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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine Pelletron-Beschleunigeranlage NEC 9SDH-2 vom
Max-Planck-Institut fiir Kernphysik Heidelberg zum II. Physikalischen Institut der Uni-
versitit Gottingen transferiert und hier neu aufgebaut. Zu dieser Anlage gehoren ein soge-
nanntes ,,Amsel-Deflektor‘-System und ein Low-Level Messplatz fiir die resonante Kern-
reaktionsanalyse, deren Kombination die experimentellen Voraussetzungen zum hochge-
nauen Wasserstoffnachweis bietet. Diese Methode wurde in der vorliegenden Arbeit dazu
benutzt, die Wasserstoffaufnahme von Titan- und Siliziumproben beim ,Laserhydrieren
zu messen. Mit Laserhydrieren” wird die Laserbestrahlung von Materialien in Wasserstoff-
atmosphére bezeichnet, die nach unserem Wissen in dieser Arbeit zum ersten Mal durch-
gefiihrt und genauer untersucht wurde.

Beim Neuaufbau des Pelletrons in Gottingen wurden folgende Elemente verbessert bzw.
neu konzipiert:

1. Die Alphatross-lonenquelle wurde mit einer neuen Gasregulierung versehen, so dass
nun ein Strahlstrom von Iy, ~400 nA fiir He-Ionen erreicht wird. Die Feststoff-
Tonenquelle (SNICS) liefert durch den Umbau des Kiihlsystems und die Verwendung
eigens angefertigter Sputtertargets Strahlstrome von Ip ~30 pA fiir Protonen und
Iy ~20 pA fiir den N-Strahl.

2. Vor der Inbetriebnahme musste der Hochdruck-Beschleunigertank mehrmals kom-
plett zerlegt und gereinigt werden. Das darin enthaltene Ladungssystem zur Erzeu-
gung der 3 MV-Hochspannung wurde repariert und beziiglich der Hochspannungs-
festigkeit verbessert.

3. Durch den Umbau und die Neujustierung des 90°-Massenseparators der Anlage wur-
de eine Energie-Eichung des Beschleunigers noétig. Die Messung mehrerer
N (TH,ay)'2C-Kernresonanzen erlaubte die Bestimmung des Kriimmungsradius des
90°-Massenseparators zu R=0.871(1) m.

4. Da bei den ersten Testlaufen die Energie des Ionenstrahls sehr stark schwankte, wur-
den alle Teile der Regelelektronik zur Energiestabilisierung des Beschleunigers mehr-
fach auf Fehler getestet und zum Teil ausgetauscht. Eine neu entworfene Regeleinheit
zur Steuerung und Anzeige aller internen Fehlersignale des Beschleunigers erlaubt
nun eine sehr hohe Stabilitdt der Strahlenergie. Fiir einen 1 MeV-Protonenstrahl
wurde experimentell eine Energieaufweitung von nur AE=0.48(3) keV gemessen.

5. Ein System von ,,Amsel-Deflektor“-Platten zur hysteresefreien Energieverstellung des
Beschleunigers wurde aufgebaut, justiert und mit einer neuen Computersteuerung
versehen. Damit ist es nun moglich, die Strahlenergie in einem grofsen Bereich um
die Resonanzenergie in sehr kleiner Schrittweite zu variieren. Der Verstarkungsfaktor
Gy, der die grundlegende Grofe des ,,Amsel-Systems” ist, wurde jeweils experimen-
tell fiir den '°N- und Protonenstrahl ermittelt und mit dem Theoriewert verglichen.
Experimentell ergab sich fiir den '°N-Strahl Go(*°N)=7.97(8) und fiir den Protonen-
strahl Go(p)=5.15(5). Abweichungen vom linearen Verhalten der Deflektor-Platten
wurden fiir verschiedene Ionensorten, auch im relativistischen Grenzfall, berechnet.



6. Nach dem Aufbau und der Inbetriebnahme des Low-Level Messplatzes fiir die reso-
nante Kernreaktionsanalyse wurde das Strahlrohr mit einer Zweifach-Viersektoren-
Blende zur genauen Kontrolle der Position des Analysestrahls versehen und die
computergestiitzte Messdatenerfassung neu konzipiert. Zur Aufnahme von Gamma-
spektren wurde ein Echtzeit-Computerprogramm entwickelt, welches zusétzlich eine
vollautomatisierte Messdatenaufnahme und Variation der Energie des Beschleuni-
gers ermoglicht. Das Programm erlaubt ebenfalls eine Untergrundkorrektur und die
Aufbereitung der anfallenden Messdaten wiahrend der laufenden Messung. Die Kam-
merkonstante des Low-Level Messplatzes wurde zu K=21.126 cts/(uC at% H in Si)
bestimmt, woraus sich eine minimal nachweisbare Wasserstoff-Konzentration von
Cmin(H)=450 atppm ergibt.

Mit Hilfe dieses Messplatzes zur resonanten Kernreaktionsanalyse wurde die
Wasserstoff-Aufnahme von laserhydrierten Titan- und Siliziumproben untersucht. Das
Laserhydrieren von Titan fiihrt zu einem erhohten Wasserstoffgehalt von bis zu 47 at% in
der experimentell zugénglichen Tiefe von 370 nm. Wie XRD-Messungen belegen, kommt
es beim Laserhydrieren des Titans zur Bildung von TiH,.

Messungen zum Laserhydrieren von kristallinem und ionenstrahl-amorphisiertem Silizium
zeigen nur eine geringe Wasserstoffaufnahme durch das Laserhydrieren. Im Falle des kri-
stallinen Siliziums liegt der maximale Wasserstoffgehalt nach dem Laserhydrieren bei ca.
8 at% nahe der Probenoberfliche und sinkt in einer Tiefe von 70 nm unter 1 at%. RBS-
Channeling Messungen dieser Proben zeigen eine starke Schadigung im oberflichennahen
Bereich, die als Diffusionsfalle fiir den beim Laserhydrieren eingebrachten Wasserstoff
wirkt.

Das Laserhydrieren von Xe-amorphisierten Siliziumproben fithrt bei Laserfluenzen von
F<1.5 J/em? zur Bildung von polykristallinem Silizium mit einer mittleren Kristallit-
grofe von 64(8) nm, bei einem sehr geringen Wasserstoff-Eintrag. Wird die Laserfluenz
erhoht, so zeigen RBS-Channeling Messungen die epitaktische Rekristallisation der amor-
phen Deckschicht.

Das Laserhydrieren von Siliziumproben, in denen durch H-Implantationen eine vergra-
bene amorphe Schicht erzeugt worden war, fithrt dagegen schon bei kleinen Laserflu-
enzen F<1 J/cm? zu einer Zunahme der Schidigung und einer Abnahme des Wasserstoff-

Gehalts.




1 Einleitung

Seit den 60er Jahren des 20. Jahrhunderts haben sich Tonenstrahlen sowohl zu einem Stan-
dardwerkzeug zur Materialmodifikation, als auch zur Analyse der atomaren Zusammen-
setzung von Materialien aller Art entwickelt [I]. Durch Ionenimplantation bei einigen hun-
dert keV bis MeV lassen sich bis in eine Tiefe von einigen hundert Nanometern Schichten
in beinahe beliebiger Zusammensetzung erzeugen. Die Methoden der Ionenstrahlanalytik
bieten passend dazu die Moglichkeit, schon kleinste Mengen von Fremdatomen isotopen-
spezifisch und haufig zerstorungsfrei nachzuweisen.

Im Zuge der vorliegenden Arbeit wurden eine Beschleunigeranlage und ein Messplatz fiir
Kernreaktionsanalyse im II. Physikalischen Institut der Universitit Gottingen neu in-
stalliert. Diese Beschleunigeranlage erweitert die Moglichkeiten der in Gottingen bereits
etablierten Methoden zur Ionenstrahlanalyse und ionenstrahl-gestiitzten Materialmodifi-
kation enorm. Mit dem Gottinger Schwerionenimplantator IONAS [2] wurde bisher eine
Maximalenergie von 1 MeV fiir doppelt geladene Ionen erreicht. Mit dem neu instal-
lierten Labor wird der maximal zugéngliche Energiebereich um eine Gréfenordnung auf
9 MeV erweitert. Diese Erweiterung eroffnet die Moglichkeit, Protonen-Kernresonanzen
aller leichten Elemente zur Elementanalyse zu nutzen, denn die wichtigsten Resonanzen
liegen im bislang nicht zugéanglichen Bereich zwischen 1 und 3 MeV.

Auch fiir die Riickstreuspektroskopie stellt die Verfiigbarkeit von Heliumstrahlen mit
Energien von bis zu 6 MeV einen grofsen Vorteil dar, denn oft lassen sich Fragestellun-
gen der Diinnschichtanalyse erst durch die Verwendung unterschiedlicher Projektilener-
gien losen. Insbesondere die neu geschaffene Moglichkeit, Sauerstoff mittels resonanter
Riickstreuung von Alphateilchen nachweisen zu konnen, eréffnet ein breites Spektrum fiir
zukiinftige Anwendungen der Materialforschung. Die Auslegung der Riickstreu-Kammer
mit einem Dreiachsen-Goniometer und einem Multidetektor-System liefert die besten Vor-
aussetzungen fiir die hochprizise Elementanalyse mit guter Statistik bei kurzen Messzei-
ten.

Das Hauptinstrument dieser Arbeit ist jedoch der Low-Level Messplatz zur resonanten
Kernreaktionsanalyse (,nuclear reaction analysis“, NRA). Der Aufbau zeichnet sich beson-
ders durch eine hohe Nachweisempfindlichkeit aus, die durch eine Kombination aus aktiven
und passiven Abschirmmafnahmen erreicht wird. In Verbindung mit dem System zur ex-
akten Variation der Beschleuniger-Energie (,,Amsel-Deflektoren*) konnen NRA-Messungen
stark automatisiert durchgefiihrt werden. Die resonante Kernreaktionsanalyse wird in die-
ser Arbeit zur Bestimmung von Wasserstofftiefenprofilen laserbehandelter Silizium- und
Titanproben verwendet. Die hierzu benutzte Kernresonanz 'H(*N,a~)'2C lag wegen ihrer
hohen Resonanzenergie von 6.385 MeV aufterhalb des zugénglichen Energiebereichs der
iibrigen Go6ttinger Beschleuniger.

Die Arbeit ldsst sich grob in zwei Abschnitte unterteilen. Der erste Teil besteht in der
Beschreibung der wichtigsten Komponenten der Beschleunigeranlage und des Messplatzes
(Kap. [2 ). Dort werden alle wesentlichen Parameter des Beschleunigers (Strahlerzeugung,
Strahlstrome, Energieeichung und -stabilisation) diskutiert. Da die Energieeichung des
Beschleunigers nur mit Hilfe der resonanten Kernreaktionsanalyse durchgefiihrt werden
kann, erfolgt die Beschreibung dieser Messmethode und des Low-Level Messplatzes eben-
falls im ersten Teil.
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Nach einer Beschreibung der iibrigen verwendeten Messmethoden in Kap. |3| werden in
Kap. 4| kurz einige grundlegende Mechanismen bei der Materialmodifikation mittels La-
serstrahlung und Ionenimplantation beschrieben. Dies geschieht im Hinblick auf den in
dieser Arbeit untersuchten Prozess des Laserhydrierens von kristallinem und Ionenstrahl-
amorphisiertem Silizium. Der Begriff , Laserhydrieren” bezeichnet dabei die Laserbestrah-
lung von Materialien in einer Wasserstoffatmosphére. Das Laserhydrieren stellt eine Ver-
allgemeinerung des in der Gottinger Gruppe schon ausgiebig untersuchten ,Lasernitrie-
rens” dar [3]. Damit wird das Einbringen von Stickstoff in die Materialoberfliche durch
Laserbestrahlung der Probe in Stickstoffatmosphére bezeichnet.

Wiéhrend ein erhohter Wasserstoffgehalt in Metallen meist unerwiinscht ist (,Wasserstoff-
Versprodung®), ist ein erhohter Wasserstoffgehalt in Halbleitern wegen der positiven Be-
einflussung der elektronischen Eigenschaften zum Teil erwiinscht.

Nachdem in Kap. [2|die Kernreaktionsanalyse lediglich als Hilfsmittel zur Kalibrierung und
Optimierung des Beschleunigers verwendet wurde, schliefst sich mit Kap. [6] eine Anwen-
dung der NRA-Methode zur Messung von Wasserstofftiefenprofilen laserhydrierter Titan-
und Siliziumproben an.

Hierbei standen zwei Fragen im Vordergrund. Zum einen wurde untersucht, ob es durch
den Prozess des Laserhydrierens iiberhaupt zu einem messbaren Wasserstoffeintrag in die
bestrahlten Proben kommt. Und zweitens konnte die Frage beantwortet werden, ob es
mittels Laserhydrieren gelingt, polykristallines Silizium mit einem Wasserstoffgehalt von
mehr als 10 at% in einem einzigen Schritt zu erzeugen. Diese Anforderungen werden an
das Basismaterial zur Herstellung von TFT-Bauelementen gestellt.



2 Neuaufbau Beschleuniger und NRA-Messplatz

Im Verlauf der vorliegenden Doktorarbeit wurde ein 3 MV-Pelletron 9-SDH2 der Firma
NEC in der ehemaligen Zyklotron-Halle des II. Physikalischen Instituts der Universitét
Gottingen aufgebaut und in Betrieb genommen. Die folgenden Abschnitte beschreiben die
Installation und Funktion der grundlegenden Komponenten der auf den Namen MaRPel
(Materials Research Pelletron) getauften Anlage (s. Abb. [I).

Low-Level NRA

3% Multidetektor RBS
5 9 und Channeling

Blocking

Schaltmagnet

rd« Einzel-
tr Amsel-Deflektoren| | Linse ||20°-Magnet
! Hochdruck-Tank SNICS
- S l‘-nll_ .| : D |--|§|§ /.‘j':@
Ny
| | ¥
N ) Y
90"-Magnet| 1/ — N . Alphatross
pos. lon Umladung neg. lon

Abbildung 1: Wesentliche Komponenten des MaR Pel-Beschleunigerlabors
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Zur besseren Orientierung in den folgenden Abschnitten folgt an dieser Stelle eine Be-
schreibung der generellen Funktionsweise des MaRPel-Beschleunigers.

In Abb.[1]sind rechts unten die beiden Ionenquellen ,SNICS* und ,,Alphatross” eingezeich-
net. Hier werden die fiir den Pelletronbetrieb notwendigen negativen lonen erzeugt und
nach einer Vorbeschleunigung von bis zu 60 kV durch den 20°-Quellenmagneten auf die
Strahlachse des Beschleuniger-Tanks gelenkt. Nach einer ersten Fokussierung durch die
FEinzel-Linse am Tank-Eingang werden die negativen Ionen zum positiv geladenen Mittel-
teil des Hochdruck-Tanks beschleunigt.

Im Strippergas-Kanal findet die Umladung der einfach negativ geladenen Ionen durch St6-
fse am Strippergas (Ny) statt. Die nun bis zu dreifach positiv geladenen Ionen werden auf
der zweiten Héalfte der Beschleunigerrohre erneut in Richtung des auf Erdpotenzial liegen-
den Tankendes beschleunigt. Aufgrund dieser zweifachen Nutzung des beschleunigenden
Potenzials wird dieser Beschleunigertyp auch als ,,Tandem-Beschleuniger” bezeichnet. Mit
dem Magnetfeld des 90°-Magneten wird bei bekannter Ionenmasse die Energie des Ionen-
strahls eingestellt. Mit Hilfe des darauf folgenden Schaltmagneten wird das Strahlrohr
ausgewdhlt, in das der Tonenstrahl fiir die Experimente gelenkt werden soll. Die daran an-
schlieffenden Strahlrohre sind jeweils mit magnetischen und elektrostatischen Fokussier-
elementen ausgeriistet. Am Ende des Null-Grad-Strahlrohrs befindet sich der Low-Level
Messplatz zur resonanten Kernreaktionsanalyse, an dem die Experimente zur Wasserstoft-
tiefenprofilierung der vorliegenden Arbeit durchgefiihrt wurden. Am Ende des 25°-Rohrs
befindet sich der Messplatz fiir die Multi-Detektor-Rutherford-Riickstreu-Spektroskopie
und am Ende des 45°-Rohrs ist die Kammer fiir Blocking-Experimente aufgebaut.

2.1 Umzug und Neuinstallation

Am 03.03.1998 unterschrieben die Universitat Gottingen, vertreten durch die Kanzlerin
Dr. Frost und das Max-Planck-Institut fiir Kernphysik Heidelberg, vertreten durch Prof.
Dr. Mauersberger, die Schenkungsurkunde iiber einen 3 MV Pelletron-Beschleuniger, mit-
samt einem lonenstrahllabor, das bis dahin im Halbleiterlabor des MPI fiir Kernphysik
in Heidelberg aufgebaut war (Abb. . Mit dem Schenkungsvertrag war die Verpflichtung
verbunden, das Labor im Anschluf an den Umzug von Heidelberg nach Gottingen sobald
wie moglich wieder in Betrieb zu nehmen.

Wiéhrend in Goéttingen durch die Demontage des Zyklotrons im Winter 1998 Platz fiir
das neue Labor geschaffen wurde, begann in Heidelberg die Katalogisierung aller Kom-
ponenten des Beschleunigersystems (Vakuumsystem und Steuerelektronik), wie auch der
gesamten Messtechnik. Innerhalb von drei Monaten (Januar-Mérz 1999) wurde das ge-
samte Labor demontiert, transportfdhig gemacht und mit insgesamt vier Vierzigtonnen-
Sattelschleppern nach Gottingen iiberfiihrt.

Wihrend des Abbaus in Heidelberg waren iiber insgesamt sechs Wochen hinweg stets
mindestens vier Mitarbeiter des II. Physikalischen Instituts damit beschéftigt, die Be-
schleunigeranlage zu demontieren.

Zunéchst wurden alle drei Strahlrohre der Messhalle (s. Abb. [2]) und die drei daran befind-
lichen Experimentaufbauten (Low-Level Kernreaktionsanalyse, Multidetektor-Rutherford-
Riickstreuspektroskopie und hochauflésenden Riickstreuspektroskopie) zerlegt und sach-
gerecht verpackt. Insbesondere die Hochvakuum-Komponenten (z.B. Turbo- und Kryo-
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pumpen) machten die Verwendung einer ausgesprochen stofsicheren Verpackung notig.
Nach der Demontage des Vakuumsystems des Beschleunigerbereichs folgte die Deinstalla-
tion sowohl der Messelektronik, als auch der gesamten Steuereinheit des Beschleunigers.
Zuletzt wurden alle diejenigen Elemente zerlegt, fiir die ein Schwertransport notig war.
Im einzelnen sind dies: die Eisenabschirmung des Low-Level Messplatzes, die drei grofien
Magnete (Quellenmagnet, Schaltmagnet und Massenseparator) und natiirlich der Hoch-
drucktank des Beschleunigers.

Nach dem Transport durch die Fa. Hiittinger wurden die Komponenten des Vakuum-
systems umgehend in der renovierten ehemaligen Zyklotronhalle zusammengefiigt und
justiert. Dabei wurden wiederum die schwersten Komponenten (Tank, Magnete, Eisenab-
schirmung) als erstes an ihren endgiiltigen Platz gebracht.

Besonders brisant war die Frage, ob die eigentliche Beschleunigerrohre, die aus einer frei-
tragenden Séule aus verklebten Metall- und Keramikteilen mit einem Gesamtgewicht von
zwei Tonnen besteht, den Umzug unbeschadet iiberstanden hatte. Fiir den Transport war
diese Saule von einem LKW-Schlauch in der Mitte des Tanks umgeben und dadurch ge-
stiitzt worden. Fiir den ersten Vakuumtest wurden an beiden Enden der Sdule mobile
Hochvakuum-Pumpsténde angeflanscht und nach fiinf Tagen wurde ein Vakuum besser
2x 1072 Pa erreicht. Dies war der erste wichtige Teilerfolg des Umzugs.

Nach einer ersten Wartung des Tankinneren, bei der u.a. alle 600-MS2-Widerstédnde der
Potenzialflichen gepriift und die beiden Ketten Pellet fiir Pellet gesdubert worden wa-
ren, mussten nun die Justierhilfen und Wandmarken installiert werden. Mit Hilfe eines
Theodoliten wurden in einem ersten Schritt die Strahlachsen im Raum festgelegt und die
entsprechenden Wandmarken gesetzt. Dann wurden die Wandmarken mit Halterungen
fiir Fernrohre versehen, mit denen in der Folge die exakte Ausrichtung der Strahlrohre
und Vakuumkammern vorgenommen werden konnte.

Besonders hohe Anspriiche an die Genauigkeit wurden auch bei der exakten Ausrichtung
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des Beschleuniger-Tanks gestellt. Da der Strippergas-Kanal im Inneren der Beschleuni-
gerrohre mit einer Lange von 0.5 m einen Durchmesser von nur 7 mm aufweist, war eine
millimetergenaue Positionierung des 4 t schweren Tanks unabdingbar. Auch beim Massen-
separator (90°-Magnet) war eine exakte Ausrichtung wichtig, da mit seiner Position auch
die Strahlachse in Richtung der Messhalle festgelegt war. Eine zusétzliche Komplikation
bestand in der Tatsache, dass die Magnetkammer im Vergleich zum Heidelberger Labor
um 180° gedreht aufgebaut werden musste (vgl. Abb. [ und Abb. [2). Diese Kammer ist
wegen der hohen Belastung durch Strahlenschéden der defokussierten Ionenmassen mit
einer Wasserkiihlung versehen, die nach dem Umzug leider Lecks in den Vakuumbereich
hinein aufwies. Dieser Umstand machte eine mehrfache Demontage des gesamten Mas-
senseparators zur Reparatur des Kiihlkreislaufs nétig.

Nachdem auch die Justierelemente fiir die Strahlrohre in der Messhalle angebracht waren,
wurden die Strahlrohre im Bereich Beschleuniger-Massenseparator-Schaltmagnet vervoll-
standigt. Danach konnte die Strahlenschutz-Mauer aufgebaut werden, die den Beschleu-
nigerbereich von der Messhalle trennt. Da im Bereich um den Massenseparator und am
Hochenergie-Ende des Tanks mit erhohter Strahlung (Rontgenstrahlung, Neutronen) ge-
rechnet werden muss, wurden die Tiiren zur Messhalle mit 8 cm dickem Polyethylen und
Bleiplatten der Dicke 3 mm versehen.

Nachdem fiir die beiden Einschussrichtungen der lonenquellen ebenfalls die Justierelemen-
te im Quellenbereich montiert waren, konnte mit der Ausrichtung des Quellenmagneten
auch der Strahlrohrbereich zwischen dem Quellenmagnet und dem Niederenergie-Ende
des Beschleuniger-Tanks fertiggestellt werden.

Der Aufbau der beiden Ionenquellen, Alphatross und SNICS, machte die Installation ei-
ner 110 V-Spannungsversorgung notwendig. Da beide Ionenquellen im Strahlbetrieb auf
einem Potenzial von bis zu 60 kV liegen, musste auch eine Plexiglas-Absperrung des Quel-
lenbereichs neu aufgebaut werden. Bei einer letzten Wartung des Hochdrucktanks wur-
de das Tankinnere noch einmal komplett gesdubert und das Molekularsieb des Systems
zur Entwésserung des Schutzgases gewechselt. Bevor der Hochdruck-Tank dann mit dem
Schutzgas Schwefelhexafluorid befiillt werden konnte, wurde er ca. eine Woche lang bis
auf einen Enddruck von 5x10? Pa evakuiert.

Den Abschluf fanden die Aufbaumafsnahmen in der Installation des Kontrollraums. Von
hier aus konnen samtliche Parameter des Beschleunigers, wie die Quellenparameter, die
Strahlstrome im gesamten Strahlverlauf, die Vakua in allen Abschnitten der Strahlfithrung
uvm. ferngesteuert bzw. iiberwacht werden. Als besonders niitzlich haben sich pneuma-
tisch ins Strahlrohr einfahrbare Quarze herausgestellt, mit deren Hilfe die Strahlform
optisch kontrolliert werden kann (s. AbbJ3). Mit kleinen Videokameras wird die Ionolumi-
niszens des einfallenden Ionenstrahls aufgenommen und kann auf einem Monitor im Kon-
trollraum zur Strahlfokussierung beobachtet werden. Auf den Aufbau des 0°-Strahlrohres
und der darin enthaltenen ionenoptischen Elemente wird in Abschnitt genauer ein-
gegangen.

War der Umzug gliicklicherweise komplett ohne Beschéddigung der zum Teil dufserst fra-
gilen Komponenten verlaufen, so wurde beim Wiederaufbau jedoch in sehr vielen Fallen
festgestellt, dass Service-Arbeiten dringend notwendig waren. So wurden beispielsweise
die beiden Ionenquellen (Alphatross und SNICS) zum Teil mehrfach tiberarbeitet und im
Falle der Alphatross sogar teilweise neu konzipiert. Dies ist in Abs. beschrieben.
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Abbildung 3: Erster Strahl am 29.09.1999.

Nach der Inbetriebnahme der Ionenquellen und des Beschleunigertanks wurde in Erfiil-
lung des Schenkungsvertrages am 29.09.1999 der erste massenseparierte Heliumstrahl des
neuen Beschleunigerlabors beobachtet (Abb. [3)).

Im Strahlbetrieb konnten nun die wichtigsten Systemparameter bestimmt und optimiert
werden. Alle Parameter, die Einfluss auf die Energie des Ionenstrahls haben, lassen sich
mit der Methode der Kernreaktionsanalyse bestimmen, denn diese ionenstrahlanalytische
Methode ist durch die dabei genutzten scharfen Kernresonanzen ein dufserst praziser Ener-
giemafsstab 4] [5]. Diese Methode wird in Abschnitt [2.2] ausfiihrlich beschrieben.

So machte die Energieeichung des 90°-Massenseparators (s. Abschnitt @) die vorherige
Inbetriebnahme des Messplatzes zur Kernreaktionsanalyse erforderlich. Diese Messappa-
ratur, die das Hauptinstrument der vorliegenden Arbeit darstellt, war schon durch ihre
13 t schwere Untergrundabschirmung aus altem Eisen ein besonders ,schwerer Teil des
Umzugs. Da der zugehorige Messrechner und die verwendete Software veraltet waren,
wurde auch die Messdatenerfassung inklusive der aktiven Untergrundunterdriickung er-
neuert, wie in Abschnitt [2.3.4] genauer ausgefiihrt wird.

Haupthindernisse beim baldigen Regelbetrieb des Beschleunigerlabors waren zum einen
Komplikationen mit den beiden Ionenquellen und zum anderen die Energiestabilisierung
des Tonenstrahls. Das 3 MV-Pelletron der Fa. NEC beinhaltet eine Steuerungseinheit, die
sowohl hochfrequente als auch niederfrequente Schwankungen des Hochspannungspoten-
zials ausgleicht. Diese Regelelektronik, die zum einen an verschiedenen Stellen aktiv in die
Pelletronsteuerung eingreift, zum anderen fiir eine effektive und korrekte Messung unbe-
dingt erforderlich ist, war an verschiedenen Punkten defekt und dariiber hinaus schlecht
kalibriert. Auf die Energiestabilisierung in Verbindung mit den Amsel-Deflektoren wird
aus diesem Grund in Abs. 2.1.3]sehr detailliert eingegangen.
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2.1.1 Ionenquellen

In diesem Abschnitt werden die beiden Ionenquellen beschrieben, mit deren Hilfe die fiir
den Tandembeschleuniger notwendigen negativen Ionen erzeugt werden. Die negativen
Ionen werden aus dem Quellenbereich durch eine Hochspannung von bis zu 60 KeV be-
schleunigt, vom 20-Grad-Quellenmagneten auf die Beschleunigerachse gelenkt und schliefs-
lich vom Niederenergie-Eingang der Beschleunigerréhre aus weiter beschleunigt.

Feststoff-Tonenquelle (SNICS)

Bei der SNICS-Ionenquelle ( Source of Negative Ions by Cesium Sputtering, [6l, [7, 8, Q])
werden negative Ionen dadurch erzeugt, dass die zu beschleunigende Spezies mittels
Césium-Tonen aus einer heifien Kathode gesputtert wird (s. Abb. [4]). Césium wird zunéchst

UCathode Extractor

— [ 000

] [ ]

//\/\
2 Kathode }km:: Ek—»CN —» ZUm
Pelletron
’703* \/\/I | |
lonizer Extractor
[Cs] OO0
Ofen

> Kiihlkreis
Abbildung 4: Prinzipskizze der SNICS-Ionenquelle

mit einem Ofen verdampft (T jumpr(Cs)=37 °C) und in die Ionenquelle eingeleitet. Dort
schlégt sich ein Teil des Casiums am Tantal-Ionizer nieder. Durch Oberflachenionisation an
der heiflen Ta-Oberflache entstehen Cs™-Ionen, die durch die Kathoden-Spannung Ucgihode
zur kalten Kathode hin beschleunigt werden. Auf der Kathoden-Oberflache schléigt sich
ebenfalls Casium nieder. Durch diese Oberflichen Cs-Schicht und den in der Kammer vor-
handenen Cs-Dampf kommt es zur Bildung eines metastabilen negativ geladenen Zustands
der von der Kathode abgesputterten Atome. Mittels der Extraktionsspannung U gutractor
werden die negativen Ionen von der Kathode abgezogen und in Richtung der Vorbeschleu-
nigungsstrecke geleitet. Mit dieser Ionenquelle werden Strahlstrome von Igyene =~ 30 A
fiir Protonen und 20 pA fiir C*»N~-Ionen erreicht.

Beim Betrieb der SNICS muss die Sputter-Kathode sténdig gekiihlt werden. Die zugehori-
ge Wasserkiihlung ist mit einem Sekundérkreis ausgestattet, der mit deionisiertem Wasser
betrieben wird. Dieser Sekundérkreis fiihrt in den Hochspannungsbereich der Quellen hin-
ein und muss daher isolierendes Kiihlmittel verwenden. Wahrend des Probebetriebes kam
es jedoch immer wieder zu Hochspannungs-Uberschliigen in die Schlauchleitungen und in
der Folge zu Kiihlwasserlecks. Dieses Problem konnte erst durch eine neue Quellenkiihlung
endgiiltig behoben werden, die komplett innerhalb des Hochspannungsbereichs arbeitet.
Auch der fehlerhafte Betrieb des Cs-Ofens fiihrte in der Anfangsphase hiaufig dazu, dass
die Tonenquelle iiber Wochen hinweg ausfiel. War durch Ausfall der Kiihlung, durch ein
Vakuumleck oder durch eine fehlerhafte Ofentemperatur Cs-Dampf in den Bereich der
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Isolatoren der Vorbeschleunigungsrohre gelangt, so musste jeweils das komplette Vaku-
umsystem der SNICS demontiert werden. Durch die Bedampfung mit Cs wurden die
Keramik-Isolatoren leitend und mussten intensiv gereinigt werden. Da freies Cs an Luft
explosionsartig reagiert, muss jeder Ausbau der Quelle unter Ar-Schutzgas erfolgen.
Desweiteren stellte sich heraus, dass die Zusammensetzung des Sputtermaterials der Ka-
thoden einen sehr grofsen Einfluss auf die erreichbaren Strahlstrome hat. So wurde bei-
spielsweise der Strahlstrom aus einer KCN-Kathode durch die Beimischung von Ag-Pulver
verdoppelt.

Gas-Ionenquelle (Alphatross)

Zur Herstellung von negativen lonen gasformiger Stoffe (speziell He) steht die Alphatross-
Ionenquelle zur Verfiigung [10), 1T, 12]. In einer Quarzréhre wird zundchst mittels eines
Hochfrequenz-Feldes ein Plasma der zu beschleunigenden Gasionen geziindet. In einem
ersten Schritt werden die positiven Ionen durch die Probe-Spannung U p, .. aus der Quarz-
rohre in die daran anschliefende Umladungskammer beschleunigt (s. Abb. . In dieser
Kammer, die mit Rb-Dampf gefiillt ist, findet die Umladung der Gasionen in den negativen
Ladungszustand statt. Die Extraktionsspannung Upg,,, beschleunigt die (negativ gelade-
nen) Gasionen aus der Umladungskammer in Richtung der Vorbeschleunigungsstrecke.
Beim Betrieb der Alphatross hat sich herausgestellt, dass die Temperatur der gekiihlten
Flansche an der Eintritts- und Austrittsseite dieser Kammer einen grofen Einfluss auf
die erreichbaren Strahlstrome hat. Auferdem zeigte sich bei Versuchen mit Helium-Ionen,
dass fiir die Umladung im Gasplasma ein sehr gutes Vakuum in der Quarzréhre notig
ist. Schon bei Restgas-Drucken im Bereich von 107 Pa war eine deutliche Verfirbung des
Plasmas zu erkennen. Solange der Restgasdruck (vor allem Wasserdampf) zu hoch und die
Plasmafarbe nicht ozeangriin® (NEC) war, konnte kein He™-Strahlstrom gemessen wer-
den. Um den Restgasdruck immer weiter herabzusenken und vorhandene Vakuumlecks

UVorbeschI.
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Hel| |\ [100 MHz Rb-
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© Gaszuleitung
Abbildung 5: Skizze der Alphatross-Ionenquelle

; Kuhlkreis

zu schliefen, wurde das Gaszuleitungssystem mehrmals umgearbeitet und vereinfacht.
Beim urspriinglichen Aufbau der Alphatross bestand die Gaszuleitung fiir das Plasma
(s. Abb. |5)) aus einem Teflonschlauch. Die Gasleitung mufste elektrisch isolierend sein, da
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die Eintrittsoffnung der Quarzrohre gegeniiber der restlichen Quelle auf einem erhéhten
elektrischen Potenzial liegt (U p,ope ). Es zeigte sich, dafs dieser Teflonschlauch und das dar-
an anschlieRende Regelventil Vakuumlecks im Bereich von 10~¢ Pa enthielten. Zusitzlich
wurden Spannungsiiberschlédge innerhalb des Teflonschlauchs beobachtet, die keine sta-
bile Extraktion der Ionen aus dem Gasplasma erlaubten. Erst durch den Austausch des
Regelventils und den Einsatz von Edelstahl-Gasleitungen konnte der Restgas-Druck deut-
lich verbessert werden. Dadurch wurde ein Umbau der Halterung der Gasregelung und
der Gasflaschen nétig, denn diese mufsten nun gegeniiber der restlichen Quelle elektrisch
isoliert werden. Die neue Halterung wurde aus Plexiglas gefertigt und l6ste die genannten
Probleme.

Zusatzlich stellte sich heraus, dass sich auch im Regelbetrieb Rb-Dampf an der Innenseite
der Quarzrohre absetzt und mit fortschreitender Betriebsdauer den Durchgang zur Umla-
dekammer verstopft. Dadurch sind nach ca. einer Woche Strahlbetrieb Servicearbeiten un-
erlasslich. Mit der Alphatross-Ionenquelle wird ein He™-Strahlstrom von Igyeu. (He)~400 nA
erreicht.

