder AMS, zerstéren die Probe und haben eine geringere Tiefenauflésung
[WATT und GRIME 1987]. ‘

Fin tiefensensitives PIXE hitte diese Nachteile nicht. Aber ein PIXE Spek-
trum enthilt nicht genug Informationen um die Tiefenverteilung der Elemen-
te zu bestimmen. Allenfalls konnen, unter der Annahme einer homogenen
Probenzusammensetzung, Aussagen iibé; die Konzentration der im PIXE-
Spektrum detektierten Elemente getroffen werden.

In diesem Kapitel soll aufgezeigt werden, wie die gleichzeitige Auswertung
mehrerer PIXE Spektren, gemessen unter verschiedenen Nachweiswinkeln, es
ermoglicht, Tiefenprofile durch alleinige Verwendung von PIXE Messungen

zu bestimmen.

5.1 Grundlagen von PIXE

Die bei PIXE detektierte und fiir jedes Element charakteristische Ront-
genstrahlung wird durch den auf die Probe fallenden Ionenstrahl (in den
allermeisten Fillen Protonen!) ausgeldst. Die hochenergetischen Protonen
schlagen Elektronen aus den inneren Schalen heraus und die entstehenden
Leerstellen werden durch Elektronen aus den duferen Schalen besetzt. Dabei

kommt es zur Emission von Réntgenstrahlung und Auger-Elektronen.

5.1.1 Linienstruktur

Die méglichen Uberginge bei der Besetzung einer Leerstelle sind in Ab-
bildung 5.1 eingezeichnet. Durch die grofie Zahl der erlaubten Ubergin-
ge und der Spurenelementempfindlichkeit von PIXE wird verstindlich, daf
PIXE-Spektren aus einer Vielzahl von Linien zusammengesetzt sein kdnnen.
Ein typisches Beispiel ist ein mit 2.6 MeV Protonen aufgenommenes PIXE-
Spektrum (Abbildung 5.1 rechts) einer Kohlenstoffdivertorkachel aus AS-
DEX Upgrade. Bei Energien oberhalb von 5 keV sind Metallverunreinigungen

zu erkennen, die sich zusammen mit Kohlenstoff auf der Kachel abgelagert

1 Aus diesem Crund wird fiir PIXE auch oft Proton Induced X-Ray Emission gesetzt.

Im weiteren wird ausschlieflich auf Protonen Bezug genommen.
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Abbildung 5.1: Das linke Bild zeigt die schematische Darstellung der
Schalenstruktur eines Atoms wund der wesentlichen Rénigenilberginge (aus
[WATT und GRIME 1987]). Die angegebenen Intensitdtsverhilinisse sind vom Ele-
ment abhingig (vgl. auch 5.2). Rechts ist das PIXE Spekirum einer ASDEX Upgrade
Divertorkachel aus Kohlenstoff dargestellt. Neben den einzelnen Elementsignalen ist

der zu niedrigen Energien anwachsende Bremsstrahlungsuniergrund zu erkennen.

haben. Der starke Siliziumpeak bei 1.74 keV resultiert aus einer Silizierung i
der ASDEX-Winde. Die weiteren Signale (S, Cl, K, Ca) weisen auf eine |
Verunreinigung durch Hautkontakt hin.

Der zu niedrigeren Energien (zwischen 1.5 keV und 3 keV) ansteigende Unter-

grund resultiert aus Bremsstrahlung. Eine ausfiihrliche Darstellung der zum

Untergrund beitragenden Prozesse wie Protonen-Bremsstrahlung, Elektro-
nen-Bremsstrahlung, Gammastrahlung aus Kernreaktionen und Sekundér-

Floureszenz, findet sich in [JOEANSSON und CAMPBELL 1988|. Da der Un-

tergrund bei PIXE nur langsam mit der Energie variiert, kann er in den

meisten Fillen durch entsprechende Programme von den Signalen separiert

werden [FISCHER et al. 2000]. o

Der Abfall der Signalintensitidt zu noch niedrigeren Energien (E< 1keV)

wird durch eine Absorberfolie vor dem Detektor hervorgerufen. Die Absor-

berfolie ist notwendig, um eine zu hohe Totzeit des Detektors durch Unter-
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grundsignale zu vermeiden, die durch von der Probe reflektierte Protonen
hervorgerufen werden. '

Um bei iiberlappenden Signalen in PIXE Spektren eine Auswertung durch-
fithren zu konnen, ist nicht nur die Kenntnis der elementspezifischen Ront-
genenergien notwendig, sondern. auch das relative Intensititsverhdltnis der
Linien eines Elements zueinander. Wihrend die Energie fiir die Elemente
sehr genau bekannt ist (der Verlauf mit der Kernladungszahl Z ist in Bild
5.2 links gezeigt), gibt es bei dem Verhéltnis von blof =Ko /KGesamt Kkleinere
Abweichungen zwischen Theorie und Experimenten. Bei den Verhiltnissen
der L-Linien sind die Unterschiede deutlich groRer (hier treten Abweichungen
bis zu 80% auf [COHEN und HARRIGAN 1986]) und konnen zu Problemen bei
der Zuordnung der einzelnen Signale fiihren. In Abbildung 5.2 ist der expe-
rimentelle Wert (gestrichelt) fiir das Verhaltnis Ko/Kp mit theoretischen

Vorhersagen (durchgezogene Linie) verglichen.

X-RAY ENERGY (keV)
3 8 5
. ;

3
i

ATOMIC NUMBER (2)

Abbildung 5.2: Im linken Bild ist die mit steigender Kernladung anwachsende
Ronigenenergie der K (L, M)-Uberginge dargestellt. Die Auflosung der Si(Li)-
Detektoren bestimmi, wie gut die Linien separiert werden konnen. Im rechien Bild
ist als durchgezogene Linie die theoretische Vorhersage des Kﬁ/Ka-Verhdltnisses
als Funktion der Kernladung aufgetragen. Die ezperimentellen Daten folgen der
gestrichelten Kurve (aus [ToraNssoN und CAMPBELL 1988]).

