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Zusammenfassung

Mit dem neuen Raster—Ionenmikroskop SNAKE (Supraleitendes Nanoskop fiir
Angewandte Kernphysikalische Experimente) am Miinchener 15 MV Tandem-
beschleuniger wird eine Einrichtung zur Verfiigung stehen, mit der 20 MeV Pro-
tonen bei einem Strahlstrom von 100 pA auf einen Strahlfleck von 100 nm Durch-
messer fokussiert werden kénnen. Dies ertffnet die Moglichkeit eines sensitiven,
3—dimensionalen Nachweises von Wasserstoffverteilungen unter Anwendung der
sogenannten Proton—Proton—Streuung. Dabei erméglicht die koinzidente Detek-
tion der gestreuten Projektilprotonen und der riickgestreuten Wasserstoftkerne
in Transmissionsrichtung hinter der Probe einen untergrundfreien Nachweis der
Proton—Proton—Streuereignisse.

In dieser Arbeit werden die wesentlichen Merkmale der Proton—Proton—Streu-
ung fiir die Wasserstoffanalytik diskutiert und die experimentellen Anforderungen
fiir ein sensitives Detektorsystem zur tiefenaufgelosten Wasserstoff-Mikroskopie
erarbeitet.

Der grofie Vorteil der Methode ist die geringst mogliche Strahlenschiddigung in
der Wasserstoffanalytik mit Ionenstrahlen, aufgrund eines gegeniiber reiner Cou-
lombstreuung 500—fach iiberhohten Streuquerschnitts bei hohen Protonenener-
gien. Zusétzlich kann fast der komplette Raumwinkel hinter der Probe fiir einen
Nachweis genutzt werden. Daher wird das Verhéltnis des Nachweisquerschnitts
zum Schidigungsquerschnitt grofler als in irgendeiner vergleichbaren Ionenstrahl—
Analysetechnik und eine Wasserstoffanalyse bei Konzentrationen unter 100 ppm
oder die Analyse von biologischen Proben jeweils mit sub—um—Auflésung moglich.

Tiefenprofile von Wasserstoffverteilungen kénnen durch die Analyse der Sum-
menenergie der beiden Protonen gewonnen werden. Durch die hohe Projektil-
energie ist zudem eine Untersuchung von Schichtdicken iiber 200 pm moglich.

In der Arbeit wurde ein Silizium—Streifendetektor mit 48 Streifen und 16
Sektoren aufgebaut, mit dem es moglich ist, einen Raumwinkel von 2.3 sr fiir
die Proton-Proton—Streuung zu nutzen und gleichzeitig eine optimale Tiefen-
auflosung zu erreichen. Mit einer Winkelauflésung von unter 1° kénnen die geo-

metrischen Effekte so stark begrenzt werden, dafl zur hohen lateralen Auflésung
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Tiefenauflosungen unter 10 pm erzielt werden.

Die Signalauslese wurde unter Verwendung einer speziell angepafiten Vielka-
nal-Elektronik mit einer Integration in das Beschleuniger—-Datenaufnahmesystem
realisiert. In einem ersten Experiment konnte die Funktion des Detektorsystems

und die Sensitivitdt der Methode demonstriert werden.
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Kapitel 1
Einleitung

Das Element Wasserstoff ist in vielen Bereichen der Naturwissenschaften von
vielfiltiger Bedeutung. Es ist wesentlicher Bestandteil von organischen Molekii-
len und beeinflult entscheidend die chemischen Eigenschaften von anorganischen
Verbindungen, verdndert die Oberflichenbeschaffenheit, die Wéarme— und elek-
tronische Leitfahigkeit von Festkorpern, mitunter sogar die Festigkeit und den
Schmelzpunkt von Mineralen. In der Chemie, Biologie, Medizin und Geologie,
sowie in der Halbleiter—, Oberflachenphysik und den Materialwissenschaften sind
daher Methoden zur quantitativen Beurteilung von Wasserstoff in Festkorpern

gefragt.

Vor allem bei lateralen Auflésungen im Bereich von 1 um ist der Nachweis
von Wasserstoff bisher nicht moglich. Mit dem Projekt SNAKE am Miinchener
Tandembeschleuniger (Supraleitendes Nanoskop fiir Angewandte Kernphysikali-
sche Experimente) wird versucht, den Wasserstoffnachweis in kleinen Dimensio-
nen deutlich zu verbessern. Dabei soll ein Protonenstrahl mit 20 MeV Energie auf
einen Durchmesser kleiner als 1 um fokussiert und die zu untersuchende Probe ab-
gerastert werden. Durch den koinzidenten Nachweis hochenergetischer Protonen
aus den elastischen Proton—Proton—Streuereignissen wird hier ein quantitativer

Wasserstoffnachweis in Dimensionen unter 1 gm méglich.

Das grundlegende Prinzip ist in Abbildung 1.1 dargestellt. Die zu analysieren-
de Probe wird dabei mit Protonen bestrahlt und ein elastisch gestreutes Proton
zusammen mit dem riickgestreuten Wasserstoftkern symmetrisch zur Strahlach-
se unter einem Streuwinkel von 45° mit Hilfe von positionsempfindlichen Teil-
chendetektoren nachgewiesen. Unter der Bedingung der zeitlichen Koinzidenz in
zwei getrennten Detektorhélften ist eine untergrundfreie Bestimmung der Was-
serstoffkonzentration moglich [1]. Uber die gemessene Teilchenzahl wird auf die

urspriingliche Wasserstoftkonzentration geschlossen.
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Abbildung 1.1: Prinzip der Proton—Proton—Streuung

Voraussetzung fiir einen breiten Einsatz der Technik ist eine ausreichend hohe
Energie der Protonen. Diese Energien stehen am Miinchener Tandembeschleuni-
ger zur Verfiigung. Damit ist gewéhrleistet, dafl beide Streuteilchen einige 100 ym

dicke Proben durchdringen und somit auch analysiert werden konnen.

Um laterale Ortsauflosungen im sub—pm-Bereich zu erreichen, werden ho-
he Anforderungen an den Meflaufbau gestellt. In dieser Arbeit werden die er-
forderlichen experimentellen Rahmenbedinungen erértert, um eine Wasserstoff—
Mikroskopie mit hochster Sensitivitat und bestmoglicher Tiefenauflésung zu er-
moglichen. Mit diesen Ergebnissen wurde ein spezieller Detektor mit einem
groflen Raumwinkel von 2.3 sr und einer Winkelauflosung von etwa 1° aufgebaut

und in ersten Experimenten getestet.

In Kapitel 2 werden beispielhaft zwei materialwissenschaftliche Fragestellun-
gen diskutiert, bei denen der Wasserstoffnachweis in kleinen Dimensionen einen
entscheidenden Beitrag leisten kann, der jedoch mit bisherigen Analysemethoden
nicht zu erreichen ist. Welche Anforderungen an die Wasserstoff-Mikroskopie
mittels Proton—Proton—Streuung zu stellen sind, um diese Fragestellungen zu

bearbeiten, wird ebenfalls in diesem Kapitel dargestellt.

Kapitel 3 widmet sich der genaueren Beschreibung der Proton—Proton—Streu-
ung und den Moglichkeiten der Energieverlustmessung der gestreuten Protonen
zur Erstellung von Tiefenprofilen. Als Ergebnis wird vor allem eine erreichbare

Tiefenauflosung angegeben.



Kapitel 4 enthélt eine Beschreibung des neuen, winkelauflésenden Detektors
zur Wasserstoffanalyse, dessen Geometrie speziell an die hohen Anforderungen
an Sensitivitdt (Raumwinkel > 1 sr) und Tiefenauflosung (Winkelauflosung ~ 1°)
angepafit wurde. Ferner wird in diesem Kapitel kurz das Prinzip der Signalauslese
mit einer passenden Vielkanal-Ausleseelektronik vorgestellt.

Anhand eines ersten Experiments mit einem Detektor—Prototyp wird die prin-
zipielle Funktionsweise des Detektorsystems demonstriert. Die Ergebnisse hier-
zu sind in Kapitel 5 zusammengefafit. AbschlieBend werden in einem Ausblick
die noch erforderlichen Schritte zum Ausbau des endgiiltigen Detektorsystems

erortert und geplante Experimente vorgestellt.






Kapitel 2

Wasserstoff—-Mikroskopie

Aufgrund des wachsenden Interesses der Materialwissenschaften an der quanti-
tativen Erfassung des Wasserstoffinhalts von Festkorperstoffen wurde eine Rei-
he von Techniken fiir die Wasserstoffanalyse entwickelt. Hier soll zunéchst die
Vielfalt der Zielsetzungen auf zwei konkrete Fragestellungen reduziert werden, in
denen ein ortsaufgeldster Nachweis im pm-Bereich erforderlich ist. Eine anschlie-
Bende Diskussion der vorhandenen Mikroskopiemethoden in diesem Rahmen wird
ergeben, dafl die Technik der elastischen Proton-Proton—Streuung als einzige Me-

thode den Anforderungen dieser Problematiken gerecht wird.

2.1 Konkrete Fragestellungen

Im folgenden werden zwei Anwendungen aus der Materialanalytik vorgestellt,
bei denen vermutet wird, dafl Wasserstoff eine entscheidende Rolle in den phy-
sikalischen Eigenschaften spielt. Hier ist bislang noch keine Methode zur Was-
serstoffanalyse bekannt, die diese Fragestellungen zufriedenstellend beantworten

kann.

2.1.1 Wasserstoff in Diamant

Mit seiner einmaligen Kombination extremer Materialeigenschaften wird der Dia-
mant nicht nur als Hartstoff fiir die Beschichtung von Bohr—, Schneid— und
Schleifwerkzeugen eingesetzt , sondern auch fiir den Einsatz bei Warmespreizung,
fiir optische Anwendungen bzw. in passiven und aktiven elektronischen Bauele-
menten diskutiert. Perspektiven liegen vor allem in Hochtemperatur—Anwendun-
gen und im Bereich mit chemisch aggessiver Umgebung. [2, 3]

Mit der Technik der chemischen Gasphasensynthese (Chemical Vapour De-

position, CVD) von Diamant bei niedrigen Driicken (wenige mbar) und mode-
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Abbildung 2.1: Raster—Elektronenmikroskopie—Aufnahme eines CVD-Diamanten.

(a) Querschnitt einer 3040 pm dicken CVD-Schicht (aus [7]). Wéhrend der Abschei-
dungsphase ziehen sich aus der Keimbildungsschicht (z. B. 1°C) Strukturen mit ori-
entiertem Wachstum von dem Substrat (z.B. Silizium) nach oben. (b) Ansicht von
oben auf die Oberfliche einer CVD—-Diamantschicht (aus [8]). Es bilden sich orientierte

FEinkristalle in Bereichen von mehreren pum aus.

raten Temperaturen (700°C—-900°C) [4] ist es heute mdglich, groBflichig diinne
Diamantschichten herzustellen. Dabei wird Diamant aus einem Gemisch von
Wasserstoff und geringen Mengen eines Kohlenwasserstoffes (z. B. Methan) als
polykristalline Schicht auf Fremdsubstraten wie Silizium abgeschieden.