2.1.2 Beschleuniger-Tank
Im Beschleuniger-Tank, der mit Schutzgas (SFg) unter hohem Druck (bis 6 bar) gefiillt ist,

erhalten die vorbeschleunigten Ionen ihre Endenergie von bis zu 3 MeV pro Ladungszu-
stand. Der Hochdrucktank enthalt eine frei tragende Saule, die aus Metall-Potenzialflachen

Terminal Shell

- Ty
Suppressor

Ladungskette
"Pellets"

Induktor |

Abbildung 6: Prinzipskizze des Ladungssystems. Das Feld der negativ geladenen Induktor-
Elektrode bewegt die Elektronen der Pellets auf das geerdete Antriebsrad, so dass eine positive
Ladung der Pellets resultiert. Die Kette transportiert diese positive Ladung zum Hochspannungs-
terminal, wo der negativ geladene Suppressor Spannungsiberschlige verhindert. Erst nach dem
Verlassen des Feldbereichs wird die positive Ladung auf das Terminal-Laufrad aufgebracht. Auf
dem Riickweg wird umgekehrt negative Ladung von der Terminal-Shell forttransportiert (nach

[13)).

besteht die im Wechsel mit Keramikzylindern elektrisch isolierend miteinander verklebt
sind. In der Mitte dieser Séule befindet sich die sogenannte Terminal-Shell, die im Betrieb
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auf ein Potenzial von bis zu 3 MV gelegt werden kann. Die Aufladung der Terminal-Shell
gelingt iiber zwei Metallketten, deren einzelne Glieder gegeneinander isoliert sind (sog.
Pellets). Die Ketten laufen mit einer Geschwindigkeit von 12 m/s und tragen die positive
Ladung, die am Hochenergieende der Séule von den Induktoren beriihrungsfrei auf die
Pellets influenziert wird, auf die Terminal-Shell (s. Abb. [g).

Nachdem die vorbeschleunigten negativen Ionen den Quellenbereich verlassen haben, wer-
den sie durch eine Einzellinse am Niederenergie-Ende des Beschleuniger-Tanks fokussiert
und in die Beschleuniger-Rohre eingeschossen. In einem ersten Schritt werden die nega-
tiven Ionen innerhalb der S&ule zur positiv geladenen Terminal-Shell beschleunigt. Im
Bereich der Terminal-Shell befindet sich ein Strippergaskanal, in den Stickstoff unter ei-
nem Druck von 6 x 107% hPa eingeleitet wird. Durch StoRe am Strippergas findet der
Umladungsprozess der negativen Ionen iiber den neutralen Zustand bis hin zu dem drei-
fach positiven Ladungszustand statt (im Falle von Ionen mit z>3). Im zweiten Schritt wird
die Potenzialdifferenz zum Hochenergieende des Beschleunigers durchlaufen, wodurch die
Ionen noch einmal bis zu 3 MeV pro Ladungszustand erhalten. Aus dieser zweistufigen
Beschleunigung der Ionen riihrt der Name ,, Tandembeschleuniger her.

Die Erzeugung eines ' N-Strahls stellt dabei einen Spezialfall dar. Da es aufgrund der
Elektronegativitit des Stickstoffs nicht moglich ist, negative Stickstoff-Ionen zu erzeugen,
werden in der SNICS-Ionenquelle negativ geladene C'>N~-Molekiile erzeugt und in den
Beschleunigertank eingeschossen.

2.1.3 Energiestabilisierung

Wie jeder Tandembeschleuniger ist auch das 3 MV NEC Pelletron mit einem sogenannten
Terminal Potential Stabilizer (TPS) ausgeriistet [14], [I5], [16]. Dieses System zur Stabili-
sierung der beschleunigenden Hochspannung und damit der Strahlenergie arbeitet folgen-
dermafien:

Zur Regelung des beschleunigenden Potenzials lasst sich in der Mitte des Tanks die so
genannte Corona einfahren. Dabei handelt es sich um einen Aufbau, bestehend aus drei
Edelstahl-Nadeln, iiber welche eine stehende Entladung von der Terminal-Shell hin zum
Erdpotenzial geziindet wird. Der iiber die Corona abfliekende Strom lésst sich iiber die
Gitterspannung der nachgeschalteten Leistungsdynode regeln. Fiir die Regelung dieser
Dynode bietet das TPS zwei Modi: GVM- und Slit-Mode. Die Elemente des TPS-Regel-
kreises sind in Abb. [7]schematisch dargestellt. Im ,GVM-Mode" iibernimmt ein Rotations-
Voltmeter (Generating Voltmeter, GVM) die Grundeinstellung der Hochspannung. Zum
Ausgleich hoherfrequenter Schwankungen des Beschleunigungspotenzials im GVM-Mode
wird dem Fehlersignal des GVM das Signal zweier Kondensatorplatten (Capacitive Pick-
offs, CPO), die sich an der duferen Tankwand auf Hohe der Shell befinden, iiberlagert.
Damit werden die Hochspannungsschwankungen auf ca. AU < 500 Volt begrenzt. Ist
eine erste Stabilisierung im GVM-Mode erreicht, so wird im ,Slit-Mode* die Hochspan-
nung durch ein Schlitzpaar am Ausgang des 90°-Magneten stabilisiert. Hier wird sténdig
der Strom der Tonen gemessen, welche auf den in Strahlrichtung gesehen linken und rech-
ten Schlitz treffen. Im Idealfall einer stabilen Hochspannung und damit einer konstanten
Strahlenergie passiert der Ionenstrahl bei festem Magnetfeld des 90°-Magneten genau das
Zentrum des Schlitzpaars und der Strahlstrom auf den beiden Schlitzen ist gleich grof. Ist
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Abbildung 7: Terminal Potential Stabilizing System (nach [17])

der Strahlstrom am Hochenergie-Schlitz (links) grofser, so regelt das TPS das beschleu-
nigende Potenzial herab, d.h. die Leistungsdynode wird so eingestellt, dass mehr Strom
tiber die Corona abfliefen kann. Ist der Strom am Niederenergie-Schlitz (rechts) grofer,
so wird der Widerstand der Leistungsdynode durch eine héhere Gitterspannung erhoht,
und somit wird das Potenzial der Terminal-Shell vergrofert. Da die Ansprechzeiten dieses
Regelkreises sehr kurz sind, lassen sich damit hochfrequente Schwankungen ausgleichen,
die etwa durch die Ladungsschiibe der einzelnen Kettenglieder entstehen.

Es stellte sich bei den ersten Strahlzeiten von MaRPel heraus, dass dieser Regelkreis nicht
richtig funktionierte und auf Grund von fehlerhaften Steuersignalen keinen stabilen Ionen-
strahl zuliefs, wie er insbesondere fiir NRA-Messungen benotigt wird. Da zunéchst nicht
klar war, welche Komponente dieses riickgekoppelten Regelkreises defekt war, mufiten
in zahlreichen Testlaufen alle Bestandteile einzeln getestet werden. So wurde die Coro-
na samt Corona-Steuerung und Leistungsdynode mehrfach auf Funktion und Hochspan-
nungsfestigkeit gepriift. Hier musste sichergestellt werden, dass wihrend des Betriebes
eine Hochspannungsentladung zu den Corona-Nadeln konstant bestehen bleibt und keine
weiteren Entladungen zur Tankhiille stattfinden. Auch das Ladungssystem aus Indukto-
ren, Ketten und Terminal-Shell wurde mechanisch und elektrisch gepriift, um auch hier
fehlerhafte Spannungsspitzen ausschliefen zu konnen. Um unerwiinschte Hochspannungs-
Durchbriiche des Schutzgases (,,Poltergeist”) als Fehlerquelle auszuschlieffen, wurde das
Molekularsieb des SFg-Recirculating-System génzlich ausgetauscht. Daran schlofs sich ei-
ne Uberpriifung aller elektronischen Komponenten ausserhalb des TPS-Controlers an.
Schlieflich ging aus einem Vergleich der wichtigsten Steuersignale mit denen des bau-
gleichen Pelletrons im VERA-Labor (Wien) hervor, dass nur noch der TPS-Controller
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selbst als Fehlerquelle tibrigblieb. Erst eine Reparatur dieses Controllers und die Installa-
tion eines neu gebauten Einschubs zur Anzeige und Feineinstellung aller Regelparameter
ermoglichte dann einen energiestabilisierten Ionenstrahl.

2.2 Resonante Kernreaktionsanalyse (NRA)

Nach der Inbetriebnahme der Ionenquellen und des Beschleuniger-Tanks wurde die Ener-
gieeichung des Massenseparators durchgefiihrt. Dabei wurden schmale Kernresonanzen als
Energie-Makstab benutzt, die auch die Grundlage der resonanten Kernreaktionsanalyse
sind. Daher sollen im Folgenden die wesentlichen Elemente der resonanten Kernreakti-
onsanalyse besprochen werden. Diese ionenstrahlanalytische Methode bietet den Vorteil,
dass mit ihrer Hilfe geringe Konzentrationen leichter Elemente (Wasserstoff, Stickstoff)
isotopenspezifisch und zerstorungsfrei nachgewiesen werden koénnen [18) [19] 20] 21].

2.2.1 Beschreibung der Methode

Die Grundlage der resonanten Kernreaktionsanalyse (,Nuclear Reaction Analysis‘, NRA)
bilden schmale Resonanzen (1 eV<I' < 10 keV) im Wirkungsquerschnitt von Kernreaktio-
nen zwischen den nachzuweisenden leichten Isotopen und einem eintreffenden Ionenstrahl.
Die bei der Kernreaktion entstehenden charakteristischen Gammaquanten werden mit ei-
nem Detektor nachgewiesen. Aus der Intensitdat der Strahlung kann nach der Normierung
auf die eingeschossene Ladung die Konzentration des jeweiligen Isotops bestimmt werden.
Wird die Energie der einfallenden Ionen iiber die Resonanzenergie hinaus erhéht, so findet
die Kernreaktion erst in einer Tiefe z statt (vgl. Abbl§)), die durch die Differenz (E — Ej)
von Strahlenergie £ und Resonanzenergie Er und durch das spezifische Bremsvermogen
dE

<, im Festkorper gegeben ist:

O
= (1)
dx

Prinzipiell ist das Bremsvermégen eine Funktion der Tiefe z (und damit auch der Energie
des Tonenstrahls E) sowie eine Funktion der lokalen Konzentration der nachzuweisenden
Spezies. Zur Berechnung des resultierenden Bremsvermogens, das sich fiir eine Kombi-
nation der im Targetmaterial vorhandenen Atomsorten ergibt, muss im allgemeinen die
Bragg-Regel [22] angewendet werden:

s (E) = 1181 (E) + n2S2(E) + ... + niuSu(E) 2)

Dabei bezeichnet n; die Konzentration des i-ten Elements und S; dessen Bremsvermo-
gen. Die Werte fiir das Bremsvermogen kénnen aus Tabellenwerken von Ziegler et. al
[23] entnommen werden. Speziell beim Wasserstoff-Nachweis sind die Verédnderungen des
Bremsvermogens durch den Wasserstoff jedoch zu vernachléssigen, da der Beitrag des
Wasserstoffs zum gesamten Bremsvermdgen sehr klein ist. Zusédtzlich wird die Wirkung
durch die gleichzeitige Gitteraufweitung teilweise kompensiert [24].
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Abbildung 8: Prinzip der resonanten Kernreaktionsanalyse

Zwischen der Konzentration c¢(a) des nachzuweisenden Isotops a und der gemessenen Zahl
der Gamma-Quanten Y, herrscht folgende Relation:

Y, o)
g * 3

Dabei bezeichnet QQ die durch den Ionenstrahl deponierte Ladung, die ein Maf fiir die Zahl
der eingestrahlten Ionen ist. Die Proportionalitdtskonstante kann durch Vergleich mit ei-
nem Standard bekannter Konzentration ermittelt werden. In der vorliegenden Arbeit wur-
de die Kernreaktion > N(p, ay)'2C bei der Resonanzenergie Er = 898 keV mit der Breite
[ = 2.2 keV [25] zur Stickstoffprofilierung sowie die Umkehrreaktion ' H(* N, ay)'C bei
FEr = 6385 keV mit der Breite I' = 1.868 kel [26] zur Wasserstoffprofilierung benutzt.
Durch die hohen Wirkungsquerschnitte von oggg = 800 mb und og3g5 = 1650 mb erreicht
man mit den beiden genannten Kernreaktionen eine hohe Sensitivitat.

Prinzipiell miissen die einfallenden Ionen ausreichend Energie besitzen, um den Coulomb-
Wall des Targetkerns zu iiberwinden, damit iiberhaupt eine Kernreaktion ausgelost werden
kann. Die Hohe des Coulomb-Walls ist gegeben durch:

1 ZiZye* 1 ZZye?

. ~ ) A
dmeg R;+ Ry 4req TO(A}/3+A¥3) ( )

VC oul —

Dabei bezeichnen Z; und Z7 die Kernladungszahlen des Ions und des Targetkerns, R;+ Rr
den Wechselwirkungsradius, A; und Ar deren Atommassen und rqg ~ 1.3 fm.

Fiir die beiden oben genannten Kernreaktionen betrégt die Hohe des Coulomb-Walls
E=2.24 MeV fiir den Protonenstrahl bzw. E=4.79 MeV fiir den ' N-Strahl. Die Energien
der Projektilionen liegen im Schwerpunktsystem deutlich unter diesem Wert. Der Tun-
neleffekt ermdglicht jedoch eine Resonanzreaktion schon bei geringerer Energie, sofern
die Summe aus dem Q-Wert der Kernreaktion und der Projektilenergie im Schwerpunkt-
system einem angeregten Zustand des Compoundkerns entspricht. Beide Kernreaktionen
laufen nach dem Schema

15N 4 lH N 160 N 120*+Oé
120* N 120+7

iiber 1°0 als Compoundkern ab (s.Abb. E[) Fiir die spétere Entfaltung des NRA-Tiefenprofils
und die Bestimmung der Tiefenauflosung der Methode ist eine genaue Kenntnis der ener-
gieverbreiternden Faktoren notig. Der natiirlichen Linienbreite I' sind zuséatzliche Beitréige
aus der Energieunscharfe AFj;,,, des Ionenstrahls, der statistischen Energieverluststreuung
(Straggling) o, die bei der Abbremsung der Ionen im Festkorper auftritt, und aus dem
Dopplereffekt D der Nullpunktsschwingungen der Probenatome {iberlagert. Diese Beitréige
sollen im folgenden quantitativ bestimmt werden.
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Abbildung 9: Reaktionsschema, Energien in MeV

Natiirliche Linienbreite
Die natiirliche Linienbreite I" wird bestimmt durch die Lebensdauer des angeregten Kerns
im Zwischenzustand der Reaktion. Der Resonanzquerschnitt besitzt die Breit-Wigner
Form: rr
res(E) = C' - a? 5
R oy R P ®)
wobei Fr die Resonanzenergie, I',.; die totale Resonanzbreite und I', und I'y, die Par-
tialbreiten fiir die Bildung und den Zerfall der Resonanz bezeichnen. Die Konstante C'

enthélt Spinquantenzahlen und die de-Broglie-Wellenlénge des Projektils.

Energieunschéarfe des Ionenstrahls
Wie in Kap. dargestellt, besitzt der Ionenstrahl selbst eine Energieverteilung AE;,,,
die ebenfalls beriicksichtigt werden muss. Die Werte fiir die sog. Maschinenbreite sind in

Tab. [T] auf Seite [25] angegeben.

Statistische Energieverluststreuung (Straggling) im Targetmaterial
Fiir die Verbreiterung der Energieverteilung durch die statistische Natur des Energiever-
lustprozesses beim Durchgang der Projektilionen durch Materie existiert in der Literatur
eine grofe Zahl unterschiedlicher Theorien [27, 28] 29] 80]. Der erste theoretische Ansatz
zur Berechnung der Tiefenabhéngigkeit der Energieverluststreuung geht auf Bohr zuriick
[30]. Im Grenzwert hoher Tonengeschwindigkeiten dominiert das elektronische Abbrems-
vermoOgen und das Straggling ist fast unabhéngig von der Ionengeschwindigkeit. In diesem
Grenzfall gilt:

op i lkeV?] = 0.26 - Z2ZyNz[10"%at /em?] (6)

Dabei bezeichnet Z; die Ordnungszahl des Projektilions, Zs die Ordnungszahl des Target-
materials und Nz gibt die Tiefe im Target in der Einheit [10'%at/cm?] an. Eine Erweite-
rung dieses Ansatzes fiir niedrigere lonengeschwindigkeiten und leichtere lonen (7; < Z3)
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Abbildung 10: Vergleich der Ortsauflosung bei verschiedenen Analysestrahlen. Dabei wurde ein
konstantes Abbremsvermaogen zur Umrechnung der Energieverluststreuung in die Tiefenskala vor-
ausgesetzt.

wurde von Lindhard und Scharff gegeben [31]:

ol g 0.5L(z), fir FE < 75Zkev/amul (7)
N 1, fir E > 75Z5[kev/amu]

2
Ubohr

mit L(z) = 1.36z'% —0.0162%2,
ElkeV /amul]

dr =
und x 557,

In Abb. [10]ist die Ortsauflosung in Eisen und Silizium fiir Ionenenergien im Bereich der
verwendeten Kernreaktionen in Abhéngigkeit von der Tiefe gezeigt.

Bindungs-Dopplereffekt

Durch den Dopplereffekt, der aus der stets vorhandenen thermischen Bewegung der Target-
atome resultiert, wird der lorentzférmigen Energieabhéngigkeit des Wirkungsquerschnitts
(GL [5) noch ein gaukformiger Anteil iiberlagert. Eine strahlparallele oder -antiparallele
Bewegung der Probenatome im Potenzial der bindenden Gitteratome verédndert die Ge-
schwindigkeit der Projektilionen im Ruhesystem des jeweiligen Targetatoms. Dadurch
kommt es zu einer Verbreiterung der Energieabhéngigkeit des Wirkungsquerschnitts, die
Dopplerverbreiterung genannt wird. Die vom Dopplereffekt herriihrende Linienverbreite-
rung wurde von Zinke-Allmang sehr genau vermessen und quantitativ analysiert [32], 33
341, 35]. Dieser Effekt tritt jedoch besonders stark nur nahe der Probenoberfliche auf und
wird mit zunehmender Tiefe vom Straggling-Effekt iiberdeckt.



2.2 Resonante Kernreaktionsanalyse (NRA) 19

2.2.2 0°-Strahlrohr und Low-Level Messaufbau

In Abbildung [11]ist der Teil des 0°-Strahlrohrs des MaRPel-Labors nach dem Schaltmag-
neten (vgl. auch Abb[l]) im Bereich der Messhalle dargestellt. Neben dem elektrostatischen

— =
\h-

[pil

Abbildung 11: Aufbau des 0°-Strahlrohrs mit Low-Level Messplatz. Eingezeichnet sind ausserdem:
a) FElektrostatischer Quadrupol, b) Magnetische Boxsteerer zur achsenparallelen Auslenkung des
Tonenstrahls, ¢) Implantationsplatz, d) Ionenquelle fir Niederenergie-lonenimplantation, e) Wi-
enfilter, f) verstellbare Schlitze, g) zweifach Viersektoren-Blende zur Kontrolle der Strahlpositi-
on wihrend NRA-Messungen, h) Chopper zur Strahlstrommessung, i) Low-Level Messkammer,
j)Nal-Detektor und k) Eisenabschirmung

Quadrupol, der zur Fokussierung des Ionenstrahls dient, enthélt das 0°-Strahlrohr noch
zwei sog. magnetische Boxsteerer, mit deren Hilfe der Ionenstrahl achsenparallel im Strahl-
rohr ausgelenkt werden kann. Zusétzlich ist ein Strahlverwedelungssystem eingebaut, mit
dem der Ionenstrahl wihrend der Implantation an der Hochenergie-Implantationskammer
gleichméRig iiber eine Fliche von 10x10 mm? verteilt werden kann. Innerhalb der Im-
plantationskammer befindet sich eine Viersektorenblende, die ein wichtiges Hilfsmittel
zur Strahlfokussierung darstellt. Daran anschlieffend befindet sich eine Gas-Tonenquelle
im Strahlrohr, die mittels eines Stellrades seitlich in den Strahlengang eingebracht wer-
den kann. Zusammen mit dem ebenfalls seitlich einschwenkbaren Wien-Filter wird somit
zusitzlich die Moglichkeit fiir eine Niederenergie-Implantation direkt in die NRA-Kammer
am Ende des Strahlrohrs geschaffen.

Durch eine neue Zweifach-Viersektorenblende (s. Abb. mit zwei quadratischen Offnun-
gen von 0.25 cm? bzw. 1 cm? ist es nun moglich, den Strahlverlauf auch wihrend der lau-
fenden NRA-Messung zu kontrollieren. Kurz vor dem Eingang in die NRA-Messkammer
(ca. 0.8 m) befindet sich ein sogenannter ,Chopper, mit dessen Hilfe der Strahlstrom
bei NRA-Experimenten gemessen wird. Es handelt sich dabei um drei isolierte Nadeln,
die sténdig durch den Strahl rotieren. Das Verhiltnis von Eintritts- zu Nadelflache ist so
gewahlt, dass der an den Nadeln gemessene Strom ein Zehntel des tatsdchlichen Stroms
ausmacht.
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Abbildung 12: Zweifach- Viersektorenblende zur Kontrolle der Strahlposition wdhrend der laufen-
den NRA-Messung. Die Blende kann seitlich in das Strahlrohr eingeschoben werden. Fiir einen
breiten unfokussierten lonenstrahl erlaubt Pos. 2 ein erstes Auffinden der Strahlposition. Bei der
Messung kann der fokussierte Ionenstrahl dann in Pos. 1 gut kontrolliert werden.

Am Ende des 0°-Strahlrohrs des MaRPel-Labors befindet sich der Low-Level NRA-Mess-
platz. Ein drehbarer Targethalter bietet die Moglichkeit sechs Proben gleichzeitig auf-
zunehmen. Der Targethalter aus Kupfer ist iiber eine Kupferlitze thermisch mit einem
Kryostaten der Fa. CTI Cryogenics verbunden und lasst sich damit auf Temperaturen
von T<66 K herunterkiihlen. Zuséatzlich besteht die Moglichkeit, den gesamten Target-
halter {iber eine Thermocoax-Heizung aufzuheizen.

Die Aufnahme der Gammaspektren geschieht mittels eines 25 cm-langen Nal-Detektors
(Durchmesser: 25 cm) mit fiinf Photomultipliern. Wahrend der NRA-Messung hat die
Probe einen Abstand von 8 cm zum Nal-Detektor. Wie in Abb. [13] dargestellt, ist der De-
tektor von aktiven und passiven Komponenten zur Unterdriickung des natiirlichen Strah-
lungsuntergrundes umgeben. Am auffalligsten ist zunédchst die Eisenabschirmung aus je
15 cm starken Eisenplatten. Dieses ,alte Eisen stammt von dem 1902 gebauten Panzer-
kreuzer ,Hertog Hendrik® (s. Anhang [E). Im Gegensatz zur modernen Stahlherstellung,
bei der Radioisotope bewusst zur Prozesssteuerung in die Schmelze eingebracht werden,
ist dieser Stahl sowohl frei von diesen Beimischungen als auch frei von ,anthropogenem
radioaktiven Fall-Out aus den Kernwaffen-Versuchen und Reaktorkatastrophen. An den
vier Wanden und der Decke der Anlage betrégt die Abschirmdicke 30 cm, am Boden
15 cm.

Strahlungsuntergrund und aktive Abschirmung

Der Strahlungsuntergrund, den es in der Low-Level Messapparatur zu unterdriicken gilt,
setzt sich aus der terrestrischen Umgebungsstrahlung und der kosmischen Untergrund-
strahlung zusammen.

Die terrestrische Umgebungsstrahlung riihrt von den natiirlichen Radioisotopen her, die
im Gestein und Baumaterial der Experimentierhalle vorkommen. Im Untergrundspektrum
(Abb[14) ist sie im Bereich bis 3 MeV der dominierende Faktor. Die stirksten Linien stam-
men von dem (-Zerfall des °K zu “°Ar (E,=1.461 MeV), das wegen seines grofen Anteils
von 7x10~* am Material der Erdkruste immer auftritt [36], und von ?*Th, dem Kern mit
der lingsten Halbwertszeit (T2 = 1.4 x 10'° a) der Thorium-Reihe (A=4n), die zu ***Pb
fuhrt (E,=2.615 MeV).
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Abbildung 13: Schematischer Aufbau der Antikoinzidenz-Schaltung zur Untergrundunterdriickung
am NRA-Messplatz
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Abbildung 14: Auswirkungen der Mafinahmen zur Untergrund-Unterdriickung am Low-Level
NRA-Messplatz
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Im Bereich E, >3 MeV iiberwiegt die kosmische Strahlung. Die kosmische Primérstrahlung
besteht hauptsichlich aus Protonen und Alphateilchen und trifft in der oberen Erdat-
mosphére auf Sauerstoff- und Stickstoffatome. Dort entstehen durch Spallations- und
Teilchenerzeugungsreaktionen vor allem sekundére Protonen, Neutronen, Pionen und Al-
phateilchen. Die durch den Zerfall geladener Pionen entstehenden Myonen (7
werden aufgrund ihrer grofsen Reichweite auch als ,harte” Komponente bezeichnet. We-
gen der hohen Teilchenenergien von bis zu 100 GeV dieses Hauptanteils der kosmischen
Strahlung (=~ 80 % auf Meeresniveau) sind passive Abschirmmafnahmen hier unwirksam.
Der Zerfall ungeladener Pionen 7° — 2+ fiihrt zu einer elektromagnetischen Kaskade
aus Elektronen und Gammastrahlung, deren Wechselwirkung mit Materie iiber Compton-
und Photoeffekt sehr hoch ist (,weiche* Komponente).

Zusatzlich entstehen durch direkte Prozesse hochenergetischer Pionen mit leichten Kernen
hochenergetische Nukleonen. Der Neutronen-Restfluss ist aufgrund der Einfangreaktion
1271 (n,~v)1281 im Detektorkristall die Ursache fiir einen erhdhten Strahlungsuntergrund
im Bereich 3-7 MeV (vgl. Abb[14).

— uF)

2.3 Energieeichung von MaRPel

Die wichtigsten Grofen fiir den Betrieb eines Ionenbeschleunigers sind die Ionenenergie
E und deren Unschéirfe AE. Die Bestimmung dieser beiden Grofien mit der Resonanten
Kernreaktionsanalyse (NRA) ist Gegenstand des folgenden Abschnitts.

2.3.1 Energiebreite des Ionenstrahls

Durch energieverbreiternde Effekte bei der Erzeugung und Beschleunigung der Ionen ist
der Tonenstrahl nicht monoenergetisch, sondern er weist eine Energieverteilung auf, die
Maschinenbreite AE;,,,.
Ein erster Beitrag zur Energieverbreiterung ist die Energieunschéarfe der Ionenquelle. Fiir
die Alphatross-lonenquelle gibt der Hersteller NEC den Wert 50-100 eV bei der Erzeu-
gung der positiven Ionen an und zusatzlich etwa den gleichen Beitrag bei der Umla-
dung der Ionen im Rb-Gas. Fiir die SNICS-Tonenquelle kann eine Energieunschérfe von
AFEpuree = 10 — 100 eV [8] angenommen werden.
Ein weiterer Beitrag zur Energieverbreiterung des Ionenstrahls ist gegeben durch die
Schwankungen der Terminalspannung (,Terminal Ripple”). Bei Tandembeschleunigern
verursacht eine Schwankung der Terminalspannung AU, fiir Ionen, die nach der Um-
ladung im Strippergas die Ladung ¢ besitzen eine Energicunschirfe AE,;, von (s. Abs.
2.3.2)

AE.;, =(q+1) AU, (8)

Der Terminalripple AU,;, setzt sich aus zwei Komponenten zusammen. Durch die La-
dungsiibertragung einzelner Glieder der Pelletronketten auf das Terminal wird eine kurz-
zeitige Schwankung mit der Dauer von ca. 1 ms hervorgerufen. Dieser Schwingung ist eine
niederfrequente Schwankung mit etwa der zehnfachen Schwingungsdauer iiberlagert, die
wahrscheinlich von mechanischen Schwingungen der Sdulenkonstruktion im Tankinnern
herriihrt (s. Abb. . Durch die Anderung des Abstandes Terminal-Shell - Corona kommt
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es zu Schwankungen der Terminalkapazitit. Nach dem Neuaufbau in Gottingen wurde
bei den weiter oben beschriebenen Untersuchungen zur Energiestabilisierung festgestellt,
dass der Terminal-Ripple bei gegebener Ionensorte und -energie von vielen Parametern
abhéngt. So haben beispielsweise die Fokussierung des Ionenstrahls, die Grofe des in die
Beschleunigerréhre eingeschossenen Strahlstroms und der Strippergasdruck einen grofen
Einfluf auf die Energieschwankungen des Terminals. Allgemein liefen sich die in [37]
angegebenen Werte fiir den Terminalripple in Heidelberg durch Optimieren der Strahlpa-
rameter stets unterschreiten.

Bei Tandem-Beschleunigern spielt der Umladungsprozess im Stripper-Kanal eine ebenso
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xxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxxx
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Abbildung 15: Terminalripple, gemessen mit einem Speicheroszillographen. Die hier dargestell-
te mittlere Schwankung von AU=4.2V muss mit 50 multipliziert werden, um die tatsdchliche
Schwankung des beschleunigenden Potentials zu erhalten. Mit dem Faktor K=2 fir den hier
verwendeten Protonenstrahl ergibt sich eine Energicaufweitung von AE=0.42 keV in guter Uber-
einstimmung mit 0=0.48(4) keV aus Abb. [16

wichtige Rolle fiir die Energieaufweitung des Strahls (vgl. [38, 89]). Dabei muss zunéchst
zwischen dem Einschuss ionisierter Atome und dem Einschuss von Molekiil-Tonen unter-
schieden werden. Im ersten Fall werden in der Ionenquelle negativ geladene Ionen erzeugt
und in den Tank eingeschossen. Im Stripperkanal wird das eingeschossene lon zunéchst
neutralisiert und danach werden zusatzliche Elektronen abgestreift, d.h. es ergibt sich
folgendes Reaktionsschema:

A" - A 5 AT — . AT

Im Allgemeinen ist fiir diesen Vorgang die statistische Energieverluststreuung (Stragg-
ling) im Strippergas der dominierende Prozess. Durch die Abhéngigkeit der Energiever-
luststreuung vom Ladungszustand des Ions ist eine genaue Berechnung ihres Einflusses
schwierig [40, 4T]. Fiir sehr leichte Ionen (H und He) ist jedoch das Straggling im Strip-
pergas gegeniiber der Aufweitung aufgrund des Terminalripple zu vernachlassigen [39].
Werden Molekiil-Tonen in den Tank eingeschossen, wie etwa CN~ zur Erzeugung eines
15N-Strahls, so sind mehrere Prozesse im Stripperkanal moglich. Die beiden einfachsten
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Félle fiir den Einschuss eines zweiatomigen Molekiils laufen iiber einen zwei- bzw. drei-
stufigen Stofiprozess.

Beim neutralen Molekiilaufbruch handelt es sich um einen zweistufigen Prozess. Zunéchst
wird das eingeschossene Molekiil beim Passieren des Stripperkanals durch inelastische
Stofke mit den Strippergasmolekiilen in angeregte Vibrations- und Rotationszusténde an-
gehoben. Ubersteigt die Anregungsenergie die Bindungsenergie, so dissoziert das Molekiil.
Gleichzeitig kann es zur Ionisation kommen, jedoch bleibt mindestens ein Fragment un-
mittelbar nach der Dissoziation neutral. Der Molekiilaufbruch findet hier ohne bzw. nur
mit geringer Umsetzung der Anregungsenergie in kinetische Energie der Fragmente statt.
Durch eine weitere Stofsionisation entsteht im zweiten Schritt das positiv geladene Frag-
ment.

(AB)” - (AB)* - A+B— A"+ B

Die Dissoziationsenergie fiir das Beispiel des CN~-Molekiils ist mit Fgss = 8.4 eV [42]
auferordentlich hoch. Beim Aufbruch des geladenen Molekiils kommen zwei Prozesse in
Frage. Die direkte Dissoziation mit Coulomb-Explosion kann in zwei- oder drei Stufen
erfolgen und lauft zunéchst dhnlich ab, wie der gerade beschriebene Prozess:

(AB)™ — (AB)® — (AB)* — (AB)** — A* + B*

Das negativ geladene Molekiil wird durch einen ersten inelastischen Stofs neutralisiert
und kann dann durch Einfachionisation in zwei Schritten oder auch durch Mehrfachioni-
sation in den doppelt geladenen Ionisationszustand gelangen. Im Unterschied zum vorher
beschriebenen Prozess sind hier beide Fragmente beim Molekiilaufbruch ionisiert und sto-
fsen sich aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung ab. Dabei wird die Coulombenergie in
kinetische Energie der Fragmente umgewandelt, es kommt zur sogenannten Coulomb-
Explosion.

Bei beiden Prozessen fiihrt die Molekiildissoziation zu einer Bewegung der Fragmente im
Ruhesystem des Molekiils, die der Schwerpunktbewegung tiberlagert wird. Eine Energie-
aufweitung des Ionenstrahls im Laborsystem ist die Folge.