5.1.2 Wirkungsquerschnitte

Fiir die Empfindlichkeit von PIXE ist hauptsachlich der hohe Wirkungsquer-
schnitt im Vergleich zu den anderen Beschleunigeranalysemethoden (z.B.
RBS) verantwortlich. Die genauesten theoretischen Berechnungen von Wir-

kungsquerschnitten fiir die K-Schalen-Tonisation wurden von Brandt et al.
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K-Schale L-Schale

By | 3.700 x 1072 | 1.77650 x 10~1
B; | 3.112x 1072 | 2.98937 x 1073
By | 5.440 x 107° | 8.91297 x 10~°
B3 | -1.250 x 1076 | -2.67184 x 10~7

Tabelle 5.1: Koeﬁizienten fiir die Berechnung der Rontgenstrahlungswahrschein-
lichkeit ber Existenz einer Leerstellée in der K- oder L-Schale. Koeffizienten fir die
K-Schale nach [BAMBYNEK et al. 1972], fiir die L-Schale nach [COHEN 1987].

durchgefiihrt [BRANDT und LAPICKI 1981]. Die so erhaltenen Werte wurden
mit den vorhandenen experimentellen Daten verglichen und Referenzwir-
kungsquerschnitte ermittelt [PAUL und SACHER 1989]. Bei den von ihnen
angegebenen Kurven wird der Fehler in den Wirkungsquerschnitten mit 10%

abgeschdtzt, obwohl er in Einzelfillen (Silber) bis zu 36% betragen kann.

Generell steigen die Wirkungsquerschnitte fiir die K-Schalen-Ionisation mit
der Energie, bis die Geschwindigkeit der Protonen die klassische Bahnge-
schwindigkeit der Elektronen erreicht haben. Danach nimmt er mit stei-
gender Energie langsam ab. Auferdem fillt der Wirkungsquerschnitt mit
"steigender Kernladung Z des Atoms bei den typischerweise fiir PIXE ver-

wendeten Protonenenergien von 1...3 MeV.

Die mogliche Bildung von Auger-Elektronen anstelle der Réntgenemission
muf beriicksichtigt werden. Dies kann durch die Einfiihrung eines Faktors
wg geschehen. Die Wahrscheinlichkeit wyk fiir die Emission von Rdntgen-
strahlung nach der Bildung einer Leerstelle auf der K-Schale steigt monoton
mit wachsender Kernladungszahl Z. Der Verlauf wird gut (Fehler ist kleiner

als 5%) von folgender, semi-empirischer Formel beschrieben:

1—-wk

N4 3
( v ) =Y B:7, (5.1)
- 1=0

wobei die Fitkoeffizienten B; (auch fiir die L-Linien) in Tabelle 5.1 angegeben

sind.
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5.1.3 Absorptionsduerschnitte

Bei der Analyse von diinnen Proben mit PIXE geht man {iblicherweise da-
von aus, daR die Absorption von Réntgenstrahlung in der Probe vernach-
lassigbar ist. Fiir dickere Proben ist diese Annahme nicht mehr gerecht-
fertigt. Vielmehr wird ein GroRteil der registrierten Riintvgenstrahlung aus
oberflichennahen Schichten kommen, da die Strahlung aus tieferen Schich-
ten absorbiert wird [CAMPBELL und CooksoN 1984]. Die elementabhingi-
gen Absorptionsquerschnitte sind fiir verschiedene Energien tabelliert. Fiir
die spater verwendeten Probenmaterialien sind sie in Abbildung 5.3 darge-
stellt. Deutlich sind die sprunghaften Anstiege bei den Bindungsenergien der
einzelnen Schalen zu erkennen, auch die Unterstruktur der Nb-L-Schale.
Da die Energie der emittierten Rontgenstrahlung nur etwas niedriger als die
Bindungsenergie des herausgeschlagenen Elektrons ist, sind die Kantenpo-
sitionen ein guter Anhaltspunkt fiir die Energie der Rontgenstrahlung des
betreffenden Elementes. Daher kann Abbildung 5.3 entnommen werden, dal
die von Niob emittierte Rontgenstrahlung mit ca. 2.2 keV von Silizium stéar-
ker absorbiert wird, als die von Silizium stammende Strahlung bei ca. 1.8 keV
durch Niob.

5.1.4 Detektor

Die hohe Sensitivitit von PIXE ist, neben den relativ hohen Wirkungs-
querschnitten, auch auf die Existenz geeigneter Detektoren fiir die Ront-
genstrahlung zwischen 2keV und 30keV zuriickzufiihren. Da die Wechsel-
wirkungswahrscheinlichkeit von Rontgenstrahlen mit dem Detektor im Ver-
gleich zu Tonen geringer ist, muR das sensitive Volumen des Detektors ver-
groRert werden. Bei Si(Li)-Detektoren kann die aktive Schicht durch Dotie-
rung mit Lithium bis zu 10 mm dick gefertigt werden. Damit ist die Effizienz
n(E) fiir Rontgenenergien unter ca. 30 keV fiir PIXE-Anwendung hoch genug
[GALLAGHER und CIPOLLA 1974]. Ein weiterer Vorteil ist der sehr gleich-
miRige Verlauf der Effizienzkurve, die zwischen 5keV und 20 keV nahezu
konstant ist [CAMPBELL und MCGHEE 1986].