Fiir die favorisierte Anwendung von Diamant als passives oder aktives Halb-
leitermaterial in Detektoren, Hochtemperatur— und Hochleistungsbauelementen
werden Diamantschichten hochster Qualitidt mit einem Minimum an Verunreini-
gungen bzw. exakten Dotierkonzentrationen benétigt. [2, 5, 6]

Konkret geht es um die Frage, welche Rolle die Wasserstoffatome im Bulk-
material einer CVD-Diamantschicht fiir die Leitfahigkeit spielt. Abbildung 2.1
zeigt eine Raster—Elektronenmikroskopie-Aufnahme einer 30—40 pym dicken poly-
kristallinen Schicht, wobei die Kristallite eine Ausdehnung von einigen pm errei-
chen und, wie die Abbildung zeigt, ein kolumnares Wachstum aufweisen.

Untersuchungen an (100)-Oberflichen von CVD-Diamanten mittels Elastic
Recoil Detection (ERD) zeigen, dal an der Oberfléiche eine Wasserstoffbelegung
von etwa 2 - 10'° at/cm? existiert [9]. Das wiirde der Absittigung der freien
Bindungen des Kohlenstoffs mit Wasserstoffatomen entsprechen. Fiir die Bulk-
konzentration konnte in diesen Messungen eine atomare Wasserstoftkonzentration
von etwa 1-10% at/cm? (~ 100 ppm) im Bulkmaterial nachgewiesen werden.

Bisher ungeklart, aber von entscheidender Bedeutung fiir die Leitungsmodelle
des Diamants, ist die Frage, ob die Wasserstoffatome im Kristallgitter des Dia-

mants oder an den Korngrenzen zwischen den Einkristallen plaziert sind. Um
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eine Wasserstoffakkumulation an den Korngrenzen nachzuweisen, ist eine Ana-
lysetechnik erforderlich, die geringe Wasserstoftkonzentrationen um 100 ppm mit
einer lateralen Auflésung im sub—pm—Bereich nachweisen kann. Zur Abtrennung
des Wasserstoffs an der Oberfliche der polykristallinen Struktur mufl zudem eine
ausreichende Tiefenauflosung gegeben sein.

Die sensitive Methode der Proton—Proton—Streuung wie sie in Kapitel 1 kurz
vorgestellt wurde, bietet mit einem Mikrostrahl im sub—pm-Bereich die Moglich-
keit diese Anforderungen zu erfiillen. CVD-Diamanten mit orientierten Kristall-
strukturen im pm-Bereich kénnen in Dicken von 50 pm mit noch relativ geringem
Aufwand hergestellt werden und enthalten eine ausreichende Wasserstoffkonzen-
tration (> 1-10' at/cm? oder 100 ppm) oberhalb der Nachweisgrenze. So soll-
te fiir die Oberflichenabtrennung eine Tiefenauflésung im Bereich von 10 pym

geniigen. Dies wird in Kapitel 3 diskutiert.

2.1.2 Wasserstoff als Spurenelement in Mineralen

Auch fiir geologische Untersuchungen des oberen Erdmantels ist Wasserstoff von
groflem Interesse. Aus der chemischen Analyse von Gesteinsproben, die durch
sogenannte ”Kimberlit-Pipes” aus Tiefen bis etwa 150 km an die Erdoberfliche
befordert wurden, kann man zeigen, dafl es sich hierbei um nominell, d.h. auf-
grund ihrer chemischen Formel, wasserfreie Minerale handelt. Sie enthalten je-
doch Wasserstoff bzw. Wasser als Spurenelement. Der Wassergehalt solcher Mi-
nerale ist in zweierlei Hinsicht von groflem Interesse: Mineralogen interessieren
sich hierfiir, weil Wasser zahlreiche physikalische und chemische Eigenschaften
von Mineralen verdndert [10]. So kann z. B. die Schmelztemperatur herabgesetzt,
Diffusionsraten verandert oder die mechanische Festigkeit beeinflufit werden. Fiir
das geologische Verstédndnis des globalen Wasserkreislaufs oder beispielsweise fiir
die Beurteilung von Thesen iiber die Entstehung der Hydrosphére ist es wichtig,
die Loslichkeit und tatsédchliche Konzentration von Wasser bzw. Wasserstoff in
den Mineralen des oberen Erdmantels zu kennen. (siehe [11] und darin zitierte
Literatur)

Die vorkommenden Wasserkonzentrationen in diesen silikatischen Materia-

lien™ liegen zwischen wenigen Gew.ppm und einigen hundert Gew.ppm H,O®.

(1 QOlivin, Pyroxen, pyropreicher Granat (chemische Zusammensetzung siehe [11] und [12])

(2)Unabhiingig davon, in welcher Form Wasserstoff in Mineralen tatsichlich vorhanden ist,
wird von Mineralogen und Geologen die Konzentration in der Regel in Gewichtsanteilen
(Gew.ppm) des Wassermolekiils angegeben. Die Einheit ppm ohne Zusatz wird im folgenden

immer auf die atomare Konzentration bezogen.
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Zum Nachweis dieser Wasserstoftkonzentrationen benotigt man eine empfindliche
Nachweismethode.

Die von Mineralogen und Geologen bevorzugte Nachweismethode ist die IR—
Spektroskopie, da diese bei relativ geringem apparativen Aufwand den Vorteil
einer grofien Empfindlichkeit hat (< 1 Gew.ppm Hy0) — allerdings nur fiir ge-
bundene Wasserstoffe. Dies wird in Abschnitt 2.2.1 kurz diskutiert. Fiir die
Eichung dieser Messungen ist eine Referenzanalyse mit der Moglichkeit zur abso-
luten Bestimmung der Wasserstoffkonzentration notwendig, da der Extinktions-
koeffizient® fiir diese seltenen Minerale nicht genau bekannt ist.

Problematisch ist hauptséchlich die Probenpréaparation, da die Mineralproben
frei von Rissen und Einschliissen sein miissen und Bereiche eines Kristalls, die
diese Voraussetzung erfiillen, oft nur wenige Millimeter grof} sind. Von Interesse
fiir die Geologen sind auch der Wasserstoffgehalt von Proben, die mit gezielter
Zusammensetzung synthetisch hergestellt werden. Doch sind diese Proben in
der Regel unter 1 mm grofl. Dies erfordert bei der Analyse aulerdem eine hohe
laterale Auflésung.

Bisher wurden die Referenzmessungen an den Mineralen mit der Materialana-
lyse mittels Kernreaktionen (siehe folgender Abschnitt) durchgefiihrt [11], aller-
dings mit der Einschrinkung, dafl nur Bereiche wenige pum unter der Oberflidche
vermessen werden konnten. Auch hier bietet die Technik der Proton—Proton—
Streuung mit einem Mikrostrahl bei Energien iiber 10 MeV die Perspektive, den
Wasserstoffgehalt dieser einige 100 ym dicken, inhomogenen Gesteinsproben tie-

fenaufgelost zu messen.

2.2 Methoden zur Wasserstoff—-Mikroskopie

Diese beiden vorgestellten Beispiele zeigen, dafl es in der interdisziplindren For-
schung einen groflen Bedarf an Wasserstoffanalysemethoden gibt, mit denen ein
3—dimensional ortsaufgeloster Nachweis bei geringen Konzentrationen moglich
ist. Im speziellen wird fiir die 0. g. Anwendungen eine Analysemethode gefordert,
die den Anforderungen aus Tabelle 2.1 geniigt.

Im folgenden sollen die fiir einen sensitiven Wasserstoffnachweis in Frage kom-
menden Techniken mit Bezug auf diese Zielsetzungen, insbesondere die Ortsauf-
16sung, diskutiert werden (Wasserstoff-Mikroskopie) und die Grenzen der Metho-
den — soweit moglich — im Vergleich zu den Moglichkeiten der Proton—Proton—

Streuung aufgezeigt werden.

(3)konzentrationsunabhéingiger molarer Absorptionskoeffizient der IR-Strahlung
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Wasserstoffnachweis

Nachweisempfindlichkeit | < 100 ppm

laterale Ortsauflésung ~ 1 pum

Tiefenauflosung < 10 pm

analysierbare Schichtdicke | > 100 ym
Schérfentiefe® > 100 pm

Tabelle 2.1: Anforderungen an die Analysemethode

In Industrie und Forschung wurden mehrere Standardtechniken entwickelt,
die mit relativ geringem Aufwand fiir die Wasserstoff-Mikroskopie einzusetzen
sind. Dariiber hinaus gibt es eine Reihe von speziellen Methoden, die mit Hilfe
von fokussierten Ionenstrahlen fiir die Wasserstoff-Mikroskopie in der Material-

forschung und Festkorperphysik geeignet sind.

2.2.1 IR—-Absorptionsspektroskopie

Diese Technik beruht auf der Tatsache, dafl Molekiile durch Einstrahlung von
elektromagnetischen Wellen zu Schwingungen um ihre Gleichgewichtslage an-
geregt werden. Uber Absorptionsmessungen der transmittierten Strahlung im
infraroten (IR-) Bereich erhdlt man damit fiir jede mogliche Schwingung eine
charakteristische Absorptionsbande. Fiir Wasser beobachtet man z. B. eine Ban-
de im Wellenzahlbereich um 3600 cm™!, die durch die OH-Streckschwingungen
hervorgerufen wird. Mit der Anregung der Dipolschwingungen von Wasserstoff-
verbindungen (C-H, B-H, N-H...) besteht die Moglichkeit, auch die chemische
Umgebung der Wasserstoffe zu analysieren. Sie ist auBlerdem mit einfachen ap-
parativen Mitteln einsetzbar und man kann z. B. fiir den Wassernachweis in Mi-
neralen eine Sensitivitdt von wenigen Gew.ppm HyO ereichen [11]. (Detaillierte
Beschreibungen finden sich z. B. in [13] oder [14].)

Die Probleme bei den im vorangegangenen Abschnitt dargestellten Anwen-
dungen liegen zum einen darin, dafl bei der Messung der atomare Wasserstoff
oder Hy—Molekiile nicht erfafit werden, da hier keine Anregung durch Dipol-
schwingungen moglich ist, zum anderen ist, wie schon erwéihnt, die Kenntnis
des Extinktionskoeffizienten der IR-Strahlung fiir die Quantifizierung notwendig

und nicht fiir alle Materialien ausreichend genau bekannt [11]. Die Grenze der

(U Hier: Maximale Tiefe unter der Oberfliche, bis zu der die Orts- und Tiefenauflésung

(Schiirfe) noch erreicht werden kann.
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lateralen Ortsauflosung ist durch die Wellenlénge der einfallenden IR-Strahlung
gegeben. So konnen keine Auflosungen unter 10 ym erreicht werden und eine
Erstellung von Tiefenprofilen ist prinzipbedingt nicht moglich.

Diese Zusammenhinge zeigen, dafl die Methode fiir die Untersuchung der
CVD-Diamantschichten nicht und fiir die geologischen Forschungen nur bedingt

geeignet ist.