Fiir die Energieaufweitung durch Inhomogenititen des Magnetfeldes im 90°-Magneten
gibt der Hersteller des Magneten

AFE

——=2-10" 9

p Q)

an [43]. Damit ergibt sich eine Energieunschérfe von AE,,.,(p)=0.2 keV fiir 1 MeV Pro-
tonen und A E,,,,(**N)=1.3 keV fiir 6.385 MeV "N-Tonen.
Insgesamt erfahrt der Ionenstrahl von der Quelle zum Target eine Energieaufweitung von

source stragg

ABign = \JAB e + A + ALy + Aoy, + AB}y,, (10)

Setzt man die Grofen fiir einen Protonen- respektive 1°N-Strahl ein, so erhilt man die in
Tabelle [I] angebenen theoretischen Werte. Ebenfalls aufgefiihrt sind experimentell ermit-
telte Werte fiir die Energieaufweitung. Fiir den Protonenstrahl wurde der Wert iiber die
Bestrahlung einer massiven Al-Probe im Bereich zweier schmaler Kernresonanzen gemes-

sen. Abbildung [16|zeigt das NRA-Spektrum einer reinen Al-Probe. Das Spektrum wurde
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Ion | EipnlkeV] | AEyq [keV] | AE;y,(theor.) [keV] | AE,(exp.) [keV]
p 1000 0 1.5 0.48(3)
BN | 6385 2.2 5 ~7(1)

Tabelle 1: Energieaufweitung AFE;o, fir einen Protonen- bzw. Y° N-Strahl. AFE;y, fir den ' N-
Strahl wurde aus der gemittelten Varianz schmaler H-Oberflichenpeaks abgeschitzt.

mit der minimal moglichen Schrittweite der Amselsteuerung von AE=0.102 keV vermes-
sen. In der linken Auftragung ist der Energiebereich E,=985-1035 keV dargestellt, in dem
zwei schmale Kernresonanzen des Aluminiums liegen. Die 27 Al(p,y)**Si-Kernreaktionen
haben die Resonanzenergien Er1=992 keV und Er,=1024 keV mit den Resonanzbreiten
I'1=0.05 keV [44], bzw. I'y <0.24 keV [45]. Die rechte Abbildung ist eine Vergroferung der
linken im Energiebereich E,=990-995 keV. Eine Anpassung einer Fehlerfunktion an die
Messdaten liefert den Wert 0=0.48(4) keV fiir die Varianz. Die Hauptbeitriage zu diesem
Wert sind die Energiebreite des Ionenstrahls AE und die Resonanzbreite der Kernre-
aktion I'1. In der Néherung durch Gaufsfunktionen ergibt sich fiir die Energiebreite des
TIonenstrahls AE=4/02 — 1=0.48(3).
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Abbildung 16: Links: NRA-Spektrum fiir die Bestrahlung einer massiven Al-Probe mit Protonen
im Energiebereich E,=887-1035 keV. Die resonanten 27 Al(p,y )?8 Si- Kernreaktionen sind als Stu-
fen bei den Resonanzenergien Er1 =992 keV und Era=1024 keV zu sehen. Die Kernresonanzen
besitzen eine sehr kleine Resonanzbreite von I'y =0.05 ke V [{4)], bzw. T'e <0.24 keV [{5)]. Rechts:
Vergrofierung im Energiebereich E,=890-995 keV. Aus der angefitteten Fehlerfunktion ergibt sich
eine Varianz von o =0.48(4) keV. Durch die kleine Resonanzbreite der *” Al(p,y)* Si- Kernreaktion
ist o eine obere Schranke fiir die Energiebreite des Protonenstrahls.
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2.3.2 Energieeichung des 90°-Magneten

Die Schwierigkeit der Energieeichung ergibt sich aus zwei zunéchst nur ndherungsweise
bekannten Werten. Zum einen ist die Grofe des beschleunigenden Potenzials V nur sehr
ungenau bekannt. Das Potenzial V wird mittels eines Rotationsvoltmeters (GVM) be-
stimmt (s. Abs. , welches beim Transport von Heidelberg nach Gottingen zerlegt
werden musste und in Géttingen neu montiert wurde. Die GVM-Anzeige am TPS-System
muss mit einem bekannten Potenzial an der Terminal-Shell durch Einstellen des Terminal-
Potential-Stabilizer Systems abgeglichen werden.

Die zweite mit einer gewissen Ungenauigkeit behaftete Grofe ist der Kriimmungsradius
des 90°-Magneten. Der Umzug von Heidelberg nach Gottingen machte eine Neueichung
des 90°-Magneten notwendig, da die Magnetkammer, wie bereits in Abs. erwahnt,
aufgrund der rdumlichen Gegebenheiten in Gottingen um 180° gedreht aufgebaut wer-
den musste. Wahrend der Strahl im Heidelberger Labor durch den 90°-Magneten -in
Strahlrichtung gesehen- nach links abgelenkt wurde, wird der Ionenstrahl im Gottinger
MaRPel-Labor nach rechts abgelenkt. Durch diese Spiegelung der Kammer konnte sich
der Radius innerhalb eines kleinen Bereichs gedndert haben.

Im folgenden soll das Verfahren beschrieben werden, mit dem die Energieeichung durchge-
fithrt wurde. Durch die GVM-Anzeige ist das beschleunigende Potenzial ungeféhr bekannt.
Dann lésst sich nach

EGVM - %V mit K = ﬁ (11)

mp+ma

die Energie des lonenstrahls Egy s berechnen, die sich geméfs der GVM-Anzeige von
V ergeben wiirde (q: Ionenladung nach dem Umladungsprozess im Strippergas-Kanal,
m4: lonenmasse nach Passieren des Strippergas-Kanals, my + mp: Gesamtmasse des
eingeschossenen Molekiils). Fiir einen (einfach geladenen) Protonenstrahl, der als H™-Ion
eingeschossen wird, gilt: Egyy =2 V.

Zunachst wurde das Magnetfeld B, welches mittels der Hall-Sonde innerhalb der Polschuhe
sehr genau (AB < 0.1 mT) bestimmt werden kann, geméfs der Formel (vgl. Anhang

moc E +mpc2\ 2
BZqTf\/(W) 1 (12)

unter Verwendung des Heidelberger Kriimmungsradius R=844 mm fiir die nach GI.
bestimmte Strahlenergie eingestellt. Durch kleine Anderungen des Potenzials V wurde
dann der Tonenstrahl auf den Faraday-Cup am Ausgang des 90°-Magneten (vgl. Abb.
fokussiert. War ein Maximum des Strahlstroms im Faraday-Cup erreicht, so wurde der
Wert des beschleunigenden Potenzials V am Rotationsvoltmeter abgelesen. Diese Proze-
dur wurde fiir verschiedene Einstellungen des Potenzials V und des 90°-Magnetfelds B
wiederholt. Damit war eine erste Zuordnung der Energie Eqgy s zum Magnetfeld B gege-
ben.

Die tatséchliche Energie der Ionen war damit allerdings noch nicht festgelegt, da der
Kriimmungsradius R des Magneten nicht exakt bekannt war. Fiir eine exakte Energieei-
chung wurden vier 'N-Kernresonanzen einer lasernitrierten TaN-Probe vermessen [46].
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Reaktion | EglkeV] | I [keV] | o [mbarn| | Ref.

BN(p,ay)2C | 898 2.2 800 [47]
BN(p,ay)2C | 1210 | 225 125 | S|
BN(p.a7)C | 1640 | 68 310 | [0
BN (p,ay)2C | 1979 | 23 35 | S|

Tabelle 2: Verwendete > N-Kernresonanzen, Egr: Resonanzenergie, I': Resonanzbreite, o: Wir-
kungsquerschnitt

Das schwere Element Ta wurde als Substrat verwendet, weil es keine eigenen Resonan-
zen im untersuchten Energiebereich aufweist. Die Daten dieser Kernresonanzen sind in
Tab. [2| mit den entsprechenden Referenzen angegeben. Die zugehorigen Resonanzkurven
sind in Abb. [17| dargestellt. Die Strahlenergie wurde dabei mittels der Amsel-Deflektoren
leicht variiert (vgl. Abs. , um das gesamte N-Tiefenprofil aufzunehmen. Die vier
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Abbildung 17: Resonanzkurven der °N(p,ay)'2C-Kernresonanz bei den Resonanzenergien

(A)ER1=898 keV, (B)Era=1210 keV, (C)Ers=1640 keV und (D)Ers=1979 keV. Zusdatzlich zu

den Messwerten (Quadrate) sind die Faltungsintegrale aus Spektrum (A) mit einer Breit- Wigner-
Form eingezeichnet.

in Abb. [17] gezeigten Resonanzen unterscheiden sich sehr stark in ihrer Form. Die Unter-
schiede riithren dabei hauptsachlich von den unterschiedlichen Breiten der Kernreaktionen
her (vgl. Tab. . Wiéhrend die schmale Resonanz bei Ez;=898 keV die Tiefenverteilung
des Stickstoffs in der Probe wiedergibt (Spektrum (A) in Abb. [17)), sind die iibrigen Spek-
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tren durch die grofere Resonanzbreite ,yerschmiert®.

Die Breite der Stickstoff-Verteilung liegt mit 22 keV (FWHM) in der Grofsenordnung der
Resonanzbreiten der Kernreaktionen Ery=1210 keV und Er4=1979 keV und die Resonanz
bei Er3=1640 keV besitzt sogar die dreifache Energiebreite der Stickstoff-Tiefenverteilung.
Um die exakte Lage der Resonanzenergie aus den gezeigten Spektren zu erhalten, wurde
an die Spektren (B), (C) und (D) eine Faltung aus Spektrum (A) und einer Breit-Wigner-
Form mit der Breite der jeweiligen Kernresonanz angepalfst. Die so erhaltenen Faltungs-
integrale sind ebenfalls in Abb. [17] dargestellt.

Bei den vier nun genau definierten Energien des Protonenstrahls konnte dann ein Abgleich
der GVM-Anzeige durchgefiihrt werden. Damit war das beschleunigende Potenzial V ex-
akt definiert. Aufferdem konnten den vorher aufgenommenen Wertepaaren von Potenzial
V und Magnetfeld B die entsprechenden Ionenenergien zugeordnet werden, so dass diese
Werte in eine Auftragung des Magnetfeldes B iiber der Ionenenergie E mit den vier aus den
Kernresonanzen ermittelten Energiewerten mit aufgenommen werden konnten. Aus der

O —Tr—— T T " T T T 7A—T—
] ®  Messung p I
- 800__ O Messung °N 7]
£, 700- Fit p 4
m 11— Fit "N 1
e 600—_ ]
£ 500 -
CIC.) E 4
o 400 - -
@© E 4
2. 300 - -
8 200—_ P ]
1004 - -
0 T — T T T /T 7T
— 11 ™ P 4
= 24 o ®N .
E ] ]
2 o- -
d ;
g 2- -
o i i
'4 T T T T T T ////I T T T

| | | | |
0 500 1000 1500 2000 2500 6000 6500 7000
Energie E__[keV]

Abbildung 18: Oben: Magnetfeld B zur Ablenkung eines Protonen- bzw. ' N-Strahls um 90° in
Abhdngigkeit von der lonenenergie. Zusdtzlich zu den experimentellen Werten (Punkte) ist die
Anpassung mittels Gl. mit dem Kriimmungsradius R als freiem Parameter dargestellt. Unten:
Abweichung der experimentellen Werte von der Anpassung mit R=0.871(1) m

Auftragung im oberen Teil von Abb. [1§ ergibt sich der tatséchliche Kriimmungsradius R
aus der Anpassung mittels Gl.[12|zu R=871(1) mm. Auch der experimentelle Wert fiir das
Magnetfeld fiir die 'H(*N,ay)!2C-Kernreaktion bei der Resonanzenergie Ep=6385 keV,
die in der vorliegenden Arbeit zum Wasserstoff-Nachweis genutzt wurde, ist im oberen
Teil von Abb. mit eingezeichnet. Uber die Giite der Anpassung gibt der untere Teil
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von Abb. Auskunft. Hier sind die Abweichungen der Messwerte von der angepassten
B(E)-Funktion angegeben. Die Fehler der Anpassung liegen im Promille-Bereich.

2.3.3 Amsel-Energie-Scanning-System

Zur Messung einer Resonanzkurve mittels NRA muss die Strahlenergie systematisch in
kleinen Schritten variiert werden. Da die Strahlenergie durch das Magnetfeld des 90°-
Magneten bestimmt wird, miisste fiir NRA-Messungen das Magnetfeld in moglichst klei-
nen Schritten erhéht werden. In der Handhabung ergibt sich dabei eine grofse Schwierigkeit
aus der Hysterese des Magneten, die kleine Anderungen des Feldes mithsam macht.

Das in Kapitel beschriebene TPS-System kann nach einer Idee von Amsel et al. [50]
zur hysteresefreien Variation der Strahlenergie genutzt werden. Abbildung [19 zeigt den
schematischen Aufbau des Amsel-Energie-Scanning-Systems. Symmetrisch um den Ein-
und Ausgang des 90°-Magneten befinden sich Ablenkplattenpaare (Deflektor 1 und De-
flektor 2). Die durchgezogene Linie stellt den idealen Strahlverlauf bei fester Ionenenergie
und festem Magnetfeld dar. In diesem Fall liegt an den Ablenkplatten keine Spannung an.
Wird an die Deflektorplatten eine Spannung derart angelegt, dass die jeweils in Strahl-

lonen-
Strahl

N

Deflektor 1 §

)

D

90°-Magnet

.-
[~

LE-Schlitz
Deflektor 2

HE-Schlitz
Abbildung 19: Strahlverlauf in Amsel-Deflektoren und 90°-Magnet

richtung linke Platte auf negativem Potenzial liegt, so werden die Ionen zunéchst der
strich-punktiert eingezeichneten Bahn folgen. Diese Bahn verlduft im allgemeinen unsym-
metrisch durch den Magneten, der Radiuspunkt liegt nicht auf der Winkelhalbierenden.
Wie in der Skizze zu erkennen ist, fithrt diese Ionenbahn zu einem hoheren Schlitzstrom
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Ion | Ladung | K | Go(theor.) | Gy(exp.)
Protonen 1 0.5 5.24 5.15(5)
BN2F 5 0783 821 7.07(8)

Tabelle 3: Gemessene und berechnete Verstirkungsfaktoren fiir Protonen- und '° N-Strahl

auf dem Hochenergie-Schlitz. Das TPS-System erhélt folglich das Signal zur Verminde-
rung der Strahlenergie und es wird sich die punktiert eingezeichnete Ionenbahn einstellen,
die wieder symmetrisch durch den 90°-Magneten verléuft.

Diese Riickkopplung macht es mdéglich, die Energie des Ionenstrahls bei festem Magnetfeld
des 90°-Magneten durch das Anlegen einer Hochspannung (0<U<20 kV) an den Deflektor-
platten hysteresefrei und in kleinen Schritten zu verdandern. Eine quantitative Bestimmung
der Energieverschiebung folgt nach [32] aus den ebenfalls in Abb. [19|eingezeichneten Geo-
metriefaktoren. Fiir den Fall der Ablenkung des Ionenstrahls gilt in nullter Ndherung eine
lineare Beziehung zwischen der Verdnderung des beschleunigenden Potenzials AV und
der Spannung U an den Deflektoren (vgl. Anhang :

AV =Gy U (13)

Die Proportionalitatskonstante Gy wird Verstarkungsfaktor genannt. Mit der Lange der
Deflektoren L, deren Plattenabstand W, dem Abstand D der Plattenmitte zu den Pol-
schuhen und dem Kriimmungsradius R des 90°-Magneten gilt:

L D
Go=—=K(1—-—= 14
o= K (- 2) (14)
Der Faktor K beinhaltet sowohl die Ladungsabhéngigkeit der Ionenenergie bei Tandem-

beschleunigern, als auch den Massenquotienten fiir den Molekiilaufbruch:

7
4+ s

ma+mp

K = (15)

Dabei bezeichnet q den Ladungszustand der Ionen auf der zweiten Beschleunigungsstrecke
nach dem Passieren des Stripper-Kanals, mp deren Masse und (m4+mp) die Masse des
eingeschossenen Molekiils. Mit den Werten W=23 mm, L=300 mm , D=170 mm und
R=871 mm fiir unseren Aufbau ergeben sich die in Tabelle [3| angegebenen Verstirkungs-
faktoren fiir einen Protonen- respektive *N-Strahl.

Experimentelle Bestimmung des Verstarkungsfaktors

Der Wert fiir den Verstarkungsfaktor beim Protonenstrahl wurde direkt aus der Mes-
sung einiger dicht liegender Al-Resonanzen im Energiebereich 730-780 keV gewonnen. In
Abb. [20]ist die normierte Gamma-Zéhlrate {iber der Deflektor-Spannung U aufgetragen.
Man sieht jeweils bei den mit Zahlen gekennzeichneten Werten fiir die Deflektor-Spannung
(Uy bis Us) einen starken Anstieg der Zéhlrate, der auf Resonanzen der Kernreaktion
2T Al(p,~y)?8Si zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 20: NRA-Spektrum einer 100 nm Al-Schicht auf Cu. Die Al-Resonanzen bei den
Energien 1)Er1=731.3 keV, 2)Era=736.3 keV, 3)Egrs=760 keV , 4)Ers=766.9 keV wund
5)ERs =773.7 ke V [51)] sind wegen der ,Dicke* der Al-Schicht als Stufen zu erkennen. Der Einsatz
zeigt eine Auftragung der fiinf Resonanzenergien iber der zugehdrigen Deflektor-Spannung U, die
jeweils am Punkt der halben Stufenhdhe abgelesen wurde. Die Steigung der Geraden entspricht
dem doppelten experimentellen Verstirkungsfaktor 2 - Go(exp.)
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Abbildung 21: NRA-Spektrum einer nur 10 nm dicken Al-Schicht auf Tantal. Wieder sind die

Resonanzen aus Abb. zu sehen, die jetzt jedoch wesentlich schmaler sind. Der Finsatz zeigt

eine Auftragung der finf Resonanzenergien tber der zugehérigen Deflektor-Spannung U. Die

Steigung der Geraden entspricht exakt dem mittels Abb. ermittelten Wert.
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Mit der Kenntnis der exakten Resonanzenergien (Literaturwerte aus [51]) kann dann
durch eine Auftragung der Protonenenergie iiber der Deflektorspannung (s. Einsatz in
Abb. der Verstarkungsfaktor Gy(exp.) experimentell ermittelt werden. Die Werte der
Deflektorspannung wurden dabei jeweils am Punkt der halben Stufenh6he abgelesen. Die
gezeigte lineare Regression ergibt unter Berticksichtigung von AE = 2-AV (s. GL den
Wert Go(exp.)=5.15(5). Dieser Wert ergibt sich ebenfalls bei Verwendung einer 10 nm-
dicken Al-Schicht auf einem Tantal-Substrat (Abb. 21]), so dass mégliche Fehler in der
Bestimmung der zur Resonanz gehérenden Deflektorspannung U, die von der Dicke der
Al-Schicht herriihren, in Abb. 20| zu vernachléssigen sind.

Die Bestimmung des Verstarkungsfaktors fiir den N-Strahl muss dagegen mittels der
GVM-Anzeige erfolgen, da die energetisch gesehen néchste ! H (> N, ay)?C-Kernresonanz
mit Fr=13.4 MeV mit MaRPel nicht erreicht werden kann. Die GVM-Anzeige bietet die
Moglichkeit, die Groke des beschleunigenden Potenzials V mit einer Genauigkeit von
ca. AV=2 kV zu bestimmen. Damit konnen die Verdnderungen der Hochspannung V
durch das Anlegen der Deflektor-Spannung U direkt abgelesen werden. Abb. 22| zeigt eine
Auftragung der Hochspannungsénderung AV als Funktion der Deflektor-Spannung U.
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Abbildung 22: Experimenteller Verstirkungsfaktor Go(exp.)=7.97(8) fiir 1° N-Tonen , bestimmt
mit dem Rotationsvoltmeter (GVM)
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Nichtlineare Korrekturen

Wie in Anhang |B| dargestellt wird, ist die lineare Beziehung zwischen der Anderung der
Terminalspannung und der angelegten Deflektorspannung, die sich in einem konstanten
Verstarkungsfaktor Gy fiir eine gegebene lonensorte ausdriickt, nur fiir hohe Energien und
schwere Tonen gut erfiillt. Tatséchlich hangt der Verstarkungsfaktor vom Ablenkwinkel «
ab, der wiederum eine Abhéngigkeit von der Aufenthaltsdauer im elektrischen Feld der
Deflektoren aufweist und damit eine Funktion der Ionenenergie ist. Im Anhang wird
fiir die Korrektur der Nichtlinearitét von G fiir einen Protonenstrahl die Formel

41.7214
Vo

G(E) = Go+ G (Vo) - U = Gy + U (16)

hergeleitet.

Fir die in Abb. dargestellte Messung bei einer Basis-Energie Ep,5.=750 keV (V=350 kV)
ist der Korrekturfaktor G;=0.1113. Damit liegen bei der maximal genutzten Deflektor-
Spannung von U=2.5 kV die maximalen Abweichungen der Energie bei AE <1.4 keV.
Folglich kénnen bei den hier zur Eichung benutzten kleinen Deflektor-Spannungen die
nichtlinearen Korrekturen vernachléassigt werden.

2.3.4 Messdatenerfassung mit KNRA

Zur automatisierten Messdatenaufnahme einer NRA-Messung mit Hilfe der Amsel-Steerer
wurde eigens das PC-Programm KNRA entwickelt. Bei KNRA handelt es sich um ein
Realtime-Linux Programm, welches unter Nutzung der Qt©(1.4)-Bibliothek programmiert
wurde und ein grafisches Frontend fiir die unter Linux weit verbreitete Benutzerumgebung
KDE (K Desktop Environment) bietet. KNRA erlaubt sowohl eine Anzeige aller anfallen-
den Messdaten als auch eine online Untergrund-Korrektur der NRA-Spektren. Es folgt eine
Beschreibung der Funktionalitdt des Messprogrammes. Die beiden grundlegenden Bestand-
teile (Echtzeit-Betriebssystem und GUI-Bibliothek) des Systems zur Messdatenerfassung
werden in Anhang [D| skizziert.

krra: Untitled N =10l
=‘ File Edit Wiew  Program  Analysis Help
|G & ? |

Energy (k]| nerm. vield] Error| Amsel [k1[ Gum [kvl[ Area [ Charge [uC]| Time [s1] Filename |, Gamma Spectra | Hormalized Yield
39532 000 000 0234 0780 76 0 17.0333 Testcheng.ni

Gamma Spectra

Vield [cts]

T T T 1
o 500 1000 1500 2000
Gamma Energy [keV]

\\\\\\\

Abbildung 23: Das Hauptfenster des KNRA-Messprogramms
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Abbildung 24: Messfenster des KNRA-Messprogramms

Messprogramm KNRA

Das NRA-Messprogramm (Abb. bietet drei Modi zur automatisierten Messung;:
1. Manuell, d.h. die Deflektor-Spannung wird von Hand am PC eingestellt und die Mes-
sung wird ebenfalls manuell gestoppt. Die Messdaten kénnen dann einzeln abgespeichert
werden. Dieser Modus bietet sich hauptséchlich fiir Tests und Messung des Strahlungs-
untergrundes an.

2. Im sog. Autosave-Modus wird zwar die Deflektor-Spannung jeweils von Hand einge-
stellt, aber das Stoppen, Speichern und erneute Starten der Messung findet automatisch
statt. Die Messung kann dabei sowohl zeit- als auch ladungsnormiert durchgefiihrt wer-
den. Dieser Modus bietet sich an, wenn zunéchst getestet werden soll, in welchem Bereich
der Strahlenergie das Tiefenprofil vermessen werden soll.

3. Im Roboter-Modus schliefslich wird eine vollsténdige NRA-Messung automatisch durch-
gefiihrt. Die Strahlenergie wird in einem vorher eingestellten Energiebereich in ebenfalls
frei wahlbarer Schrittweite beliebig oft zyklisch variiert. Auch hier kann die Messung zeit-
oder ladungsnormiert erfolgen.
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Abbildung 25: Analysefenster des KNRA-Messprogramms (links) und Direktansteuerung der Am-
selsteerer innerhalb des KNRA-Messprogramms (rechts)
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2.3.5 Empfindlichkeit und Reproduzierbarkeit

Ein wichtiges Mafs fiir die Giite der NRA-Messungen ist die Nachweisempfindlichkeit der
Methode. Die hohe Sensitivitdt beruht auf den schon im vorigen Abschnitt genannten
starken Resonanzen des Wirkungsquerschnitts der verwendeten Kernreaktionen. Um die
Nachweisempfindlichkeit der Messapparatur noch zusétzlich zu erhdhen, wurden die weiter
oben dargestellten Mafsnahmen zur Unterdriickung des natiirlichen Strahlungsuntergrun-
des getroffen. Hier soll nun eine Abschétzung fiir die damit erreichbare Nachweisempfind-
lichkeit gegeben werden. Wie in Anhang [C] berechnet wird, gilt fiir die mit NRA minimal
nachweisbare Konzentration c,,;, folgender Ausdruck:

Cmin = 3 T T KT

mit Y2 : relativer Fehler des Messsignals

Yr

Yz : untergrundbereinigte Signalrate
K : Kammerkonstante

I : Messstrom

Yue : Untergrund-Signalrate

t : Messzeit

Als Beispiel soll mittels G1]I7] die minimal nachweisbare Wasserstoff-Konzentration in Si-
lizium berechnet werden. Wird fiir den maximal zuléssigen relativen Fehler AY—? =05
gewahlt, so folgt fiir die folgenden typischen Werte: '

Yye = 0.98 cts/s, K=21.126 cts/ (uC at% H in Si), I=0.5 gA und t="72 s fiir die Nach-
weisempfindlichkeit c,,;,(H)=450 atppm. Dieser Wert ist deutlich grofer als der fiir die
Heidelberger Messungen angegebene Wert von ¢g=80 atppm [52]. Der Unterschied riihrt
dabei hauptséchlich von einer deutlich groferen mittleren Messzeit bei den Heidelberger
NRA-Messungen her (tzp=1000 s, vgl. Anhang. Zur Uberpriifung der Reproduzierbar-
keit von NRA-Messungen sind in Abb. 26| vier NRA-Spektren der selben Probe dargestellt,
die jeweils im Abstand von mehreren Wochen gemessen wurden.

In Tabelle (4] sind fiir zehn aufeinanderfolgende Messungen der gleichen H-implantierten
Siliziumprobe jeweils der Schwerpunkt der Gammaverteilung =, die Halbwertsbreite I’
und die aufintegrierte Gamma-Zahlrate I angegeben. Im Idealfall einer fehlerfreien und
zerstorungsfreien Messung sollten diese Werte konstant sein. Wahrend die Werte fiir den
Schwerpunkt der Gammaverteilung nur Abweichungen von AZ <1% aufweisen, betragt
der mittlere prozentuale Fehler der Halbwertsbreite AI'=7% und der mittlere prozentuale
Fehler des Integrals AI=4.5%.

Ein Grund fiir diese relativ grofsen Abweichungen war eine Positionsédnderung des Analyse-
strahls auf der Probenoberfliche wiahrend NRA-Messungen. Die in Abs. beschriebene
Zweifach-Viersektorenblende erlaubt es nun, die Position des Analysestrahls auf der Probe
wahrend der Messung zu kontrollieren. Nach dem Einbau der Blende wurde die Reprodu-
zierbarkeit etwas verbessert. Der Einfluss des ®N-Analysestrahls auf die Kristallstruktur
der zu untersuchenden Proben wird in Abschnitt [6.3.2 diskutiert.
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Abbildung 26: NRA-Rohspektren einer H-implantierten Si-Probe, die im Abstand von mehreren
Wochen mehrmals vermessen wurde. Die integrierte Gamma-Zihlrate zeigt trotz der hohen Be-
strahlungsdosen von einigen 10*7 > N/em? pro Messung nur geringe Verinderungen.

Run Schwerpunkt Breite Integral
Nr. 7 |keV] I' (FWHM) [keV] I [cts/(keV-uC)]
1 | 6685 0% 118 -4.8% 23510 -14%
2 | 6666 -0.3% 134 +8.1% | 26328 -3.8%
3 | 6676 -0.1% 119 -4.0% 26705 -2.4%
4 | 6696 +0.2% | 119 -4.0% 27909 +2%
5 | 6689 +0.1% | 113 -8.9% 27499 +0.5%
6 | 6672 -0.2% 139 +12.0% | 28411 +3.8%
7 | 6680 -0.1% 121 -2.4% 29411 +7.5%
8 | 6696 +0.2% | 113 -8.9% 28234 +3.2%
9 16700 +0.2% | 120 -3.2% 28802 +5.3%
10 | 6691 +0.1% | 144 +16.1% | 26812 -2%
| [ 6685 | | 124 \ 27362 | |

Tabelle 4: Werte fir Schwerpunkt T, Halbwertsbreite I' und Integral I der NRA-Rohspektren
fiir zehn Messungen der gleichen H-implantierten Siliziumprobe, aufgenommen im Abstand von
mehreren Wochen. Die Prozentangaben geben die prozentuale Abweichung von den in der letzten
Zeile angegebenen Mittelwerten an.
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3 Analysemethoden

Nachdem im vorigen Abschnitt sehr detailliert auf den neu errichteten Low-Level NRA-
Messplatz im MaRPel-Labor eingegangen wurde, sollen im Folgenden die iibrigen verwen-
deten Messmethoden kurz beschrieben werden.

3.1 Rutherford-Riickstreuspektrometrie (RBS)

Die Rutherford-Riickstreuspektrometrie (Rutherford Backscattering Spectroscopy, RBS)
ist eine zerstorungsfreie Methode der Ionenstrahlanalytik, mit deren Hilfe vor allem klein-
ste Mengen schwerer Elemente in einer leichteren Matrix nachgewiesen werden konnen
[53, 54]. Die Methode beruht darauf, dass die zu untersuchende Probe mit leichten Pro-
jektilen (*He*") mit Energien im MeV-Bereich bestrahlt wird und die riickgestreuten
Projektilionen mit einem Oberflichensperrschichtdetektor in einem Winkel mdéglichst na-

he bei 180° in Riickwértsrichtung energieaufgelost detektiert werden.
In Abb. [27]ist das Prinzip der RBS-Methode dargestellt. Ein Projektil mit der Anfangs-

Probe

Abbildung 27: Prinzipskizze zum RBS-Messaufbau

energie Fy, das von der Targetoberfliche riickgestreut wird, hat nach dem Stofs die Energie
E = k- Ey, wobei fiir den kinematischen Faktor k aus Energie- und Impulserhaltung folgt:

My + M, (18)
Dabei bezeichnet M; die Masse des Projektils, M, die Masse des Targetkerns und 6 den
Riickstreuwinkel. Aus GI1[18]folgt, dass bei bekannter Projektilenergie Ejy, Projektilmasse
M, und festgelegter Detektorgeometrie (Winkel #) die Masse des Targetatoms Ms berech-
net werden kann und somit die Zusammensetzung der Probe.
Findet der Stofsprozess erst in einer groferen Tiefe z statt, so verliert das Ion beim Durch-
gang durch die Materie aufgrund von Stéfsen mit den Targetatomen Energie und es wird
im Detektor mit der niedrigeren Energie Ep detektiert. In diesem Fall gilt:

L ((Ml2 — M2sin® 0)Y/? + M,cos 0)2

Ep—k (EO - /0 ) S(Eo)dz) - /0 T Sk Bode, (19)
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wobei S(E) = —% den Energieverlust pro Weglangeneinheit, das sog. Bremsvermdogen
bezeichnet. Wie in Abschnitt bereits dargestellt, muss zur Berechnung des Brems-
vermogens bei Vorliegen unterschiedlicher Targetatome die Bragg-Regel (Gl angewen-
det werden. Die Energiedifferenz zwischen einem Ion, das an der Targetoberfliache riick-
gestreut wurde, und einem Ion, dessen Stofprozess in der Tiefe z stattfand, betragt
AFE = kEy — Ep. Der Wert von AE héngt von der Tiefe z ab und ist korreliert mit
der Anzahl der Stofipartner entlang der Ionenbahn, also mit der Atomdichte des Target-
materials. Die ,natiirliche” RBS-Tiefenskala ist daher die Flédchenbelegung in der Einheit
1015a_t

Abl)c;fdung zeigt als Beispiel ein RBS-Spektrum einer Si(100)-Probe, die mit Xe-Ionen
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Abbildung 28: RBS-Spektrum einer Si(100)-Probe, die mit 450 keV Xe-Ionen mit der Fluenz

¢ =05 x10"%Xe/em? bestrahlt wurde

0

der Fluenz ¢ =5x10'% Xe/cm? implantiert wurde. Deutlich ist das Signal der Streuung der
900 keV *He?*-Teilchen an der Siliziumoberfliche zu sehen. Vorgelagert, im Energiebe-
reich E=620 bis 760 keV erscheint das gaukférmige Signal der implantierten Xenonionen.
Aufgrund der groferen Masse der Xenonatome liegt der kinetische Faktor {iber dem der
Si-Atome und das Xe-Signal erscheint daher bei einer hoheren Riickstreuenergie.

3.1.1 RBS-Tiefenprofile

RBS wird oft benutzt, um Konzentrationsprofile implantierter schwerer Ionen zu bestim-
men. Wahrend der Nachweis der (leichten) Wasserstoffatome in der vorliegenden Arbeit
mittels NRA durchgefiihrt wurde (vgl. Kap[2.2)), wurden die Tiefenprofile der implantier-
ten Xe-Ionen mittels RBS bestimmt.

Die Riickstreurate Y (z(Ep)) von Projektilen mit einer Energie Ep, die in einer bestimm-
ten Tiefe z riickgestreut wurden, betragt

Y(2(Ep) = Yoo - En(z)- 0 (N -2). (20)
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mit: Yy: Proportionalitdtskonstante, j—g: Rutherford-Wirkungsquerschnitt, €2: Detektor-
raumwinkel und (N- z) Flachendichte.
Der Rutherford-Wirkungsquerschnitt fir die Energie Ep(z) ist gegeben durch den Aus-

druck [55]:

do (1N (Z212¢*\" 4 (V1= ((Mi/My)sin 6) + cos 0)*
dQ (47reo> (4ED(Z)) sint 0 V1= (M, /My)sin ) (21)

7 bezeichnet dabei die Kernladungszahl des Projektils und Z, die des Targets. Wegen der
Proportionalitat des Wirkungsquerschnitts (Gl. zu 73 ist die Riickstreurate fiir schwere
Elemente sehr viel hoher als fiir leichte Elemente. Aufserdem nimmt die Riickstreurate bei
niedrigeren Energien aufgrund der %—Abhéngigkeit in Gl. stark zu.

Aus der Riickstreurate ergibt sich die Konzentration Cy(z) des Elements (Zs, my) in der
Tiefe z wie folgt:

S(Ep(z))
G Ep(2)

Die Proportionalitiatskonstante H ist eine Funktion der aufgebrachten Ladung @) (Anzahl
der Tonen), des Detektorraumwinkels €2, der Kanalbreite Ay, der stopping power in der
Tiefe z S(Ep(z)) und des Rutherford-Wirkungsquerschnitts 92. Ist die Zusammensetzung
einer Referenzprobe bekannt, so kann die Konzentration der Elemente in einem unbekann-
ten Target bestimmt werden. In der vorliegenden Arbeit wurden alle RBS-Tiefenprofile
mit Hilfe des Programms RUMP [56] entfaltet.

Co(z) = H(Q,Q,Acp)Ya (22)

3.1.2 RBS-Channeling

Zur Untersuchung der Kristallinitdt der Si-Proben wurde die Rutherford-Riickstreu-Spek-

trometrie (Rutherford Backscattering Spectrometry, RBS) in Channeling-Geometrie (RBS-
C) verwendet. Alle RBS-C-Messungen wurden an der RBS-Kammer am Strahlrohr R30

des Gottinger Schwerionenimplantators IONAS durchgefiihrt. Der verwendete Messauf-

bau ist in [57] detailiert beschrieben.