Die Auflssung der Si(Li)-Detektoren ist typischerweise 150 eV (FWHM) bei
der Mn-K, Linie (5.895keV), die als Referenz verwendet wird. Die Appa-

£
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Abbildung 5.3: Absorptionskoeffizienten fir die Materialien Si, Cr und Nb. Die
Schalenstruktur ist deutlich in den Springen der Absorptionsquerschnitte zu erken-

nen.

ratefunktion der Si(Li)-Detektoren kann gut durch eine GauRkurve ange-
néhert werden [KNOLL 1989]. Um eine Verschlechterung der Detektoreigen-
schaften durch Diffusion zu vermeiden, werden sie durch Fliissigstickstoff
gekiihlt betrieben. Ein Nachteil der grofien aktiven Schicht ist die geringere
Zeitauflosung, da eine vollstdndige Ladungssammlung eines Impulses langer
dauert. Dies kann bei héheren Zshlraten zu einer Uberlagerung von Impul-
sen fithren (pile-up), die deutliche Verzerrungen im Spektrum hervorrufen.
Durch elektronische pile-up-Detektion [WIELOPOLSKI und GARDNER 1976]
oder die sogenannte beam-on-demand Technik kdénnen die Stérungen im
Spektrum reduziert werden [MINGAY und BARNARD 1978]. Weiterhin kann
pile-up durch die Verwendung von CCD-Detektoren mit hohen Ausleseraten

bis ca. 108 Impulsen/s weitgehend reduziert werden [LECHNER 1996].

Bei den hier durchgefiihrten Messungen wurde die elektronische pile-up Un-
terdriickung des Kevex-Verstarkersystems verwendet, jedoch lief sich pile-up

nicht vollstindig vermeiden.
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5.1.5 Intensitat

Die Intensitit einer bestimmten Rontgenlinie Re (z.B. K,) eines Elementes
j mit der Energie Fr aus einer Schicht n bestimmt sich durch das Konzen-
trationsprofil ¢;j(z), den von der Protonenenergie Ep und vom Element ab-
hingigen Ionisationsquerschnitt do;/dQ(Ep) und der Detektoreffizienz n(E)

Zu

(Ep (2)) ¢ (2) T (@n: ©) -
(5.2)
Hierbei gibt No die Zahl der einfallenden Ionen und 2 den Raumwinkel des

Tntl 1’/ do;
— NownbPn (E Q/ _ 1 doj
Y (s, m) ownben (BR) on T s 6, dQ

Detektors an. Die Winkel 61 und 6, sind die Winkel zwischen Probennorma-
len und Protoneneinfallstichtung bzw. gwischen Probennormalen und Detek-
tor (vgl. Abbildung 4.1). Dabei ist wrbl der Anteil der erzeugten Leerstellen,

der die Rontgenlinie R, emittiert. Durch

. o LN
T (z1,Z2) = exp {— /m dz —— Z,uk (ER) ¢k (:n)] (5.3)

cos b

wird die Absorption der Rontgenstrahlung beschrieben, die von der Zusam-
mensetzung der Probe ck aus den N, Elementen, dem Absorptionsquer-
schnitt pi (ERr) der einzelnen Elemente k fiir die betrachtete Linienenergie
Ep und dem Winkel der Probennormalen zum Detektor 62 abhingt. Da der
Absorptionskoeflizient S pxcy linear mit der Konzentration variiert, ist das
Integral in Gleichung 5.3 bei der als linear angenommenen Konzentrations-
variation innerhalb einer Schicht analytisch 16sbar.

Die Intensitit der aus Schicht n stammenden Réntgenstrahlung wird durch
alle dariiberliegenden Schichten abgeschwicht, weswegen sich die Oberfla-

chenintensitdt zu

Y (Re,0) = (nﬂ T (x5, .’ci+1)> Y (Re,n) (5.4)

1=1
ergibt. Die gesamte Signalintensit&t einer Linie ist die Summe aller Beitrage
aus den einzelnen Schichten. Bei der Berechnung der Intensitdt wurden Ef-
fekte durch Sekundarfloureszenz (Intensitatserhdhung einzelner Linien) nicht
beriicksichtigt, da bei den hier verwendeten Elementen kein nennenswerter

Beitrag zu erwarten ist [REUTER et al. 1975].




KAPITEL 5. PIXE ’ ' : 81

5.2 Experiment

PIXE wird meist verwendet um Spurenelemente nachzuweisen. Fiir die Ma-
trix wird in diesem Fall eine konstante Zusammensetzung angenommen. Um
zu demonstrieren, daf es nicht nur méglich ist, eine Spurenelementvertei-
lung zu rekonstruieren, was durch das in diesem Fall (nahezu) konstante
Bremsvermdgen erleichtert wird (und der damit einhergehenden Redukti-
on der Zahl der Freiheitsgrade), wurden Proben mit stark tiefenabhéngi-
ger Zusammensetzung herangezogen. In diesem Fall muf auch der Einfluf
der Konzentrationsverteilung auf das Bremsvermégen beriicksichtigt werden.
Um gleichzeitig eine Verifikation der ermittelten Tiefenprofile zu ermdgli-
chen, wurden Elemente verwendet, die die Aufnahme genau auszuwertender

RBS-Spektren erlaubten.

5.2.1 Experimentelle Durchfiihrung

Fir das Experiment wurden zwei verschiedene Schichtproben hergestellt,
die sich in der Schichtabfolge unterschieden. Als Substrat diente in beiden
Féllen ein polierter Siliziumwafer. In einer Vakuumapparatur wurde durch
Elektronenstrahlverdampfung auf der einen Probe (Probe 1) die Schicht-
abfolge Cr-Nb aufgebracht, auf der anderen Probe (Probe 2) Nb-Cr. Das
Dickenwachstum wurde durch die Frequenzverschiebung eines Schwingquar-
zes kontrolliert.