2.2.2 NMR-Spektroskopie

Die Technik der Magnetischen Kernresonanz—Spektroskopie (Nuclear Magnetic
Resonance, NMR) beruht auf der resonanzartigen Zerstérung der Kernpolari-
sation durch die Einstrahlung eines Hochfrequenz—Feldes. Die Kernpolarisation
wird dabei durch ein starkes dufleres Magnetfeld hervorgerufen. Fiir einen festen
Wert des Magnetfeldes ist die Frequenz zur Zerstorung dieser Polarisation fiir
jeden Kern in einer bestimmten chemischen Umgebung charakteristisch und kann
durch verschiedene Mefitechniken (CW-Methode oder Puls-Methode) bestimmt
werden. ®)

Durch Anlegen von magnetischen Gradientenfeldern in drei Raumrichtungen
ist es moglich, eine 3—dimensionale Darstellung der Wasserstoffkonzentrationen
zu erhalten [16]. Diese Technik des sogenannten Magnetic Resonance Imaging
(MRI) wird insbesondere in der Medizin zur Tomographie eingesetzt. Industrielle
Anlagen erreichen in biologischem Gewebe typische Auflésungen unter 100 pm
(NMR~Mikroskopie).

Von Spezialisten der NMR—Mikroskopie wird angegeben, dafl die apparative
Grenze fiir die Ortsauflosung zur Zeit bei einer GroBlenordnung von 10 um liegt
[17]. Ob diese Auflosung fir die in Abschnitt 2.1 betrachteten Stoffe bei den
geringen Wasserstoftkonzentrationen erreicht werden kann, konnte nicht geklért
werden. Prinzipiell ist diese Technik jedoch fiir die genannten Fragestellungen

noch nicht geeignet.

2.2.3 Analysemethoden mit Ionenstrahlen

Keine der bisher diskutierten Techniken kann eine ausreichende laterale Ortsauf-
16sung fiir die in Abschnitt 2.1 vorgestellten Anwendungen liefern. Hier bietet
die Elementanalytik mit Ionenstrahlen eine geeignete Losung. Der Ionenstrahl,
mit dessen Hilfe durch Reaktionen oder Streuungen eine Information iiber die

Elementzusammensetzung in der Probe gewonnen wird, kann durch elektrische

®)Eine ausfiihrliche Darstellung der Grundlagen findet sich z. B. in [15].
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Abbildung 2.2: Prinzipieller Aufbau eines Raster—Ionenmikroskops

und magnetische Felder auf einen Strahlfleckdurchmesser im pm- oder sub—pm-—
Bereich fokussiert werden [18]. Mit Ablenkeinheiten kann der Strahl tiber die Pro-
be gerastert werden (Raster—Ionenmikroskopie, RIM) und ein 2-dimensionales
Bild der Elementzusammensetzung erstellt werden (siehe Abbildung 2.2). Man
kann das weite Gebiet Ionenstrahlanalytik unterteilen in Methoden, bei denen
niederenergetische Ionen mit kinetischen Energien im keV-Bereich verwendet
werden und solche, wo hochenergetische Ionen aus Teilchenbeschleunigern mit
Energien im MeV—Bereich auf die Probe gestrahlt werden. In der ersten Kategorie
hat sich besonders eine Technik unter anderem auch fiir den Wasserstoffnachweis
etabliert:

Sekundirionen—Massenspektrometrie (SIMS)

Bei dieser Methode wird die Probe sukzessive durch lonenzerstaubung (”Sput-
tern”) abgetragen und die gesputterten Ionen massenspezifisch analysiert. Die
Dauer der Bestrahlung ist somit ein Maf} fiir die Tiefe, aus der die analysierten
Ionen stammen.

Prinzipiell konnen damit Wasserstoftkonzentrationen unter 100 ppm mit einer
Tiefenauflosung besser als 100 nm analysiert werden, wie Untersuchungen an den
erwéhnten Diamantschichten zeigen [19]. Jedoch kénnen diese Messungen nur
eingeschrinkt quantitative Ergebnisse liefern, da es durch das Mefprinzip zu

einer andauernden Durchmischung der momentanen Probenoberfliche mit den
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darunterliegenden Atomlagen kommt. Weitere Einschrankungen ergeben sich
durch das Auftreten von sogenannten Matrixeffekten des Probenmaterials, die
eine Verdnderung der Sputterrate je nach Schichtzusammensetzung zur Folge

haben konnen.

Bei Probendicken von iiber 10 um konnen die Mefzeiten unangenehm lan-
ge werden, da bei dem Sputterprozef jede einzelne Atomlage des MeBbereichs
gleichméfig abgetragen werden mufl. Hier haben die Methoden mit hochener-
getischen Ionen — insbesondere die in der Einleitung angesprochene elastische
Proton—Proton—Streuung — den entscheidenden Vorteil, dafl hohe Projektilener-
gien von einigen MeV im Vergleich zu den niederenergetischen Ionen im keV-

Bereich eine Analyse sehr dicker Proben bis iiber 100 ym erlauben.

Analyse mittels Kernreaktionen (Nuclear Reaction Analysis, NRA)

Die Materialanalyse mittels Kernreaktionen basiert auf einer fiir den nachzu-
weisenden Targetkern charakteristischen Kernreaktion, die man mit Hilfe von
hochenergetischen Ionen in der Probe resonant auslost und die dabei entste-
henden Reaktionsprodukte nachweist. Fiir die Wasserstoffanalyse nutzt man
die sogenannte "»N-Methode mit der Reaktion 'H('*N, a-y)'2C mit einer Reso-
nanz bei F(*N) = 6.395 MeV und weist die dabei auftretende y-Strahlung (4.43
MeV) nach. Durch Variation der EinschuBenergie kann man die scharfe Reso-
nanz (I' = 1.8 keV) mit Beriicksichtigung des Energieverlustes der '>N-Ionen in
Strahlrichtung sukzessive in verschiedene Tiefen unter die Oberfliche der Probe

verlagern und so ein Tiefenprofil erstellen. [20, 21]

Die Technik ermoglicht die quantitative Analyse von Wasserstoffkonzentratio-
nen unter 10 ppm(at) [22] bei einer Tiefenauflésung unter 10 nm in oberflachenna-
hen Schichten, die allerdings aufgrund der Energieverschmierung der *N-Ionen
in hoheren Tiefen verschlechtert wird. Die maximal analysierbare Tiefe ist durch
die ndchsthohere Resonanz zudem auf einige pm beschrankt, so dal auch diese

Methode in der maximal analysierbaren Probendicke begrenzt ist.

Mit der Zerstérung der Probe durch den einfallenden Ionenstrahl (”Strahlen-
schiddigung”, siehe Abschnitt 3.2) wird — wie generell bei allen Ionenstrahl-
Analysemethoden — der erreichbaren lateralen Auflésung eine Grenze gesetzt, da
die Effizienz der Methode nicht ausreicht, um Wasserstoff-Konzentrationen unter
100 ppm nachzuweisen. Besonders bei der ’N-Methode wird der Probenbereich,
in dem die Kernreaktion stattfinden kann, durch die schmale Breite der Resonanz

bei lateralen Auflésungen im pum—Bereich so klein, daf§ das Verhéltnis der analy-
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sierbaren Kernreaktionen zur Anzahl der durch den Ionenstrahl geschidigten(®
Wasserstoftkerne bei den geringen Konzentrationen nicht mehr fiir einen Nachweis

ausreicht.

Elastic Recoil Detection Analysis (ERDA) und Proton—Proton—

Streuung

Eine weitere, haufig eingesetzte Moglichkeit, Wasserstoff quantitativ mittels hoch-
energetischer Ionen nachzuweisen, ist die Technik der Elastischen Riickstreu—
Spektroskopie (Elastic Recoil Detection, ERD). Diese Methode basiert auf der
Rutherford—Streuung der Ionen am Coulomb—Potential der Kerne in der Pro-
be. Im Gegensatz zur Rutherford-Backscattering—Spectroscopy (RBS), bei der
die Identifikation des streuenden Probenatoms indirekt iiber die Analyse des ge-
streuten Ions erfolgt, wird bei der ERD das riickgestreute Probenatom direkt
nachgewiesen.

Aufgrund der Kinematik ist mit RBS prinzipiell der Wasserstoffnachweis nicht
moglich. Bei der ERD dagegen kénnen besonders gut leichte Elemente in einer
Matrix von schweren Probenatomen nachgewiesen werden. Die Tiefeninformation
erhélt man durch die Energiemessung der gestreuten Ionen unter Beriicksichtigung
des Energieverlustes, den die Ionen auf dem Weg durch die Probe erleiden. Fiir
Wasserstoft erreicht man eine Tiefenauflosung besser als 1 nm an der Oberfliche
und eine Nachweisempfindlichkeit von unter 1 ppm [2].

Die bei der ERD—Analyse verwendete Streugeometrie ist fiir die Wasserstoff—
Mikroskopie jedoch ungeeignet, da unter dem flachen Einfallswinkel der Ionen
auf die Oberfliche der Probe der Strahlfleck des Mikrostrahls unnétig vergroflert
wird. Daneben wird durch den hohen Energieverlust und die Kleinwinkelstreu-
ung der Ionen die analysierbare Tiefe auf einige pm begrenzt, wenn wie {iblich
schwere Projektilionen verwendet werden. Auflerdem wird auch hier die Strah-
lenschadigung der limitierende Faktor fiir die Nachweisgrenze, wenn man laterale
Auflésungen um sub—um—Bereich erreichen will.

Hier bietet die Proton—Proton—Streuung mit hochenergetischen Ionen neue
Perspektiven, wenn wie in Abbildung 1.1 dargestellt, die elastisch gestreuten
Protonen in Transmission, d.h. hinter der Probe, nachgewiesen werden und die
Identifikation iiber eine Koinzidenzmessung beider Protonen erfolgt. Zum einen
kann unter Verwendung eines Mikrostrahls — bei einer minimalen Schidigungs-

rate im Vergleich zu anderen Ionenstrahltechniken — die volle laterale Auflésung

6)durch Schidigungsprozesse (elastische Stéfe oder Tonisationen mit anschlieBender Diffusi-
on) aus der Probe entfernte Atome
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des Strahls genutzt werden. Zum anderen wird bei hohen Ionenenergien durch
den geringen Energieverlust der Protonen eine héhere analysierbare Schichtdicke
moglich als bei flachem Einfallswinkel mit schweren Ionen. Gegeniiber den an-
deren Methoden mit schwereren oder niederenergetischen Ionen muf} allerdings
eine Einschrankung in der erreichbaren Tiefenauflésung hingenommen werden.

Mit dem Mikrostrahl SNAKE (Supraleitendes Nanoskop fiir Angewandte Kern-
physikalische Experimente) am Miinchener 15 MV Tandembeschleuniger wird
in Kiirze ein 15-25 MeV Protonenstrahl mit einem Strahldurchmesser im sub-
pm—Bereich zur Verfiigung stehen [18]. Dies macht erstmals eine Wasserstoff—
Mikroskopie mittels Proton—Proton—Streuung bei lateralen Auflésungen unter
1 pm moglich. Die Verwendung der hohen Protonenenergien erlaubt eine analy-
sierbare Schichtdicke von iiber 100 pm und zudem eine anndhernd hohe Schérfen-
tiefe (siehe FuBnote zu Tabelle 2.1), aufgrund der geringen Aufstreuung von Pro-
tonen im Vergleich zu schwereren Ionen.