Das Prinzip dieser Analysetechnik beruht darauf, dass die Riickstreuwahrscheinlichkeit

von auftreffenden Projektilen bei einkristallinen Proben entlang der niedrigindizierten

Kristallachsen deutlich reduziert ist gegeniiber einem Einfall unter anderen Richtungen.

Féllt die Einfallrichtung des Strahls mit einer Kristallachse zusammen, so werden die ein-

treffenden Projektile durch Kleinwinkel-Streuung am abstoflenden Potenzial der Atom-

reihen der kristallinen Matrix in grofsere Tiefen gefiihrt. Dieser Channeling-Prozess von

geladenen Teilchen im Kristallgitter wurde bereits 1912 von Stark vorhergesagt [58], je-

doch erst 1963 von Robinson und Oen [59] experimentell nachgewiesen.

Liegt ein Kristall mit hoher Defektdichte oder amorphen Bereichen vor, so ist die Riickstreu-
rate der Projektile gegeniiber einem ungestorten Kristall deutlich erhoht. In Abb. 29| sind

drei typische RBS-C-Spektren dargestellt. Zusétzlich ist die zugehorige Struktur der un-

tersuchten Probe als Einsatz dargestellt.

Das ,yirgin“-Spektrum in Abb.[29entstand aus dem Einschuss von 900 keV He?*-Teilchen

entlang der (100)-Achse einer einkristallinen Si-Probe. Die Riickstreurate ist insgesamt
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Abbildung 29: Beispiele fiir RBS-C-Spektren

sehr niedrig, nur an der Oberfliche zeigt sich ein Oberflachenpeak, der von den riickge-
streuten Alphateilchen an den obersten Atomlagen der Probe herriihrt. Das ,random‘-
Spektrum bildet den Einfall der Projektile unter rein zufélligen Richtungen ab. Dies wird
durch eine stindige Rotation der zu untersuchenden Probe wihrend der Messung erreicht.
Das ,damaged“-Spektrum schlieflich zeigt den Fall einer Si-Probe mit einem amorphen
Bereich von der Oberfliche bis in ca. 400 nm Tiefe. Bei Ex510 keV steigt die Riickstreurate
stark an und erreicht die Hohe des ,random”-Spektrums, d.h. bei der dargestellten Probe,
die mit Xe?"-Tonen der Fluenz ¢=5x10' Xe/cm? bestrahlt wurde, hat sich eine amorphe
Schicht gebildet. Zu niedrigeren Energien nimmt die Riickstreurate wieder ab, denn das
tiefer liegende Si ist wieder einkristallin. Aus der Energie, bei der die Riickstreurate wie-
der abféllt, kann auf die Tiefe der Grenzschicht amorph/kristallin geschlossen werden. Die
Riickstreurate sinkt hier nicht wieder auf den Wert des ,yirgin”™-Spektrums. Denn die Al-
phateilchen, die den amorphen Berich passiert haben, werden durch Stofprozesse aus der
urspriinglichen Bahn entlang der Kristallachse abgelenkt und somit ist die Bedingung fiir
die Gitterfilhrung nicht mehr erfiillt. Dieser von der Dicke der amorphen Schicht abhén-
gige Effekt wird als ,Dechanneling” bezeichnet. Aus dem Vergleich zwischen ,damaged’-
und ,random”-Spektrum kann die normierte Schéadigung y in Abhéngigkeit von der Tiefe
z ermittelt werden. Die normierte Schidigung ist definiert durch:

_ Y:iam(z) - Ydec(Z)
K"and(z) - Ydec(z)

Xnorm (%)

Dabei bezeichnet Y g4, (2) und Y, 4n4(z) die Riickstreuraten von ,damaged”- und ,random-
Spektrum und Yge.(z) bezeichnet den zundchst unbekannten Dechanneling-Anteil. Der
Wert von Yge(z) kann nach einem Algorithmus von Walker und Thomson [60] itera-



3.2 Oberflichenprofilometrie 41

tiv bestimmt werden. Dieser Algorithmus wird auch von dem Programm DAMAGE [61]
benutzt, mit dem alle Schadensverteilungen der vorliegenden Arbeit bestimmt wurden.
Erreicht die normierte Schiadigung den Wert x,or-m=1, so bedeutet dies, dass eine voll-
standig amorphisierte Schicht vorliegt. Aus dem Vergleich dieser Spektren ergibt sich die
Moglichkeit, neben der Defektverteilung als Funktion der Tiefe auch die Dicke amorpher
Schichten im Rahmen von Rekristallisationsexperimenten zu bestimmen.

In der vorliegenden Arbeit wird das Integral der normierten Schadigung von der Probeno-
berflache bis in eine Tiefe z,,,, durchweg mit X;,; bezeichnet:

Xtot == / Xnorm(z)dz (23)
0

3.2 Oberflachenprofilometrie
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Abbildung 30: Oberflichenprofil (Linie) und Oberflichenrauigkeit (Symbole) einer Si(100)-Probe,
die mit 36 Laserpulsen bei einer Laser-Fluenz von F=38 J/cm? bestrahlt wurde. Die scheinbare
Kriimmung der Probe ist ein Artefakt der Skalierung: Die Abszisse umfasst drei Groffenordnun-
gen mehr, als die Ordinate. Die Welligkeit der Probenoberfiiche wurde mit einem Hochpass-
Fourierfilter bereinigt.

Zur Bestimmung der Rauigkeit der Probenoberfliche nach der Ionenbestrahlung oder
der Belichtung mit dem Laser wurde ein mechanisches Oberflachenprofilometer der Fir-
ma Veeco Instruments Inc. verwendet. Bei diesem Gerit des Typs DEKTAK3ST wird
eine Diamantnadel mit einem Kriimmungsradius von 1 gm mit einem einstellbarem An-
druck auf die Probenoberfliche abgesetzt und die Probe unter der Nadel fortbewegt.
Die Hohenénderung der Nadel wird gemessen und iiber der zuriickgelegten Wegstrecke
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aufgetragen. Abb. [30] zeigt ein Oberflachenprofil einer laserbestrahlten Si-Probe. Zur Be-
stimmung der Oberflachenrauigkeit muss der langwellige Anteil des dargestellten Profils
(die Welligkeit der Probe) herausgefiltert werden. Mit Hilfe eines Fourier-Filters werden
alle Strukturen mit einer Wellenlénge grofer als 150 nm herausgefiltert. In Abb. ist
das Fourier-gefilterte Oberflachenprofil ebenfalls dargestellt. Nach dieser Korrektur kann
gemafs

I _

R, = —/ |H(z) — H|dz (24)

L Jo
der Rauigkeitswert R, bestimmt werden [62]. Dabei bezeichnet H(x) die Hohe des korri-
gierten Oberflichenprofils, H die mittlere Hohe und L die Weglinge des Oberflichenscans.
Fiir die in der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Rauigkeitsmessungen wurde stets eine
Weglénge von 5000 um gewéhlt.
Zur Bestimmung der scheinbaren Rauigkeit, die durch Gebadudeschwingungen und das
Auflésungsvermogen des Gerétes stets vorhanden ist, wurden sogenannte ,static scans®
durchgefiihrt. Dabei wird die Nadel lediglich fiir eine bestimmte Zeit auf der Probenober-
fliche abgesetzt, ohne das die Probe dabei bewegt wird. Bei sonst gleichen Einstellungen
erhélt man mit dieser Methode eine untere Nachweisgrenze fiir den R,-Wert von 1 nm.
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4 Grundlagen zu H-Implantation und Laserhydrieren

In diesem Kapitel werden die Material-Modifikationen beschrieben, die durch den Be-
schuss der Probenoberfliche mit Ionenstrahlen und durch Bestrahlung der Probe mit
einem Excimer-Laser hervorgerufen werden.

Wie bereits erwahnt, war ein Ziel der vorliegenden Arbeit zu iiberpriifen, ob es bei der
Laserbestrahlung von Materialien in Wasserstoffatmosphére zu einem messbaren Wasser-
stoffeintrag in die Materialoberfliche kommt. Diese Experimente sind im Zusammenhang
mit Untersuchungen zum Lasernitrieren zu sehen, die in den letzten Jahren durchgefiihrt
wurden [63, [64], 65, [66, B]. Wahrend es beim Lasernitrieren von Metallen zu einer er-
wiinschten Hartung der Oberflache durch die Bildung einer Nitrid-Schicht kommt, ist ein
hoher Wasserstoffgehalt in Metallen aus Sicht der Werkstoftherstellung eher unerwiinscht.
So fithrt die sogenannte Wasserstoff-Versprodung von Metallen zu einer geringeren Druck-
und Zugbelastbarkeit [67]. Dennoch wurden Versuche zum Laserhydrieren von Titanpro-
ben durchgefiihrt, da bekannt ist, dass Titan groke Mengen Wasserstoff binden kann. Bei
diesen Bestrahlungen handelt es sich nach unserer Kenntnis um die ersten Experimente
zum , Laserhydrieren iberhaupt. Die Experimente zum Laserhydrieren von Titan stellen
daher einen ersten Test dar, welche Parameter (Laserfluenz, Pulszahl, Wasserstoffdruck)
Einfluss auf den Wasserstoffeintrag haben.

Im Unterschied zu Metallen kann ein hoher Wasserstoffgehalt bei halbleitenden Mate-
rialien in vielen Féllen erwiinscht sein. Besonders bei der Herstellung von elektronischen
Bauelementen (z.B. TFT-Displays, ,thin film transistors”) auf Siliziumbasis wird Wasser-
stoff bewusst eingebracht, da sich dadurch die Defektdichte um mehrere Grofsenordnungen
senken lédsst [68]. Auch im Bereich der Solarzellenforschung wird der Einfluss des Wasser-
stoffgehalts auf die optische Stabilitét der Schichten untersucht [69).

4.1 Defekterzeugung und Amorphisierung durch Ionenstrahlen

Bei der Bestrahlung eines Festkorpers mit energetischen Ionen tritt eine Fiille von Effekten
auf. An dieser Stelle sollen nur die beiden Gesichtspunkte der Defekterzeugung und der
Implantatverteilung diskutiert werden. Ein Teil der Siliziumproben wurde vor der Laserbe-
strahlung mit Xe- bzw. H-Ionen implantiert. Die Implantation der schweren Xe-Ionen hat
dabei zum einen den Vorteil, dass schon eine relativ kleine Fluenz (¢..;—10'* Xe/cm?, bei
E=450 keV) zur Erzeugung einer durchgehenden amorphen Deckschicht ausreicht. Zum
anderen ist das Xe-Signal in RBS-Spektren deutlich getrennt vom Si-Signal (vgl. Abb.
und kann daher sehr gut als ,Markerschicht” verwendet werden.

Die Implantation von H-Ionen geschah ebenfalls aus zwei Griinden: Einmal sollte auch
hier die Si-Probe durch Ionenbestrahlung amorphisiert werden. Das definierte Einbringen
von Wasserstoff vor dem Laserhydrieren erlaubte dann auferdem die Beobachtung der
laserinduzierten Diffusion des bereits in der Si-Probe vorhandenen Wasserstoffs.

In den letzten Jahrzehnten hat sich a-Si:H zu einem wichtigen Rohstoff der Halbleiter-
industrie entwickelt. Im Unterschied zu den iiblichen Herstellungsverfahren von a-Si:H
(z.B. ,Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition“, PE-CVD) bietet die lonenimplan-
tation die Moglichkeit, den Wasserstoffgehalt sehr definiert einzustellen. Die Implantation
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von Wasserstoff in kristallines Silizium ermoglicht es, das Substrat zu amorphisieren und
gleichzeitig Wasserstoff in die Probe einzubringen.

Ausgangspunkt aller Modelle zur ionenstrahlinduzierten Defekterzeugung ist die Tatsache,
dass ein auf einen Festkorper treffendes Ion Targetatome von deren Gitterplatzen stofen
kann und dass diese wiederum selbst weitere Targetatome verlagern konnen. Auf diese
Weise bildet sich eine Stofskaskade im Targetmaterial aus. Eine SRIM2000-Simulation
einer solchen Stofkaskade ist in Abb. [31j(b) fiir die Bestrahlung von Silizium mit Xenon-
Ionen der Energie 450 keV gezeigt. Die Abbildung zeigt die Projektion der Stoftkaskade

L a) .. 15keV H =>85i 1k h) 450 keV Xe => Si J

oA - Target Depth - 2000 A oA - Target Depih - 2000 A

Abbildung 31: SRIM2000-Simulation [70] der Stofkaskaden fir die Implantation von 15 keV H-
Tonen in Silizium (a) und 450 keV Xe-Ionen in Silizium (b). Die Darstellung ist eine Projektion
auf eine Ebene senkrecht zur Probenoberfldche.

auf eine Ebene senkrecht zur Probenoberflache. Die Grundlage der SRIM2000-Simulation
bildet die Annahme von binéren elastischen Stofsfolgen. Werden diese Stofifolgen raumfiil-
lend, d.h. sind zu einem Zeitpunkt in einem Bereich des Targets alle Atome in Bewegung,
so spricht man von Thermal-Spikes [71]. Diese Effekte treten besonders bei der Bestrah-
lung von schweren Targets mit massereichen Ionen auf und koénnen hier, wie auch Abb.
(a) zeigt, vernachléssigt werden. Anhand der Abbildung wird ebenfalls deutlich, dass
im Verlauf der Stofkaskade die durch die Einschussrichtung der Ionen vorgegebene Vor-
zugsrichtung verloren geht. Molekulardynamik-Simulationen geben fiir die Dauer dieser
Stofskaskade einige Pikosekunden an |72, [73].

Die durch den Ionenstrahl in das Targetmaterial eingebrachte Energie kann insbesondere
als Triebkraft fiir den Ubergang in eine metastabile Phase der geschidigten Zone dienen.
Bei kovalent gebundenen Materialien kann es zu einem ionenstrahlinduzierten Ubergang
in den amorphen Zustand kommen. Zur Beschreibung dieses Ubergangs existiert eine gan-
ze Reihe von Modellen.

Es wird unterschieden zwischen der ,direct-impact amorphization®, bei der die Amorphi-
sierung innerhalb einer einzelnen Kaskade ablauft und den sogenannten ,damage-overlap®
Modellen. Diese Modelle griinden auf der Uberlegung, dass die eingeschossenen Ionen
zundchst Punktdefekte im Bereich der Stoftkaskade erzeugen, deren Konzentration bei
fortschreitender Bestrahlung zunimmt und letztlich zu Agglomeraten fithrt, wodurch die
kristalline Struktur instabil wird und in den amorphen Zustand iibergeht [74].
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Dennis et al. hingegen beschreiben den Ubergang von der kristallinen in die amorphe Pha-
se aus rein energetischen Gesichtspunkten mit Hilfe der kritischen Energiedichte H,.;; [75].
Mit H,,;; wird diejenige Energiedichte bezeichnet, die durch den Ionenstrahl in das Target-
material deponiert werden muss, damit ein Bereich in den amorphen Zustand iibergeht.
Fiir die kritische Energiedichte gilt die folgende Beziehung:

Hcm’t = Fgmx : ¢cm’t (25>

Dabei bezeichnet ¢..;; die so genannte ,kritische Fluenz®, d.h. diejenige empirisch ermit-
telte Fluenz, oberhalb derer ein Bereich des Targetmaterials infolge der Ionenbestrahlung
vollstandig amorphisiert vorliegt. Die Grofe F'5%* gibt dabei die pro einfallendem Ion
deponierte Energie in der Tiefe an, in der das Schadensprofil sein Maximum hat. Zur Be-
stimmung der deponierten Energiedichte in der Tiefe z fithrt Bolse [71] folgende Formel
an:

FD(Z) = Ed : (2nvac + ndis) (26)
Die pro Ion erzeugte Dichte an Leerstellen n,,. und die pro Ion erzeugte Dichte an Erset-
zungsstoken ng;s konnen mit Hilfe des Monte-Carlo-Programms SRIM2000 [70] bestimmt
werden. Die Displacement-Schwelle E; bezeichnet die Energie, die aufgewendet werden
muss, um ein Atom von seinem Gitterplatz zu entfernen. Fiir die vorliegende Arbeit wurde
fir Silizium der Wert von E;=15 ¢V angenommen [70]. Die in Abb. [32|zusammengefassten
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Abbildung 32: Ergebnisse von SRIM2000-Simulationen [70] zur H-Implantation von Si bei ver-
schiedenen Energien. Dabei bezeichnet Rp die (mittlere) Eindringtiefe der H-Ionen, Tp(maz)
die Tiefe des Mazimums der Schadensverteilung und Tp (center) die Tiefe des Schwerpunkts der
Schadensverteilung

SRIM2000-Simulationen fiir die Wasserstoffimplantation in Silizium im Energiebereich 10-
180 keV zeigen, dass das Maximum des Strahlenschadens néher an der Oberfliche liegen
sollte, als die mittlere Reichweite der implantierten Ionen. Bis zu einer Implantations-
energie von E=50 keV liegt der Schwerpunkt der Schadigung noch im Bereich der Breite
des Implantationsprofils. Geméfs der Simulation kommt es bei der in dieser Arbeit be-
nutzten Wasserstoff-Implantationsenergie von E=15 keV zu einer Uberschneidung von
Schadigungsbereich und Wasserstoffprofil.
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4.2 Grundlagen des Laserhydrierens

In diesem Kapitel werden die physikalischen Grundlagen fiir den Prozess des Laserhy-
drierens dargelegt. Damit ist die Bestrahlung einer Festkorperoberfliche mit gepulster,
intensiver Laserstrahlung in Wasserstoffatmosphére gemeint. Der folgende Abschnitt be-
schreibt kurz die optischen Eigenschaften von Halbleitern, insbesondere im Hinblick auf
die Absorption, die letztlich die Grundlage der Materialbearbeitung durch den Laser dar-
stellt. Die daran anschliefenden Abschnitte beschéftigen sich mit den Folgen der vom
Material absorbierten Energie.

Absorption von Laserstrahlung

Elektromagnetische Strahlung mit Wellenldngen zwischen Infrarot und Ultraviolett zeigt
einzig Wechselwirkung mit den Elektronen des bestrahlten Materials, da die Masse der
Atomkerne zu grof ist, um auf die hohen Frequenzen der Laserstrahlung reagieren zu
kénnen. Fiir homogene Materialien kann eine Beschreibung der optischen Eigenschaften
mittels makroskopischer Grofen geschehen.

In absorbierenden Materialien muss der reelle Brechungsindex n durch den komplexen
Brechungsindex N ersetzt werden

N =n+ix (27)

Durch die Parameter n und « ist die Reaktion des Materials auf die Laserstrahlung ein-
deutig festgelegt. Der Zusammenhang mit der Reflektivitit R und dem Absorptionskoef-
fizienten « ist gegeben durch

(n—1)%+ k2 1 Amk

R=-~— 7 d == — 28

(n+1)2 + K2 e a la A (28)
Die Grofe [, wird als Absorptionslange bezeichnet. Mit diesen Grofen ergibt sich fiir die
absorbierte Laserintensitét in der Tiefe z und nach der Zeit t, bei einer zeitlich verédnder-
lichen Laserintensitét (Laserpuls):

Lp(z,t) = al(t)(1 — R) exp(—az) (29)

Der Energieeintrag des Lasers pro Einheitsflache wird als mittlere Laserfluenz F bezeich-
net, fiir die in dieser Arbeit durchweg die Einheit |[F]=J/cm? benutzt wird. Beim Laserhy-
drieren der Proben wurden Fluenzen des Excimer-Lasers von F=0.5-6 J/cm? verwendet.
Daraus ergibt sich mit der Pulsdauer 7,=55 ns unter der Annahme eines gaukférmigen
Strahlprofils eine mittlere Laserintensitiit von I=F /7;,=9-102 MW /cm?. Fiir eine tiefer-
gehende Darstellung sei hier auf [76] verwiesen.

Anderung der optischen Materialeigenschaften

Nachdem im vorigen Abschnitt die beiden Grofen R und « eingefithrt wurden, soll nun
kurz deren Abhéangigkeit von der eingestrahlten Laserintensitit beschrieben werden. All-
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Element | R | a [cm™]
Ti 0.389 | 6.61x10°
a-Si ~0.69 | ~7.9x10°
c-Si 0.6 1.48x10°

Tabelle 5: Reflektivitit R und Absorptionskoeffizient o fir Titan [T7], amorphes und kristallines
Silizium [78] fir die Wellenlinge \;, =308 nm des verwendeten Excimer-Lasers. Die Werte fiir
a-Si wurden durch Interpolation der Angaben in [78] fir R und o bei A1 =250 nm und Ay =500 nm
gewonnen.

gemein konnen Photonen zwei Arten von elektronischen Ubergingen im Halbleiterma-
terial induzieren: Intraband-Ubergéinge zwischen gebundenen Elektronen und Interband-
Ubergiinge zwischen gebundenen und freien Elektronen. Zusitzlich besteht die Moglich-
keit der resonanten Photon-Phonon-Kopplung. Liegt die Energie E,,,; = hv unterhalb der
Bandliicke F, des Halbleiters, so sind nur Intraband-Ubergéinge und Phonon-Absorption
als Wechselwirkungsprozesse moglich. Gilt fiir die Photonenergie jedoch E,n.: ~ Ej,
nimmt die Absorption zu, weil nun auch Interband-Ubergéinge moglich werden. Fiir die-
sen Fall muss zwischen Halbleitern mit direkter Bandliicke (z.B. GaAs) und Halbleitern
mit indirekter Bandliicke (z.B. Si) unterschieden werden. Die unterschiedlichen Band-
Band-Ubergiinge fithren zu verschiedenen Abhingigkeiten des Absorptionskoeffizienten
«a von der Energie der Photonen. Wichtig ist an dieser Stelle, dass auch in Materialien
mit indirekter Bandliicke direkte Ubergiinge moglich sind, sofern die Photonen-Energie
dafiir ausreicht. Fiir kristallines Silizium betragt die Energie der indirekten Bandliicke
E;"dzl.ll ¢V und die Energie des direkten Ubergangs E;“’":?).él eV. Die Photonenenergie
des verwendeten Excimer-Lasers (s. Abs. liegt mit 0, —4.02 eV iiber diesen Werten,
so dass auch direkte Uberginge moglich sind.

Fiir hohe Laserenergien &hnelt das optische Verhalten von Halbleitern demjenigen von
Metallen. Die Effekte, die sich fiir die Energiedeposition bei Bestrahlung von Halblei-
tern mit hohen Laserintensititen ergeben, lassen sich in zwei Kategorien einteilen. Zum
einen spielt insbesondere bei Halbleitern die vermehrte Anregung freier Ladungstriager
eine wichtige Rolle, zum anderen veréndert auch das Aufheizen des Kristallgitters die
optischen Eigenschaften.

Besonders bei Halbleitern mit indirekter Bandliicke (Si) hdngt der Absorptionskoeffizient
stark von der Anzahl der zur Verfiigung stehenden Phononen ab. Dies ist der Grund fiir
die im Vergleich zu kristallinem Silizium geringe Temperaturabhéngigkeit des Absorpti-
onskoeffizienten von amorphem Silizium. Die Bandliicke der meisten Halbleiter nimmt mit
steigender Temperatur ab, wodurch ebenfalls die Absorption begiinstigt wird. Zuséatzlich
zeigen viele Halbleiter (auch Silizium) als Schmelze ein metallisches Verhalten, wodurch
Absorption und Reflektivitiat des Materials stark zunehmen [79].

Laserinduzierter Temperaturanstieg

Die vom Elektronensystem durch inverse Bremsstrahlung absorbierte Energie wird bei
Halbleitern wie auch bei Metallen innerhalb von etwa 1 ps an das Phononensystem ab-
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Element | D [1072 cm?/s| | 1pp [pm]

Ti 0.075 64
a-Si 0.0097 23
c-Si 0.85 216

Tabelle 6: Thermische Diffusivitdt D (bei Raumtemperatur) und thermische Diffusionslinge lrp
fiir Titan, amorphes und kristallines Silizium [78]

gegeben. Infolgedessen kann der Laser als rein thermische Quelle aufgefasst werden [80].
Da die laterale Probenausdehnung im hier untersuchten Fall grofser ist als die thermische
Diffusionslange lrp=2+/D7p, deren Werte fiir die untersuchten Materialien in Tab.@ gege-
ben sind, kann die Zeitentwicklung des laserinduzierten Temperaturanstiegs T(t,z) durch
die eindimensionale Warmeleitungsgleichung beschrieben werden:

QL) = pmen(r)- (5 = I (0 P2 ) (30

Dabei bezeichnet Q(z,t) die vom Laser eingekoppelte Energie pro Volumen- und Zeitein-
heit. Da sowohl die Dichte p(7'), als auch die spezifische Wéarmekapazitat cp(7') und die
thermische Diffusivitdt D(T) temperaturabhéngig sind, ist die eindimensionale Warme-
leitungsgleichung (Gl. nichtlinear und kann nur numerisch gelost werden. Dazu wurde
das in [81 3] beschriebene Verfahren der finiten Differenzen verwendet, mit dessen Hilfe
sich die zeitliche Entwicklung der Oberflichentemperatur, sowie der zeitliche Verlauf der
Aufschmelztiefe simulieren lassen.

Bei dem in der vorliegenden Arbeit benutzten PC-Programm [82] 63 64], [65] wurde die
am Schmelzpunkt einsetzende Verdampfung des Materials beriicksichtigt, denn das Ver-
dampfen fithrt neben dem Materialabtrag auch zu einem Energieverlust der bestrahlten

Oberflache. Die Hauptfehlerquelle der hier gezeigten Simulationen ergibt sich aus der Ver-
nachléssigung der Plasmabildung und der damit verbundenen Effekte. Die Werte fiir die
thermophysikalischen Eigenschaften des Titans wurden aus [83] [84], [85] entnommen, die-
jenigen des Siliziums aus [7§].

Abbildung [33] zeigt eine Simulation der Laserbestrahlung von Titan bei der Laserfluenz
F=4 J/cm?, mit der alle in dieser Arbeit beschriebenen Titanproben laserhydriert wur-
den. Im oberen Teil ist die Oberflichentemperatur Ty, s als Funktion der Zeit dargestellt.
Gemaf dieser Simulation wird die Schmelztemperatur T,,.;=1943 K bereits nach 10 ns
iiberschritten, die Siedetemperatur Tp,;=3560 K nach 20 ns. Der untere Teil von Abb.
zeigt eine Auftragung der simulierten Aufschmelztiefe z,,.;; als Funktion der Zeit, ebenfalls
fiir die Laserfluenz F=4 J/cm?. Die maximale Aufschmelztiefe von 1.43 ym wird demnach
250 ns nach Einsetzen des Laserstrahls erreicht. Aus der gezeigten Simulation kann ei-
ne maximale Aufheizrate von rj,eq;=dT/dt=10"! K/s und eine maximale Abkiihlrate von
T'eoot—3% 1010 K /s abgeleitet werden.

Die Ergebnisse der Simulationsrechnung fiir kristallines Silizium sind in Abb. dar-
gestellt. Die Auftragung zeigt die simulierte Oberflichentemperatur Ts,,; als Funkti-
on der Zeit t fiir verschiedene Laserfluenzen F. Zusétzlich sind die Schmelztemperatur
(Te1:=1685 K) und die Verdampfungstemperatur (T,,,=3265 K) des kristallinen Sili-
ziums eingezeichnet. Ab einer Temperatur von T.,,+=823 K wird eine Rekristallisation
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Abbildung 33: Simulation der Oberflichentemperatur Tsyu¢(t) (oben) und der Aufschmelztiefe

Zmeit (t) (unten) fir Titan

amorphisierter Siliziumschichten in makroskopischem Mafistab beobachtet [86]. Auf die
laserinduzierte Rekristallisation wird in Abs. noch genauer eingegangen.

Es zeigt sich, dass eine Laserfluenz von 0.5 J/cm? fiir ein Aufschmelzen der Probenober-
fliche nicht ausreicht. Mit zunehmender Laserfluenz steigt auch der Maximalwert der
Oberflichentemperatur T4 an. Oberhalb von F=3 J/cm? {iberschreitet die Tempera-
tur an der Oberfléiche den Siedepunkt von Silizium. Fiir die Bestrahlung mit F=5 J/cm?
ergibt die Simulation eine maximale Aufheizrate von rjeq;=10"K/s und eine maximale
Abkiihlrate von re,,=-2x101K/s.

Abbildung [35] zeigt die Ergebnisse von Simulationsrechnungen fiir die Laserbestrahlung
von amorphem Silizium. Aufgrund der im Vergleich zu ¢-Si geringeren Schmelztemperatur
des amorphen Siliziums (T,,q;=1420 K) reicht schon eine Laserfluenz von F=0.5 J/cm?
fiir ein Aufschmelzen der Probenoberfliche aus. Der Siedepunkt wird ebenfalls schon bei
einer kleineren Laserfluenz von F=3 J/cm? erreicht. Ein weiterer Unterschied gegeniiber
der Laserbestrahlung von kristallinem Silizium besteht in der wesentlich geringeren Ab-
kiihlrate. Die maximale Abkiihlrate des a-Si ist mit reom=-2x10'°K /s zwar nur ein wenig
kleiner als im kristallinen Fall, jedoch wird bei der Diskussion der Ergebnisse in Kap.
gezeigt werden, dass die Geschwindigkeit der Erstarrungsfront v,, zwischen der schon
festen und der noch geschmolzenen Phase bei amorphem Silizium sehr viel kleiner ist als
bei kristallinem Silizium.
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Abbildung 54: Stmulation der Oberflichentemperatur Ty, ¢ als Funktion der Zeit t fiir die Laser-
bestrahlung von c-Si im Fluenzbereich 0.5 J/cm? <F<5 J/cm?
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Abbildung 35: Simulation der Oberflichentemperatur Ty, als Funktion der Zeit t fiir die Laser-

bestrahlung von a-Si im Fluenzbereich 0.5 J/cm? <F<5 J/cm?
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Plasmabildung

Selbst bei den héchsten Laserintensititen von I,,,,=102 MW /cm?, die in dieser Arbeit
verwendet wurden, kommt es nicht zum direkten Ziinden eines Plasmas in der Wasser-
stoff-Atmosphaére.

Die Photonenenergie des verwendeten Lasers liegt mit E,p.—4.025 eV unterhalb der Io-
nisationsenergie von molekularem Wasserstoff von E;,,(Hy) =15.426 ¢V [77]. Dennoch
kénnen durch Multiphoton-Absorption oder den Effekt des ,self-focussing zur Ionisie-
rung der Gas-Atome an der Festkorperoberfliche kommen [87].

Der Plasmabildung geht dabei immer ein Verdampfen der bestrahlten Oberflache voraus
(,thermal runnaway*) [88 89]. Dieser Dampf spielt eine wichtige Rolle bei der Mate-
rialmodifikation mittels Laserstrahlung. Bei kleinen Laserintensitiaten ist der Dampf im
wesentlichen transparent fiir die Laserstrahlung. Ab ca. 10 MW /em? wird der Dampf io-
nisiert und der Absorptionskoeffizient erhoht sich. Ab einer Grenzintensitat Ip wird die
Absorption so grofs, dass sich aus dem heifsen Dampf ein Plasma bildet. Dieses heifse Plas-
ma expandiert von der Oberfliche aus entgegengesetzt zur einfallenden Laserstrahlung
und wirkt stark absorbierend (,laser supported absorption wave®, LSA). Anhand der Aus-
breitungsgeschwindigkeit der Plasmafront unterscheidet Raizer [90] weiter zwischen der
Jlaser supported combustion wave (LSC), die sich mit Unterschallgeschwindigkeit (be-
zogen auf die Gasatmosphére) bewegt und der sogenannten ,laser supported Detonation
wave (LSD), deren Ausbreitungsgeschwindigkeit die Schallgeschwindigkeit der umgeben-
den Gasatmosphére {iberschreitet. Bei Untersuchungen zur Effizienz des Lasernitrierens
hat sich der LSC-Bereich als besonders vorteilhaft herausgestellt [3][65]. Aus diesem Grund
wurden auch die hier gezeigten Untersuchungen zum Laserhydrieren grofitenteils bei La-
serfluenzen durchgefiihrt, die im LSC-Bereich liegen. Das stationdre Plasma direkt iiber
der Materialoberfliche ermoglicht eine gute thermische Ankopplung an das bestrahlte
Material.

Materialtransport in der Schmelze

Ein lateraler Materialtransport innerhalb der durch Laserstrahlung aufgeschmolzenen
Oberflache beruht hauptsachlich auf zwei Prozessen. Zum einen fiihrt die Temperaturab-
hangigkeit der Oberflachenspannung o(7") durch Inhomogenitéaten des Laser-Profils zum
JThermokapillaren Effekt“. Andererseits kommt es durch den Uberdruck im bestrahlten
Bereich zu einem Kolbeneffekt (,Piston Effekt*), wodurch sich die geschmolzene Ober-
fliche absenkt, was zu einem Materialfluss aus dem Zentrum in die Randbereiche des
Laserflecks fiihrt. Der Piston-Mechanismus wurde von von Allmen untersucht [76], der
folgende Formel fiir die radiale Geschwindigkeit der Schmelze ableitete:

_ e
v = p (31)

Dabei bezeichnet Ap = p, + p, die Summe aus Plasmadruck und Riickstofdruck. Eine
Abschétzung fiir die hier verwendeten Laserintensitéten ergibt fiir die laterale Geschwin-
digkeit die Grofsenordnung 100 m/s.
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Wasserstoffaufnahme

Fiir das Einbringen von Wasserstoff in die Probe durch Laserhydrieren wird an dieser
Stelle der gleiche Prozess angenommen, der auch beim Lasernitrieren zugrunde gelegt
wird [3], 81].

Durch die Einstrahlung hoher Laserintensititen wird das Material im oberflichennahen
Bereich (ca. einige pm) aufgeschmolzen. Durch die Evaporation von Elektronen und Ma-
terialdampf bildet sich in der Nahe der Materialoberflache ein Plasma (s. Abs. ,Plasmabil-
dung®), welches fiir das Einbringen von Gasatomen ins Material zwei wichtige Funktionen
erfiillt. Erstens stellt das Plasma eine oberflichennahe Warmequelle dar und halt somit
die geschmolzene Phase aufrecht. Zweitens werden erst durch das Plasma Gasmolekiile
dissoziiert, welche dann entweder durch Konvektion oder durch Diffusion in der Schmelze
tiefer in das Material eindringen.