Die Proben wurden anschliefend mit 2.0 MeV “He-RBS und 1.5 MeV Proto-
nen-RBS untersucht, und mittels des in Kap. 3 beschriebenen Verfahrens die
jeweiligen Tiefenprofile ermittelt. Um die effektive Nachweiswahrscheinlich-
keit wrbRn (ER)Q fiir die einzelnen Réntgenlinien zu erhalten, wurden auf
der Grundlage des durch RBS erhaltenen Profils PIXE-Spektren fiir die Si-
Cr-Nb-Probe (Probe 1) simuliert und mit den gemessenen Daten verglichen.
Um beim Vergleich den EinfluRl einer mdglicherweise ungenauen Messung der
auftreffenden Ionenladung auszuschliefen, wurden PIXE- und RBS-Spektren
simultan aufgenommen und die verwendete Ladungsmenge aus der Héhe der
hochenergetischen RBS-Nb-Kante bestimmt. Die PIXE Messungen wurden
mit 1.5 MeV Protonen durchgefiihrt. Aus dem Verhaltnis der Linienintensit4-

ten der gemessenen und simulierten PIXE-Spektren ergibt sich bei bekannter
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Ladung die effektive Nachweiswahrscheinlichkeit. Gerade fiir die Silizium-
Linien ist sie deutlich niedriger als fiir die Chromlinien. Neben der geringé-
ren Detektoreffizienz ist dies auch eine Folge der vor dem Si(Li)-Detektor
angebrachﬁen 19um dicken Abschirmfolie aus Mylar.

Fiir die Si-Nb-Cr-Probe (Probe 2) wurde anschliefend eine 1.5 MeV-PIXE
MeRreihe mit einer Variation des Winkels zwischen Probennormalen und
Protoneneinfallsrichtung durchgefiihrt, jeweils simultaﬁ mit einer RBS-Messung,
um die verwendete Ladung ermitteln zu f;énnenz. Dies ist experimentell ein-
facher zu realisieren als die ebenfalls mogliche Anderung der Protonenener-
gie [LIEW et al. 1994, FRONTIER et al. 1986]. Es wurden 10 Messungen mit
Winkeln zwischen 0° und 80° aufgenommen. Der Einfluf der Oberflichen-
rauhigkeit auf die Intensitfiten ist klein [CAMPBELL et al. 1985] und kann
vernachlifigt werden. Die in Abbildung 5.4 abgebildeten Spektren bei 10°,

5000 T T ——

4000 |

3000 | ¢
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2000

1000 t

Energie [keV]

Abbildung 5.4: 1.5 MeV PIXE Messungen von Probe 2, normiert auf gleiche La-
dung. Die Variation der einzelnen Linienintensititen mit dem Drehwinkel verlduft
bei Silizium und Chrom entgegengesetzt, wihrend die Intensitit der Nioblinie sich

nur schwach verdndert.

45° und 60° zeigen eine deutliche Abnahme der Silizium-K Linie mit zuneh-

mendem Winkel, da die Protonen durch die lingere Wegstrecke bis zum Silizi-

2Verwendet wurde ein Si(Li)-Rontgendetektor Modell 3600-0290 von Kevex, gekiihlt
mit LN, ein Kevex 45611 Puls-Prozessor zur Pulsformung und ein Vorverstirker Kevex

Modell 2003.
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umsubstrat eine geringere Energie haben und daher der Wirkungsquerschnitt
fiir Rontgenemission geringer ist. Fiir Chrom kommt es zu einer starken Zu-
nahme in der Linienintensitdt durch die Vergr6Rerung des Einfallswinkels 6;.
Im Gegensatz dazu verdndert sich das Niobsignal nur schwach.

Die einzelnen Linien wurden durch Gaufkurven mit festgelegter Position
gefittet und die Gesamtsignalintensitdt aus den Integralen der ermittelten
Gaufkurven bestimmt. Dieses Verfahren erlaubte insbesondere bei den iiber-
lappenden Signalen des Siliziums und Niobs eine Trennung der Einzelbeitrage
[DELBROUCK-HABARU et al. 1984]. Eine Untergrundkorrektur wurde nicht
durchgefiihrt, da der Verlauf des Untergrunds zwischen 1.6 keV und 2.4 keV
nicht bekannt war. Die unterschiedlich hohen Untergrundintensititen zwi-
schen 2.8keV und 4keV weisen auf pile up hin, der bei gréfieren Winkeln

auch bei der Chromlinie in Erscheinung tritt.

5.2.2 Auswertung

Die Rekonstruktion der Tiefenverteilungen erfolgte aus den unter verschie-
denen Einfallswinkeln gemessenen PIXE-Spektren. Die Messungen wurden
simultan ausgewertet, wobei sich der gemeinsame Datenvektor aus den &

Einzelmessungen zusammensetzt. Damit erweitert sich die Gleichung 2.32

N o ~. 2
x2=2(d’ .di> (5.5)

auf N )
L (da = d;
=Y (_l__l> , (5.6)

mit der Datenzahl

N=>_N. (5.7)

Gleichung 5.6 erméglicht die gemeinsame Auswertung von Messungen einer
Probe. Da diese auch von verschiedenen Diagnostiken stammen kdnnen, kdn-
nen komplementdre Meffmethoden zur Probencharakterisierung kombiniert
werden.

Als Priorinformation wurde verwendet, daf ein Siliziumsubstrat vorlag, d.h.

die Siliziumkonzentration wurde in einer Tiefe von 50 x 10'¥at/cm? auf 1

l
l
v‘
]
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gesetzt. Fiir alle geringeren Tiefen wurden konstante Konzentrationen fiir
das Modell verwendet.

Die Bestimmung der Intensitédten der einzelnen Linien ist aufgrund des un-
bekannten Untergrundes, des pile ups und des Uberlapps von Silizium- und
Niobsignal, sowie der Zahlstatistik mit einem Fehler verbunden. Dieser wur-
de mit 10% abgeschitzt. Ein Fehler dieser GroRenordnung ist vergleichbar
mit den Unsicherheiten der Ladungsmessung, die sich ohne Normierung auf
RBS-Daten in diesem Bereich bewegen. /

Auf die Bestimmung der Apparatefunktion konnte durch die alleinige Be-
riicksichtigung der Peakintegrale verzichtet werden. Dies reduzierte iiberdies
den numerischen Aufwand fiir die Berechnung von x? betrichtlich, da jedes
der zehn Spektren durch sechs Zahlen (jeweils die drei Linienintensitéten mit
ihrem Fehler) beschrieben werden konnte.