Fiir die Tiefenauflosung iiber Energieverlustmessung kénnen zwar nicht die
Werte der anderen Ionenstrahl-Analysemethoden erreicht werden, es sind jedoch
— wie die Abschétzungen in Abschnitt 3.4 zeigen — noch Tiefenauflésungen un-
ter 10 um bei Schichtdicken von bis zu 200 pm moglich. Bei geringeren Schicht-
dicken erwartet man sogar Auflosungen von 1 pym oder weniger [23].

Fiir die Nachweisgrenze der Proton—Proton—Streuung werden Werte von
1 ppm [1] bzw. einigen pg/cm? [23] angegeben. Welche Anforderungen an den
Strahlstrom bzw. den Detektor gestellt werden miissen, damit die Methode auch
zur Wasserstoff-Mikroskopie mit grofiter Sensitivitat fiir Konzentrationen unter
100 ppm eingesetzt werden kann, wird im folgenden Kapitel ausfiihrlich disku-
tiert. Eine entscheidende Rolle spielt dabei die Schiadigung der Probe durch
den Ionenstrahl, die fiir alle Hochenergie-Ionenstrahlmethoden der limitierende
Faktor fiir die Nachweisgrenze ist. In Abschnitt 3.2 wird gezeigt, dafl diese soge-
nannte Strahlenschadigung bei der Proton—Proton—Streuung mit hohen Energien
im Vergleich zu anderen Methoden auf ein Minimum reduziert werden kann.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafl die Proton—Proton—Streuung mit
hohen Energien alle Voraussetzungen fiir einen breiten Einsatz in der Wasserstoff—
Mikroskopie erfiillt. Im speziellen besteht damit die Perspektive, die in Abschnitt

2.1 vorgestellten Fragestellungen zu beantworten.



Kapitel 3
Proton—Proton—Streuung

Die grundlegende Idee der Proton—Proton—Streuung wurde bereits in der Einlei-
tung vermittelt. Die Vorteile der Technik liegen zum einen in einer relativ einfach
zu realisierenden Koinzidenzmessung mit zwei Detektorhélften, die eine fast un-
tergrundfreie Identifizierung der Proton-Proton-Streuereignisse erlaubt [1]. Zum
anderen 148t sich bei einem Streuprozel aus der Tiefe x {iber die Messung der
Summenenergie beider Protonen ein Wasserstofftiefenprofil erstellen [23], wobei
diese Summenenergie bei der elastischen Streuung in erster Ordnung nicht vom
Winkel abhingig ist.

Diese Zusammenhinge sollen im folgenden ndher darauthin untersucht wer-
den, welche experimentellen Anforderungen der Einsatz dieser Technik fiir eine 3—
dimensional ortsauflésende Wasserstoff-Mikroskopie am Raster—Ionenmikroskop
SNAKE hat.

3.1 Wasserstoffnachweis

Fiir Raster—Mikroskopieuntersuchungen, wie sie hier betrachtet werden, ist in
erster Linie die Dauer einer Messung entscheidend. Fiir ein komplettes Abbild
des zu untersuchenden Bereichs ist eine Mefzeit von 1 h noch akzeptabel. Um
einen realistischen Probenbereich von 20x20 ym? mit einer Auflésung von 1 ym
zu vermessen, miissen bereits 400 Bildpunkte abgetastet werden. Damit bleibt

fiir einen 1 um? groBen Bildpunkt noch etwa 10 s Mefizeit.

Fiir eine quantitative Messung mit ausreichender Genauigkeit (< 10 %) ist
innerhalb dieser Zeit der Nachweis von mindestens 100 Proton—Proton—Streu-
ereignissen erforderlich. Dies macht ein effizientes Detektorsystem mit einem

groflen Raumwinkel bei einem ausreichenden Strahlstrom notwendig.
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3.1.1 Nachweisrate

Fiir die am Raster—Ionenmikroskop SNAKE verwendeten Energien um 15-25 MeV
liegt der differentielle Proton-Proton-Streuquerschnitt (do/dY),, im Laborsy-
stem bei Streuwinkeln um 45° bei etwa 100 mb/sr [1, 24]. Dieser Wert liegt etwa
um einen Faktor 500 iiber dem, der aufgrund reiner Coulombstreuung zu erwar-
ten wére. FErst dadurch wird die Proton—Proton—Streuung iiberhaupt fiir einen

effizienten Wasserstoffnachweis einsetzbar.

Mit einem vorgegebenen Detektorraumwinkel AQ2 und der Rate der einfallen-
den Protonen n; ergibt sich die Nachweisrate der Proton-Proton—Streuereignisse

npp bei einer atomaren Wasserstoffflichenbelegung pudz (in at/cm?)

do
Npp = fpanpde/<d—Q>pde . (31)

AQ

fop ist dabei die Nachweiseffizienz des Detektors fiir Proton—Proton-Ereignisse).

Der differentielle Streuquerschnitt im Laborsystem dndert sich in einem Win-
kelbereich von 200 mrad um 45° weniger als 20 % [24]®® und wird fiir die Inte-
gration in erster Ndherung als konstant angenommen. Bei der oben gewiinschten
MefBzeit und Auflosung mit der Nachweisrate von 10 Hz wird bei einem grofien

Detektionsraumwinkel von 1 sr etwa ein Strahlstrom I von
I =n;-e =~ 100 pA (3.2)

benstigt®, falls eine atomare Wasserstoffflichenbelegung von 1-10'7at /cm?() mit
obiger Genauigkeit ortsaufgelost nachgewiesen werden soll. Diese Abschitzung
zeigt, dafl sowohl ein hoher Strahlstrom von mindestens 100 pA als auch eine
effiziente Messung mit einem grofien Detektionsraumwinkel (> 1 sr) notwendige
Voraussetzungen fiir Wasserstoff-Mikroskopie mittels Proton—Proton—Streuung

1st.

(DVerhéltnis der gemessenen Zihlrate zur tatséichlichen Rate der eintreffenden Streuereignisse
(2)2. B. bei Protonenenergien E = 19.80 MeV
(3)Elementarladung e

)

() Der Wert entspricht etwa 100 ppm(at) in einer 100 um dicken Kohlenstoffschicht.
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3.1.2 Absolutbestimmung der Konzentration

Die Gesamtzihlrate der gestreuten Protonen ist analog zu Gleichung (3.1) mit

dem gesamten Streuquerschnitt (do/dQ)ie gegeben durch

do
Mot = Jiot * T + poda - / (m>mt aqQ . (3.3)

AQ

fiot st dabei die Nachweiseffizienz des Detektors fiir Protonen und p die Atom-
dichte der Probe bei einer Dicke dz.

Die Wasserstoftkonzentration ergibt sich so aus

PH o fpp * Ntot * Opp
Po ftot * Npp * Otot

cH = : (3.4)
wenn die Nachweiseffizienzen und die Streuquerschnitte hinreichend genau be-
kannt sind. Uberdies kann mit Gleichung (3.3) die Konzentration absolut be-
stimmt werden, wenn die Rate der einfallenden Teilchen gemessen wird. Die
Streuquerschnitte und Nachweiseffizienzen kénnen iiber Messungen an Referenz-
proben mit bekannter Dichte pdz aus Gleichung (3.1) bzw. (3.3) bestimmt werden
bzw. fiir die Streuquerschnitte sind teilweise tabellierte Werte in der Literatur zu
finden (siehe z.B. [25, 26, 24]).

3.2 Strahlenschidigung

Durch den Beschufl mit Ionenstrahlen werden Atome aus der Probe entfernt bzw.
die Elementverteilung in der Probe verindert. Dieser Eingriff der Messung in den
Originalzustand steht bei allen Ionenstrahlanalysemethoden in Konkurrenz mit
dem Prozel der Messung selbst. Diese ”Strahlenschddigung” limitiert maf3geblich
die Nachweisgrenze (Sensitivitidt) der Methode.

Bei dem Nachweis von Wasserstoff mittels Ionenstrahlen ist — wie gezeigt wird
— diese Schéidigung besonders kritisch zu bewerten und muf} hier ausfiihrlicher

behandelt werden.

3.2.1 Ursachen der Schidigung

Fiir die Schiadigung einer Probe sind im wesentlichen zwei primére Wechselwir-
kungsprozesse der Ionen verantwortlich. Beide fiihren aufgrund der iibertragenen
Energie zu einem Energieverlust der Ionen. Ersteren nennt man den nuklearen

Energieverlust (dE/dx )., letzteren den elektronischen Energieverlust (dE/dz);.
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e Elastische Stoe der Ionen mit den Probenatomen fiithren zu einer Verset-
zung der Atome, falls die iibertragene Energie grofier als die Bindungsener-
gie ist. Wird geniigend Energie iibertragen, so kann das gestoflene Atom

weitere Atome versetzen (nukleare StoSkaskaden)®.

Eine Versetzung kann langreichweitig (makroskopisch) oder kurzreichwei-
tig (wenige Atomlagen) sein, fiihrt aber in vielen Fillen, speziell aber bei
Wasserstoff in Kombination mit einer anschliefenden Diffusion dazu, dafl
das Atom aus dem Volumen der Messung entfernt wird und damit fiir diese

verloren ist.

e Die Wechselwirkung der Ionen mit den Atomelektronen kann zu Ionisatio-
nen und damit zum Aufbrechen der Bindungen der Probenatome fiihren,
was wiederum in Verbindung mit einer anschliefenden Diffusion einen Ver-

lust des Atoms fiir die Messung bedeutet.

Wasserstoft ist wegen seines einen Bindungselektrons fiir diesen Effekt be-
sonders anfillig, da der Bruch dieser einzigen Bindung zu einer Erh6hung
der ohnehin schon hohen Beweglichkeit und zur Diffusion an die Oberfliche

fithren kann.

3.2.2 Uberhshung des Kern-Kern—Streuquerschnitts

Die Schidigung muf} bei der Ionenstrahlanalytik in Bezug auf die MeBausbeute
betrachtet werden. Eine moégliche Definition der Schiadigung ist

o np Anzahl Ionisationen + Anzahl Versetzungen
Schidigung = — = - . (3.5)
Npp nachgewiesene Ionen

Im optimalen Fall, daf} alle herausgeschlagenen und diffundierten Probenato-
me in einem Detektor nachgewiesen werden, wére diese Zahl gleich eins. Fiir
den realen Fall wird sie jedoch abhéngig von der Analysemethode und unter-
suchtem Material viele Gréflenordnungen dariiber liegen. Diese Definition gibt
dabei ein oberes Maf fiir die tatsichliche Schiadigung an, da nicht jede Ionisa-
tion oder Versetzung zu einem Entfernen des Probenkerns aus dem zu messenden
Probenvolumen fiihrt.