4.3 Laserinduzierte Rekristallisation von Silizium

Mit (Re-) Kristallisation wird die Umwandlung eines amorphen Materials in die geord-
nete kristalline Phase bezeichnet. Dieser Umordnungsprozess kann nur unter bestimmten
thermodynamischen Vorraussetzungen stattfinden. Der Grund dafiir, dass es iiberhaupt
zu einer Umwandlung vom amorphen in den kristallinen Zustand kommen kann, ist eine
hohere Gibbssche Freie Enthalpie G,,, der amorphen Phase als die der kristallinen Phase
Ger<Gam. Obwohl die Differenz G, — G ~0.1 €V /atom bei 300 K [01] fiir Silizium
nur gering ist, stellt sie dennoch die Triebkraft zur Umordnung der Bindungswinkel und
atomaren Absténde dar. Die Kinetik dieser Prozesse ist normalerweise sehr langsam, kann
aber durch Temperaturerhéhung stark beschleunigt werden. Durch die Zunahme der ato-
maren Schwingungen bei einer Temperaturerh6hung nimmt die Viskositit des Materials
ab und die Umordnung der Atome wird begiinstigt.

Die Grenzfliche zwischen amorphem und kristallinem Material bewegt sich bei der Re-
kristallisation mit einer konstanten Geschwindigkeit v,/.. Die Geschwindigkeit ist propor-
tional zur Sprungrate der Atome zwischen dem amorphen und kristallinen Bereich, und

es gilt:
E,
Vaje = Vo - eXp(_k:BT) (32)

Dabei bezeichnet E, die Grofe der Energie-Barriere zwischen dem amorphen und dem
kristallinen Zustand, die auch als Aktivierungsenergie fiir einen metastabilen Zwischen-
zustand verstanden werden kann.

Beim Prozess der Rekristallisation einer amorphen Schicht wird allgemein zwischen , Ran-
dom Nucleation Growth“ (RNG) und ,Solid Phase Epitaxial Growth” (SPEG) unterschie-
den. Beim RNG-Prozess fiihrt die grofsere Mobilitat der Atome durch Temperaturerho-
hung zur Bildung von Kristallisationskeimen und einer Zunahme der Nahordnung. Durch
ein bevorzugtes Wachstum von Keimen mit groferer Korngrdfse auf Kosten kleinerer Ag-
glomerate entsteht durch den RNG-Prozess ein polykristallines Material mit zufalliger
Ausrichtung der einzelnen Kristallite. Fiir die epitaktische Rekristallisation (SPEG) hin-
gegen ist ein einkristallines Substrat notig und die Umwandlung von der amorphen Schicht
zum Einkristall erfolgt schichtweise.
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In der vorliegenden Arbeit wird unter anderem die Laserbestrahlung von amorphen Deck-
schichten untersucht. Wie bereits im vorigen Abschnitt beschrieben, wird die Material-
oberflache durch die Laserstrahlung kurzzeitig erhitzt und dann abgeschreckt. Die erhitzte
Oberflache zeichnet sich durch eine grofe Mobilitdt der Atome aus. Dabei muss zunéchst
unterschieden werden, ob es durch die Laserbestrahlung lediglich zur Temperaturerho-
hung der Oberflache oder zum Aufschmelzen kommt.

Bei der thermischen Rekristallisation einer amorphen Schicht in der festen Phase wird eine
gleichméfige Bewegung der Rekristallisationsfront zur Oberfliche beobachtet (,SPEG, s.
G132)) [92, 93]. Im Gegensatz dazu findet bei der laserinduzierten Rekristallisation der
atomare Umordnungsprozess innerhalb der gesamten amorphen Schicht statt. Es existiert
ein Schwellenwert fiir die Laserfluenz F,..(Za, ), oberhalb derer fiir eine gegebene Dicke zg,,
der amorphen Schicht vollstédndige epitaktische Rekristallisation auftritt. Dieser Schwel-
lenwert ldsst sich leicht verstehen unter der Annahme, dass es sich bei der lasergestiitzten
Rekristallisation um Aufschmelzen mit darauf folgender epitaktischer Rekristallisation aus
der fliissigen Phase handelt (Liquid Phase Epitaxial Growth, ,LPEG®). Dabei muss nicht
nur die amorphe Schicht aufgeschmolzen werden, sondern die Schmelzfront muss auch die
Grenze zur einkristallinen Phase tiberschreiten, um ein epitaktisches Schichtwachstum zu
ermoglichen [94]. Der Schwellenwert Fe.(zam) héngt ebenfalls von der Struktur der ge-
schadigten Schicht ab. Nur wenig geschédigte oder polykristalline Schichten haben infolge
des geringeren Absorptionskoeffizienten und der groferen Warmekapazitat hohere Werte
von F,... Aulerdem unterscheiden sich die Werte von F,.. fiir <100>-Si und <111>-Si.
Dies liegt an den unterschiedlichen Maximalgeschwindigkeiten fiir defektfreie Kristallisa-
tion v,/.(Si<100>)<18 m/s gegeniiber v,,.(Si<111>)<6 m/s [95].

Der Ubergang amorph-einkristallin erscheint bei der Untersuchung der Laser-Rekristal-
lisation mittels RBS-C nicht abrupt, vielmehr nimmt die Kristallinitdt durch Laserbe-
strahlung scheinbar schrittweise zu. Dieser Effekt wird einem inhomogenen Laserprofil
zugeschrieben [96]. Die lokale Laserfluenz dndert sich dadurch mit der Position auf der
bestrahlten Schicht und kann in einigen Bereichen den Schwellenwert zur Rekristallisation
schon iiberschritten haben. Da die Kristallinitdt der Proben nach der Laserbehandlung
oft mittels RBS-Channeling (laterale Auflésung im mm-Bereich) bestimmt wird, kommt
es zur Mittelung iiber bereits rekristallisierte und noch amorphe Bereiche der Probe. Foti
et al. [97] finden fiir die Rekristallisation einer 450 nm dicken a-Si-Schicht auf einkristal-
linem Si (<100>) durch Bestrahlung mit einem Rubin-Laser den Wert F,..=2 J/cm? als
Schwelle fiir die vollstandige epitaktische Rekristallisation des Films.

Schon bei sehr kleinen Laserfluenzen wird der Prozess der ,explosiven Rekristallisation®
beobachtet. Dieser Prozess setzt ein, wenn die Oberflaichentemperatur den Schmelzpunkt
iiberschreitet und eine diinne Oberflachenschicht aufgeschmolzen wird. Die latente War-
me, die durch die Erstarrung der diinnen Schicht frei wird, ist hoher als die Schmelztem-
peratur fiir a-Si. Daher schmilzt das darunter liegende amorphe Si auf. Diese Schmelze
ist nun jedoch gegeniiber dem neu gebildeten poly-Si stark unterkiihlt und erstarrt sehr
schnell zu poly-Si mit kleiner Korngrofse. Die explosive Kristallisation von a-Si:H in einer
diinnen Oberflichen-Schicht wurde bereits bei einer Laserfluenz von E;=100 mJ/cm? be-
obachtet [98§].

Fiir die Laserrekristallisation von Silizium zur Herstellung elektronischer Bauelemente ist
der Wasserstoffgehalt des Ausgangsmaterials in zweifacher Hinsicht wichtig: Wenn a-Si:H
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durch Laserbestrahlung aufschmilzt, zerfallt es in Wasserstoffgas und Silizium. Bei einem
hohen Wasserstoffgehalt der Schicht kommt es durch den hohen Gasdruck zur Ablation.
Daher ist ein niedriger H-Gehalt fiir Laser-Kristallisation besser geeignet. Andererseits ist
ein hoher Wasserstoffgehalt nach der Rekristallisation der Schicht erwiinscht, da Wasser-
stoff der Passivierung von Defekten an Korngrenzen bei polykristallinem Material dient.

4.4 Wasserstoff-Diffusion

In Kapitel wurde die Wasserstoff-Diffusion in der fliissigen Phase des Siliziums als
wichtigster Prozess fiir den Wasserstoffeintrag beim Laserhydrieren beschrieben. An die-
ser Stelle soll die Diffusion von Wasserstoff kurz skizziert werden.

Durch die zunehmende Verwendung von kristallinem und amorphen Silizium in der Halb-
leiterindustrie wurde in den 70er Jahren auch der Einfluss des bei der Bearbeitung von
Si meist ungewollt eingebrachten Wasserstoffs untersucht. Ein erstes Ergebnis war die
Feststellung, dass der Transportprozess der H-Atome stark von Einfangzentren (Fremda-
tomen und Defektstellen im Kristallgitter) abhéngt. Dies driickt sich in hoheren Aktivie-
rungsenergien und damit kleineren Diffusionskoeffizienten aus [99]. Fremdatome kénnen
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Abbildung 36: Literaturwerte fir die Diffusionskonstante D(H) von Wasserstoff in kristallinem
Si. Fir die Aktivierungsenergie ergibt sich der Wert Eq=0.48 €V (Ref. a): [100], Ref. b): [101],
Ref. ¢): [99]).

in Abhéngigkeit von ihrer Grofe substitutionell oder interstitiell in das Gitter eines Fest-
korpers eingebaut werden. Die Diffusion der Fremdatome im Gitter hédngt ab von der
Potenzialtiefe an einem bestimmten Ort des Wirtsgitters und der Temperatur.

Die Bewegungen der Fremdatome konnen als Wechselwirkung mit den Gitterschwingun-
gen des Kristalls, d.h. als Absorptions- und Reemissionsprozesse von Phononen verstanden
werden. Es wird zwischen Schwingungen auf dem festen Platz und schnellen Platzwechseln
(Spriinge) unterschieden. Die Energie der Phononen ist gequantelt und besitzt eine obere
Schranke. Die maximale Schwingungsfrequenz definiert die Debye-Temperatur © p.p, mit
deren Hilfe sich die verschiedenen Transportprozesse unterscheiden lassen. Fiir Tempe-
raturen T>> Op,, dominiert ein thermisch aktivierter Prozess und es gilt die klassische
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Arrhenius-Beziehung (s. Abb. [36):

—E

Tl (33)

D(T) =Dy -e

Die Debye-Temperatur von Silizium © p,(Si)=645 K wird bei den hier untersuchten La-
serbestrahlungen stets iiberschritten.

Andererseits werden insbesondere bei der Laser-Materialbehandlung zum Teil sehr viele
Defekte (z.B. Leerstellen und Zwischengitteratome) in das Kristallgitter eingebracht. Hier-
durch koénnen lokal zuséatzliche und tiefere Potenziale auftreten. Die Storstellen bewirken
ebenfalls eine rdumliche Deformation des Gitters, wodurch eine fiir den Diffusor anzie-
hende Kraft entsteht (Diffusionsfalle). Das Elektron des Wasserstoffatoms kann nun das
durch die Defektstelle verursachte ,dangling bond“ abséttigen. Im Falle einer Leerstelle
im Siliziumgitter entstehen sogar vier offene Bindungen, deren Abséttigung durch Was-
serstoffatome energetisch giinstiger ist [102]. Damit ein Wasserstoffatom die ,Falle wieder
verlassen kann, muss zusétzlich zur Diffusionsenergie die bei der Bindung des H-Atoms
frei gewordene Energie aufgebracht werden (,fallenbeeinflusste Diffusion®).



o6 5 PROBENPRAPARATION

5 Probenpraparation

Ein Teil der untersuchten Proben wurde durch Laserbestrahlung in Stickstoff- bzw. Wasser-
stoff-Atmosphére hergestellt. Zusétzlich wurden einige Proben mittels Wasserstoff-Implan-
tation am Niederenergie-Beschleuniger IOSCHKA und am Gé&ttinger Schwerionenimplan-
tator IONAS hergestellt.

Ausgangsmaterial fiir die Titanproben waren 2 mm dicke hochreine Titanplatten (99.999%)
der Grofse 10x13 mm. Bei dem hier benutzten Silizium handelt es sich um phosphor-
dotiertes (n-Typ) Si<100>-Wafermaterial der Dicke 0.5 mm.

5.1 Excimer-Laser

Strahl-
teiler Spicgel
piege
Laser H (é N
XPZOZO — Linse

£
L

Abbildung 37: Strahlengang beim Laserhydrieren

Alle Laserbestrahlungen wurden mit einem Siemens XP2020-Excimerlaser im II. Physi-
kalischen Institut der Universitat Gottingen durchgefiihrt. Der Laser wird mit XeCl als
Lasergas betrieben. Die Laserpulse haben eine Pulsdauer von 7=>55 ns bei einer Wellenlan-
ge von A=308 nm. Die Photonenenergie betragt damit E,j,—4.025 eV. Fiir die in dieser
Arbeit durchgefiithrten Bestrahlungen wurde durchweg der inhomogene Rohstrahl des La-
sers verwendet, da der Einsatz des Homogenisators eine starke Einbufte an Laserintensitét
zur Folge hat. Um einen moglichst groften Bereich der Laserenergiedichten tiberdecken zu
konnen, wurde die starke Inhomogenitat des Laserprofils in Kauf genommen. Die maxi-
mal erreichbare Energiedichte betriigt bei Verwendung des Rohstrahls F=6.5 J/cm?. In
Abb. [37 ist der Versuchsauftbau zum Laserhydrieren dargestellt. Der Strahl des Excimer-
Lasers passiert zunéchst einen Strahlteiler, der es durch Verkippen erlaubt, die transmit-
tierte Strahlintensitéit auf den gewiinschten Wert herabzusetzen. Anschliefsend trifft der
Strahl auf einen Spiegel und wird durch die Linse auf die Probenoberfliche fokussiert.
Zur Bestimmung der Energiedichte wurde vor jeder Bestrahlung ein thermoelektrischer
Leistungsmesser der Fa. Gentec an die Stelle der Probenkammer eingesetzt. Fiir die mé-
anderformige Bestrahlung der Proben (s. Abb. wurde die Vakuumkammer mit den
Proben auf einen X-Y-Tisch montiert, der mittels Schrittmotoren durch einen Computer
verfahren werden konnte.
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Abbildung 38: Skizze zum mdianderformigen Uberstreichen der Probe

Fiir eine detailierte Beschreibung des gesamten Aufbaus zur Bestrahlung von Proben im
Vakuum oder in Gasatmosphiére sei hier auf [103] 3] verwiesen.

Die Proben wurden in einer Vakuumkammer belichtet, die nach dem Einbau der Proben
auf ein Vakuum besser 1072 Pa evakuiert wurde. AnschlieRend wurde die Kammer mit
Wasserstoffgas der Reinheit 99.9993% bei Driicken zwischen 10° Pa und 3x10° Pa gefiillt.

5.2 lonenimplantation

Zur Tonenimplantation stehen im II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen
mittlerweile fiinf Beschleuniger zur Verfiigung (IOSCHKA, Mr. Stringer, ADONIS, 10-
NAS und MaRPel), die Tonenstrahlen im Energiebereich 10 eV bis 9 MeV ermoglichen.
Die Wasserstoff- und Xenon-Implantationen der hier untersuchten Proben wurden an
drei verschiedenen Beschleunigern durchgefiihrt. Die folgenden Abschnitte beschreiben
die wichtigsten Bestrahlungsparameter.

IOSCHKA

Bei IOSCHKA (,Jonen Schleuder-Kammer“) handelt es sich um einen Niederenergie-
Implanter, der zeitlich sehr konstante Ionenstrahlen im Energiebereich von 10 eV bis
10 keV liefert [104], 105]. Die Wasserstoff-Implantationen erfolgten hier stets bei Raum-
temperatur. Es wurden Siliziumproben mit verschiedenen Fluenzen zwischen 1x 10 und
1x10' H/cm? bei Strahlstrémen von ca. 100 nA bestrahlt, die spiter als Eichproben fiir
die NRA-Methode verwendet wurden.

ADONIS

Die Wasserstoff-Implantationen an ADONIS [I06] wurden ebenfalls bei Raumtemperatur
durchgefithrt. ADONIS bietet gegeniiber IOSCHKA héhere Tonenergien (E<30 keV) und
vor allem wesentlich hohere Strahlstrome (Iqrger <6 pA). Deswegen wurden an ADONIS
die sonst zeitintensiven Hochdosis-Bestrahlungen im Bereich 5x101¢-2x 10" H/cm? durch-
gefithrt. An ADONIS wurde die Ionenenergie auf 30 keV eingestellt. Da jedoch molekularer
Wasserstoff implantiert wurde, ergibt sich daraus eine Energie von 15 keV je Wasserstoft-
ion. Auch diese Proben wurden spéter zur Kalibration der Wasserstoff-Konzentration
genutzt.
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IONAS

Weitaus die meisten Wasserstoff-Implantationen sowie alle Xenon-Bestrahlungen wurden
am Strahlrohr L30 des Gottinger Schwerionenimplantators IONAS [2] durchgefiihrt. Bei
allen Implantationen am IONAS wurden die Targets auf Stickstoff-Temperatur herun-
ter gekiihlt [61]. Bei den Wasserstoff-Implantationen wurde wie am ADONIS moleku-
larer Wasserstoff mit 30 keV im Fluenzbereich 5x102-1x10'" H/cm? implantiert. Bei
den Xenon-Implantationen betrug die Strahlenergie stets 450 keV. In allen Féllen lag der
Strahlstrom bei ca. 3uA.

5.3 Probenibersicht

Tabelle (7| gibt einen Uberblick iiber die Préparationsparameter der verwendeten Titan und
Siliziumproben. Auferdem ist in der letzten Spalte der Abschnitt der Arbeit angegeben,
in dem die zugehorigen Ergebnisse diskutiert werden.

Material | Implantat Ionenfluenz ¢ | Laserfluenz F | H-Druck | Abschnitt
[10'® ion/cm?| [J/cm?] [bar]|
Ti — - 4 0.5-3 6.1
c-Si - - ~3-6.3 1,3 6.2
a-Si 450 keV Xe™ 0.5, 1 0.5-5 2 6.3.1
a-Si 30 keV Hy 5,6, 10, 15 0.5, 1 2 6.3.2

Tabelle 7: Herstellungsparameter der verwendeten Titan und Siliziumproben



29

6 Ergebnisse und Diskussion

Im Folgenden werden die Ergebnisse zum Laserhydrieren von Titan, kristallinem Silizium
(c-Si) und amorphem Silizium (a-Si) dargestellt. Am Beispiel von Titan, das fiir seine Fé-
higkeit zur Speicherung grofser Mengen Wasserstoff bekannt ist, konnte untersucht werden,
ob das Laserhydrieren dhnlich zum Lasernitrieren ablauft. Mit kristallinem und amorphem
Silizium wurde dann untersucht, ob es durch Laserhydrieren gelingt, eine grofsere Menge
Wasserstoff in Silizium einzubringen. Dabei wurde die Entwicklung der Oberflachenrauig-
keit und die Bildung von Defekten und ihre Rekristallisation studiert. Der Vergleich mit
Simulationsrechnungen erlaubt Riickschliisse auf den Einfluss der Probentemperatur auf
den Wasserstoffgehalt.

6.1 Laserhydrieren von Titan

Die Messungen zum Laserhydrieren von Titan stellen den ersten Test dar, ob es bei der
Laserbestrahlung von Titan in Wasserstoffatmosphére zu dhnlichen Effekten (z.B. Was-
serstoffeintrag) kommt, wie bei dem bereits ausfiihrlich behandelten Lasernitrieren [3].
Hierbei wurden insbesondere die Wasserstoffaufnahme nach dem Laserhydrieren und die
laserinduzierte Phasenbildung der Proben untersucht.

Beim Lasernitrieren von Titan war gezeigt [107, [I08] worden, dass die Effizienz des Ni-
trierprozesses (d.h. die Menge des eingebrachten Stickstoffs und die Dicke der modifizierten
Schicht) gegeben ist durch das Verhéltnis der durch Diffusion eingebrachten Stickstoff-
menge zum Stickstoffverlust durch Ausgasen an der Materialoberfliche beim Abkiihlen
des Materials. Die Untersuchungen hatten ergeben, dass lasernitrierte Titanproben, die
ebenfalls mit dem auch in dieser Arbeit verwendeteten Excimer-Laser bei der Laserflu-
enz F=4 J/em? und einem Stickstoffdruck von p=2 bar bestrahlt wurden, eine konstante
Stickstoffkonzentration von ¢(N)~50 at% bis in eine Tiefe von 370 nm aufweisen. Eine
Abhéngigkeit der Nitriereffizienz von der Wellenlénge des Lasers wurde nicht festgestellt,
sofern die Laserfluenz zum Ziinden eines Plasma ausreicht [107].

Abbildung zeigt Wasserstofftiefenprofile von Titanproben, die mit 16 Laserpulsen
(oben), 64 Laserpulsen (mitte) und 256 Laserpulsen (unten) bei der festen Laserfluenz
F=4 J/cm? und bei Wasserstoffdriicken von p=0.5, 1, 2 und 3 bar laserhydriert wurden.
Die gezeigten Proben wurden vom Laserstrahl mianderformig mit einer Uberdeckung von
25% tiberstrichen (s. Abb.[38] S.[57)). Alle Proben zeigen ein Ansteigen der Wasserstoffkon-
zentration im oberflichennahen Bereich auf 30 at% innerhalb von 20-50 nm und danach
einen verlangsamten Anstieg in eine Séttigung. Die Proben, deren Wasserstoffkonzentra-
tion bis in eine Tiefe von 370 nm gemessen wurde, zeigen iibereinstimmend eine maximale
Wasserstoffkonzentration von ca. 47 at%.
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Abbildung 39: Wasserstofftiefenprofile von Titanproben, die mit der Laserfluenz F=4 J/cm? bei
Driicken von p=0.5, 1, 2 und 8 bar laserhydriert wurden. Oben: 16 Laserpulse, Mitte: 64 Laser-
pulse, Unten: 256 Laserpulse
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Abbildung 40: Integraler H-Gehalt von laserhydrierten Titanproben als Funktion der Zahl der
Laserpulse (Fluenz F=4 J/cm?, p=0.5, 1, 2 und 3 bar). Links: Integraler H-Gehalt im oberfli-
chennahen Bereich bis 170 nm. Rechts: Wasserstoffgehalt im gesamten gemessenen Tiefenbereich
bis 370 nm. Der Abfall des H-Gehalts beim Ubergang von 16 auf 64 Laserpulse ist wegen des ge-
ringen Fehlers von <56x 10" H/cm? in beiden Teilen der Abbildung signifikant.

Alle Wasserstofftiefenprofile zeigen einen dhnlichen Verlauf, und erreichen eine Maximal-
konzentration von ca. 50 at% in einer Tiefe von 400 nm. Die Profile derjenigen Proben,
die bei einem geringen Kammerdruck (0.5 bar bzw. 1 bar Hy) bestrahlt wurden, zeigen
jedoch einen schnelleren Anstieg der Wasserstoffkonzentration im Tiefenbereich zwischen
50 und 100 nm. Als Erklarung hierfiir kénnte ein bei niedrigen Driicken verminderter
Kolbeneffekt* dienen (s. Abs. [4.2)).

Der integrale Wasserstoffgehalt der laserhydrierten Titanproben ist in Abb. 40|in Abhén-
gigkeit von der Laserpulszahl dargestellt. Dabei zeigt die linke Auftragung den integralen
Wasserstoffgehalt im oberflichennahen Bereich bis in eine Tiefe z;=170 nm als Funkti-
on der Laserpulszahl und rechts ist der Wasserstoffgehalt fiir den gesamten gemessenen
Bereich bis 7,,,,=370 nm ebenfalls als Funktion der Laserpulse dargestellt. Der Wasser-
stoffgehalt der Proben zeigt einheitlich den Trend, dass eine niedrige Zahl von Laserpulsen
zu einer hoheren Wasserstoffaufnahme fiihrt. Sowohl bei der Betrachtung des oberfliachen-
nahen Bereichs, als auch bei dem integralen Wasserstoffgehalt bis z,,,,=370 nm sinkt der
Wasserstoffgehalt bei einer Erhohung der Laserpulszahl von 16 auf 64 Pulse. Eine wei-
tere Erhohung der Pulszahl zeigt dagegen keine Auswirkung auf den Wasserstoffgehalt.
Nach Abb. ist die aufgenommene Wasserstoffmenge unabhéngig von dem Kammer-
druck wéhrend des Laserhydrierens. Die bei dem niedrigsten Kammerdruck (0.5 bar) und
niedrigster Laserpulszahl (16 Pulse) laserhydrierte Titanprobe zeigt den héchsten Was-
serstoffgehalt.

Die Beschrankung der Messung auf eine Tiefe von z,,,,—370 nm ist durch die maximal
erreichbare Energie E=7.2 MeV des '"N?T-Analysestrahls begriindet. Eine Untersuchung
in groferen Tiefenbereichen wire nur durch die Nutzung eines >N3t-Analysestrahls mog-
lich geworden, der jedoch nur mit einem erheblich geringeren Strahlstrom zur Verfiigung
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stand (L0 (P°N3T)2300 nA, gegeniiber 1,4, (P N?T)x~1.2 pA).
Zum Test, ob es bei der NRA-Analyse des laserhydrierten Titans zu einer Verdnderung des
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Abbildung 41: NRA-Messung einer laserhydrierten Titanprobe, die mit 256 Laserpulsen (Fluenz
F=4 J/cm?) bei einem Druck von p=2 bar laserhydriert wurde. Bei dieser Messung wurde die
Energie des ' N-Analysestrahls konstant bei E=6690 keV gehalten. Dies entspricht einer Tiefe

i Titan von 120 nm.

Wasserstofftiefenprofils durch den '°N?*-Analysestrahl kommt, wurde eine Reihe NRA-
Spektren bei konstanter Strahlenergie aufgenommen. Abbildung zeigt die normierte
Zéhlrate fiir 48 aufeinanderfolgende NRA-Messungen der gleichen Probe bei konstanter
Energie des N?T-Analysestrahls von E=6690 keV. Diese Energie entspricht einer Tiefe
von z(Ti)=120 nm. Mit Ausnahme der Messungen Nr. 2 und Nr. 17 ist die normier-
te Zihlrate sehr konstant, mit einem Mittelwert von Y., =1019(7) cts/uC. Damit ist
nachgewiesen, dass sich die Wasserstoffkonzentration von ¢y (120 nm)=30 at% durch den
Analysestrahl wahrend der Messung nicht dndert.

Die Untersuchungen zum Lasernitrieren hatten gezeigt, dass sich an der Titanoberfliche
kristallines TiN bildet [T07]. Fiir das hier untersuchte Laserhydrieren von Titan lasst das
Ti-H-Phasendiagramm (s. Anhang die Hypothese zu, dass sich durch das Laserhy-
drieren unterhalb der Oberflache eine Titandihydrid-Phase (TiHy) bildet.

Zur Uberpriifung wurden an zwei der laserhydrierten Proben XRD-Messungen durchge-
fithrt. Das Ergebnis ist in Abb. dargestellt. Die durchgezogene Linie zeigt das XRD-
Spektrum des unbehandelten hexagonalen Titans, deren Lage exakt mit den in [109]
angegebenen Werten iibereinstimmt.

Zusatzlich zeigt Abb. 42|die XRD-Spektren einer bei 0.5 bar (ausgefiillte Kreise) und einer
bei 2 bar (offene Kreise) laserhydrierten Probe. Die indizierten charakteristischen Reflexe
der TiH,-Phase entsprechen den in Tabelle|8|angegebenen Werten. Zwar liegen die starken
Reflexe fiir Ti (<100>) und TiHy (<111>) sehr nahe beieinander, aber die Reflexe der
<220>-Ebene (58.7°), sowie der <222>-Ebene (73.7°) des TiH; sind eindeutige Indizien
fiir die Entstehung von Titandihydrid beim Laserhydrieren (s. Vergroferung in Abb. .
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Abbildung 42: XRD-Spektrum in ©-20-Geometrie von laserhydrierten Titanproben, die bei
0.5 bar und 2 bar mit 64 Pulsen laserhydriert wurden (Symbole). Zum Vergleich ist ein XRD-

Spektrum einer unbehandelten Probe (Linie) mit angegeben. Die Indizes der charakteristischen
Reflexe der TiHy-Phase sind eingezeichnet.
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Abbildung 43: Vergriferung von Abb.[{3 Die Teilbilder zeigen die Rintgenreflexe fir die <111>-,
<200>- und die <220>-Gitterebenen des TiHs
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Titan TiH,
20 | Intensitét |h [k [ 1] 20 | Intensitét |h|k]|1
35.092 25 1[0]0[34929] 100 [1[1]1
38.419 30 0[0]2] 40.568 25 2[0]0
40169 | 100  [1]O0[1] 5870 35 2[2]0
53.002 13 1]0]2]70.143 25 3[1]1
62.946 11 1]1]0] 73733 8 2[2]2
70.657 11 1]0]3] - - -1
76.215 9 L[1]2] - - -1-1-

Tabelle 8: Charakteristische Rontgenreflexe und zugehorige Intensitdten und Kristallebenen fiir
Ti (aus [109]) und TiHy (aus [110])

In Abbildung [44] ist ein GI-XRD-Spektrum einer laserhydrierten Titanprobe dargestellt,
das bei streifendem Einfall unter 1° gemessen wurde (GI-XRD, ,Glancing Incidence X-
Ray Diffraction“). Die Abbildung zeigt eine Verschiebung der Peaks der gemessenen Probe
gegeniiber den Literaturwerten der kubischen TiH-Phase mit der Stéchiometry TiH; go4
[110]. Wird die Gitterkonstante a=4.448 des TiH; 994 auf as;=4.41(2) verringert, so ergibt
sich eine gute Ubereinstimmung mit dem in Abb. 44| gezeigten GI-XRD-Spektrum. Dies
erlaubt eine Abschétzung fiir die Menge des im TiH gelosten Wasserstoffs (s. Tab. @
Mit der Néaherung eines linearen Zusammenhangs zwischen Gitterparameter und Wasser-

Gitterkonstante a | Wasserstoffanteil x Ref.
[A] [TiH,]
4.440 1.971 [110]
4448 1.924 [T11]
4.41(2) ‘ 2.1(1) | Messung

Tabelle 9: Gitterkonstante a und Wasserstoffanteil x. Die letzte Zeile gibt die an das GI-XRD-
Spektrum (Abb. angepasste Gitterkonstante ap; und das Ergebnis der linearen Regression fiir
den Wasserstoffgehalt x wieder.

stoffgehalt ergibt sich fiir die in Abb. [44] gezeigte Probe, die mit 16 Laserpulsen bei 2 bar
Wasserstoffdruck laserhydriert wurde, fiir den Wasserstoffanteil x innerhalb der vorliegen-
den TiH,-Phase zu x=2.1(1). Bei der GI- XRD-Messung unter 1° ist die Eindringtiefe auf
die obersten 400 nm der Titanprobe beschrankt. Folglich wurde in diesem Bereich durch
das Laserhydrieren der dargestellten Probe Titanhydrid in der Zusammensetzung TiHs ;
gebildet.

Obwohl die Tiefenprofile in grofseren Tiefen einen relativ hohen H-Gehalt zeigen, deuten
die geringen Intensitdten der XRD-Messungen nur auf einen kleinen Anteil der TiHs-
Phase hin. Wahrend das beim Lasernitrier-Prozess hauptséichlich entstehende TiN mit
einem Schmelzpunkt von T,,.;;=3020 K thermisch sehr stabil ist, zerfallt TiH, schon bei
T=720 K in Titan und Wasserstoff.

Zusammenfassend haben die Untersuchungen gezeigt, dass durch das Laserhydrieren von
Titan eine hohe Wasserstoffkonzentration von bis zu 47 at% in einer Tiefe von 400 nm



6.2 Laserhydrieren von kristallinem Silizium 65

10000 — : : : : : : : :
11| 16 Pulse, 1 bar m Ti
+ T|H1.924 §
L n
—_ n
L
2 - .
I 1000 4 | . -
= 1
c
2
£ ] ]
+
T T T T T T T
40 50 60 70

20[°]
Abbildung 44: GI-XRD-Spektrum einer mit 16 Laserpulsen bei 1 bar Wasserstoffdruck laserhy-

drierten Titanprobe (F=4 J/em?). Die Quadrate markieren die Lage der Refleve des Ti, die
Kreuze markieren die Lage der unverschobenen TiH) go4-Reflexe [110]

erreicht wird. Dieser Grenzwert ist unabhéngig sowohl von der Zahl der Laserpulse, als
auch vom Wasserstoffdruck. Aus den XRD-Messungen folgt, dass der Wasserstoff in Form
der Titanhydrid-Phase mit der Komposition TiH, ; vorliegt.

6.2 Laserhydrieren von kristallinem Silizium

In diesem Abschnitt werden die Auswirkungen des Laserhydrierens auf den Wasserstoffge-
halt, die Kristallstruktur und die Oberflachenmorphologie von kristallinem Silizium (c-Si)
behandelt.

Wasserstoffaufnahme

Nach dem Laserhydrieren wurde die Wasserstofftiefenverteilung mittels der NRA-Metho-
de mit MaRPel vermessen. Es zeigt sich, dass diejenige c-Si-Probe, die mit der hoch-
sten Laserfluenz bestrahlt wurde, den héchsten Wasserstoffgehalt aufweist. Abbildung
gibt Wasserstofftiefenprofile von c-Si-Proben wieder, die mit jeweils 64 Laserpulsen bei
einem Druck von 1 bar Wasserstoff mit verschiedenen Laserfluenzen laserhydriert wur-
den. Zusatzlich ist das Wasserstofftiefenprofil einer unbehandelten c-Si-Probe angegeben
(offene Symbole). Diese Probe zeigt nur an der Oberfliche einen erhohten Wasserstoff-
gehalt (5 at%), wobei es sich um den stets vorhandenen ,Oberflichenpeak” handelt, der
von adsorbiertem Wasserdampf aus dem Restgas der Kammer herriithrt. Auch die Was-
serstoffprofile der laserhydrierten Proben weisen ein Maximum an der Probenoberfliche
auf. Diese Maxima miissen ebenfalls auf adsorbierten Wasserdampf an der Probenoberfla-
che zuriickgefiihrt werden. Abgesehen vom Wasserstoff-Oberflichen-Peak ist festzustellen,
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Abbildung 45: Wasserstofftiefenprofile von c-Si-Proben, die bei den angegebenen Laserfluenzen
(64 Laserpulse, p=1 bar) laserhydriert wurden. Zusatzlich ist das Wasserstofftiefenprofil (Ober-
flachenpeak) einer unbehandelten Si-Probe angegeben (offene Kreise).

dass die Wasserstoffaufnahme nicht sehr effizient ist. Sie betriagt 4-8 at% nahe der Ober-
flaiche und vermindert sich auf die Hélfte innerhalb der ersten 30 nm.

Oberflichenrauigkeit

Allgemein nimmt die Oberflichenrauigkeit der Proben durch das Laserhydrieren mit zu-
nehmender Fluenz F des Laserstrahls zu. Die Veranderung der Oberflachenrauigkeit durch
die Laserbehandlung ist in Abb. |46 deutlich sichtbar. Das obere Héhenprofil (A) zeigt die
relativ glatte Oberfliche einer mit der Laserfluenz F=3 J/cm? bestrahlten Siliziumprobe.
Das im unteren Teil gezeigte Hohenprofil (B) einer mit der Laserfluenz F=5 J/cm? be-
strahlten Probe zeigt eine deutlich grofsere Rauigkeit.