Die Intensititen der Rontgenlinien in Abhéngigkeit vom kael 6, sind in

Abbildung 5.5 gezeigt. Im oberen Teil der Abbildung ist das mit groRer

werdendem Winkel ; abnehmende Siliziumsignal zu sehen. Da schon bei |

senkrechtem Einfall der Protonenstrahl komplett im Silizium gestoppt wird,
verandert sich bei einer Winkelinderung nur die Einfallsenergie der Proto-
nen im Substrat. Gleichzeitig nimmt die Absorptionsweglinge der dariiber-
liegenden Schichten zu. Dies fiihrt zu einer durchgehenden Reduzierung der
Signalintensitat mit zunehmendem Winkel. Das Chromsignal steigt mit 61,
da die effektive Dicke mit 1/ cos f; zunimmt. Das Sattigen des MeRsignals bei
groRen Winkeln ist im wesentlichen eine Folge des mit zunehmender Signalin-
tensitit an Bedeutung gewinnenden pile-ups. Bei der doppelten Energie der
Chromlinie ist dann in den PIXE-Spektren ein deutlicher Peak zu erkennen.
Beim Niob hilt sich die Zunahme der effektiven Schichtdicke mit der Verrin-
gerung des Wirkungsquerschnittes durch die sinkende Protonenenergie und
der zunehmenden Absorption im dariiberliegenden Chrom die Waage. Erst

bei grofen Winkeln 6, > 50° kommt es zu einem Abfall der Signalintensitat.

5.3 Ergebnisse

Die Bestimmung von Konzentrationsverliufen der Matrixelemente ist mit

PIXE in mehrfacher Hinsicht ein schwieriges Problem. Die zu invertierende
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Abbildung 5.5: Intensititen der einzelnen Rinigenlinien in Abhdngigkeit vom

Winkel 61 zwischen Probennormale und Einfallsrichtung der Protonen (vgl. Text).

Integralgleichung ist schlecht konditioniert und dadurch die Inversion nume-
risch instabil [PABST 1974], da die Wirkungsquerschnitte nur schwach von
der Protonenenergie abhdngen. Zusétzlich beeintrachtigt die nur kleine Ener-
giednderung der Protonen mit der Tiefe (geringes Bremsvermdgen fiir Pro-
tonen) die Tiefenauflésung. Dies unterscheidet PIXE von EIXE, bei der die
Energie sehr viel starker abfdllt, hat aber den Vorteil der groffen Reichweite.
Dariiberhinaus liegen, im Unterschied zu ERDA und RBS, als Mefigréfie nur
die Intensitdten bei elementspezifischen Réntgenenergien vor.

Das aus RBS-Daten rekonstruierte Tiefenprofil in Abbildung 5.6 zeigt deut-
lich die Schichtstruktur der untersuchten Probe. An der Oberfliche befindet
sich Chrom bis in eine Tiefe von 3500 x 10'%at/cm® ( der entsprechende

Verlauf ist aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht eingezeichnet). In ei-
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nem Bereich von 3500 x 10*%at/cm? bis etwa 4700 X 10%%at/cm? steigt der
Niobgehalt rasch von unter 1% (der Nachweisgrenze fiir RBS) auf 98% an.
Die Konzentration von 800 x 10'%at/cm® bleibt bei diesem Wert, bevor sie
innerhalb einer Schichtdicke von 1500 x 10%%at/ cm? wieder unter die Nach-

weisgrenze sinkt und sich das Siliziumsubstrat anschliefit.

1

0.9 |

0.5

0.4 |

0.3 |

0.2 |

0.1
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0 2000 4000 6000 8000 10000
Tiefe (10 15at/cmz)

Abbildung 5.6: Aus PIXE Messungen ermitieltes Tiefenprofil im Vergleich mat
aus RBS Daten rekonstruiertem Niobprofil.

Die Rekonstruktion des Tiefenprofils aus PIXE-Daten ist in Abbildung 5.6
susammen mit dem Fehlerband dargestellt. An der Oberfliche befrélgt die
Konzentration des Chroms iiber 98%, der restliche Anteil ist Niob. Ab einer
Tiefe von 2000 x 10'5at/cm? steigen sowohl die Niob- wie auch die Silizium-
konzentration an. Bei 3000 x 10%%at/cm? trennen sich die beiden Konzentra-
tionskurven. Die Siliziumkonzentration steigt kontinuierlich weiter an, und

erreicht in einer Tiefe von 10000 X 10%at/cm? 90% des Substratwertes.
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Die Niobkonzentration hat ihr Maximum mit 60% in einer Tiefe von 4800 x
10%at/cm?, stimmt also gut mit der Position des Maximalwertes, der aus
den RBS-Daten ermittelt wurde, iiberein. Der Anstieg der Niobkonzentra-
tion unterscheidet sich jedoch in der Position zwischen RBS— und PIXE-
Rekonstruktion um 20%. Wie Simulationen mit generierten Daten zeigen,
wird die Rekonstruktion durch den durch pile-up bedingten Verlauf des
Chroms bei groferen Winkeln beeinfluffit. Dies fiihrt zu einer Verschiebung
der Kantenpositionen. Bei gréfieren Tiefen (z > 8000 x 10%%at/cm?) ist ein
glatter Verlauf der einzelnen Konzentrationskurven zu den Priorwerten (Sili-
ziumkonzentration von 1 in 50 x 10'8at/cm? Tiefe) zu erkennen. Aus diesem
Bereich sind in den Mefdaten keine signiﬁkanten Informationen enthalten.
Bei Beriicksichtigung der fiir PIXE ungiinstigen Probeneigenschaften ist die
Rekonstruktion gut.