Ionisationen und Versetzungen werden beide hauptsachlich durch Rutherford-
Streuprozesse der Ionen am Coulombpotential der Elektronen bzw. der Proben-

atome verursacht, falls der Energielibertrag T des einfallenden Ions iiber einem

(5)Diese Prozesse kénnen mit dem Monte-Carlo-Simulationsprogramm TRIM [27] quantitativ
abgeschitzt werden.
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minimalen Wert T}, © liegt, der notwendig ist, um das Probenatom zu ionisieren
oder von seinem Platz zu schlagen. Ist der Energieiibertrag grofl genug, so kénnen
weitere sekundére Ionisationen und Versetzungen stattfinden.

Die Wahrscheinlichkeit fiir diese Prozesse berechnet man durch Integration
iiber den jeweiligen Streuquerschnitt do/dT" von dem minimalen Energieiibertrag
T'nin bis zu einem maximalen Energietibertrag 7),,.., der durch die Kinematik der
Streuung vorgegeben ist.() Die Anzahl np der versetzten bzw. ionisierten Atome

erhélt man so aus der Beziehung

Tmaa:

do

— dT .
Zoar (36)

np = n;-pdx-

Tmin

mit der Rate n; der einfallenden Protonen und der atomaren Flidchendichte pdz
der Elektronen (bei Ionisation) bzw. der jeweils betrachteten Probenkerne (bei
Versetzung).

Der Rutherfordsche-Streuquerschnitt (do/dT’) gy, in Abhéngikeit vom Ener-
gieiibertrag T' 143t sich allgemein schreiben als

(d_") _ W.<le262)2.@.71 - (3.7)
dT Ruth 471'60 mo ElT

Dabei sind Z7, Z5, m; und ms jeweils die Kernladungszahlen und die Massen der

beiden Streuteilchen, F; die kinetische Energie des Projektils im Laborsystem
und €2 /4mey = 1.44 MeV - fm.

Fiir die Proton—Proton—Streuung bei 20 MeV sind die Streuquerschnitte in
Abbildung 3.1 dargestellt. Die Kurve oben links zeigt den Streuquerschnitt fiir
die Streuung der Protonen an Elektronen (Schidigung durch Ionisation). Er
liegt etwa 3 Groflenordungen iiber dem Streuquerschnitt fiir Coulomb—Streuung
an Protonen und ist im &duflersten linken Bereich bis zu einem maximalen Ener-
gieiibertrag von etwa 80keV (freie Elektronen) relevant. Fiir die Streuung der
Protonen an Wasserstoftkernen muf} zusétzlich berticksichtigt werden, daf es sich
um Streuung identischer Teilchen handelt. Fiir diese sogenannte Mott—Streuung
ergibt sich ein modifizierter Rutherford-Streuquerschnitt (durchgezogene Kurve
in Abbildung 3.1).

Bei kleinen Energieiibertriagen, die fiir die Teilchenidentifikation nicht nutzbar

sind, liegen die Streuquerschnitte um Groflenordnungen iiber denen bei grofien

O) T, in ~ 5 eV fiir C-H-Matrizen [28]
(MFiir nukleare Stoflkaskaden kann die Strahlenschidigung mit dem Monte—Carlo-Simulati-
onsprogramm TRIM beschrieben werden [27].
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Energieiibertragen (schraffierter Bereich in Abbildung 3.1), somit entsteht die
Strahlenschédigung im wesentlichen bei diesen kleinen Energieiibertréagen.

Im schraffierten Bereich in Abbildung 3.1, der fiir eine koinzidente Detektion
der Protonen genutzt werden kann, tragt der Streuquerschnitt auch zur Nach-
weisrate ny, bei. Speziell bei der Proton-Proton-Streuung mit 20 MeV Protonen
ist der Streuquerschnitt in diesem Bereich um einen Faktor 500 im Vergleich zum
Mott—Streuquerschnitt erhoht, da hier zusédtzlich Kern-Kern—Streuquerschnitte
beitragen. Dies ist in Abbildung 3.1 zur Verdeutlichung in logarithmischem Ma8-
stab skizziert (gestrichelte Linie).

é - Proton-Elektron- |
n f Streuung
(o)) — 1) B
L / Proton-Proton-Streuung
ol R (Kern-Streuung) |
T L max,e\ |
-‘E L 7 Proton-Proton-Streuung i
-§ o (Coulomb-Streuung) 1
g | e el
% i X500 | |
= fiir 20 MeV
w — Protonen y
| S8
0 2 4 6 8 10
Toin Energie (MeV)

(niederenergetisches Proton)

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Streuquerschnitte zur Illustration der
Strahlenschiddigung. Aufgetragen ist jeweils logarithmisch der differentielle Streuquer-
schnitt in Abhédngigkeit des Energieiibertrags fiir Streuung der Protonen an Elektronen
(Kurve oben links) bzw. in Abhéngigkeit der Energie des niederenergetischen Protons
fiir Mott—Streuung identischer Teilchen (durchgezogene Kurve). Der linke Bereich trégt
zur Schiddigung der Probe bei. Der schraffierte Bereich kann zur Proton—Detektion ge-
nutzt werden. Hier ist fiir 20 MeV Protonen der Streuquerschnitt um einen Faktor
500 iiber dem Mott—Streuquerschnitt iiberhéht (gestrichelte Linie). Damit wird das
Verhiltnis ”Schidigungsereignisse zu Nachweisereignisse” im Vergleich zu anderen Io-

nen minimal.
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Das Verhiltnis der Anzahl der Schiadigungen np zur Anzahl n,, der nach-
gewiesenen Proton—Proton—Streuereignisse (siche Gleichung (3.1)) wird im Ver-
gleich zu anderen Projektilionen minimal: Der Faktor 500 der Uberhdhung kann
wegen der niedrigen Ladung der Protonen nur fiir diese erreicht werden. Mit
schweren Projektilionen ist eine Reduzierung des Verhiltnisses von Versetzungen
zu nachgewiesenen Wasserstoffatomen deutlich weniger ausgepragt.

Fiir Protonen ergibt sich, dafl die Proton—Proton—Streuung die Ionenstrahl-
methode mit der geringstmdoglichen Schadigung ist. Fiir eine hochste Sensitivitéat
ist zudem generell auch die Maximierung des Detektionsraumwinkels von oberster
Prioritét, wie aus Gleichung 3.1 und aus Abbildung 3.1 ersichtlich ist.

Wie die folgende Abschitzung zeigt, kann auf diese Weise die Zerstorung der
Probe durch den Ionenstrahl so reduziert werden, dafl man selbst unter Verwen-
dung eines stark fokussierten Mikrostrahls noch geniigend Meflereignisse fiir eine
ausreichende Statistik von mindestens 100 Koinzidenz—Ereignissen erhélt, bevor

die Probe zerstort ist.

3.2.3 Abschitzung der Schidigung

Mit Gleichung (3.6) und (3.1) 1a8t sich die Schédigung np/n,, iber die Integra-
tion der Streuquerschnitte abschétzen. Der Schidigungsquerschnitt op 148t sich

in grober Ndherung schreiben als

Tmaz

do Z12262 2 mq 1 1 1
~ — ) 4T = 1. - 3.8
7P / <dT> Ruth " ( 4:71-60 ) ma El Tmzn Tmaa: ’ ( )

min

mit dem Rutherford-Streuquerschnitt aus Gleichung (3.7). Sekundireffekte erge-
ben einen zusitzlichen Anteil (siche z.B. [29]), der den Querschnitt nochmal
um eine Groflenordnung erhoht, bei dieser Abschitzung jedoch zunéchst un-
beriicksichtigt bleiben soll. Der minimale Energieiibertrag 7T,,;, ist abhingig von
der betrachteten Probenzusammensetzung und liegt im Bereich einiger eV. Der

maximale Energieiibertrag T,,., ist gegeben durch

4
Tmaz = M : El ; (39)
(m1 + m2)2
und liegt bei den betrachteten Protonenenergien von 20 MeV viele GroBenord-
nungen iiber T,,;,, so daBl der zweite Summand in Gleichung (3.8) vernachlissigt

werden kann.
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Man erhélt damit einen Schidigungsquerschnitt fiir Ionisationen von etwa
10'° mb und fiir die Versetzungen der Wasserstoffe bzw. Kohlenstoffe rund 107 mb.
Mit

o, Ao (3.10)

Mpp ~ pudz - Opp - AQ

kann fiir einen Detektorraumwinkel von 2 sr bei 0, ~ 100 mb/sr die Schadigung
durch ITonisation oder Versetzungen abgeschéitzt werden. Mit einer Wasserstoft-

konzentration von 100 ppm(at) in Kohlenstoff ergibt sich z. B. :

("_D) ~ 10"  und ("—D) ~ 108 . (3.11)
npp Tonisation npp Versetzung

Fiir eine Diamantprobe, in der die Diffusion von Wasserstoff vernachlassigbar
ist, kann die Schadigung durch Ionisation unberiicksichtigt bleiben. Zusétzlich
kann angenommen werden, dafl hochstens jede zehnte Versetzung makroskopisch
ist. Damit erhélt man eine tatsichliche Schidigung von 10°-107. Bei der Analyse
einer atomaren Wasserstoffbelegung von

¢
pude ~ 10° —— (200 ng/cm?)
pm

mit einem 1 pm?-Mikrostrahl kénnen so noch 10-100 Ereignisse nachgewiesen
werden, bevor aller Wasserstoff in dem bestrahlten Volumen entfernt ist. Somit
sind noch laterale Konzentrationsschwankungen von ca. 10 % mit einem 1 pym
groflen Protonenstrahl (20 MeV) bei einer Konzentration von 100 ppm(at) Was-
serstoff nachzuweisen.

Polymere oder dhnliche C—H-haltige Materiale sind allerdings deutlich emp-
findlicher fiir Schédigung durch Ionisation. Hier mufl angenommen werden, dafl
etwa der zehnte Bruchteil der ionisierten Wasserstoffatome keinen Bindungpart-
ner mehr findet, bevor er aus dem bestrahlten Mikrometer—Bereich diffundiert.
Bei einem Wasserstoffgehalt von ca. 50 %(at) liegt die notwendige Flachenbele-
gung, mit der eine Konzentrationséinderung um 5 %(at) noch nachweisbar ist (100

Ereignisse), ebenso bei etwa

pudz ~ 10° a_t2

pm
Mit der Technik der Proton—Proton-Streuung ist also durch die grofie Uber-
héhung des Streuquerschnitts bei hohen Energien oberhalb der Coulombschwel-
le eine sensitive Wasserstoff-Mikroskopie moglich. Wie diskutiert wurde, ist ein
Strahlstrom von mindesten 100 pA dazu ebenso unerléfllich, wie ein grofler Detek-

torraumwinkel {iber 1 sr. Fiir die Nachweisgrenze ist jedoch auch die Reduzierung



3.3 Kinematik und Koinzidenztechnik 23

des Untergrundes durch zufillige Koinzidenzen von entscheidender Bedeutung.
Welche Moglichkeiten die Methode dafiir bietet, wird im folgenden Abschnitt

demonstriert.