Wie Abb. 47| zeigt, nimmt die Oberflachenrauigkeit allerdings erst oberhalb einer Fluenz
von F=4 J/cm? stark zu. Dieser Wert markiert gleichzeitig die Schwelle, oberhalb derer
beim Laserhydrieren ein Plasma an der Probenoberfliche ziindet. Das blaulich gelbe Plas-
ma wird bei der Bestrahlung von einem lauten Knall begleitet (vgl. Kap. |5.1).

Die Aufrauung der Probenoberflache durch die Laserbestrahlung trigt zu einer effektiven
Vergroferung der Oberflaiche und damit zu einer erhohten adsorbierten Menge Wasser-
stoff bei. Die Rauigkeit einer unbehandelten c-Si-Probe von R,=5.5(1) nm ist ebenfalls
in Abb. eingezeichnet. Durch Kontrollmessungen konnte ausgeschlossen werden, dass
die Richtung auf der Probenoberfliche, in der die Oberflaichenrauigkeit gemessen wird,
den Rauigkeitswert R, beeinflusst. Der starke Anstieg der Oberflichenrauigkeit durch
das Laserhydrieren mit hoher Laserfluenz F>5 J/cm? sollte ebenfalls eine Zunahme der
normierten Schadigung X,orm nach sich ziehen, die im folgenden Abschnitt untersucht
wird.
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Abbildung 46: Zwei Beispiele fiir Fourier-gefilterte Héhenprofile der Probenoberfiiche von laserhy-
drierten c-Si-Proben (p=3 bar). (A) 64 Laserpulse der Fluenz F=8 J/cm?, (B) 64 Laserpulse der
Fluenz F=5 J/cm? (oberhalb der Plasmaschwelle)
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Abbildung 47: Oberflichenrauigkeit von laserhydrierten c-Si-Proben in Abhdngigkeit von der La-
serfluenz F' (64 Laserpulse, p=8 bar). Nach Uberschreiten der Plasmaschwelle bei Fpqs =4 J/em?
nimmt die Oberflichenrauigkeit sprunghaft zu.
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Schadigung der Gitterstruktur

Die Schadigung der laserhydrierten c-Si-Proben wurde mittels RBS-Channeling-Messungen
am IONAS bestimmt. Die normierte Schiadigung x,orm ist in Abb. als Funktion der
Tiefe dargestellt. Fiir die Schadigung der laserhydrierten Proben gilt ebenfalls, dass der
geschidigte Bereich der Probe umso tiefer reicht, je hoher die verwendete Laserfluenz war.
Auffillig ist auRerdem, dass unterhalb F=4 J/cm?, d.h. ohne Ziinden des Plasmas, in Si
keine Schéadigung auftritt. Aufschmelzen und Erstarren der Matrix fithren in diesem Fall
zur epitaktischen Rekristallisation.
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Abbildung 48: Schadensprofile von c-Si-Proben, die bei den angegebenen Laserfluenzen F (64 La-

serpulse, p=1 bar) laserhydriert wurden

Zusammenfassung

Die Ergebnisse aus den Untersuchungen zur Wasserstoffaufnahme und Schadigung sind
noch einmal in Tabelle [10] zusammengefasst. Die Tabelle zeigt den integralen Wasserstoft-
gehalt Cy der Proben nach dem Laserhydrieren sowie die integrale Schadigung X;,; aus
den Channeling-Messungen.

In der letzten Spalte der Tabelle wurde der Wasserstoffgehalt der geschédigten Proben
auf das Integral der Schiadigung bezogen. Hierzu wurde zunéchst der Wasserstoffgehalt
der nach dem Laserhydrieren ungeschiadigten Probe ALR05 abgezogen:

Cerr = Cyr — Cr(ALRO5)

Somit stellt C%™" /Xyo €in Mak fiir den in den geschiddigten Bereichen gebundenen Was-
serstoff dar. Dabei wird vorausgesetzt, dass sich der Wasserstoff im wesentlichen an den
Defekten anlagert. Tabelle [10] verdeutlicht, dass mit zunehmender Laserfluenz F sowohl
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Probe | Laserfluenz | integr. Schadigung | Wasserstoffgehalt | C5'" /X0
F |J/em?] | Xy [1E15 at/cm?] | Cy[1E15 H/cm?|

ALRO5 <4 0 2.0(1) 0

ALRO3 4.3 40(2) 3.0(1) 0.025(5)

ALRO02 5.8 53(2) 5.6(3) 0.068(7)

ALRO0O4 6.3 89(4) 10.8(4) 0.099(7)

Tabelle 10: Vergleich von Wasserstoffaufnahme Cgx und Schidigung Xior fiir verschiedene La-
serfluenzen F. CY"" =Cp-Cr (ALRO5) bezeichnet den Wasserstoffgehalt der Probe abziiglich des
Wertes Cr (ALR05)=1.99x 10*° H/cm? der Probe ohne messbare Schidigung

die Schadigung X;., als auch der Wasserstoffgehalt Cy der Proben steigen. Wie in Abb.
zu sehen ist, nimmt C%'" /X, mit der Laserfluenz zu, so dass offensichtlich der Anteil
des Wasserstoffs in den geschidigten Bereichen der Probe mit steigender Laserfluenz zu-
nimmt. Unter der Annahme, dass der Wasserstoff die geschédigten Bereiche der Probe
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Abbildung 49: Auf die integrale Schéidigung normierte Wasserstoffaufnahme C%™" /X0 als Funk-
tion der Laserfluenz F

dekoriert und dass zusétzlich durch die Aufrauung der Oberfliche eine gréfsere Menge
Wasserstoff gebunden werden kann, lésst sich die Form der Tiefenprofile in Abb. [45] qua-
litativ verstehen.
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6.3 Laserhydrieren von amorphisiertem Silizium

Es ist bekannt, dass amorphes Silizium (a-Si) zum Teil vollig andere Materialeigenschaf-
ten aufweist als kristallines Silizium. Beispielsweise kann die elektrische Leitfahigkeit von
a-3i bei Raumtemperatur durch Dotieren iiber mehr als zehn Gréfsenordnungen verén-
dert werden. Die Tatsache, dass es iiberhaupt moglich ist, amorphes Silizium zu dotieren,
wurde erst 1975 von W. E. Spear und P. G. LeComber gezeigt [112].

Im nun folgenden Abschnitt soll das Verhalten von a-Si beim Laserhydrieren beschrie-
ben werden. Hierzu wurden in einer ersten Serie von Experimenten durch die Bestrah-
lung von kristallinem Silizium mit 450 keV Xe-Ionen ca. 400 nm dicke Schichten a-Si
auf einem kristallinen Si-Substrat hergestellt (vgl. Abs. 5.2). Das dabei entstehende Xe-
Konzentrationsprofil konnte zusétzlich als Markerschicht beim anschlieffenden Laserhy-
drieren verwendet werden. In einer zweiten Experiment-Reihe wurde kristallines Silizium
mit Wasserstoffionen bei hohen Fluenzen (bis zu 10" H/cm?) implantiert und damit eine
vergrabene amorphe Schicht erzeugt. Bei diesen Proben wurde vor und nach dem La-
serhydrieren die Wasserstofftiefenverteilung mittels NRA bestimmt, um auch Aussagen
iiber die Wasserstoffdiffusion wihrend des Laserhydrierens zu erhalten.

6.3.1 Laserhydrieren von Xe-implantiertem Silizium

Bei den in diesem Abschnitt untersuchten Proben handelt es sich um Doppelschicht-
systeme, bestehend aus einer ca. 400 nm dicken Deckschicht aus a-Si auf kristallinem
Si-Wafermaterial. Zunéchst werden RBS-Channeling-Messungen gezeigt, die dazu dienen,
den Grad der Schadigung des Kristallgitters zu bestimmen und die kritische Fluenz ¢,
zu ermitteln, oberhalb derer sich eine vollstiandig amorphisierte Schicht ausgebildet hat.

Amorphisierung durch Xe-Implantation

Wie in Kapitel bereits dargestellt, bilden sich bei der Bestrahlung mittels Xe-Ionen
aufgrund der im Verhéltnis zur Si-Matrix grofsen Ionenmasse Stofkaskaden aus, die schon
bei relativ niedrigen Fluenzen (ca. 10'* Xe/cm?) iiberlappen. In der Tiefe des Maximums
der deponierten Energiedichte entsteht eine geschédigte Schicht, die mit fortschreitender
Ionenbestrahlung zunéchst zur Probenoberfliche und dann zu groferen Tiefen wéchst.
In Abbildung[50]sind Schadensprofile von Xe-implantierten Siliziumproben gezeigt, die mit
RBS-Channeling ermittelt wurden. Bei niedriger Fluenz der Xe-Tonen (¢ <10'® Xe/cm?)
wird die kristalline Si-Matrix durch die Bestrahlung lediglich geringfiigig geschédigt. Die
normierte Schadigung X,orm erreicht in einer Tiefe von 150 nm den maximalen Wert von
Xnorm=0.1. Bei einer Fluenz von ¢(Xe)=10'" Xe/cm? hat sich bereits eine amorphe Schicht
bis zur Probenoberfliche hin ausgebildet. Eine noch grofere Xe-Fluenz (10'¢ Xe/cm?)
fithrt zu einem Wachstum des amorphisierten Bereichs in das Probenvolumen hinein. Da
fiir die spatere Nutzung des Xenon als Markersignal ein etwas hoherer Xe-Gehalt niitzlich
ist, wurde fiir die meisten Proben eine Fluenz von ¢(Xe)=5x10" Xe/cm? gewihlt, was
einer maximalen Xe-Konzentration von ca. 0.8 at% entspricht.
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Abbildung 50: Schadensprofile von c-Si-Proben, die mit den angegebenen Xe-Fluenzen im-

plantiert wurden. Die Energie der Xe-Ionen betrug E=450 keV. Das Schadensprofil der mit
d=5x10"% Xe/em? implantierten Probe ist zehnfach vergrifert dargestellt.

Oberflichenrauigkeit nach dem Laserhydrieren

Abbildung 51| zeigt die Oberflachenrauigkeit R, von laserhydrierten a-Si-Proben in Abhén-
gigkeit von der Laserfluenz F. Die hier dargestellten Proben wurden mit 16 Laserpulsen in
2 bar Wasserstoff belichtet, ohne maanderféormige Bestrahlung. Um auch hohere Fluenzen
bis zu 5 J/cm? erreichen zu kénnen, wurde wie schon bei der Bestrahlung der kristallinen
Siliziumproben der Laser-Rohstrahl verwendet. Die Verwendung eines Homogenisators
hétte einen groken Verlust der verfiigharen Laserintensitit zur Folge gehabt.

Zunachst fallt auf, dass sich der Wert der Oberflachenrauigkeit R, fiir geringe Laserflu-
enzen F< 2] /cm? nicht wesentlich éndert. Er liegt mit R, (Laser)a4.5(5) nm nicht hoher
als der Wert R, (Xe-impl.)~4.6(2) nm fiir Si-Proben, die ausschlieflich mit Xe-Ionen im-
plantiert wurden. Ab einer Laserfluenz von 3 J/cm? steigt der Wert der Oberfliichenrauig-
keit an und erreicht bei F=5 J/cm? den sechzigfachen Wert der lediglich Xe-implantierten
aber nicht laserbehandelten Proben.

Mit dem Rauigkeitswert R, nimmt auch dessen Fehler AR, stark zu. Da es sich bei AR,
hauptséchlich um statistische Fehler handelt, die durch das Vermessen unterschiedlicher
Bereiche auf der Probenoberfliche zustande kommen, ist AR, ein Maf fiir die Inhomo-
genitat der laserbehandelten Probenoberflache. Wahrend das Laserprofil auf den Proben
nach der Bestrahlung mit Laserfluenzen F<3 J/cm? ohne VergroRerung kaum zu erkennen
ist, weisen die bei hoheren Laserfluenzen bestrahlten Proben deutliche Unebenheiten auf.

Schiadigung und Rekristallisation

Wie in Abschnitt bereits erlautert, fitlhrt der laserinduzierte Temperaturanstieg der
Probenoberfliche zu einer erhéhten Mobilitdt der Atome, wodurch es zu Umordnungs-
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Abbildung 51: Oberflichenrauigkeit von Xe-amorphisierten Si-Proben die mit 16 Laserpulsen bei
2 bar laserhydriert wurden.

prozessen und Rekristallisation des amorphen Siliziums kommt. Um den Einfluss der
Rekristallisation auf die Tiefenverteilungen sowohl des implantierten Xenons, als auch
des durch das Laserhydrieren aufgenommenen Wasserstoffs zu ermitteln, wurden vor und
nach dem Laserhydrieren RBS-Schadensprofile gemessen.

Abbildung zeigt im oberen Teil die Tiefenverteilung der normierten Schidigung

Xnorm(2) fiir eine Xe-amorphisierte Si-Probe (¢(Xe)=5x10' Xe/cm?) vor und nach dem
Laserhydrieren mit 16 Laserpulsen der relativ geringen Laserfluenz F=0.5 J/cm?. Deut-
lich ist eine Abnahme der Schédigung ab einer Tiefe von ca. 100 nm zu sehen. Allerdings
findet auch an der Grenzfliche amorph/kristallin (z,/. =390 nm) keine vollstéindige Re-
kristallisation statt, sondern die normierte Schadigung hat hier den Wert Xyorm (2a/c)=0.5.
Die Schéadigung steigt in Richtung der Probenoberfliche linear an.
Das Xe-Tiefenprofil, das im unteren Teil von Abb.[52]abgebildet ist, zeigt dagegen keinerlei
Veranderung durch die Laserbestrahlung. Lage und Form des Implantationsprofils stim-
men vor und nach dem Laserhydrieren iiberein. Geméf den Uberlegungen aus Abs.
muss davon ausgegangen werden, dass es durch die Laserbestrahlung zu einer teilweisen
Rekristallisation ausgehend von der Grenzfliche zwischen dem amorphisierten Bereich
und dem kristallinen Substrat kam. In der zuvor amorphisierten Schicht {iberwiegen je-
doch die Defektstrukturen, so dass die normierte Schadigung X,0rm den Wert 0.5 nirgends
unterschreitet. Auferdem muss ebenfalls von einem Dechanneling aufgrund des noch in
der Schicht verbliebenen Xenons ausgegangen werden. Dieser Dechanneling-Effekt des Xe-
nons ist mittels RBS-Channeling nicht von Defekten zu unterscheiden.

Wird die Laserfluenz erhoht, so ergibt sich ein vollig anderes Bild: Die in Abb. [53] dar-
gestellte Probe wurde bei sonst gleichen Parametern mit der Laserfluenz F=1 J/cm?
bestrahlt. Im oberen Teil ist wieder das Schadensprofil dargestellt, das nach dem La-
serhydrieren iiber die gesamte Schichtdicke gemittelt eine Schidigung von x,omm ~ 0.25
besitzt und an keiner Stelle den Wert x,.-n=1 erreicht. Es liegen also keine vollstandig
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Abbildung 52: Tiefenverteilung der normierten Schadigung x(x) (oben) und Xe-Tiefenprofil (un-

ten) einer Xe-amorphisierten Si-Probe, vor dem Laserhydrieren (offene Quadrate), und nach dem

Laserhydrieren (gefiillte Kreise). Die Probe wurde mit 16 Laserpulsen der Fluenz F=0.5 J/cm?

bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar bestrahlt.

amorphen Bereiche mehr vor. Wichtig ist an dieser Stelle, dass sich die Dicke der ge-
schadigten Schicht durch das Laserhydrieren nicht gedndert hat. Lediglich der Mittelwert
der Schidigung hat sich gegeniiber dem Schadensprofil bei F=0.5 J/cm? (Abb. hal-
biert. Das im unteren Teil der Abbildung dargestellte Xe-Tiefenprofil zeigt ebenfalls einige
Veranderungen durch das Laserhydrieren. Zum einen ist die Maximalkonzentration von
0.65 at% auf 0.5 at% abgefallen. Zum anderen zeigt das Xe-Profil nach dem Laserhydrie-
ren einen Ausléaufer, der bis an die Probenoberfliche reicht. Der integrale Xe-Gehalt hat
bei dieser Probe nur wenig abgenommen (C,uen(Xe)/Cypor (Xe)=0.83(3)).

Wird die Laserfluenz weiter auf F=1.5 J/cm? erhoht, dann verschwindet die Schidi-
gung nach der Bestrahlung komplett, wie im oberen Teil von Abbildung [54] zu sehen ist.
Folglich reicht in diesem Fall die Energie der Laserstrahlung fiir eine Neuorientierung der
Si-Atome aus und es liegt eine vollstdndige epitaktische Rekristallisation der vorher amor-
phen Deckschicht vor. Das im unteren Teil von Abb. |54] dargestellte Xe-Tiefenprofil zeigt,
dass mit der epitaktischen Rekristallisation des Siliziums beinahe alle Xe-Atome aus der
laserhydrierten Probe herausdiffundiert sind. Im Hinblick auf die Xe-Verteilung nach der
Bestrahlung mit F=1 J/cm? (Abb. muss davon ausgegangen werden, dass die Diffu-
sion des Xenons zur Probenoberfliche hin stattfindet. Diese Vermutung wird auch durch
die Form des noch vorhandenen Xe-Tiefenprofils in Abb. [54] bestétigt. Das flache Xenon-
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Abbildung 53: Tiefenverteilung der normierten Schéidigung x(x)norm (0ben) und Xe-Tiefenprofil
(unten) einer Xe-amorphisierten Si-Probe, vor dem Laserhydrieren (offene Quadrate), und
nach dem Laserhydrieren (gefillte Kreise). Die Probe wurde mit 16 Laserpulsen der Fluenz
F=0.96 J/cm? bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar bestrahlt.

profil nach dem Laserhydrieren reicht von der Probenoberfldche bis in eine Tiefe von ca.
300 nm. Dieser Wert entspricht der Tiefe der rechten Flanke des Implantationsprofils.
Diese Beobachtung macht deutlich, dass es sich tatsdchlich um epitaktische Rekristallisa-
tion der amorphen Schicht und nicht um einen Ablationsprozess handelt. Wiirde ndmlich
die amorphe Deckschicht durch die Laserbestrahlung einfach abgetragen, so wiirden die
RBS-Channeling-Messungen zwar ebenfalls ein ungestortes Profil ergeben. Allerdings soll-
te dann mit der amorphen Deckschicht auch das implantierte Xenon abgetragen werden.
Dies ist jedoch eindeutig nicht der Fall, wie das Profil des iibriggebliebenen Xenons in
Abb. [54] (unten) beweist.

Alle bisher in diesem Abschnitt aufgefithrten Ergebnisse bezogen sich auf Xe-amorphisierte
Siliziumproben, die jeweils mit 16 Laserpulsen mit verschiedenen Laserfluenzen bestrahlt
worden waren. Es ergibt sich die Frage, welche Verdnderungen ein einzelner Laserpuls
hervorruft.

Abbildung [55] zeigt das Schadigungsprofil und die Xe-Tiefenverteilung fiir eine Xe-amor-
phisierte Si-Probe vor und nach der Bestrahlung mit 1 Laserpuls der Fluenz F=5 J/cm?
bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar. Anhand des Schadigungsprofils im oberen Teil der
Abbildung ist ersichtlich, dass bereits 1 Laserpuls der relativ hohen Fluenz F=5 J /cm? aus-
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Abbildung 5/: Tiefenverteilung der normierten Schadigung x(x)norm (0ben) und Xe-Tiefenprofil

(unten) einer Xe-amorphisierten Si-Probe, vor dem Laserhydrieren (hohle Quadrate), und

nach dem Laserhydrieren (gefillte Kreise). Die Probe wurde mit 16 Laserpulsen der Fluenz

F=1.5 J/em? bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar bestrahlt.

T
0 50

reicht, um die 400 nm-dicke amorphe Schicht epitaktisch zu rekristallisieren. Die normierte
Schadigung fallt von X,orm=0.4 an der Probenoberfliche innerhalb der oberen 30 nm auf
Xnorm ~=0. Dieses Ergebnis entspricht dem im vorigen Abschnitt beim Laserhydrieren von
kristallinem Silizium beschriebenen Verhalten. Dort resultierte aus der Bestrahlung mit
F>4 J/cm? ebenfalls ein geschidigter Bereich unterhalb der Oberfliche. Auch bei der in
Abb. [55] gezeigten Probe ziindete bei der Laserbestrahlung ein Plasma, was sich auch an
der grofen Oberflichenrauigkeit R,=249(21) nm bemerkbar macht (vgl. Abb.[51). Das im
unteren Teil der Abbildung dargestellte Xe-Tiefenprofil zeigt ebenfalls eine starke Veran-
derung durch die Laserbestrahlung. Das Maximum der Xe-Verteilung hat sich von 160 nm
zu 50 nm in Richtung der Probenoberflache verschoben. Das Xe-Profil fallt anndhernd li-
near ab bis in eine Tiefe von 400 nm. Dies entspricht der Dicke des zuvor amorphisierten
Bereichs der Probe. Die Verteilung der Xenonatome hat sich durch die Laserbestrahlung
beinahe iiber den gesamten amorphisierten Bereich ausgedehnt. Nahe der Oberfléche bis
in eine Tiefe von ca. 15 nm ist kein Xenon vorhanden. Da das Schadigungsprofil in diesem
Bereich eine relativ starke Schiadigung zeigt, kann davon ausgegangen werden, dass die
Xe-Atome in diesem Bereich zur Probenoberflache ausgasen. Der integrale Xe-Gehalt hat
durch die Laserbestrahlung stark abgenommen (C,uen(Xe)/Cypor(Xe)=0.45(2)).
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Abbildung 55: Tiefenverteilung der normierten Schéidigung x(x)norm (0ben) und Xe-Tiefenprofil
(unten) einer Xe-amorphisierten Si-Probe, vor dem Laserhydrieren (offene Quadrate), und nach
dem Laserhydrieren (gefiillte Kreise). Die Probe wurde mit 1 Laserpuls der Fluenz F=5 J/cm?
bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar bestrahlt.

Ein weiterer wichtiger Aspekt kann an Abb. abgelesen werden. Die gezeigte Xe-
Konzentration der Probe nach der Laserbestrahlung von maximal ¢(Xe)=0.45 at% fiihrt
nur zu einem sehr geringen Dechanneling in der im oberen Teil abgebildeten Schadens-
verteilung von X,orm <0.04. Das heifst, dass diese geringe Xe-Konzentration nur zu einer
sehr geringen Storung der Si-Matrix fithrt. Im Umkehrschluss kann folglich der Beitrag
der Xe-Atome zur gemessenen Schadensverteilung der Si-Proben vernachléssigt werden.

Zur Vervollstandigung der Untersuchungen zur Kristallinitdt nach dem Laserhydrieren
wurden an einigen laserhydrierten Proben XRD-Messungen unter streifendem Einfall
(0.5°) vorgenommen (Grazing Incidence X-Ray Diffraction, GI-XRD). In dieser Geome-
trie wird die Bragg-Bedingung nur dann erfiillt, wenn es sich bei der untersuchten Probe
um polykristallines Material mit zufélliger Orientierung der Kristallite handelt. Wie Abb.
zeigt, sind im GI-XRD-Spektrum deutliche Reflexe zu sehen, die eindeutig mit den
Kristallebenen von kristallinem Si identifiziert werden kénnen.
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Abbildung 56: GI-XRD-Spektren von Xe-amorphisierten Si-Proben, die mit 16 Laserpulsen der

Fluenz 0.75 J/cm? bzw. 1.5 J/cm? bei 2 bar Wasserstoffdruck laserhydriert wurden. Die deutlich
sichtbaren Reflexe sind ein Indiz fiir Polykristallinitdt.
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Abbildung 57: GI-XRD-Spektren von Xe-amorphisierten Si-Proben, die mit 16 Laserpulsen der
Fluenz 0.75 J/cm? bzw. 1.5 J/em? bei 2 bar Wasserstoffdruck laserhydriert wurden.
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Die Winkel der drei stiarksten Rontgenreflexe (<100>, <200> und <311>) stimmen gut
mit Literaturwerten iiberein [I13]. Zusétzlich wurde bei den gezeigten Proben die mittlere
Kristallitgrofe D ebenfalls mittels XRD-Messungen bestimmt. Die Kristallitgrofe lisst
sich prinzipiell mit der Scherrer-Formel ermitteln: D = 3352)53 (A: Rontgen-Wellenlénge,
B: Halbwertsbreite des untersuchten Reflexes und 6p: zugehériger Bragg-Winkel). Die
Ergebnisse in Tabelle [11| wurden durch eine Entfaltung des gemessenen XRD-Spektrums
unter Beriicksichtigung des Auflésungsvermdogens der benutzten XRD-Apparatur erhalten.
Der in der letzten Spalte angegebene Mittelwert fiir die Kristallitgrofie betrégt bei beiden
Proben iibereinstimmend D=64(8) nm.

Laserfluenz | D(<100>) | D(<220>) | D(<311>) | D
[J/em?] [nm] [nm| [nm] [nm]
0.75 67 75 19 64(3)
15 68 76 19 64(3)

Tabelle 11: Mittlere Kristallitgrofien fiir zwei laserhydrierte Xe-amorphisierte Si-Proben, aufge-
schlisselt nach den Kristallachsen

Wasserstoffaufnahme

Nachdem im vorigen Abschnitt die zum Teil starken Verdnderungen der Struktur und des
Xe-Gehalts der amorphen Siliziumproben durch das Laserhydrieren dargestellt wurden,
soll nun gezeigt werden, in welchem Mafe es zu einem Wasserstoffeintrag in die laserhy-
drierten Proben kommt.
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Abbildung 58: Wasserstofftiefenverteilung von Xe-amorphisierten Si-Proben, nach Laserhydrieren
mit 16 Laserpulsen der angegebenen Fluenzen, jeweils bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar.
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In Abbildung [58 sind Wasserstofftiefenprofile von Xe-amorphisierten Siliziumproben ge-
zeigt, die mit 16 Laserpulsen bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar laserhydriert wurden.
Dabei werden zwei Aspekte deutlich. Zum einen erhoht sich mit zunehmender Laserfluenz
die Wasserstoffkonzentration im oberflichennahen Bereich bis in eine Tiefe von ca. 10 nm.
Dieser Effekt wurde auch schon beim Laserhydrieren von c¢-Si gefunden (vgl. Abb. , S.
und konnte dort durch die Zunahme der Oberflichenrauigkeit (vgl. Abb. S.
und dadurch erhohte Wasserstoff-Adsorption an der Probenoberfliche erklart werden.
Die hier vorliegenden a-Si-Proben zeigen jedoch eine Zunahme der Oberflachenrauigkeit
erst bei wesentlich héheren Laserfluenzen (s. Abb. 51], S. [72). Fiir den in Abb. 58] darge-
stellten Bereich der Fluenz von 0.5< F <3 J/cm? nimmt daher der Wasserstoffeintrag in
den oberflichennahen Bereich tatsédchlich mit zunehmender Laserfluenz zu.

Zweitens bildet sich mit zunehmender Laserfluenz ein Auslaufer des Wasserstoffprofils in
das Probenvolumen hinein aus, der im Falle der bei 1 J/cm? laserhydrierten Probe bis in
eine Tiefe von 80 nm reicht. Dieser Trend setzt sich jedoch bei hoheren Fluenzen nicht
fort.

Die in Abb. gezeigten laserhydrierten Proben wurden bei sonst gleichen Parametern
(16 Pulse, 2 bar) bei hoherer Laserfluenz von 2-5 J/cm? bestrahlt. Zunéichst fallt auf, dass
die Erhohung der Fluenz nicht zu einer Vergroferung der Wasserstoffkonzentration an der
Probenoberfliche fiihrt. Allerdings ist auch die abfallende Flanke des Wasserstofftiefen-
profils ins Probeninnere nur noch sehr schwach zu sehen. Die Spektren weisen nur noch
an der Probenoberflache einen erhohten Wasserstoffgehalt auf, der mit dem stets vorhan-
denen Oberflachenpeak vergleichbar ist. In die Abb. [59] wurde auch das Wasserstoffprofil
einer Probe aufgenommen, die im Unterschied zu den vorigen mit nur 1 Laserpuls bei
der Maximalfluenz von 5 J/cm? laserhydriert wurde. Sie weist im Unterschied zu der mit
16 Laserpulsen bestrahlten Probe eine Wasserstoff-Maximalkonzentration von 5 at% auf,
mit einem Ausldufer bis in eine Tiefe von 50 nm.
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Abbildung 59: Wasserstofftiefenverteilung von Xe-amorphisierten Si- Proben, nach Laserhydrieren
mit 16 Laserpulsen der Fluenz 3 J/cm?, 4 J/em?, baw. 5 J/cm? (p=2 bar).
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Abbildung 60: Relative Anderung von Xe-Gehalt, integraler Schidigung (linke Skala) und Was-
serstoffgehalt (rechte Skala) als Funktion der Laserfluenz F. Die indizierten Symbole zeigen die
Schadigung, den Xe-Gehalt und den H-Gehalt fiir eine Probe, die nur mit einem Laserpuls be-
strahlt wurde. Fir diese Probe sind typische Fehlerbalken angegeben.

Die wichtigsten Ergebnisse sind in Abb. [60]noch einmal zusammengefasst. In diesem Dia-
gramm ist die integrierte Schidigung X, (nach) nach der Laserbestrahlung normiert auf
die integrierte Schiadigung vor der Laserbestrahlung X, (vor) als Funktion der Laser-
fluenz aufgetragen (linke Skala). Auferdem ist auch der auf den Anfangswert normierte
Xe-Gehalt der Proben Cyx,.(nach)/Cx.(vor) gezeigt (linke Skala). Zusétzlich kann anhand
der rechten Skala die auf den Anfangsgehalt normierte Zunahme des integralen Wasser-
stoffgehalts der Proben Cg(nach)/Cpy(vor) nach dem Laserhydrieren abgelesen werden.
Zuerst fallt auf, dass der integrale Wasserstoffgehalt der Proben nur sehr wenig ansteigt.
Die Zunahme des Wasserstoffgehalts wurde an dieser Stelle auf den Mittelwert des Wasser-
stoffgehalts Cpr(vor)=4(1) H/cm? von Xe-implantierten Si-Proben vor dem Laserhydrieren
normiert. Lediglich die nur mit 1 Laserpuls der Fluenz 5 J/cm? bestrahlte Probe zeigt ei-
ne etwas stérkere Zunahme von Cg(nach)/Cpy(vor)~16. Die integrierte Schadigung sinkt
schon bei kleiner Laserfluenz F=0.75 J/cm? auf unter 15% des urspriinglichen Wertes und
néhert sich fiir hohere Fluenzen dem Wert Null, der einer vollstdndigen Rekristallisation
entspricht. Der integrale Xe-Gehalt zeigt ein ganz dhnliches Verhalten, allerdings fallt der
Wert des Xe-Gehaltes etwas langsamer als der der Schiadigung. Zusammengefasst ergibt
sich fiir das Laserhydrieren von a-Si damit folgendes Bild:

Schon bei einer Laserfluenz von F=1.5 J/cm? kommt es zur epitaktischen Rekristalli-
sation der amorphen Deckschicht. Sie geht mit dem Ausdiffundieren des implantierten
Xenons einher. Das Laserhydrieren fiihrt erst ab einer Laserfluenz von F=2 J/cm? zu
einer Aufrauhung der a-Si- Probenoberfliache. Der effizienteste Bereich der Fluenz fiir die
Wasserstoffaufnahme in die amorphe Schicht liegt bei Fa1 J/cm?, eine Erhohung der
Energie fithrt zu einer geringeren Wasserstoffaufnahme. Dagegen wirkt sich eine Verringe-
rung der Pulszahl, d.h. eine Konzentration der insgesamt eingebrachten Energie auf einen
einzigen Puls, positiv auf den Hydrierprozess aus.
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6.3.2 Laserhydrieren von H-implantiertem Silizium

Ein Teil der untersuchten Si-Proben war vor dem Laserhydrieren mit Wasserstoffionen
der Energie E=15 keV implantiert worden. Durch die Implantation von Wasserstoffionen
wurden zwei Dinge erreicht. Zum einen entstand durch die Implantation ein geschadigter
Bereich, der vor und nach dem Laserhydrieren mittels RBS-Channeling untersucht wurde.
Auferdem konnte anhand dieser Proben das Diffusionsverhalten einer bereits vorhandenen

Wasserstoftkonzentration unter Laserbestrahlung bestimmt werden.

Amorphisierung durch H-Implantation

Um die Schadigung der Kristallstruktur infolge der Wasserstoff-Implantation festzustellen,
wurden die Siliziumproben nach der Implantation mittels RBS-Channeling untersucht.
Abbildung zeigt die Schédigungsprofile fiir vier Si-Proben, die mit Wasserstoff-Mo-
lekiil-Tonen der Energie 30 keV implantiert wurden. Da die Wasserstoffmolekiile beim
Auftreffen auf die Si-Oberfliche sofort dissoziieren, entspricht die Situation der einer Im-
plantation der doppelten Menge an H"-Ionen mit der Energie 15 keV.
Die Implantation fiihrt zu einem geschéadigten Bereich in einer Tiefe von 200 nm. Mit
zunechmender Fluenz steigt der Maximalwert der normierten Schiadigung Y. an, wo-
bei sich die Tiefe des Schadensmaximums nicht &ndert. In Abbildung [61] ist zu sehen,
dass die Schicht bei der kritischen Fluenz ¢p,;;=9x10'® H/cm? vollstindig amorphisiert
wird (Xmaz=1). Im Unterschied zur Xe-Implantation bildet sich bei der Wasserstoff-
Implantation ein schmaler amorphisierter Bereich aus, der bei Erreichen der kritischen
Fluenz eine Breite von 80 nm hat. Bei der Implantation von Fluenzen ¢ > ¢, steigt

diese Breite langsam an.
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Abbildung 61: Schadensprofile von c-Si-Proben, die mit den angegebenen Wasserstoff-Fluenzen

implantiert wurden. Die Energie der Protonen betrug 15 keV.
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Die Tiefenverteilung des implantierten Wasserstoffs wurde vor dem Laserhydrieren mittels
NRA-Messungen bestimmt. Abbildung [62|zeigt das Wasserstofftiefenprofil zusammen mit
der mittels RBS-Channeling bestimmten Schadensverteilung fiir eine Probe, die mit Was-
serstoffionen der Fluenz ¢—1.5x10'% H/cm? bestrahlt wurde. Bei der in Abbildung[62] ge-
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Abbildung 62: Wasserstoffprofil (gefiillte Quadrate) und Schadensprofil (offene Kreise) einer c-
Si-Probe, die mit Wasserstoffionen der Fluenz ¢—1.5x 10" H/cm? implantiert wurde. Die Im-
plantationsenergie der H-Ionen betrug 15 keV.

zeigten Probe, stimmt die Tiefe des Schadensmaximums und die Lage des Maximums des
Wasserstoff-Implantationsprofils iiberein. Dieses Verhalten wurde bei allen Wasserstoft-
Implantationen der vorliegenden Arbeit gefunden. Ursache fiir die Ubereinstimmung von
Wasserstoff- und Schadensprofil ist die in Kapitel diskutierte fallenbeeinflusste Diffu-
sion des Wasserstoffs. Wahrend der Wasserstoff-Implantation kommt es zur Bildung von
ausgedehnten geschiadigten Bereichen nahe dem Ende der Ionenbahn. Die nachfolgend in
die Nahe der Defekte implantierten H-Ionen lagern sich an die offenen Si-Bindungen an
und séttigen diese ab [114]. Da jedes eintreffende H-Ion jeweils mehrere Versetzungsstofe
initiiert, stehen immer mehr Defekte als lonen zur Verfiigung. Durch Diffusion der H-Ionen
zu diesen Defekten kommt es zu einer starken Anreicherung des Wasserstoffs im Bereich
der Schéidigung. Zusatzlich bewirken diese Bereiche hoher Wasserstoftkonzentration und
grofber Schiadigung eine Storung der Kollisionskaskaden der nachfolgend implantierten Io-
nen.