Bei fiir PIXE-Messungen typischen Verwendungen (Tiefenprofilanalyse von
Spurenelementen) spielt die in diesem Testbeispiel durch pile-up aufgetre-
tene Beeintrdchtigung der Messung keine Rolle, da hier die interessieren-
den Signalintensitdten um mehrere Grofenordnungen niedriger sind. Das
starke Matrixsignal kann durch geeignete Filter ausgeblendet (,funny filter*)
[HARRISON und ELDRED 1973] und z.B. mit RBS detektiert werden.

Es war damit erstmals moglich, eine formfreie und adaptive Rekonstruktion
eines Tiefenprofils einer Probe durch die Kombination mehrerer PIXE-Mes-
sungen mit unterschiedlichem Einfallswinkel durchzufiihren. Daher stehen
nun die Vorteile der PIXE-Analyse (hohe Empfindlichkeit, hohe Reichweite,
gleichzeitiger Nachweis mehrerer Elemente, Zerstorungsfreiheit) zur Verfii-
gung, ohne den bisherigen Hauptnachteil der fehlenden Tiefenauflésung in

Kauf nehmen zu miissen.



Kapitel 6

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird gezeigt, daf mit der Methode der adapti-
ven Kernel zur formfreien Rekonstruktion von Verteilungen in schlecht kon-
ditionierten Inversionsproblemen Tiefenprofile aus Ionenstrahldiagnostiken

bestimmt werden kdnnen.

Diese Auswertemethode erweist sich als robust gegeniiber statistischen Schwan-

kungen der Daten (Zahlstatistik).

Im Fall der Ionenstrahldiagnostiken ist die Bestimmung von Tiefenprofilen
aus Mefdaten ein schlecht gestelltes, inverses Problem, dessen direkte In-
- version durch die Verstirkung des statistischen Fehlers zu sinnlosen Werten
fiihrt. Der Fehlereinflufl muf daher beriicksichtigt werden. Das Inversions-
problem wird durch das Bayessche Theorem auf Wahrscheinlichkeitsvertei-
lungen zuriickgefiihrt, die berechnet werden kénnen. Durch die Einfiihrung
einer Regularisierung iiber die Maximum-Entropie-Methode in Verbindung
mit einer variablen Faltungsmatrix (adaptiver Kernel) wird iiber eine Korre-
lation der Parameter die Zahl der Freiheitsgrade reduziert. Eine Anpassung
an statistisch nicht signifikante Strukturen wird so verhindert, ohne die in

den Daten enthaltenen Informationen zu verlieren.

Fiir die Anwendung der adaptiven Kernel auf die nichtlinearen Probleme der
Ionenstrahldiagnostiken wurden fiir die wichtigsten Ionenstrahlanalysetech-
niken (RBS, ERDA, PIXE) Simulationsprogramme entwickelt.

Die Verwendung von linearen Konzentrationsprofilen und die Beriicksichti-

gung der wesentlichen Beitrige zur Energieverbreiterung (z.B. ,Straggling’)

89
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verbessert deutlich die Qualitit der Vorwirtsrechnung gegeniiber den bisher
verwendeten Codes zur Tiefenprofilberechnung (z.B. LORI). Die Beriicksich-
tigung von MehrfachstéBen ermébglicht es, die Giiltigkeitsbereiche des Mo-
dells im Einzelfall zu bestimmen.

Durch die Anwendung der Bayesschen Wahrscheinlichkeitstheorie auf die
einzelnen Ionenstrahldiagnostiken konnten erstmals Tiefenprofile mit Feh-
lerangaben gewonnen werden; die Aussagen iiber die Genauigkeit des re-
konstruierten Profils und die Qualitét der zugrunde liegenden Messungen
erlauben.

RBS ist die am hiufigsten eingesetzte lonenstrahldiagnostik zur Oberflichen-
analyse, da es mit seinen F#higkeit der quantitativen und tiefenaufgelsten
Analyse fiir die schwereren Elemente vielseitig verwendbar ist. Allerdings
kann es durch die Vermischung der Element- und Tiefeninformation zu kom-
plexen Spektren kommen. Die fiir die Bestimmung der Erosionsraten in AS-
DEX Upgrade eingesetzten Divertorsonden zeigten sich stark iiberlagernde
RBS-Signale der verwendeten Kohlenstoffisotope. Die Auswertung mit der
erforderlichen Genauigkeit ist erst durch die im Rahmen dieser Arbeit ent-
wickelten Vorwirtsrechnung moglich geworden.

Die so erhaltenen Tiefenprofile erlauben nun bei bekanntem Fluf die direkte
Bestimmung der Erosions- und Redepositionsraten und die Kalibrierung der
spektroskopischen Methoden. Die ermittelten Werte fiir die Flufabhéngigkeit
der wasserstofinduzierten Kohlenstofferosion sind in Einklang mit einem, aus
spektroskopischen Messungen entwickelten Modell. Die Erosionsrate konnte
fiir einen Deuteriumflu von 3 x 10?2 Deuteriumionen/m?s zu 0.009 Kohlen-
stoffatome/Deuteriumion bestimmt werden. Bei 30eV Wasserstoffionen liegt
die Erosionsrate bei einem Fluf von 1.5 x 1023 Wasserstoffionen/m? mit
0.0025 Kohlenstoffatome/Wasserstoffion niedriger. Bei sehr hohen Fliissen
(> 2 x 10%® Tonen/(m?s)) existieren Abweichungen, bei denen noch nicht ge-
klsrt ist, ob sie aus Ungenauigkeiten der FluRmessung stammen, oder eine
Modifikation des Modells der FluRabhingigkeit erforderlich machen.

Die direkte Messung der Erosionsraten bei verschiedenen Materialien wird
nun genutzt, um die Variation der Ercsionsrate bei unterschiedlichen Be-
triebsparametern zu diagnostizieren.