3.3 Kinematik und Koinzidenztechnik

Fiir die elastische Streuung gleichschwerer Teilchen berechnet man die Energie F;
des gestreuten Protons aus Energie- und Impulserhaltung in nichtrelativistischer

Né&herung zu:
Ei(0) = cos’0 - E, (3.12)

mit dem Streuwinkel # und der Energie E, des einfallenden Protons. 6,,,, = 90°
ist dabei der maximal mogliche Streuwinkel im Laborsystem. Fiir den elastisch
riickgestreuten Wasserstoftkern erhélt man entsprechend mit E;(60) + Es(¢) = Ej

Ey(¢) = cos’¢-Ey = sin?0- E

Die beiden Streuwinkel 6 und ¢ im Laborsystem ergeben somit zusammen einen
Winkel von 90°, also

0+¢ = g (3.13)

Mott—Streuung

Da das Projektil und das Riickstolion bei der Proton-Proton-Streuung identische
Teilchen sind, konnen das Projektil und der Targetkern nach der Streuung nicht
mehr unterschieden werden. Wie schon erwahnt, wird diese Art der Streuung
als " Mott—Streuung” bezeichnet. Aufgrund der Ununterscheidbarkeit der Streu-
teilchen ergeben sich interessante quantenmechanische Interferenzeffekte® . Eine
Modulation des Streuquerschnitts bei Variation des Streuwinkels ist jedoch bei
der Mott—Streuung von Protonen kaum zu beobachten, da die Modulationslénge

im Bereich von 100° liegt.

Koinzidenztechnik

Fiir Kohlenstoff, Sauerstoff, Stickstoff u. 4. Kerne liegt der Streuquerschnitt fiir
20 MeV-Protonen im Bereich 10-10% mb/sr im Laborsystem (6 zwischen 30° und

(®)Eine quantenmechanische Beschreibung des Problems ist z. B. in [30] zu finden.
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Detektor )
(Sektor 1) Zdhlrate

I
I
Probe [EH ______ !
Y ! : >
E — A
. 0 Koinzidenz >DAQ J
Schaltung

—q-=-==-==--

L — = — = — = —

Detektor
(Sektor 2)

Abbildung 3.2: Mefanordnung fiir Proton—Proton—Streuung. Die gestreuten Proto-
nen werden in einem Detektor nachgewiesen, dessen gegeniiberliegende Sektoren mit
einer Koinzidenzschaltung verbunden sind, so daf3 nur gleichzeitige Ereignisse zur Da-
tenaufnahme (DAQ) weitergeleitet werden. FEine Verschérfung der Koinzidenzbedin-
gung kann durch die Auswertung der Streuwinkel der beiden Protonen erfolgen (Unter-
teilung der Sektoren in radiale Bereiche). Nur Bereiche des Detektors, die zusammen

einen Winkel von 90° ergeben, werden miteinander verschaltet.
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60°) [25] und damit in der Groflenordnung des Proton—Proton—Streuquerschnitts
(100 mb/sr). Bei geringen Wasserstoftkonzentrationen sind Streuungen an den
anderen Kernen des Probenmaterials damit weitaus haufiger. Inelastische Stofie
mit Anregung der Kerne fithren dazu, dal das Energiesignal eines Teilchens unter
einem bestimmten Streuwinkel keine eindeutige Teilchenidentifizierung erlaubt.
Der Grof3teil des Untergrundes bei der elastischen Proton-Proton—Streuung wird

durch solche Kernanregungen erzeugt.

Sehr elegant und wirkungvoll 148t sich dieser Untergrund unterdriicken, in-
dem die Streuung an einem Wasserstoffkern durch den koinzidenten Nachweis
beider Protonen identifiziert wird. Ein typischer Meflaufbau ist in Abbildung 3.2

skizziert.

In der einfachsten Anordnung besteht der Teilchendetektor aus zwei Hélften,
die tiber eine Koinzidenzschaltung miteinander verbunden sind [23]. Diese re-
gistriert nur Teilchenpaare, die in einem bestimmten Zeitfenster die Detektoren
erreicht haben. Die Rate der zufilligen Koinzidenzen 148t sich noch verringern,
indem die Hélften in weitere Sektoren unterteilt werden und nur Koinzidenzen in
gegeniiberliegenden Sektoren zugelassen werden. Dies reduziert bei N Sektoren

die Wahrscheinlichkeit einer zufélligen Koinzidenz um einen Fakor 1/N.

Mit den aus Abschnitt 3.1 geforderten Nachweisraten von minimal 10 Hz er-
gibt sich bei geringen Wasserstoffkonzentrationen im ppm—Bereich bei vergleich-
baren Streuquerschnitten eine Gesamtzéhlrate im Bereich einiger 100 kHz. Fiir
die mit Halbleiterzéhlern, wie sie hier verwendet werden, prinzipiell erreichbaren
Zeitauflosungen von etwa 10 ns liegt die Wahrscheinlichkeit fiir zuféllige Koinzi-
denzen somit bei 0.1 % bzw. mit zwei Detektorhélften bei 0.05 %. Mit 16 Sektoren
erreicht man somit Wahrscheinlichkeiten unter 10~*. Schon mit diesen einfachen

Mitteln 148t sich also eine fast untergrundfreie Messung durchfiihren.

Eine weitere Moglichkeit, die Koinzidenzbedingung zu verschérfen, ist die
Beriicksichtigung der Streuwinkelbeziehung (3.13) der beiden koinzidenten Proto-
nen. Dazu ist, wie in Abbildung 3.2 angedeutet, ein ortsempfindlicher Detektor
fiir die Streuwinkelbestimmung notwendig. Es konnen dann iiber eine Analyse
der Daten die koinzidenten Proton—Proton—Ereignisse mit 6; + 6, = 90° identi-
fiziert werden. Damit erreicht man in der Untergrundunterdriickung nochmals
einen Faktor, der von der verwendeten Winkelauflosung abhéngig ist. Bei einer
Winkelauflosung von einem Grad, wie sie mit dem in dieser Arbeit verwendeten
Detektor erreichbar ist, werden so Untergrundraten von unter 107% und damit

Nachweisgrenzen von 1 ppm Wasserstoff erreicht.
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3.4 Tiefeninformation iiber Energieverlustmes-

sung

Zusétzlich kann die Energieinformation der Protonen genutzt werden, um Tie-
fenprofile von Wasserstoftkonzentrationen zu messen. Dabei gilt fiir elastische

Streuung
Eges - E1 +E2 == EO - AEges , (314)

wobei Ej die Projektilenergie und AE,.; der gesamte Energieverlust ist, den ein-
und ausfallenende Protonen auf dem Weg durch die Probe erleiden(®). Entschei-
dend ist, dal die Summenenergie wegen Energieerhaltung in erster Ordnung nicht
vom Streuwinkel abhéngt. Diese Kompensation des sogenannten ”kinematischen
Effekts” (siehe Abschnitt 3.5.1) erlaubt es, iiber die Messung des Energieverlu-
stes AE,., eine Tiefenprofilmessung mit akzeptabler Auflésung zu erreichen. Dies
wird im folgenden ausfiihrlich diskutiert.

Bei der elastischen Proton-Proton-Streuung setzt sich der Energieverlust AFE
aus dem des einfallenden Protons AFE, und der beiden ausfallenden Protonen
AFE; + AFE, zusammen, wie in Abbildung 3.3 skizziert.

AE,~

Abbildung 3.3: Energieverlust der Protonen in der Probe. Die dem einfallenden
Strahl zugewandte Oberfldche der Probe wird als ”Vorderseite” (A) bezeichnet, die
andere Oberfléche entsprechend als ”Riickseite” (B).

O)Der relative Gesamtenergieverlust AE /Ep liegt bei der Streuung von 20 MeV Protonen
an 50 pm Kohlenstoff zwischen 1% (Streuung an der Riickseite) und 6 % (Streuung an der
Vorderseite). [31]
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Der Energieverlust wird bei den hier verwendeten Energien dominiert durch
die Wechselwirkung der Protonen mit den Elektronen, so dafl der Energiever-
lust bei den betrachteten Protonenenergien in guter Naherung nach der Formel
von Bethe-Bloch [32] berechnet werden kann. Ohne relativistische Korrekturen
ist damit das sogenannte Bremsvermdgen S(FE), also der Energieverlust dE pro
Wegstrecke dz, gegeben durch:

dE N Z1222e4 m; 1 | 4m.E
" 82 m. E . my I

S(E) = (3.15)
n ist dabei die Dichte der Probenatome, Z; = Z, und Z, die Kernladungs-
zahlen von Projektilproton und Probenmaterial (Elektronendichte pg = n - Z3),
m; = m,, die Protonenmasse und m, die Elektronenmasse. Fiir I ist das mittlere
Ionisierungspotential des Probenmaterials einzusetzten, das als I[eV] ~ 11.5 - Z,
abgeschétzt werden kann [15].

Wird das einfallende Proton im Extremfall erst an der Riickseite (B) der
Probe gestreut, so trigt nur der Energieverlust des hochenergetischen Projektils
mit geringem Bremsvermégen zur Summe AE,. des Energieverlustes bei. Im
anderen Extremfall bei Streuung an der Vorderseite (A) erleiden beide gestreu-
ten langsameren Protonen auf langeren Wegen wesentlich mehr Energieverlust
und die Energieverlust-Summe AE,., fallt hoher aus (gestrichelte Linien in Ab-
bildung 3.3). Zwischen diesen beiden Extremfillen ergibt sich ein Abfall der
Energieverlust—-Summe als Funktion der Tiefe  von (A) nach (B), denn die Ab-
nahme von AFE; + AFE, ist stirker als die Zunahme von AFEjy. (siehe dazu auch
Tabelle 3.1)

Streuwinkel 0 | AEg.; (A) | AE,s (B) | Energieunterschied Ea) — EB)
45° 250 keV 1280 keV 1030 keV
40°, 50° 250 keV 1350 keV 1100 keV
35°, 55° 250 keV 1530 keV 1280 keV
30°, 60° 250 keV 2160 keV 1910 keV

Tabelle 3.1: Energieverlust—-Summe bei Proton-Proton-Streuung fiir 20 MeV Protonen
in 50 pm Kohlenstoff mit verschiedenen Streuwinkeln 6. (A): Streuung an Vorderseite,
(B): Streuung an Riickseite (Berechnungen mit ENELOSS [31]; gerundete Werte)

Bei den hier verwendeten Energien und betrachteten Wegldngen kann das
Bremsvermogen in erster Ndherung als konstant auf den einzelnen Wegen ange-

sehen werden, wenn sich die Anfangsenergie E; und Endenergie E; nur wenig
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unterscheiden:

Zye*m, 1 ) 4mek;
« — n
8re3 me F; my,I

S(E) ~ S(E) = n (3.16)

1 E;
(% nZy-4.78 x 1076 keVZcm? - 2 -In 0 kZeV) ;

wobei in der letzten Zeile die Werte fiir m., m,, € eingesetzt und fiir I ~ 20 eV
angenommen wurde. Es ergibt sich dann allgemein eine lineare Abhdngigkeit des