Als weiteres Indiz fiir dieses Szenario der Wasserstoff-Implantation dient eine SRIM2000-
Simulation. Bei SRIM2000 [70] wird die Stofkaskade der eintreffenden Ionen als eine
Folge von bindren Stofen betrachtet. Die Kaskade eines einzelnen lons endet, sofern des-
sen Energie unter die Schwelle fiir eine Verlagerung eines weiteren Si-Atoms auch bei
grofem Stofsparameter sinkt. Damit bleiben interatomare Potenziale und daraus folgende
Diffusionsprozesse des Implantats unberiicksichtigt.

Abbildung [63] vergleicht die Ergebnisse aus einer SRIM2000-Simulation mit der Messung.
Im oberen Teil ist das Schadensprofil einer Si-Probe abgebildet, die mit 15 keV H-Ionen
implantiert worden ist. Zusétzlich ist die Verteilung der deponierten Energiedichte Fy(z)
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angegeben, die sich mit Hilfe von GI. 26| aus einer SRIM2000-Simulation ergibt. Insgesamt
ist die Verteilung der deponierten Energiedichte F4(z) sehr viel breiter (FWHM=185 nm)
als die der gemessenen Schadigung (90(5) nm). Die Maxima der beiden Verteilungen lie-
gen jedoch nur 45 nm auseinander, d.h. das Maximum der deponierten Energie wird von
GI. 26| in Verbindung mit den Werten aus SRIM2000 recht gut wiedergegeben. Auch die
Schwerpunkte der gemessenen Verteilung (175(5) nm) und der Simulation (187 nm) stim-
men sehr gut iberein. Der Vergleich von gemessenem und simuliertem Implantationsprofil
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Abbildung 63: Vergleich von gemessenem wund simuliertem Schadensprofil (oben) und ge-
messene bzw. simulierte Reichweiteverteilung der Wasserstoffionen einer c-Si-Probe, die mit
¢=1.5x10""H/cm 2 implantiert wurde. Die Energie der Protonen betrug 15 keV.

zeigt dagegen eine sehr viel schlechtere Ubereinstimmung. Das Maximum der Wasserstoff-
konzentration liegt bei der SRIM2000-Simulation mit 260 nm deutlich tiefer als bei der
Messung 180(5) nm. Wie schon beim Schadensprofil wird auch die Breite des Implanta-
tionsprofils von der Simulation um einen Faktor zwei tiberschétzt: Experimentell ergibt
sich eine Breite von 66 nm gegeniiber 130 nm gemafs SRIM2000.

Auch fiir den Schwerpunkt der Wasserstoffverteilung ergibt die Simulation einen viel zu
hohen Wert von 240 nm, gegeniiber dem experimentell bestimmten Wert von 177(5) nm.
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Der Vergleich von Simulation und Messdaten gibt einen deutlichen Hinweis darauf, dass
der implantierte Wasserstoff nicht in der berechneten Implantationstiefe bleibt, sondern in
das Maximum der Defekte diffundiert. Durch die Implantation der Proben bei Stickstoff-
Temperatur wird die Diffusion wiahrend der Implantation zwar stark unterdriickt. Eine
langsame Diffusion des Wasserstoffs ist wihrend der Lagerung der Proben bei Raum-
temperatur jedoch méglich. Zusammenfassend ergibt sich eine gute Ubereinstimmung der
Schwerpunkte der Schadensverteilung aus Messung und Simulation mit dem Schwerpunkt
der Wasserstoffverteilung. Die Riickdiffusion des Wasserstoffs zu den in geringerer Tiefe
liegenden Defekten und das daraus entstehende schmalere Wasserstofftiefenprofil erkléaren
die Uberschitzung der Ionenreichweite durch SRIM2000.

Die Bildung eines schmalen Defektbandes mit Wasserstoff-Agglomeraten wurde schon
von einigen anderen Gruppen beobachtet [115] [116]. Diese sogenannten ,Platelets* sind
Wasserstoffblasen mit sehr hohem Druck. Das Aufplatzen dieser Blasen nach dem Aus-
heizen der H-implantierten Proben bildet die Grundlage fiir den ,Smart-Cut“-Prozess
[117, 118, 119].

Einfluss des NRA-Analysestrahls auf die Kristallstruktur

Im Zusammenhang mit dem Wasserstoffnachweis an geschédigten Siliziumproben stellt
sich die Frage, ob der NRA-Analysestrahl zu einer Verdnderung der Kristallstruktur bei
den hier untersuchten Si-Proben fiihrt. Die Energie der N-Ionen des Analysestrahls liegt
bei iiber 6385 keV. SRIM2000 gibt fiir diesen Fall eine Reichweite der N-Ionen von
5.2 pm an. Damit liegen auch die Strahlenschidden, die die Proben wéhrend der NRA-
Analyse erfahren, in einer wesentlich grofleren Tiefe, als der hier mittels RBS-Channeling
untersuchte Bereich von 0-400 nm. Abbildung [64] zeigt Schadensprofile fiir zwei Silizium-
proben, die mit H-Tonen der Fluenz ¢=10'" H/cm? (oben) bzw. ¢=6x10' H/cm? (unten)
bestrahlt wurden. Die Schadensprofile vor und nach der NRA-Analyse zeigen nur geringe
Abweichungen. Die wichtigsten Parameter sind in Tabelle [12] zusammengefasst.

QS (H) Zeltpunkt Xtot Zdam bdam
[H/cm?] | d. Messung | [10* at/cm?| | [nm| | [nm]
SE16 | vor NRA 51(2) 184(4) | 60(3)
5E16 | nach NRA 71(2) 194(4) | 60(3)
1E17 | vor NRA 183(19) | 173(4) | 89(3)
1E17 | nach NRA | 443(18) | 183(4) | 81(3)

Tabelle 12: Vergleich der Schadensprofile vor und nach der NRA-Analyse: Fluenz der implan-
tierten H-Ionen ¢(H), integrierte Schadigung Xyor, Schwerpunkt des Schadensprofils Zgqm und
Halbwertsbreite bygm
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Abbildung 64: RBS-Channeling-Spektren wvor wund mnach der NRA-Analyse mittels der
LH( N,ay )'2 C-Kernreaktion bei Er=6385 keV. Oben: Schadensprofil Xnorm(z) fiir eine Si-
Probe, die mit H-Ionen der Fluenz ¢—10'" H/cm? implantiert worden war. Unten: Schadensprofil
Xnorm (2) fiir eine Si-Probe, die mit H-Ionen der Fluenz ¢=6x 10" H/cm? implantiert worden
war (Schadigung ebenfalls deutlich geringer).
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Abbildung 65: Implantationsprofil und deponierte FEnergiedichte Fp aus einer Srim2000-
Simulation fiir 6.4 MeV ' N-ITonen in Si. Einsatz: Vergroferung im Tiefenbereich 0-400 nm
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Die Probe, die mit der hohen Fluenz von ¢=10'" H/cm? (Abb. [64| oben) implantiert wor-
den war und deren Maximalwert der Schadigung x,,.,=1 erreicht, wird durch den Analy-
sestrahl kaum verdndert. Bei der urspriinglich nur wenig geschidigten Probe (Abb. [64] un-
ten) erhoht sich der Maximalwert der normierten Schadigung jedoch von X, (vor)=0.14
auf X maz(nach)=0.18. Wie Tabelle 12| zeigt, verschiebt sich infolge der NRA-Analyse die
Lage des Schwerpunktes der Schadensverteilung z4,,,, bei beiden Proben um 10 nm in das
Probenvolumen.

Die in Abb. dargestellte SRIM2000-Simulation zeigt das Implantationsprofil und die
deponierte Energiedichte fiir die Implantation von ¢=5x10'7 N /ecm? in Silizium. Zur
Berechnung der deponierten Energidichte Fp wurde wieder Gl. [26] verwendet.

Das Maximum des N-Implantationsprofils liegt gemif der Simulation in einer Tiefe von
5.2 pm und das Maximum der deponierten Energiedichte bei 5.1 pum. Der Einsatz in
Abb. [65] stellt den Bereich bis z=400 nm, in dem die Schadensprofile aus Abb. [64] liegen,
noch einmal vergroRert da. Es zeigt sich, dass in Ubereinstimmung mit den experimen-
tellen Schiadigungsprofilen auch aus der Simulation eine von Null verschiedene deponierte
Energiedichte folgt.

Oberflichenrauigkeit

Die Untersuchungen zur Oberflichenrauigkeit der Xe-amorphisierten Proben in Abs.[6.3.]]
haben gezeigt, dass die laserinduzierte Rekristallisation und das Ausdiffundieren des Xen-
ons keine direkten Auswirkungen auf die Rauigkeit der Probenoberflache hat. Eine starke
Zunahme der Oberflichenrauigkeit wurde nur dann festgestellt, wenn die Laserfluenz zum
Zinden eines Plasmas an der Probenoberflache ausreichte. In Abb. [66] ist die Rauigkeit
der Probenoberflaiche von H-implantierten Si-Proben als Funktion der Laserfluenz darge-
stellt.

Allgemein féllt auf, dass die Laserbestrahlung bei der Laserfluenz F=0.5 J/cm* einen

geringeren Einfluss auf die Rauigkeit der Probenoberfliche hat als die Bestrahlung mit
F=1 J/cm?. Die zum Teil recht unterschiedlichen Fehler bei der Rauigkeitsmessung riih-
ren einzig aus der Statistik her. Jede Probenoberflache wurde viermal vermessen. War die
Probenoberfliche bei dieser Messung stark inhomogen, so ergibt die Mittelwertbildung
einen grofsen Fehler. Diese Inhomogenitéten rithren von der starken Ortsabhéangigkeit der
Intensitdt des benutzten Laser-Rohstrahls her. Sie sind auf der Probenoberfliche nach der
Bestrahlung zum Teil deutlich erkennbar.
Ein Beispiel fiir eine solch inhomogen modifizierte Probenoberfliche zeigt das in Abb.
dargestellte Foto einer Probenoberflache nach dem Laserhydrieren. Die hier gezeigte Probe
wurde zunéchst mit Wasserstoffionen einer Fluenz von ¢=1.5x10'" H/cm? bestrahlt und
dann bei einem Wasserstoffdruck von 2 bar mit 1 Laserpuls der Laserfluenz F=0.5 J/cm?
laserhydriert. Deutlich ist im mittleren Bereich der Probe der helle Laserfleck erkenn-
bar. Die Bestimmung der Oberflichenrauigkeit wurde im Gebiet des Laserflecks durch-
gefiihrt, das von wellenartigen Strukturen durchzogen ist. Im Unterschied zu den Xe-
amorphisierten Proben des vorigen Abschnitts dndert sich die Oberflichenmorphologie
der H-implantierten Proben schon bei einer Bestrahlung mit der Laserfluenz F=1 J/cm?
sehr stark. Der Grund dafiir ist das Aufplatzen der sog. ,Platelets”, die tiefe Krater auf
der Probenoberflache hinterlassen [120)].

2
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Abbildung 66: Oberflichenrauigkeit von H-implantierten Si-Proben, nach Bestrahlung mit 1 bzw.
2 Laserpulsen

Abbildung 67: Foto einer laserhydrierten H-implantierten (¢=1.5x 10" H/cm?) Probe, die mit
1 Laserpuls der Fluenz F=0.5 J/cm? bestrahlt wurde. Deutlich ist in der Probenmitte der helle
Bereich des Laserflecks zu sehen. Die Nutzung des Laser-Rohstrahls fihrt zu starken Inhomoge-
nitdten der Strahlintensitit auf der Probenoberfliche.
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Wasserstoff- und Schadensprofile nach dem Laserhydrieren

Um herauszufinden, wie stark sich der Wasserstoffgehalt durch das Laserhydrieren von
Proben verandert, die bereits vor der Laserbehandlung durch H-Implantation eine hohe
Wasserstoffkonzentration aufweisen, wurden NRA-Messungen vor und nach dem Laserhy-
drieren durchgefiihrt. Zusétzlich wurde vor und nach dem Laserhydrieren die Schadigung
der Kristallstruktur mittels RBS-Channeling bestimmt. Abbildung [68] zeigt das Ergebnis
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Abbildung 68: Schadensverteilung (oben) und Wasserstofftiefenprofil (unten) fiir H-implantierte
Si-Proben vor (gefiillte Symbole) und nach dem Laserhydrieren (offene Symbole) mit der Fluenz
F=0.5 J/cm?. Links: H-implantierte Probe mit ¢=1.5x 10" H/cm?, 1 Laserpuls. Rechts: H-
implantierte Probe mit ¢—6x 10" H/cm?, 2 Laserpulse.

fiir drei Proben, die nach der Wasserstoff-Implantation mit der Laserfluenz F=0.5 J/cm?
(links und mitte) und F=1 J/cm? (rechts) bei 2 bar Wasserstoffdruck laserhydriert wur-
den. Die Probe im linken Teilbild wurde mit 1 Laserpuls, die Proben im mittleren und
rechten Teilbild wurden mit 2 Laserpulsen bestrahlt. Die mit der hohen Ionenfluenz
$=1.5x10'" H/cm? implantierte Probe im linken Teilbild zeigt nach der Laserbestrahlung
eine starke Schadigung, die bis zur Probenoberfliche reicht. Insgesamt hat die integrale
Schiadigung dieser Probe durch die Laserbestrahlung um 60% zugenommen. Das Wasser-
stofftiefenprofil (links unten) zeigt dagegen nur geringe Verédnderungen. Form und Lage
des Wasserstoffprofils wurden durch die Laserbestrahlung nicht verédndert. Der Wasser-
stoffgehalt der Probe hat um 19% abgenommen. Ganz éhnlich ist das Ergebnis fiir die mit
der niedrigeren Tonenfluenz ¢=6x10'® H/cm? implantierte Probe im mittleren Teilbild,
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die mit 2 Laserpulsen bestrahlt wurde. Die Schadigung hat durch die Laserbestrahlung um
68% zugenommen, wahrend der Wasserstoffgehalt sogar um 92% abgenommen hat. Das
Wasserstoffprofil dieser Probe nach dem Laserhydrieren ist zur besseren Ubersicht zehn-
fach vergrofert dargestellt. Die integrale Schadigung der im rechten Teilbild von Abb.
dargestellten Probe, die mit der Ionenfluenz ¢=5x10'® H/cm? implantiert worden war,
hat durch die Laserbestrahlung sehr stark um 300% zugenommen. Auferdem weist das
Schadensprofil einen Ausldufer in Richtung der Probenoberfliche auf, der bereits bei der
Bestrahlung mit F=0.5 J/cm? im linken Teilbild beobachtet wurde. Der Wasserstoffgehalt
hat durch die Laserbestrahlung mit 2 Laserpulsen um 30% abgenommen.

Im Unterschied zu den Ergebnissen beim Laserhydrieren von Xe-amorphisiertem Silizi-
um fiihrt die Laserbestrahlung von H-amorphisiertem Silizium also zu einer Zunahme
der Schiadigung. Durch Laserhydrieren wird der Wasserstoffgehalt hier nicht erhéht, son-
dern ein Teil des zuvor in der Probe gespeicherten Wasserstoffs verlédsst das Silizium. Das
Ausgasen aus der Probenoberfliche wird dabei durch die beobachteten oberflichennahen
Defekte begiinstigt.

Bei der Laserbestrahlung mit der relativ geringen Laserfluenz von F=0.5 J/cm? kommt
es zu einem Ausdiffundieren des in der Probe vorhandenen Wasserstoffs. Anders als im
Fall der Xe-Tiefenprofile wird hier jedoch keine Bewegung des Implantationsprofils hin
zur Probenoberfliche beobachtet. Die Position der maximalen Wasserstoffkonzentration
bleibt vielmehr nach der Laserbestrahlung gleich.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Laserhydrieren von Titan

In Abs. konnte gezeigt werden, dass das Laserhydrieren von Titan gelingt. Bis in
eine Tiefe von mindestens 400 nm wird Wasserstoff in das Probenvolumen eingebracht.
Die Wasserstoffkonzentration néhert sich mit zunehmender Tiefe dem Grenzwert von
c(H)=44-47 at%. Dieser Grenzwert wird unabhéngig von der Pulszahl und dem Druck
des Wasserstoffgases erreicht. Im oberflichennahen Bereich bis etwa 170 nm ist die Was-
serstoffkonzentration dagegen deutlich niedriger. Hier muss davon ausgegangen werden,
dass die Oberflache beim Erstarrungsprozess als Senke fiir den in der Schmelze vorhan-
denen Wasserstoff wirkt. Da die Diffusivitat von Wasserstoff in der Titanschmelze grofier
ist als im festen Titan, wird mit dem Erstarrungsvorgang stets Wasserstoff an der Pro-
benoberfliche ausgasen. Wie die XRD-Spektren zeigen, bildet sich beim Laserhydrieren
TiH,. Dieses Dihydrid wird bei Temperaturen oberhalb 720 K instabil und zerlegt sich in
Titan und Wasserstoff. Da die Probenoberfliache in jedem Fall am léngsten aufgeschmol-
zen bleibt, ist hier mit der starksten Wasserstoffabnahme zu rechnen.

Die hochste Wasserstoffaufnahme wurde fiir die Bestrahlungen mit dem geringsten Was-
serstoffdruck und bei der kleinsten verwendeten Pulszahl gemessen. Dies lésst einen Riick-
schluss auf die Entstehung des TiHy zu: Je geringer der Kammerdruck bei den Laserbe-
strahlungen ist, desto grofer ist die Menge des ablatierten Materials [107]. Im hier unter-
suchten Fall ist der Wasserstoffeintrag also besonders grofs, wenn viel Material ablatiert
wird. Dies spricht dafiir, dass sich das TiHs aus ablatierten Ti-Ionen bildet, die sich beim
Abkiihlen aus der Plasmaphase an Wasserstoffionen binden. Dieser TiHs-Fall-out setzt
sich auf der abkiihlenden Titan-Oberfliche als graulich-schwarzer Film ab. Der niedrigere
Wasserstoffgehalt bei hoheren Pulszahlen ldsst sich dann als fortschreitende Dekomposi-
tion des bereits vorhandenen TiH, erklédren.

Zur Untermauerung dieses Szenarios fiir die Bildung von TiHy wéren Experimente zum
Laserhydrieren mit kleinerer Fluenz des Lasers geeignet. Aufgrund der niedrigeren Flu-
enz wiirde auch die Zeit herabgesetzt, wihrend der die Titanoberfliche aufgeschmolzen
vorliegt. Damit wiirden Diffusionsprozesse des Wasserstoffs in der Schmelze stark unter-
driickt. Wenn die hier angegebene Modellvorstellung der Bildung des TiH; im reaktiven
Fall-out zutrifft, sollte die Menge des eingebrachten Wasserstoffs unabhéngig sein von der
Fluenz des Lasers. Die Wasserstoffdiffusion wiahrend der Bestrahlung liesse sich ebenfalls
durch eine Kiihlung der Proben beim Laserhydrieren unterdriicken.

Experimente zur Abhéngigkeit der Wasserstoffaufnahme von der Laserfluenz wéren auch
aus einem zweiten Grund sinnvoll. Alle hier gezeigten Ergebnisse wurden bei der festen
Laserfluenz F=4 J/cm? durchgefiihrt, die zum Ziinden eines Plasmas ausreicht. Eine Be-
strahlung mit niedrigerer Laserfluenz knapp oberhalb der Plasmaschwelle hétte zur Folge,
dass weniger Material an der Probenoberfliche abgetragen wird und somit weniger Fall-
Out fiir die Reaktion mit dem Wasserstoff zur Verfiigung steht. Das Ziinden des Plasmas
muss jedoch auch hier gewahrleistet sein, damit gentigend Energie zur Dissoziation des
molekularen Wasserstoffs bereitsteht. Eine starke Erhchung der Laserfluenz sollte dann
umgekehrt den Wasserstoffeintrag erhéhen.
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7.2 Laserhydrieren von Silizium

Beim Laserhydrieren von amorphem und kristallinem Silizium konnten insgesamt nur sehr
geringe Mengen Wasserstoff in den Proben nachgewiesen werden. Wéhrend die Titanpro-
ben nach dem Laserhydrieren eine mit der Tiefe zunehmende Wasserstoffkonzentration
zeigten, wurde fiir die Siliziumproben nur an der Oberfliache eine geringfiigige Erhéhung
des Wasserstoffgehalts festgestellt. Fiir laserhydriertes kristallines Silizium wurde eine
grofsere Wasserstoffaufnahme als fiir amorphes Silizium gemessen.

Kristallines Silizium

Die Oberflachenrauigkeit der laserhydrierten c-Si-Proben nimmt oberhalb der Laserfluenz
von 4 J/cm? um einen Faktor 10 auf den Wert R, ~230 nm zu. Dies ist gleichzeitig die
Schwellenfluenz, oberhalb derer ein Plasma an der Si-Oberfliche beobachtet wurde. Die
Simulation der Oberflichentemperatur ergibt, dass bei der Bestrahlung mit F=4 J/cm?
fir kurze Zeit (ca. 50 ns) die Siedetemperatur des Siliziums tiberschritten wird. Es stehen
also zusétzlich zu den energiereichen Elektronen auch Si-Ionen an der Probenoberflache
fiir die Plasmabildung zur Verfiigung. Durch diese oberflichennahe Warmequelle kann
auch der Wasserstoff dissoziieren.

Die Aufschmelztiefe betréigt laut Simulation fiir diesen Fall 1.2 gm. Dies ist deutlich mehr,
als die mittels RBS-Channeling ermittelte Schadigungstiefe der Siliziumproben nach der
Laserbestrahlung von ca. 30 nm. Wahrend des Abkiihlprozesses kommt es folglich zur epi-
taktischen Rekristallisation. Die Rekristallisation geschieht jedoch nicht vollstandig, son-
dern vielmehr bleibt an der Probenoberfliche ein geschédigter Bereich zuriick. Die Tiefe
des geschadigten Bereichs nimmt dabei mit der Laserfluenz zu. Nur in diesem Bereich
konnte auch ein erhohter Wasserstoffgehalt nach dem Laserhydrieren festgestellt werden.
Die RBS-Channeling Messungen der laserhydrierten Si-Proben ergaben eine maximale
normierte Schadigung von Y. <0.65 an der Probenoberfliche. Diese Defekte kénnen
als Senke fiir Wasserstoffatome beim Erstarrungsprozess der aufgeschmolzenen Oberfla-
chenschicht wirken. Auferdem zeigte sich, dass die Menge des pro Defekt gespeicherten
Wasserstoffs nicht konstant ist. Statt dessen lagert sich bei zunehmender Laserfluenz im-
mer mehr Wasserstoff an den bereits vorhandenen Defekten an.

Die Ursache fiir die unvollstandige Rekristallisation der laserhydrierten Si-Proben ist vor
allem in der Einwirkung des Plasmas zu sehen. Die Schadensprofile zeigten eine starke
Zunahme der Schadigung nahe der Probenoberflache, sofern an der Probenoberfliche ein
Plasma ziindete. Ein zweiter Effekt kann ebenfalls zu einer gestorten Probenoberfliche
fithren. Es ist bekannt, dass kristallines Silizium durchaus in der amorphen Phase erstar-
ren kann. Liu et al. fanden die Bildung einer amorphen Schicht durch Bestrahlung von
kristallinem Silizium mit 30 ps-Laserpulsen [121]. Da die Temperaturgradienten innerhalb
der mehreren 10 nm-dicken geschmolzenen Schicht sehr grof sind, geschieht die Rekristal-
lisation sehr schnell. Spaepen und Turnbull [122] zeigen, dass die Laser-Rekristallisation
einer amorphen Schicht auf einem kristallinen Substrat fiir beinahe alle Materialien, also
auch fiir das kovalent gebundene Silizium, grenzflachen-limitiert ist. Damit bezeichnen sie
die Eigenschaft, dass die Temperatur T./, der Grenzflache kristallin/amorph immer nahe
der Temperatur T des umgebenden Materials liegt. Daraus folgern sie, dass die Tem-
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peratur der Grenzschicht T/, stark von der Schmelztemperatur T,,.; abweichen kann
und im Extremfall grofier Temperaturgradienten unter die Schmelztemperatur Ty, der
amorphen Phase fallen kann. In diesem Fall ist es thermodynamisch mdoglich, dass sich
die amorphe Phase aus der Schmelze bildet. Topologische Storungen werden dann nicht
mehr korrigiert, sondern wachsen weiter zu einer amorphen Schicht. Bloembergen [123]
hat berechnet, dass sich durch die Erstarrung der Siliziumschmelze in die amorphe Phase
eine bis zu 20 nm dicke amorphe Schicht auf laserbestrahltem kristallinem Silizium bilden
kann.

Das Vorhandensein von Wasserstoff in den laserhydrierten kristallinen Siliziumproben
wird in der vorliegenden Arbeit auf die Anlagerung des Wasserstoffs an oberflichennahe
Defekte zuriickgefiihrt. Im Fall des im vorigen Abschnitt behandelten Laserhydrierens von
Titan konnte mittels XRD-Messungen die Bildung einer TiHs-Phase nachgewiesen wer-
den. Diese wurde fiir den erhohten Wasserstoffgehalt der Proben nach dem Laserhydrieren
verantwortlich gemacht. Prinzipiell ist beim Laserhydrieren von Silizium die Bildung von
Silan (z.B. Monosilan SiH4) denkbar. Die Si-H-Bindungen des Silans sind jedoch, aufgrund
der negativen Polarisierung der H-Atome in der Bindung, duflerst instabil. Daher kann in
Anbetracht der hohen Temperaturen die Bildung von Silan wiahrend des Laserhydrierens
ausgeschlossen werden.

Abschliefsend ergibt sich zur Erklérung fiir den erh6hten Wasserstoffgehalt der kristallinen
Siliziumproben nach dem Laserhydrieren folgendes Szenario:

Die Bestrahlung mit Laserfluenzen F>4 J/cm? fiihrt zur Bildung eines Plasmas an der
Probenoberfliche. Geméfs der in Abb. gezeigten Simulation der Aufschmelztiefe als
Funktion der Zeit, schmilzt die Probe bei der Bestrahlung mit F=5 J/cm? innerhalb der
ersten 100 ns nach dem Einsetzen des Lasers bis in eine Tiefe von ca. 1.3 um auf. Durch
Diffusion und konvektive Prozesse dringt Wasserstoff aus der umgebenden Atmosphére in
die Schmelze ein. Nach dem Erreichen der maximalen Aufschmelztiefe bewegt sich die Er-
starrungsfront mit einer Geschwindigkeit von vzﬁs ‘(5 J/cm?)=1.6 m/s (s. Abb. zuriick
in Richtung der Probenoberfliche. Durch die hohen Geschwindigkeiten fiir die Rekristal-
lisation aus der fliilssigen Phase gelingt die Rekristallisation zunéchst mit der Bewegung
der Erstarrungsfront. Aufgrund der hoheren Loslichkeit des Wasserstoffs in der Silizium-
schmelze (siehe ,Si-H-Phasendiagramm®, Anhang bewegt sich der Wasserstoff mit
der Grenzflache fliissig/fest zuriick in Richtung der Probenoberfliche. Nach ca. 950 ns hat
die Erstarrungsfront die Probenoberfliche erreicht. Dort ist die Rekristallisation nicht
vollstandig und der Wasserstoff dekoriert die weiter oben beschriebenen oberflichennahen
Defektstellen.

Dieses Szenario erklart die Beobachtungen und ist mit der gezeigten Temperatursimulati-
on vertriglich. Allerdings héngt die Erklarung fiir die oberflichennahen Defekte von der
Rekristallisationsgeschwindigkeit in der fliissigen Phase ab, die experimentell nur schwer
zuginglich ist. Zur Klarung der Prozesse, die zu der gestorten Si-Oberflache durch die
Laserbestrahlung fiihren, konnten Experimente zum Laserhydrieren mit einem fein fokus-
sierten homogenisierten Laserstrahl dienlich sein. Der homogenisierte Laserstrahl erlaubt
eine sehr viel genauere Einstellung der Laserfluenzen. Somit wére es moglich die Abhéngig-
keit der Schédigung von der eingestellten Laserfluenz detailliert zu untersuchen. Zusétzlich
sind auch hier Experimente mit gekiihlten Proben denkbar, um das Ausdiffundieren des
Wasserstoffs wihrend der Laserbestrahlung zu verhindern.
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Abbildung 69: Simulation der Aufschmelztiefe fir kristallines Si (rechts) und amorphes Si (links)

als Funktion der Zeit

Amorphes Silizium

Bei den Untersuchungen zur Ionenstrahl-Amorphisierung von Silizium mittels 450 keV
Xe-Ionen wurde fiir die Erzeugung einer vollstéandig amorphisierten Schicht eine kritische
Fluenz von ¢..;=5x10' Xe/cm? experimentell bestimmt. Durch die Implantation von
$p=5x10' Xe/cm? bildete sich eine amorphe Schicht der Dicke 400 nm und die Rauigkeit
der Probenoberfliche nahm von R,(vor)=4(1) nm auf den Wert R,(nach)=6(1) nm zu.
Nach dem Laserhydrieren mit F=4 J/cm?, also oberhalb der Plasmaschwelle, steigt der
Rauigkeitswert hingegen auf den zehnfachen Wert an.

Schon bei der kleinsten genutzten Laserfluenz von 0.5 J/cm? zeigen die RBS-Channeling-
Messungen, dass die Schiadigung im Bereich der Grenzschicht zwischen amorphem und
kristallinem Bereich abnimmt. Die einsetzende Rekristallisation hat dabei zunéchst kei-
nen Einfluss auf das Tiefenprofil des Xenons im amorphisierten Bereich. Bei Steigerung
der Laserfluenz nimmt die Schadigung immer weiter ab und es kommt zur Xe-Diffusion
in Richtung der Probenoberfliche. Die Tatsache, dass sich die normierte Schiadigung im
Mittel absenkt, die Schéddigungstiefe sich jedoch nicht d&ndert, scheint auf den ersten Blick
der Vorstellung von der epitaktischen Rekristallisation in der Siliziumschmelze zu wider-
sprechen. Bei der Rekristallisation, ausgehend von der kristallinen Seite, sollte es zu einem
planaren Wachstum der Kristallebenen kommen. Daher sollte anschaulich die Dicke der
amorphisierten Schicht immer weiter abnehmen. Die Abnahme der Dicke der amorphi-
sierten Schicht kann z.B. bei der thermischen Rekristallisation (SPEG) von a-Quartz sehr
genau beobachtet werden [92, 124], 125]. Bei den hier gezeigten Schiadigungsprofilen tritt
diese Abnahme der Dicke jedoch nicht auf. Die Erklarung hierfiir liegt in der Channeling-
Messmethode begriindet und erklart sich wie folgt:

Durch die Inhomogenitét des hier benutzten Laser-Rohstrahls kommt es in einigen Berei-
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Abbildung 70: Aus der (negativen) Steigung des fallenden Zweiges der Aufschmelztiefe in Abb. @
berechnete mittlere Erstarrungsgeschwindigkeit v,

chen der bestrahlten Schicht bereits zur Rekristallisation, wihrend die Fluenz des Lasers
in anderen Bereichen zum Aufschmelzen nicht ausreicht. Wird nun eine solch inhomo-
gen rekristallisierte Probe mittels RBS-Channeling vermessen, so ergibt sich aus dem
Durchmesser des RBS-Analysestrahls von ca. 1 mm eine Mittelung iiber verschieden stark
rekristallisierte Bereiche. Dies fiihrt in den Channeling-Spektren zu einer Abnahme der
mittleren Schadigung, nicht aber der maximalen Schadigungstiefe. Wichtig ist an dieser
Stelle, dass mittels RBS-Channeling nicht zwischen polykristallinem Si und geschadigten
Bereichen unterschieden werden kann. Nur wenn epitaktisches Kristallwachstum vorliegt
zeigt sich dies in einer geringeren Riickstreurate in den Channeling-Spektren. Durch XRD-
Messungen konnte gezeigt werden, dass sich in diesem Ubergangsbereich polykristallines
Material gebildet hat. Fiir die durch die Laserbestrahlung entstehenden Kristallite wurde
die Groke D=64(8) nm ermittelt. Dieser Wert entspricht den Ergebnissen, die Toet et
al. [126] fiir die Laser-Rekristallisation von a-Si:H-Filmen angeben. Toet et al. finden fur
die Rekristallisation eines 90 nm dicken a-Si:H-Films auf einem Glass-Substrat nach der
Bestrahlung mit einem XeCl-Excimerlaser bei der Fluenz 0.3 J/cm? eine KristallitgroRe
von D=68(2) nm.

Eine Steigerung der Laserfluenz auf F=1.5 J/cm? fiihrt zur vollstindigen epitaktischen
Rekristallisation der Probe. Durch das Tiefenprofil des verbliebenen Xenons konnte zwei-
felsfrei belegt werden, dass es sich dabei nicht um ein einfaches Abtragen der amorphen
Schicht handelt.