ERDA ist eine der wichtigsten Methoden zur Tiefenprofilbestimmung von
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leichten Elementen, fiir die RBS keine ausreichende Empfindlichkeit hat.
Die Hohe des Tritiuminventares ist von zentraler Bedeutung fiir den Betrieb
von geplanten Fusionsexperimenten. Um die Menge an Tritium modellieren
zu konnen, ist die Kenntnis der Reichweiten, der Sattigungskonzentratio-
nen und etwaiger Austauscheffekte der Wasserstoffisotope in den vorgesehe-
nen Wandmaterialien und Materialgemischen notwendig. Die Inversion von
ERDA-Messungen ermdglicht eine Tiefenaufldsung, die eine Messung dieser
schwer zuginglichen Gréfen erlaubt und somit die n6tigen Parameter fiir ei-
ne Modellierung liefert. Bei Messungen des Bremsverm&gens von Deuterium
in a-C:H-Schichten bei Implantationsenergien von 1keV...8keV konnte ein
um den Faktor 1.5 gegeniiber der Braggschen Regel erhdhter Wert festgestellt
werden. Dieser Faktor stimmt gut mit der von dem CAB-Modell vorherge-
sagten Erhéhung von 1.4 iiberein. Bei den jetzt durchgefiihrten Messungen
begrenzte die vorhandene Streuwinkelunsicherheit die erreichbare Tiefenauf-
16sung. Einer weiteren Steigerung der Tiefenaufldsung durch flachere Ein-
fallswinkel steht der wachsende Einfluf der Oberflachenrauhigkeit entgegen.
PIXE ist durch die Figenschaftskombination von Spurenelementempfindlich-
keit und grofler Analysetiefe ausgezeichnet. Durch die Kombination von Mes-
sungen mit unterschiedlichem Einfallswinkel konnte erstmalig ein formfreies
und adaptives Tiefenprofil gewonnen werden. Da eine Winkelvariation ex-
perimentell sehr einfach durchzufiihren (und auch zu automatisieren) ist,
sind die Voraussetzungen geschaffen worden, um mit PIXE in bisher nicht
erreichter Prizision Spurenelementverteilungen tiefenaufgelést zu messen.
Es wurden an einer Si-Nb-Cr-Probe Messungen mit 1.5 MeV Protonen unter
zehn verschiedenen Winkeln durchgefiihrt und die Spektren simultan aus-
gewertet. Durch die Schichtstruktur und die damit notwendige Beriicksich-
tigung der Anderungen des Bremsvermdgens und der Transmission ist dies
ein besonders schwer zu rekonstruierender Fall. Die Position des Maximums
konnte korrekt bestimmt werden, wie sich durch den Vergleich mit RBS-
Messungen zeigte. ’

Durch die jetzt mogliche Kombination von Daten aus unterschiedlichen Dia-
gnostiken kann es zu synergistischen Effekten kommen. Beispielsweise kann
die gute Tiefenauflosung fiir Matrixelemente von RBS mit der Spurenele-

mentempfindlichkeit von PIXE vereint werden.
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Diese synergistischen Effekte sollten bei der Planung und Durchfiihrung von
Ionenstrahlexperimenten beriicksichtigt werden, um den erreichbaren Er-

kenntnisgewinn zu maximieren.




Anhang A

7

Eigenschafteﬁ des linearen

Modells

Die inhomogene Differentialgleichung (3.32) auf Seite 44

dE e
€ (E,c(z)) = - (%) =+ (a5 +bi) (dE+ fi5) (A1)

2 j=1
kann analytisch gelost werden. Der Index ¢ indiziert die Schichtenfolge und
ist im folgenden konstant, d.h. es wird die Energie fiir ein Ion innerhalb der

Schicht 7 berechnet. Mit den Substitutionen

Ne
o= Z afijdij; (A.2)
Jj=1
Ne
B=Y_aijfi, (A.3)
J=1
Ne
Y= Z bi]’d,‘j und (A,4)
J=1
Ne
§= bijfij (A.5)
7=1

ergibt sich

€ (E,c(z)) =— (%)z = azFE + Pz +vE+ 4. (A.6)

i
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Mit der Randbedingung F(z = 0) = Ep und der Definition

iz
Erfi[2] %Erf [i2] = % / dte " (A7)
0

ergibt sich fiir E(z) folgender Ausdruck:

E(z) = B~ 0oties’) +—Z—[e‘(”+%”2) -1+

+ \/—2%(,67 — ad) e"u%% (Erﬁ [7\_;2%9:] — Erfi [\/—%D .
(A.8)

Die Anfangsenergie Ey erscheint linear in Gleichung A.8. Daher wird die
Standardabweichung einer Energieverteilung AE durch das Bremsvermo-
gen der modellierten Schicht modifiziert. Die Standardabweichung nach der
Schicht ergibt sich zu:

AE' = gAE = e~ (w397 AE. (A.9)

Die in Gleichung A.8 fiir reelle Argumente der Erfi-Funktion auftretenden
Terme der Form
xz
/ dte?” (A.10)
0
ergeben zwar sehr grofe Funktionswerte, kénnen aber mit den gleichzeitig
vorhandenen exponentiellen Vorfaktoren zusammen ausgewertet werden. Die

kombinierte Funktion

FDawson(a:) = 6_12 L dt €t2 (A.ll)

ist als Dawsons Integral bekannt [ABRAMOWITZ und SEGUN 1968] und auch
als Funktion in den NAG-Bibliotheken (S15AFF) vorhanden.
Der fiir rein imaginire Argumente der Erfi-Funktion entstehende Term der

Form

G(z) = e foo dte™? (A.12)

ist immer kleiner als 1/7/2 und monoton fallend. Er kann effizient durch ei-
ne wenige Glieder enthaltende Kettenbruchentwicklung dusgewertet werden

[ABRAMOWITZ und SEGUN 1968]:

2 [ ate’ = S (A.13)
z z -+ W

x+ 2...
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Die Reihenentwicklung fiir Gleichung A.8 um z = 0 bis zur zweiten Ordnung
ist durch

E(z)= Eg— (5—}—'7E0)m + % (v (6 +7vEo) — (B+ aEp)) 2> +0 [:EB} (A.14)

gegeben.