Energieverlustes von der zuriickgelegten Wegstrecke Ax:
AE = S(E;) - Ax

Fir AFy ergibt sich der Beitrag zum Energieverlust bei einer Streuung in der

Tiefe  somit zu:

Bei den anderen Beitragen AF; und AF; mufl in der Anfangsenergie die Kine-
matik der Streuung von Gleichung (3.12) bei dem Streuwinkel 6 eines Protons
beriicksichtigt werden (E; = (Ey — AEy) - cos? @ bzw. sin?0):

d—=x

AE, = S[(Ey,— S(Ep)z) - cos® 0] - - (3.18)
AE, = S|[(Ey— S(Ep)x))-sin®0] - i;g (3.19)

Uber die Summierung der Energieverluste erhilt man so die Energiesumme der

beiden Protonen nach Verlassen der Probe:

Die Summenenergie E(z,#) hingt somit explizit von der Tiefe x und dem Streu-
winkel 6 ab:

— — 2 . .. 92
E(z,0) = By — Az — B d—x In(k[Eq — Az| cos® 0) N In(k[Ey — Ax]sin® 6)

Ey— Ax ' cos3 6 sin® @
Dabei sind (3.21)
4me
= e~ (10keV) !
Im,
A = S(Eo) = B- ln(kEo)/Eo und
Zye* my,

n——s-—"L ~ nZ 478 x 107" keV’cm?
8Te] Me
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Wenn die Energieverluste des einfallenden Strahls AE, = Ax vernachlassigbar
gegeniiber der Projektilenergie sind, ergibt sich in erster Ordnung eine lineare
Abhéngigkeit der Gesamtenergie E(x,0):

E(z,0) ~ E(x=0,0) — Seg(0) - , (3.22)
: B B
mit E(z=0,0)=Ey— —=-C(0)-d und Sg(d)=A—-— C(0)
Eo Eo

und der Winkelabhéngigkeit

In(kEy - cos?0)  In(kE; - sin” )
cos® 0 sin® 0

(o) = (3.23)

Uber die Bestimmung der Energiesumme E; + E, der beiden Protonen kann
also mit obigen Zusammenhéngen ein Tiefenprofil erstellt werden. Um eine hohe
Tiefenauflosung zu erreichen, mufl die Energieauflosung der Messung optimiert

werden. Diese wird durch folgende Beitrage beeinfluf3t:
1. Intrinsische Auflésung des Protonendetektors
2. Energieverlust-Streuung der Ionen in der Probe
3. Geometrische Effekte

a) Raumwinkel des Detektors

(a)

(b) Kleinwinkelstreuung der Ionen
)
)

(c
(d) Strahlfleckdurchmesser

Strahldivergenz

4. Energieunschérfe des Ionenstrahls

Diese Beitrige werden im folgenden Abschnitt unter dem Gesichtspunkt disku-
tiert, welche Anforderungen der Protonendetektor erfiillen muf}, damit eine ma-

ximale Tiefenauflosung erreicht werden kann.

3.5 Optimierung der Detektorgeometrie

Wie die Diskussionen iiber die Nachweisrate und die Strahlenschddigung am An-

fang des Kapitels (Abschnitte 3.1 und 3.2) gezeigt haben, ist ein grotmoglicher
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Detektionsraumwinkel generell unerldfllich, um unter Verwendung eines Mikro-
strahls eine Wasserstoffanalyse bei akzeptablen Mefizeiten und mit hochster
Empfindlichkeit durchfithren zu koénnen. Fiir die Technik der Proton-Proton—
Streuung impliziert dies ein Detektordesign mit einem groBflichigen Detektor bei
moglichst geringem Abstand hinter der Probe.

Auf der anderen Seite ist wie im vorangegangenen Abschnitt 3.4 erldutert
fiir eine Tiefenbestimmung des Streuortes eine genaue Energiemessung der ge-
streuten Protonen notwendig. Wie dort schon angedeutet, triagt neben der Ener-
gieauflosung des Detektors selbst und der Energieverluststreuung der Protonen
auf dem Weg durch die Probe, hauptsichlich auch eine ungenaue Streuwinkel-
bestimmung zur Verbreiterung des Energiesignals bei. Wie diese sogenannten
”geometrischen Effekte” entstehen und welchen Einflufl sie auf die erreichbare
Tiefenauflosung haben, soll im folgenden diskutiert werden. Als Ergebnis der
Diskussion und einem Vergleich mit den anderen genannten Beitrigen zur Ener-
gieauflosung ergeben sich eine Abschitzung fiir die maximal mogliche Tiefen-

auflosung und die dafiir notwendige Winkelauflosung des Detektors.

3.5.1 Geometrische Effekte

Unter den ”geometrischen Effekten” versteht man generell die Auswirkung ei-
ner ungenauen Streuwinkelbestimmung auf die Auflésung der Energiemessung
der gestreuten Teilchen. Ublicherweise wird die Streuwinkelmessung durch ei-
ne endliche Detektordffnung in der Genauigkeit beschrinkt. Eine Unschéarfe im
Streuwinkel wird aber auch durch die Aufstreuung der Ionen durch Kleinwinkel-
streuung in der Probe hervorgerufen. Desweiteren fithrt die Strahldivergenz des
einfallenden Strahls dazu, dafl die Strahlachse nicht exakt festgelegt werden kann,
oder die endliche Ausdehnung der bestrahlten Fliche — vorgegeben durch den
Strahldurchmesser — verhindert, dal der Ort des Streuereignisses nicht genau
bestimmt werden kann.

Man unterscheidet hier zwischen dem kinematischen Effekt und dem Weg-
langeneffekt (sieche Abbildung 3.4), je nachdem welche physikalische Ursache hin-
ter dem Effekt steht.

e Kinematischer Effekt

Unter dem kinematischen Effekt versteht man den Beitrag zur Energie-
verbreiterung, der durch die modifizierte Kinematik der Streuung bei ei-
ner Streuwinkeloffnung §6 = 6’ — 6 verursacht wird (Abbildung 3.4a). Er

wird allerdings bei der Technik der elastischen Proton—Proton—Streuung
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( a) Detektor-
Detektor-

offnung
E' 50
f
4

Abbildung 3.4: Ilustration zu den geometrischen Effekten. (a) ”Kinematischer Ef-
fekt”: Eine Anderung des Streuwinkels beeinflufft die Kinematik der Streuung (b)
”Wegléngeneffekt”: Der Streuwinkel beeinflufit das Bremsvermdogen und die Wegléngen

der gestreuten Ionen in der Probe und damit den Energieverlust.

in der Messung der Energiesumme beider Protonen vollstindig kompen-
siert (Energieerhaltung). D.h. die Energiesumme ist nicht vom Streuwinkel

abhéngig.

Die Proton—Proton—Streuung mit der koinzidenten Detektion beider Streu-
teilchen hat damit einen entscheidenden Vorteil gegeniiber Tiefenprofilmes-
sungen, wo nur die Energie eines Teilchens gemessen wird und die Energie-
auflosung in erster Ordnung durch diesen Effekt dominiert wird. Erst in
zweiter Ordnung tritt der sogenannte Weglédngeneffekt auf, der durch die

modifizierten Weglédngen und Bremsvermogen zu einem verdnderten Ener-
gieverlust fiihrt (Abbildung 3.4b):

o Weglingeneffekt

Andert sich der Streuwinkel, so wird zum einen das Bremsvermogen S(E)
S(E;) jedes gestreuten Protons infolge der verdnderten Anfangsenergie Ej;
modifiziert. In Abbildung 3.4(b) hat das unter dem kleinen Streuwinkel
gestreute Proton (gestrichelte Linie) eine hohere Anfangsenergie E4 und
damit einen niedrigeres Bremsvermogen als das steiler gestreute Proton
(durchgezogene Linie) mit der Anfangsenerge F!. Damit verliert das unter

kleinerem Winkel gestreute Proton weniger Energie pro Wegstrecke.

Zum anderen ergibt sich auch ein anderer Weg x der Protonen durch die
Probe. Fiir unter grofferen Winkeln gestreute Protonen wird der Weg lédnger

und der Energieverlust hoher. Die Energieverschiebung E — E’ der austre-
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tenden Protonen, die durch diese beiden Anderungen des Energieverlustes

hervorgerufen wird, soll hier als Wegléngeneffekt bezeichnet werden.

Bei Analyse der Energiesumme beider gestreuter Protonen wird sich dieser
Wegléingeneffekt nicht wie der kinematische Effekt kompensieren. Unter 45°
sind die Energieverluste der beiden Protonen gleich (durchgezogene Linien
in Abbildung 3.5.1b). Das unter kleinerem Winkel gestreute Proton wird
zwar weniger Energieverlust erleiden, dafiir steigt jedoch der Energieverlust

des koinzidenten Protons mehr. (10

3.5.2 Abschitzung des Weglingeneffekts

Zur Abschitzung des Wegléngeneffekts bei der Proton—-Proton—Streuung seien in
der Probe zwei infinitesimal diinne Wasserstoffschichten betrachtet, die parallel
im Abstand Az senkrecht zur Strahlachse ausgerichtet sind, wie in Abbildung
3.5 angedeutet. Dabei sind nur die Energieverluste der Protonen zwischen den
Schichten zu beriicksichtigen. Die Energieverluste hinter der Schicht B sind fiir
beide Streuungen (A und B) unabhingig vom Streuwinkel in erster Ordnung
gleich und tragen somit nur in zweiter Ordnung zum Wegléngeneffekt bei.

Mit Gleichung (3.22) berechnet man die Energiesummen fiir die Streuung an
den beiden Schichten

Ex = E(0,9)
EB = E(A.’E,@)

und bildet die Differenz aus diesen:

Es—Ey = —Sea(0)- Az, (3.24)

. 2 L ain2
mit  Sex(d) = A_EE' (ln(kEo cos?0) In(kEj - sin 0))

und den Kontanten A, B und k wie auf Seite 28.
Die Variation dieser Energiedifferenz Fg — E in Abhéngigkeit des Streuwin-

cos3 0 sin® 6

kels zeigt die Auswirkung des Wegldngeneffekts. Zur anschaulicheren Illustration
ist rechts in Abbildung 3.5 schematisch ein Energiespektrum dargestellt, mit den
zu erwartenden Koinzidenzpeaks fiir Proton—Proton—Streuung bei einem Schicht-
abstand Az, die in diesem Energieabstand erscheinen. Die Schicht B sei vorerst

identisch mit der Riickseite der Probe angenommen.