Die durchgefiihrten NRA-Messungen ergaben nur in zwei Féllen eine messbare Wasserstoft-
aufnahme des amorphen Siliziums. Fiir die Laserfluenz F=1 J/cm?, die gerade noch nicht
zum vollstdndigen Rekristallisieren ausreichte, wurde eine erhohte Wasserstoftkonzentra-
tion bis in eine Tiefe von 40 nm gemessen. Ausserdem zeigte eine nur mit 1 Laserpuls
der maximalen Fluenz F=5 J/cm? bestrahlte a-Si-Probe einen erhthten Wasserstoffgehalt
nahe der Probenoberflache.
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Das Szenario zum Wasserstoffeintrag ist dabei &hnlich zu demjenigen im kristallinen Fall.
Fiir die Bestrahlung mit der Laserfluenz F=1 J/cm? sagt die Simulation eine maximale
Aufschmelztiefe von ca. 600 nm voraus, d.h. die gesamte amorphe Schicht wird hier bereits
aufgeschmolzen. Allerdings ist die Geschwindigkeit der Erstarrungsfront fiir das amorphe
Silizium mit VZﬁSi(l J/em?)=0.4 m/s wesentlich geringer als im kristallinen Fall (3.1 m/s,
bei 1 J/cm?). Durch die langsame Bewegung der Grenzfliche zwischen fester Phase und
Schmelze gelingt die Diffusion des Wasserstoffs in die Schmelze wesentlich effektiver und
fithrt so zu einem Transport des Wasserstoffs mit der Schmelze zur Probenoberflache.
Auf diese Weise kann erklart werden, weshalb es auch bei der Bestrahlung mit hohen
Laserfluenzen im Falle des amorphen Siliziums nicht gelang, Wasserstoff in die Probe ein-
zubringen.

Die mit der Laserfluenz F=1 J/cm? bestrahlte Probe zeigte zusitzlich zum erhéhten
Wasserstoffgehalt auch einen ausgedehnten geschiadigten Bereich. Es treten also wieder
Defekte und Wasserstoff gemeinsam auf. Da Defekte als Senken fiir die Wasserstoffatome
wirken, hat auch der Grad der Rekristallisation Einfluss auf den Wasserstoffgehalt. Daher
ist bei vollstandig rekristallisierten Proben ein geringerer Wasserstoffgehalt zu erwarten,
wie auch experimentell bestéatigt wurde.

Fiir weiterfithrende Untersuchungen der Abhéngigkeit der H-Aufnahme vom Kristalli-
sationsgrad der Proben erscheint die RBS-Methode aus den oben genannten Griinden
ungeeignet. Fiir a-Si-Proben, die im Laserfluenzbereich 0.75 J/cm?<F<1.5 J/cm? be-
strahlt wurden, in dem die RBS-Channeling-Messungen noch keine vollstiandige epitak-
tische Rekristallisation anzeigten, ware eine TEM-Untersuchung sinnvoll. Damit kénnte
das polykristalline Material klar von den Defekten unterschieden werden. Ebenso wiirden
optische Methoden wie Raman-Spektroskopie oder Photolumineszens-Spektroskopie eine
Untersuchung des polykristallinen Materials erlauben.

Fiir die Implantation von 15 keV H'-Ionen in Silizium wurde die kritische Fluenz
Gerit—9% 1016 H/ cm? experimentell bestimmt. Bei dieser Ionenfluenz bildet sich in ei-
ner Tiefe von 180 nm eine amorphisierte Schicht der Dicke 80 nm. Es konnte mittels
NRA-Messungen gezeigt werden, dass die Position des Implantationsprofils mit dem ge-
schadigten Bereich {ibereinstimmt. Wéahrend das Monte-Carlo-Programm SRIM2000 die
Lage des Implantationsmaximums iiberschétzt, stimmt die Position des Schwerpunktes
der Schidigung Z g4, mit dem experimentellen Ergebnis iiberein.

Der Vergleich der Wasserstofftiefenprofile vor und nach dem Laserhydrieren der H-implan-
tierten Proben zeigt einen starken Wasserstoftfverlust durch die Laserbehandlung. Da
gleichzeitig die Oberflachenrauigkeit der Proben schon bei kleiner Laserfluenz stark zu-
nimmt, muss davon ausgegangen werden, dass die laserinduzierte Temperaturerhéhung zu
einem Aufplatzen der Wasserstoff-Agglomerate fithrt. In Ubereinstimmung mit dieser Hy-
pothese zeigen die laserbehandelten H-implantierten Proben eine starke Schidigung, die
von der Probenoberfliche bis in die Tiefe des Implantationsschadens reichte. Es wurden
keine Anzeichen fiir eine einsetzende Rekristallisation des geschiadigten Bereichs beobach-
tet.

Fiir zukiinftige Untersuchungen an H-implantierten Siliziumproben erscheint daher der
Laserfluenzbereich F<1 J/cm? sinnvoll, um ein Aufplatzen der Probenoberfléiche zu ver-
hindern. Mit Hilfe von Siliziumproben, die mit unterschiedlichen Energien von H-Ionen im-
plantiert werden, konnte aufterdem der simulierte Temperaturverlauf bei der Laserbestrah-
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lung sehr gut experimentell iiberpriift werden. Wegen des geringen Bremsvermdogens der
Wasserstoffionen werden schon mit geringer lonenenergie grofte Reichweiten der H-Ionen
im Silizium erzielt. Dadurch lassen sich sehr einfach Wasserstoff-Implantationsprofile in
Silizium als Markerschicht, auch in grofer Tiefe, verwenden. Die Nutzung von Wasser-
stoff als Marker hat gegeniiber anderen Ionen den Vorteil, dass die Strahlenschéden bei der
Implantation duferst gering sind, sofern die Ionenfluenz 10'® H/cm? nicht {iberschreitet.
NRA-Messungen vor und und nach der Laserbestrahlung erlaubten dann Riickschliisse
auf die Temperatur am Ort des Implantationsprofils wahrend der Laserbestrahlung.

Schlussbetrachtung

Bei der vorliegenden Arbeit handelt es sich um die erste Anwendung des neuaufgebauten
MaRPel-Beschleuniger-Labors. Es wurde gezeigt, dass alle wesentlichen Komponenten der
Strahlerzeugung und Strahlfiihrung bis hin zum Messplatz fiir Low-Level Kernreaktions-
analyse voll funktionstiichtig sind. Mit dem MaRPel-Labor erdffnen sich eine ganze Reihe
neuer experimenteller Moglichkeiten, deren wichtigstes Beispiel die hochgenaue Wasser-
stoffanalyse ist. Ohne die experimentellen Voraussetzungen, Wasserstoftkonzentrationen
von weniger als 0.5 at% in Silizium nachzuweisen, wére eine Untersuchung der Vorginge
beim Laserhydrieren nicht moglich gewesen.

Fiir die in der Einleitung gedufierte Idee, das Laserhydrieren als Prozess zur Erzeu-
gung von polykristallinem Material mit grofer Kristallitgrofse und hohem Wasserstoffan-
teil zu verwenden, sind die gefundenen Ergebnisse leider unzureichend. Bei der Laser-
Rekristallisation von a-Si:H zur Anwendung als TFT-Material werden mittlerweile ty-
pische Werte fiir die Kristallitgrofe von einigen hundert Nanometern erreicht [127]. Der
geforderte Wasserstoffgehalt von ca. 16 at% wird durch das Laserhydrieren ebenfalls nicht
hergestellt.
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A Relativistische Rechnung zum 90°-Magneten

Da insbesondere fiir leichte Ionen (Protonen) und hohe Ionenenergien relativistische Ef-
fekte beachtet werden miissen, wird die Berechnung des Magnetfeldes B zur Ablenkung
von lonen der Ruhemasse my und der Energie E um 90° relativistisch durchgefiihrt.

Aus der Formel fiir die relativistische kinetische Energie

E = Epin = moc*(y — 1) (34)

folgt mit der Ruheenergie Ey = moc? unter Zuhilfename von

v = L (35)

_ 2

c2

fiir die Ionengeschwindigkeit v unmittelbar:

v =c (1— (EfOEO)2> (36)

Fiir die Ablenkung von Ionen der Ladung q in einem Magneten mit dem Kriimmungsradius
R und dem Magnetfeld B gilt:

gBR = mgyv (37)

Einsetzen von Gl. 85 und Auflésen nach v2 liefert:

? = ((qg(}%) L c2> (38)

Nach dem Gleichsetzen mit GI. [36| und Auflésen nach B ergibt sich der gesuchte relativi-
stische Ausdruck fiir das Magnetfeld B in Abhéngigkeit von der Ionenenergie E:

Brel(E):%-\/(EEO%—l)z—l (39)

Aus der klassischen Formel fiir die kinetische Energie £ = %va ergibt sich mit dem

Ansatz gBR=mv die Formel fiir das Magnetfeld By, im nichtrelativistischen Fall:
1

Bklass = q_lq “V2mE (40>
In Abb. ist das Magnetfeld des 90°-Magneten fiir einen Protonen- bzw. N-Strahl
als Funktion der Ionenenergie dargestellt. Die durchgezogenen Linien zeigen das Ergebnis
nach klassischer Rechnung und die Symbole ergeben sich nach dem relativistischen Ansatz.
Im Mafstab von Abb. sind auch fiir den Protonenstrahl keine Abweichungen vom
klassischen Ergebnis zu erkennen. Bei Protonen der Energie E=1700 keV betriagt die
Differenz zwischen klassischer und relativistischer Rechnung jedoch bereits AB=100 p/T.
Da die verwendete Hall-Sonde eine Genauigkeit von ca. 5 u'T besitzt, sind die Unterschiede
messbar.
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Abbildung 71: Oben: 90°-Magnetfeld als Funktion der Ionenenergie fiir einen Protonen- bzw. °N-
Strahl nach klassischer Rechnung (Linien) und relativistischer Rechnung (Symbole). Unten: Dar-

stellung der Differenzen zwischen klassischer und relativistischer Rechnung fiir das Magnetfeld
B(E)
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B Amsel-Steering-System

Im folgenden werden die Formeln zur Berechnung des Verstarkungsfaktors G hergeleitet.

B.1 Amselgeometrie

In Abb. [72]ist die Eintrittsseite des 90°-Magneten mit dem ersten Amsel-Deflektor sche-
matisch dargestellt. Aus den eingezeichneten Grofen kénnen die Formeln zur Bestimmung
der Abhéngigkeit der Beschleunigungsspannung V' von der Deflektor-Spannung U abge-
leitet werden. Aus der Bedingung

qg-B-v=—— (41)

(¢: Tonenladung, B: Magnetfeld, v: Ionengeschwindigkeit, p: Radius der Ionenbahn) folgt
wegen mv = p = v/2mFE und

q-V . q
E=2" mitk=—29"

Ma+mMyp

(42)

(V: beschleunigende Hochspannung, m,, +m;: Masse des eingeschossenen Ions (Molekiils),
mq: Masse des Ions nach Passieren des Stripperkanals) die Gleichung fiir die Beschleuni-
gungsspannung;:

Bp)2K
v (aBp)

oma (43)

Strahl

l—>

D tan o

R-D tan a
Abbildung  72:  Geometrische  Faktoren  zur  Berechnnung des  Verstdrkungsfaktors:
Ablenkwinkel(c), Radius der ausgelenkten Ionenbahn (p), Abstand der Deflektor-Mitte
zum Magneten (D), Krimmungsradius des Magneten (R)
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Zur Berechnung des Ablenkwinkels o (vgl. Abb. wird zunéchst die Ablenkung des
Ionenstrahls im elektrischen Feld der Deflektorplatten senkrecht zur Ionenbahn bestimmt:

B qL? U
y(U,vs) = mW v,

Dabei bezeichnet L die Lange der Deflektorplatten, W deren Abstand und v, die Ionen-
geschwindigkeit. In der klassischen Ndherung gilt v, = \/2F/m. Auf die Korrekturen fiir

eine relativistische Rechnung wird in Abschnitt [B.7] gesondert eingegangen. Zusammen
mit dem Ausdruck fiir die Energie (GI. ergibt sich fiir den Ablenkwinkel a:

y(U,v,) KL u

L  2W VvV
Zur Berechnung des Radius p des ausgelenkten Ionenstrahls wird zunéchst der Sinussatz
angewandt:

(44)

tan o = (45)

sin(180 — a — ) _ p (46)
sin @ (R— D -tan «)

Aufgrund der Periodizitat der Sinusfunktion lésst sich die linke Seite der Gleichung unter
Zuhilfenahme der Additionstheoreme folgendermafen umformen:

sin(a+ @)  sina cosa (47)

sing  tang

Da die Strahlablenkung im Magneten 90° betragt, gilt fiir den Winkel
¢ = 180° — 135° — o = 45° — . Aufgrund der Additionstheoreme fiir den Tangens gilt:

tan 45° — tan « coS @ — SN &

- 1+tan45° -tan o  cos a + sin «

Damit ldsst sich Gl. [46] umformen zu

tan(45° — )

cos o + sin «

p = (R—D-tana)-(sma- —i—cosa)

CoOS @ — SN«
R—D - -tan «

- e (48)
cos a0 — Sin «

Mit den Gleichungen und 48| sind alle Grofsen zur Berechnung des Amsel-Verstarkungsfaktors
G gegeben, die im néchsten Abschnitt durchgefiihrt wird.

B.2 Exakte Berechnung des Verstarkungsfaktors G(E)

Zur Bestimmung der Anderung der Beschleunigungsspannung V durch das Anlegen einer
Deflektorspannung U wird folgender Ansatz gewéhlt:
dv._dV dp da

B it 4
dU ~ dp da dU (49)

Mit Gleichung [43] aus Abschnitt gilt:
v v

Friats 0)
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Unter zweifacher Anwendung von Gleichung [48| erhélt man die Ableitung

—D

dp = tan o + 1
do cosa — sin p 1 —tan o
D p tan o+ 1
= — . —_— 51
cos? o R—D'tana—i_p 1 —tan o (51)
Nach dem Umstellen von Gl. [45]
LKU
= t —— 52
o = arctan <2W V) (52)
erhalt man das Differential
dU 1+ (E5Uy 1+ tan® o

Daraus ergibt sich durch Einsetzen der Gleichungen und 53] in Gleichung {49 die
gesuchte Gleichung fiir den Amsel-Verstarkungsfaktor G:

av
“-w
LK tan o + 1 _ D (54)
W \(1—tana)(l1+tan?a) R—D - -tana

Durch die Abhéngigkeit des Verstarkungsfaktors G vom Ablenkwinkel « ist G = G(a) =
G(F) nur in nullter Ndherung konstant. Die Néherungsrechnung fiir die Energieabhén-
gigkeit von G wird im néchsten Abschnitt durchgefiihrt.

B.3 Niherung fiir den Verstiarkungsfaktor G(E)

Der Verstirkungsfaktor G(E) ist nach GI.[54]eine Funktion des Winkels o und dieser hingt
wiederum nach Gl. 52| sowohl von der Beschleunigungsspannung, d.h. von der Energie des
Ionenstrahls, als auch von der angelegten Deflektorspannung U ab. Somit kann der ge-
naue Wert von G(E) nur numerisch (vgl. Abschnitt oder aber durch eine geeignete
Approximation bestimmt werden.

Zunéchst wird in Gl. |p4] tan(a) durch Gl. |45 ersetzt. Dann lésst sich G(E) durch eine
Taylor-Entwicklung um den Punkt U = 0, d.h. tan a = 0, ndhern. Diese Naherung ist
sinnvoll, da beim Betrieb der Amsel-Deflektoren stets zuerst eine Basisenergie Ejp, . durch
das feststehende Magnetfeld des 90°-Magneten vorgewéhlt wird. Das Anlegen der Deflek-
torspannung fiihrt dann jeweils nur zu kleinen Anderungen der Beschleunigungsspannung
um den voreingestellten Wert V.

G(E) = G(V) = Go+ G1(W,U) (55)

In nullter Ndherung ergibt die Taylor-Entwicklung den konstanten Wert

Goz%-(l—%> (56)
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Nach Abb. steigt jedoch der Verstarkungsfaktor G mit zunehmender Ionenenergie E
deutlich an, so dass die nullte Ndherung zur Bestimmung von G nicht ausreicht. Die
vielzitierte Eigenschaft der Amsel-Deflektoren der linearen Beziehung zwischen Deflektor-
spannung und Beschleunigungsspannung ist folglich fiir das gezeigte Beispiel eines Pro-
tonenstrahls mit Energien von weniger als 2 MeV nur schlecht erfiillt. Zur Beseitigung
der zum Teil grofen Abweichungen vom linearen Verhalten (s. Abschnitt muss die
Néherung erster Ordnung beriicksichtigt werden. Fiir den nichtlinearen Anteil des Ver-
starkungsfaktors gilt

GV vy = (EE (o D7 U (57)
1 (Vo = . - ). —
’ 22 R?) W
200 T T T T T T T T T T T T T T T T
150 —
100
50
>
=
0
2
-50 4 . m  p,750keV
: : ® p,900keV
vy A p,1250keV
-100 4 v p,1750keV -
o 15N,6400keV
-150 ——= T T T T T T T T T T T T T T T

-20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20
Deflektor-Spannung U [kV]

Abbildung 73: Ergebnisse der Simulation fir die Anderung des Potenzials V durch Anlegen der
Deflektor-Spannung U. Zur Verdeutlichung der Nichtlinearitit bei ' N-Ionen mit 6.4 MeV wurde
zusdtzlich die erwartete Anderung des Potenzials bei konstantem Verstirkungsfaktor G einge-
zeichnet (durchgezogene Linie).

B.4 Numerische Bestimmung von G(E)

Der tatséchliche Gang des Verstarkungsfaktors G mit der Energie lasst sich auf Grund
der Tatsache, dass G eine Funktion des Ablenkwinkels « ist und dieser wiederum nach
Gl. 52 von der Beschleunigungsspannung abhéngt, nur numerisch durch eine Simulations-
rechnung bestimmen. Dies wurde fiir die Protonenenergien 750 keV, 900 keV, 1250 keV
und 1750 keV durchgefiihrt. Diese Energien wurden als Basisenergien fiir die Messung von
15N-, 27Al- und '3C-Tiefenprofilen benutzt. Abbildung [73] zeigt neben den Simulationen
fiir den Protonenstrahl auch das Ergebnis einer Simulation fiir einen 6.4 MeV ®N-Strahl,
der in dieser Arbeit zur Bestimmung von Wasserstoff-Tiefenprofilen verwendet wurde.
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Wie in Abb. ersichtlich, ist die Forderung der Linearitdt zwischen der Deflektor-
Spannung U und der sich daraus ergebenden Anderung der Beschleunigungs-Spannung
AV fiir die hier untersuchten Protonenstrahlen nicht erfiillt. Auch die Simulation fiir die
1N-Tonen bei 6.4 MeV zeigt bei hohen Deflektor-Spannungen Abweichungen vom rein
linearen Verhalten.

B.5 Geometrische Begrenzung der Deflektor-Spannung

Fiir leichte Tonen (Protonen) und geringe Ionenenergien ist die lichte Breite des Strahl-
rohrs am 90°-Magnet der begrenzende Faktor fiir die Strahlauslenkung. Nach Abb.
bezeichnet d die maximale Abweichung des Ionenstrahls von der Bahn der Ionen ohne
Ablenkspannung an den Deflektorplatten. Unter Anwendung des Sinussatzes in Abb[72]
gilt

sina  sin 135°

Ar p
und damit folgt fir d = Ar+ R —p

d=p(\2sina—1)+ R (58)

Werden die aus der Simulation (Abb. bekannten Werte fiir die Beschleunigungs-
spannung V verwendet, so kann die zugehorige tatsédchliche Strahlauslenkung d zu jeder
Deflektor-Spannung U bestimmt werden. Dies ist in Abbildung [74] dargestellt. Nur fir
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Abbildung 74: Strahlauslenkung d als Funktion der Deflektor-Spannung U. Zusdtzlich ist die lichte
Breite der Magnetkammer (Byrx =70 mm) gestrichelt eingezeichnet.

die 'N-Ionen bei 6.4 MeV liegt die maximale Strahlauslenkung im gesamten Spannungs-
bereich der Deflektoren innerhalb der geometrischen Begrenzung durch die Breite der
Magnetkammer. Die Begrenzungen im Energiebereich, die sich daraus fiir die Deflektoren
ergeben, sind in Tabelle [13] zusammengefasst.
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Ion | EpasekeV] | Upin[kV] | Upao|kV] | A VIKV] | AE[keV]

'H 750 -6.8 8.8 86 172
'H 900 -8.2 10.6 97 184
'H 1250 -11.4 14.7 141 282
'H 1750 -16 20 193 386
I°N 6400 -20 20 327 836

Tabelle 13: Eigenschaften der Amsel-Deflektoren fiir Protonen und '° N-Strahl. Epqse bezeichnet
die mit dem 90°-Magneten voreingestellte Strahlenergie, Upin und Upgay sind die min./maz.
zugangliche Deflektorspannung und AE bezeichnet den maximal méglichen Energiehub der Amsel-
Deflektoren

B.6 Korrektur zur Nichtlinearitidt von G(E)
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Abbildung 75: Vergleich von simuliertem Verstarkungsfaktor (Symbole) mit der Niherung 1. Ord-

nung nach Gl (durchgezogene Linien). Zur besseren Ubersicht ist die Ordinate unterbrochen
dargestellt.

Abbildung [75] vergleicht die Werte fiir den Verstarkungsfaktor geméfs der Simulation mit
den Werten, die sich aus der Ndherung nach Gleichung 55| ergeben. Dabei wurde nur der
Bereich der Deflektor-Spannung dargestellt, der innerhalb der in Abschnitt beschrie-
benen Grenzen liegt. Der nichtlineare Anteil G; des Verstarkungsfaktors ist nach GI.
antiproportional zur Beschleunigungsspannung V und kann fiir eine gegebene lonensorte
ausgedriickt werden durch:

G1(U, Vo) =

(LK)Q-(Q_D_2> U _&am (59)

2W2 R) Vo W
Dabei bezeichnet q den Ladungszustand der Ionen nach der Umladung im Strippergas
und m die Tonenmasse, die nach Gleichung [42| beide in den Faktor K eingehen. Damit ist
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G* fiir gegebene Tonensorte und Ladungszustand festgelegt und fiir die hier untersuchten
Ionenstrahlen gilt:

G*(p) = 41.7214 und G*(*’N) = 102.2136 (60)

Fiir die Giite der in Abb. [75] als durchgezogene Linien dargestellten Néherungen spricht
der Wert von x? < 0.005 bei allen fiinf gezeigten Approximationen.

B.7 Relativistische Berechnung von G(E)

Da nach den vorigen Abschnitten Korrekturen des Verstarkungsfaktors G besonders bei
leichten Ionen notig werden, stellt sich die Frage, ob auch relativistische Effekte bei der
Berechnung des Verstarkungsfaktors beachtet werden miissen. Wird die relativistische Ru-
heenergie mit £, = moc? bezeichnet, so ergeben sich unter Ausnutzung der Beziehung
E = Ejin = moc®(y — 1) die folgenden Gleichungen fiir den relativistischen Faktor

E
| 1
v Ey (61)

und die Ionengeschwindigkeit v;,,

E 2
fion = \/C2 - (E +OE0) (62)

AV _ v dp da
dU ~— dp da dU

tienten j—(‘} und ‘fi—‘; neu berechnet werden. j—g folgt aus rein geometrischen Betrachtungen
und bleibt daher unverandert.

Unter Berticksichtigung der relativistischen Massenzunahme m,.; = ymo muss Gl. []]
abgeéndert werden zu:

Zur Bestimmung des Verstarkungsfaktors G = miissen die Differentialquo-

q-B-v= (63)

Mit dem Einsetzen des relativistischen Impulses p,.; und Gl. [62] folgt:

qBp = prea = ymov = \/’me%cQ — M2 (64)

Auflésen nach v ergibt die Form

1= (@B + o) (65

die sich unter Ausnutzung von Gl. [61jund V = %E umformen lasst zu:

K2 K
x@=¢mm&+7%——% (66)
q q
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Die Ableitung nach dem Bahnradius p ldsst sich damit als Produkt aus dem Ergebnis
nach klassischer Rechnung und einem relativistischen Faktor R,.; schreiben:

av B (K Bep)? 2V
dp ),q — 2V2+2EVE, p
dV) 1 1
= |- : + (67)
(dp klass. (2—’_2% L+ Eﬁo)
=¢R:;(E)
Zur Berechnung von 5—5 muss bei der Herleitung von Gl die relativistische Massenzu-
nahme beriicksichtigt werden:
qL U
t = . 68
e ’Ym()W Urel ( )

Dabei bezeichnet v, die Ionengeschwindigkeit. Mit den Bezeichnungen E = %V und
Ey = moc? lisst sich dies umformen zu:

L U 2F 2
o = arctan <(WKV) . (E%)) (69)

Damit ergibt sich fiir den Differentialquotienten

do = ﬁ . @C_QQ (70)
au )., l4tan?>a \ Ey~y*v7,
Werden nun die G1[61] und G1[62] eingesetzt so folgt
d d 2F 2
(@)~ (@) |75y ™
rel klass + Lo <E£0) + 3E£0 +2
= Pra(B)

Damit ergibt sich fiir den Verstarkungsfaktor G = % unter Beriicksichtigung relativisti-
scher Effekte folgende Gleichung:

<dV> _dV dp do
rel

dUu dp da dU
dav
= (= - Ryo(E)Pog(E 72
(dU>klass l( ) l( ) ( )

Damit sind alle relativistischen Korrekturen in dem Faktor R,. - P, zusammengefasst,
der im folgenden ndher betrachtet wird. Mit der Ersetzung X = EEO folgt

2 2 1 1
R'reE'PreE =

X2 N 2X N X +2
(X+1)2 (X+1)2 X34+4X245X+2
X2 2X 1
X+ (X112 (X11p
= 1 (73)
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Dieses Ergebnis zeigt, dass sich die relativistischen Effekte, die beim Betrieb mit leichten
Ionen hoher Energie auftreten, beim Verstarkungsfaktor gerade kompensieren. Das Ergeb-
nis der klassischen Rechnung stimmt also mit dem der relativistischen Rechnung genau
iiberein. Folglich miissen keine relativistischen Korrekturen beim Verstdarkungsfaktor G
vorgenommen werden.

C Nachweisempfindlichkeit der Low-Level NRA

Wie in Abschnitt [2.2] beschrieben, muss die gemessene Gamma-Ausbeute Y); zur Bestim-
mung der Konzentrationsprofile auf die deponierte Ladung ) = I -t normiert werden, d.h.
fiir die normierte Gamma-Ausbeute Y., gilt:

Yr
Ynorm = =K- min 74
Ty c (74)

Zur Berechnung der Nachweisempfindlichkeit der Low-Level NRA soll zunéchst der re-
lative Fehler AY—? der Kernreaktionsereignisse Yz in Abhéngigkeit von der gemessenen
Signalrate Yy und der Untergrundrate YUG bestimmt werden.

Die tatséchlichen Kernreaktionsereignisse sind eine Funktion von Strahlstrom I und Messdau-
er t und es gilt:

YR(I’ t) = YM(L t) - YUG(t) (75)

Mit der Gaufschen Fehlerfortpflanzung folgt fiir den Fehler von Yg unter der Vorausset-
zung, dass der Fehler der Strahlstrommessung zu vernachléssigen ist

dYp dYar \> [ dYr dYpe \°
AY = At At
\/(dYM dt ) * (dYUG dt
: : : y2
= (At)\/ Y- \/YM +2Yyg + 2% (76)
M

Mit At = \/7 und der zeitlichen Linearitat von Yg (Gl ergibt sich fiir den gesuchten
relativen Fehler der Zusammenhang:

AYR \/YR + 2YUG + 2%
Yr a YR\/Z

Dieser Ausdruck soll nun nach der Signalrate Yy aufgelost werden. Umstellen von Gl.

ergibt
. AYg\ 2 S N2 AYg\ 2 -
Yi — ((T) t) : <YR + YUG) - ((T) t) Vi =0 (78)

Es soll die minimal nachweisbare Konzentration c,,;, berechnet werden, die mit sehr klei-
nen Signalraten Yx verbunden ist. Fiir diesen Extremfall gilt Vi < Yye und in Gl.
kann die Naherung YR + YUG R YUG eingesetzt werden. Damit folgt

2

()

(77)
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Somit folgt fiir die Signalrate Y5 bei sehr kleinen Konzentrationen der nachzuweisenden
Atomsorte der Ausdruck

(80)

Nun kann nach Gl. die zu einem vorgegebenen relativen Fehler AY—? nachweisbare Mi-
nimalkonzentration ¢,,;, in Abhéngigkeit von der Untergrundrate Yy, der Messdauer t

und dem Messstrom I berechnet werden

Yr 1
Cmin = :
K- K-I

Damit ist gezeigt, dass eine Erhohung des Messstroms den grofsten Einfluss auf die Nach-
weisgrenze der NRA-Messung hat. Eine Erhéhung des Messstroms um eine Grofenord-
nung senkt die Nachweisgrenze um einen Faktor 10 herab. Jedoch ist der Erhohung des
Strahlstroms durch die Ionenquelle und die folgende Ionenoptik eine natiirliche Grenze
gesetzt. Der in der NRA-Kammer maximal erreichbare Targetstrom liegt bei ca. 1.5 pA.
Im Zusammenhang mit dem Low-Level Messaufbau ist natiirlich der Einfluss der Un-
tergrundrate Yy von besonderem Interesse. Geméf Gl. [B1] fiihrt eine Verminderung der
Untergrundrate um einen Faktor 10 zu einer um den Faktor 4.64 verbesserten Nachweis-
empfindlichkeit.

Wird die Messzeit um einen Faktor 10 verldngert, so vermindert sich dadurch die Nach-
weisgrenze um den Faktor 2.15.
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D Realtime-Linux, Qt© und KDE

Realtime-Linux

Die Grundlage fiir das in der vorliegenden Arbeit entwickelte NRA-Messprogramm bildet
das Open Source Projekt Realtime Linux (RTL). Die Idee von Realtime Linux besteht
darin, dass ein Mini-Linux Kernel als eigenstéindiges Betriebssystem lduft, welches das
standard Linux Betriebssystem als einen Task mit niedrigster Prioritdt ablaufen lasst.
Dazu wird ein zusétzlicher Abstraction Layer (auch ,yvirtual machine”) zwischen der PC-
Hardware und dem standard Linux Kernel eingefiigt (s. Abb. [76)). Der RTL Abstraction
Layer fangt alle Hardware Interrupts ab und gibt die nicht zeitkritischen Tasks als Software
Interrupts an den standard Linux-Kernel weiter. Zeitkritische Aufgaben werden dagegen
von der RTL-Interrupt-Service-Routine abgearbeitet, die den Vorteil fest vorgegebener
Bearbeitungszeiten bietet. Auf dem verwendeten Pentium II 300 MHz-Rechner erreicht
RTL eine sog. ,worst case interrupt latency” von weniger als 12 us und eine ,average
interrupt latency” von weniger als 5 us.

Der Datentransport vom RT-Kernel zur Software-Ebene lauft dabei iiber FIFO-Speicher
(first-in-first-out), so dass die Daten von dort zeitunkritisch weiter verarbeitet werden
koénnen.

User User User
User User User Prozess 1 Prozess 2 Prozess n
Prozess 1 Prozess 2 Prozess n Realtime
l T l T Tasks l T
Llnux Kernel )

( Linux Kernel ,,o Software

Interrupts
/o Hardware
Interrupts Realt|me Linux Kernel

Hardware

P HARDWARE | o] [ oraware |

HARDWARE
a) b)

Abbildung 76: Prinzip des Realtime Linux Kernels: a) Standard Linuzsystem, b) Realtime Linux-
system: Durch den kleinen Realtime Kernel als zusdtzlichem ,Abstraction Layer” werden unvor-
hersagbare Zeitverzégerungen bei der Bearbeitung zeitkritischer Tasks umgangen

Qt© und das K Desktop Environment (KDE)

Bei Qt© handelt es sich um eine von der norwegischen Firma ,Troll Tech® [128] ent-
wickelte C+-+-Bibliothek, die plattformiibergreifend, d.h. fiir verschieden Betriebsysteme,
verwendet werden kann. Fiir eine nicht-kommerzielle Nutzung steht das Qt-Paket unter
der GNU Public Licence, d.h. es darf ohne Lizenzgebiihren genutzt werden, solange die
Regeln der GNU Public Licence [129] beachtet werden. Die Qt-Bibliothek stellt Klassen
und Methoden zur GUI-Programmierung (,,Graphical User Interface*) zur Verfiigung, mit
deren Hilfe grafische Bedienelemente (Fenster, Schaltflichen usw.) mit geringem Zeitauf-
wand programmiert werden kénnen. Eine Besonderheit von Qt ist die Idee des ,Signal-
Slot“~-Mechanismus, der es auf einfache Weise erlaubt, komplexe Abldufe im Computer-
programm abzubilden. Die mittlerweile bei Linux-Systemen sehr weit verbreitete grafische

Benutzeroberfliche KDE ist vollstandig unter Qt programmiert. So verwendet auch der
NRA-Messrechner KDE.
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E Bilder vom Umzug des MaRPel-Labors

E.1 Abbau in Heidelberg

Abbildung 77: Das Halbleiter-Labor (HLL) im Kellerlabor des Bothe-Gebdudes im Maz-Planck-
Institut fiir Kernphysik in Heidelberg vor dem Abbau. Das Bild zeigt die Experimentierhalle. Der
Beschleunigerbereich ist aus Strahlenschutzgrinden durch eine Wand abgetrennt (rechts im Bild)

o,

Abbildung 78: Demontage der Strahlrohre in der Fxperimentierhalle des HLL. Am oberen Rand
ist das O°-Strahlrohr zu sehen, an dessen Ende sich der Low-Level Messplatz befindet. Das 25°-
und 45°-Strahlrohr sind zu diesem Zeitpunkt bereits demontiert.
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Abbildung 79: Fiir den Transport wurde die Beschleuniger-Sdule durch einen LKW-Schlauch ge-
sichert.

4 Y . 'L_ E
« (.t & [P

Abbildung 80: Der Beschleunigertank konnte nur tiber den im Bild gezeigten Zugang den Keller
des Bothe-Labors verlassen. Dazu musste der Autokran zentimetergenau gesteuert werden.
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E.2 Aufbau in Gottingen

Abbildung 81: Am Schwerlast-Kran hdngend wird der Beschleunigertank vom Autor in seine
endgiiltige Position gebracht.

Abbildung 82: Alle Teile der Ionenoptik wurden mit Hilfe von Theodoliten, einem Justierlaser
und Wandmarken ausgerichtet.
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»

Abbildung 83: Die Strahlrohrteile des Nullgrad-Strahlrohrs, an dessen Ende spdter die Low-Level
NRA-Messapparatur aufgebaut wurde, liegen noch verpackt im Magnetjoch des ehemaligen Zyklo-

trons.

Abbildung 84: Alle Teile des Nullgrad-Strahlrohrs und die Fisenabschirmung der Low-Level Ap-
paratur sind fertig aufgebaut und vakuumgetestet. In diesem Bild ist die Fisenabschirmung noch
nicht von den Szintillator-Platten zur Antikoinzidenz-Messung umgeben.
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F Phasendiagramme

F.1 Ti-H-Phasendiagramm
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Abbildung 85: Ti-H-Phasendiagramm, aus [130]

F.2 Si-H-,Phasendiagramm®
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Abbildung 86: Si-H-,Phasendiagramm®, aus [131)]
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