Fiir eine Kohlenstoffschicht mit 200 x 10'%at/cm? Dicke (ca. 10 nm), deren
Zusammensetzung sich linear von 90% C und 10% W auf 10% C und 90% W
dndert (ein typischer Fall fiir die/seit kurzem verwendeten Wolframkacheln in-
nerhalb des Divertors [KRIEGER et al. 1999a] mit einer deponierten Schicht
aus Kohlenstoff [ZUHR et al. 2000]), ist in Abbildung A.1 fiir 2 MeV He-RBS

die Energie des Jons gegeniiber der Eindringtiefe aufgetragen. Sowohl der ex-

Tiefe [10715 at/cm™2]
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Abbildung A.1: Energie eines 2 MeV Heliumions beim Eindringen in eine
Kohlenstoff-Wolfram-Schicht mit linear variierender Konzeniration. Die diinne
durchgezogene Linie zeigt den exponentiellen Abfall der Energie unter der Annah-
me konstanter Konzentrationen innerhalb einer Schicht und konstanter Stopping
Power. Die oberhalb verlaufende, gestrichelie Kurve ist nach dem Algorithmus von
Doolittle berechnet. Die durchgezogene, dickere Linie zeigt den mit Gleichung A.8
iterativ berechnelen Energieverlauf. Die mil der Reihenentwicklung A.14 iterativ
berechnele Kurve ist ebenfalls abgebildet, aber in der Abbildung nicht von dem Er-

gebnis von Gleichung A.8 zu unierscheiden.

ponentielle Abfall der Energie (diinne Linie) unter Annahme von konstantem
Bremsvermdgen in der Schicht, als auch das nach dem vielfach verwendeten
Algorithmus von Doolittle [DOOLITTLE 1985] [MAYER 1997] bestimmte Po-
lynom 3. Ordnung (gestrichelte Linie) zeigen deutliche Abweichungen vom
Verlauf der durch Gleichung A.8 ermittelten Kurve (dicke Linie).
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Die Reihenentwicklung bis zur quadratischen Ordnung (Gleichung A.14) er-
gibt Werte, die innerhalb einer Tiefe von 200 x 10*%at/cm? maximal 506V von
den Ergebnissen der Gleichung A.8 abweichen und daher in der graphischen
Darstellung nicht von der dicken Linie in Abbildung A.1 zu unterscheiden
ist. Wie Abbildung A.l zeigt, ist gerade bei Materialmischungen von Ele-
menten mit hoher und niedriger Stopping Power der Einfluf des Konzentra-
tionsverlaufs dominierend. Auch eine Simulation mit einer Unterteilung in
(kleine) Energieintervalle von 10 keV (Wi’é in [MAYER 1997] vorgeschlagen)
kann daher zu groRen Abweichungen fiihren. Im gezeigten Beispiel betragt
die Abweichung bei einer Energiediskretisierung von 10keV schon 20keV(!)
von den exakten Werten. Die Skalierung der Rechenzeit mit dem Quadrat
der Schichtzahl ermdglicht aber nur begrenzt den Ausweg der feineren Un-
terteilung. Fiir geschwindigkeitskritische Anwendungen ist daher Gleichung

A.14 dem Algorithmus von Doolittle vorzuziehen.




Anhang B

Qualitative ]éetrachtung der
Energieabhangigkeit des

Bremsvermogens

Ein qualitatives Verstindnis des Verlaufs der Energieverlustkurve kann iiber
folgendes einfaches Modell erhalten werden. Ein Ion wechselwirkt mit einem
freien Elektron durch die Coulombkraft
Z1€?

Fo = m“ (B.1)
Dabei ist Z; die Ladung des Ions, ¢g die Dielektrizititskonstante und 2 und
b sind in Abbildung B.1 aufgetragen. Wie das Ergebnis zeigen wird, kann bei
groRen Ionengeschwindigkeiten der EinfluR des Kerns vernachlissigt werden.

Der Impulsiibertrag bestimmt sich zu

Ap:/ deE/ Fdezz)-/ E. d, (B.2)

da sich die Komponente Fj| nahezu ausmittelt. Das letzte Integral kann mit

Hilfe des Gaufischen Satzes ausgewertet werden

e [ 1 Q Z1e
- Eide=— | EdA= = . B.3
v ./_oo Le® 2mb /A 2mbey  2mheg (B.3)
Fiir die {ibertragene Energie gilt daher

2

Ap2 1 Z1€2 -
AFE = = . B.4
2m.  8m2eim. ( vb (B-4)
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vi ENERGIEABHANGIGKEIT DES BREMSVERMOGENS

Abbildung B.1: Schematische Darstellung des Einflusses eines schnellen Tons auf
ein Elektron. Aus [DEMTROEDER 1998b] entnommen.

Bei einer Elektronendichte von Ne und der Annahme einer Gleichverteilung
der Abstinde b in den Integrationsgrenzen benin Und bmax ergibt sich fiir die
Anzahl der wechselwirkenden Elektronen in einem Hohlzylinder mit Lange

Az, einem Radius von b und einer infinitesimalen Dicke von db zu
n(b) = 2w NbAz db. (B.5)
Integration iiber den Bereich von b fiihrt zu

min

bma.x N
dE = — ( / Ae(b) 27rNebA:r,db> dz, (B.6)
b

und ergibt damit fiir den Energieverlust

dE Z2¢*N, . bmax
A1z -° in

dz 4redvime brmin

. (B.7)

Der Energieverlust ist also proportional zur Elektronendichte und zum Qua-
drat der Tonenladung, fallt aber mit steigender Energie des lons. Dariiberhin-
aus ist der Energieverlust umgekehrt proportional zur Masse. Daher ist die
Wechselwirkung mit den Probenkernen deutlich geringer als mit den Elek-

tronen und kann in guter Naherung vernachlisigt werden.
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