(19 Djese Uberlegung gilt in dem Streuwinkelbereich, in dem die Energieverluste so klein blei-

ben, dafl keines der beiden Protonen in der Probe gestoppt wird.
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Abbildung 3.5: Skizze zur Abschiitzung des Weglingeneffekts (zwei diinne H-
Schichten im Abstand Ax, Energieverluste hinter der zweiten Schicht B sind fiir den
Weglédngeneffekt irrelevant). Eine Streuung an der Schicht B (gestrichelte Linien) macht
einen geringen Energieverlust (AEy, nur einfallendes Proton), im Energiespektrum
erhidlt man einen Peak bei der Energiesumme FEg. Die Streuung an A ergibt einen
grofien Energieverlust auf den diagonalen Wegen (durchgezogene Linien) und den Peak
bei Ep. Die Differenz (Ep — EB) ist ein Ma# fiir den Schichtabstand Az. Fiir eine
Unschérfe 06 im Winkel ergibt sich, abhéingig vom Streuwinkel 0, eine gewisse (asym-
metrische) Verbreiterung des Peaks bei Ey, dargestellt durch die schraffierte Kurve,

und fiihrt damit zu einer Verschlechterung der Tiefenauflosung.

Haben die Peaks bei einem exakten Streuwinkel von z. B. 45° die inhirenten
Breiten §EA und 0FEg, so wird der linke Peak E4 bei einer zugelassenen Win-
keloffnung 6 verbreitert. Dies ist in der Abbildung 3.5 mit dem schraffierten Be-
reich angedeutet. Um 45° ergibt sich fiir positive wie negative Winkeldnderungen
eine Verlagerung von FEj, zu niederen Energien hin und damit nur eine Ver-
groferung der Differenz Fg — E (asymmetrische Verbreiterung). Dagegen fiihrt
fiir Winkel ungleich 45° eine Winkel6ffnung zu einer Verbreiterung in beide Rich-
tungen.

Im allgemeinen Fall, wenn die Schicht B im Inneren der Probe liegt, wird
der Anteil des Wegliangeneffekts hinter der Schicht B in der Differenzbildung
anndhernd kompensiert, es erfolgt also eine Verschiebung des gesamten Spek-
trums um diesen Anteil zu niederen Energiesummen. Damit ist also die ”Ener-

giedifferenz—Variation” entscheidend fiir den Beitrag des Weglingeneffektes § Evy
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zur Gesamtenergieauflosung. Dieser berechnet sich somit aus dem Unterschied
der Energiedifferenz Eg — Es zwischen dem maximalen und minimalen Wert in
einem Streuwinkelintervall [0 + §6/2]:

0EBw = 0(Eg — Ear) = Eg — Ex) — min (Eg— F 3.25

W (B — Bx) = max (Bp— By) = min (Fp—FEa) . (3.25)

mit Eg — Ey aus Gleichung (3.24).

Diese Breite ist vom Streuwinkel 6, der Winkelunschérfe 60 und dem Abstand
der Schichten Az abhéngig:

SBw = £(0,60,Az) . (3.26)

In der N&herung eines konstanten Energieverlustes (Gleichung (3.16)) ist d Ew
ebenso wie Eg — F direkt proportional zum Schichtabstand Ax.
Abbildung 3.6 zeigt die relative Energieverbreiterung durch den Weglingeneffekt

0w

Ep— Er f(0,80)

aufgetragen jeweils fiir unterschiedliche Streuwinkel in Abhéngigkeit der Winkel-
unschérfe.

Fiir die Frage, ob zwei Schichten noch getrennt werden kénnen, mufy das Ver-
haltinis der Peakbreiten (FWHM) §E5 und § E zur Energiedifferenz (Eg — Ej)

< 20%
=

15%

10%

Weglingeneffekt

5%

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260
Winkelunschirfe 60 (mrad)

Abbildung 3.6: Relative Beitrige des Weglingeneffekts 0Ew/(Eg — Ea) In
Abhéngigkeit der Streuwinkelunschérfe 660 bei verschiedenen Streuwinkeln 6.
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der beiden Schichten betrachtet werden. Werden die Breiten grofler als die Dif-

ferenz, also

P VOER +0E3 .

3.27
En—Ex (3:27)

so konnen die Schichten nicht mehr aufgelost werden.!)

Bei Streuwinkeln um 45° ist eine Winkelabweichung generell unkritischer fiir
die Energieverbreiterung durch den Weglangeneffekt, als bei den dufleren Winkeln
bei 30° oder 60°, da die Energiedifferenz (Eg — E4) bei einem Streuwinkel von
45° ein Minimum durchlauft.

Entscheidend fiir die Tiefenauflosung ist der Abstand Ax einer Schicht zur
Probenoberfliche, also die Tiefe d, in der die Schicht liegt. Um fiir die in Kapitel 2
beschriebenen Analysen bei Probendicken von d = 100 um noch eine Auflésung
unter 10 um zu erreichen, ist eine relative Energieauflosung von unter 10 % notig,.
Anhand von Abbildung 3.6 kann man erkennen, dafl dazu bei 45° eine Winkel-
auflosung besser als 220 mrad (ca. 12°) und fiir groflere Winkel sogar besser als

20 mrad werden muf.

3.5.3 Erreichbare Tiefenaufl6sung

Um eine obere Grenze fiir die erreichbare Tiefenauflosung anzugeben, miissen
alle auf Seite 29 genannten Beitrage zur Energieauflosung beriicksichtigt wer-
den. Sofern diese als statistisch unabhéngig angenommen werden, ergibt sich die
Gesamtenergieauflosung und damit die Tiefenauflosung aus der quadratischen
Addition der einzelnen Beitrdge. In einem Vergleich dieser Beitrdge wird zu-
dem ersichtlich wie ungenau die Streuwinkelbestimmung werden darf, damit der
Einflul des Wegliangeneffektes nicht dominierend wird.

Folgende Beitrage werden fiir eine obere Abschiatzung herangezogen:

e Detektorauflésung

Wie in Kapitel 4 ausfiihrlich diskutiert wird, sind fiir den Nachweis von Pro-
tonen mit den hier gestellten Anforderungen Silizium—Halbleiterdetektoren
am besten geeignet und man muf fiir die nachzuweisenden Protonen bei
Energien zwischen 5 und 15 MeV mit einer Energieauflosung von etwa 1 %

pro Proton rechnen. Fiir den koinzidenten Nachweis beider Protonen ergibt

(IDDie quadratische Addition der Breiten gilt genaugenommen nur exakt fiir gauBformige

Peaks statistisch unabhéngiger Breiten; im Rahmen dieser Abschitzung ist sie aber auch noch

fiir nicht-gaulformige Peaks erlaubt.



36

Kapitel 3 Proton—Proton—Streuung

das einen absoluten Beitrag d Ep von rund 150 keV (FWHM) zur Gesamt-

energiebreite.

Energieverluststreuung

Die Wechselwirkungsprozesse, die zu einem Energieiibertrag und damit zu
einem Energieverlust der Ionen auf ihrem Weg durch die Probe fiihren, sind
von statistischer Natur. Der Energieverlust ist also nicht scharf definiert,
sondern erhélt eine Breite, die proportional mit der Wurzel der Weglange

A¢ zunimmt und nach Bohr nicht von der Energie der Ionen abhéngt [33]:

dEs = \/8 In2-4ret Z2Zon AE . (3.28)

Z1 und Z, sind die Kernladungszahlen von Projektil und Targetmaterial, n
die Targetdichte in Atome/cm?® und e die Elementarladung in natiirlichen
Einheiten (e? = 1.44 - MeV - fm).

Die Beitridge der Wegstrecken des einfallenden Protons § Eg(g) und der zwei
gestreuten Protonen 0 Eg(1 ) sind statistisch unabhéngig und kénnen qua-
dratisch addiert werden. Fiir die Streuung am Ort = in einer Probe der
Dicke d ergibt sich damit

d—x d—=x
(SEs = C’s-\/(x+ cos 0 + SiIl¢9> ; (329)

mit Cs = /8In2-4ret- Z} - Z, -n. Dieser wird maximal bei Streuung

an der vorderen Schicht A. Damit ergibt sich eine obere Abschétzung der

Energieverluststreuung bei einer Dicke d

1 1
< . . . .
§Es < Cs \/(c0s0+sin9> d (3.30)

Bei einer Dicke von 100 pm (Kohlenstoff) wird dieser Beitrag grofier als

die Detektorauflosung und limitiert somit die Methode prinzipiell in der

erreichbaren Tiefenauflésung bei grofieren Dicken.

Geometrische Effekte

Der Einfluf} der geometrischen Effekte wird, wie oben ausfiihrlich diskutiert,
bei der Proton—Proton—Streuung auf den Beitrag des Weglingeneffektes
reduziert. Er berechnet sich nach Gleichung (3.25). Fiir eine Probe der
Dicke d ergibt sich daraus eine obere Abschéitzung fiir den Beitrag des
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Weglingeneffektes, wenn fiir die Schichtdicke Ax in dieser Gleichung die
gesamte Probendicke d eingesetzt wird. Dieser Wert ist damit in erster
Néherung bei gegebenem Streuwinkel 8 und Winkel6ffnung 06 linear von
der Probendicke abhéngig.

e Energieunschirfe des Strahls

Die Energieunschérfe des einfallenden Protonenstrahls spielt nur eine un-
tergeordnete Rolle. Am Miinchener Tandembeschleuniger werden Energie-
schiirfen besser als 10~ erreicht, so daf dieser Beitrag vernachliissigt werden

kann.

In Abbildung 3.7 sind fiir eine Projektilenergie von E; = 20 MeV und
Kohlenstoff als Probenmaterial die Beitrdge 0 E' in Abhéngigkeit der ana-
lysierten Probendicke d dargestellt. Dabei wurde als Streuwinkel § = 45°
gewihlt und der Beitrag des Weglangeneffekts 0 Ep jeweils fiir verschiedene
Winkelunschérfen §6 berechnet. Die den Energiebreiten 6 E entsprechenden

Tiefenauflosungen dx sind an die rechte Achse skaliert.

I:eﬂl T T T T .

800 | @7 | 15
----- Detektorauflosung wd.’

—~ . W
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Abbildung 3.7: Vergleich der Hauptbeitrige zur Energie- bzw. Tiefenauflosung bei
0 = 45° in Abhéngigkeit der Probendicke d. Die obere Grenze fiir den Weglédngeneffekt
wurde bei drei verschiedenen Winkeloffnungen 66 berechnet. (Die Prozentangaben
beziehen sich jeweils auf die relativen Beitrége des Weglédngeneffektes, wie in Abbildung
3.6 dargestellt.)
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Abbildung 3.8: Gesamtenergieauflosung dFEges bzw. Gesamttiefenauflosung 0ges in
Abhiingigkeit der Probendicke d fiir den Streuwinkel 6 = 45° bei verschiedenen Winkel-
unschérfen 66. Die einzelnen Beitrége (Detektorauflosung § Ep, Energieverluststreuung
dEgs und Wegléingeneffekt 6 Eny) wurden quadratisch addiert. Die gestrichelte Linie
zeigt die Gesamtenergieauflésung ohne Weglingeneffekt, also 660 = 0. (Simulation fiir
Protonen Ey = 20 MeV auf Kohlenstoff.)

Uber eine quadratische Addition der Einzelbeitrige kann die erreichbare Ge-
samtauflosung berechnet werden. Dies ist in Abbildung 3.8 dargestellt. Sie zeigt
bei einem Streuwinkel von 45° fiir verschiedene Winkelunschéarfen 66 die resul-
tierende Gesamtenergie- bzw. Tiefenauflosung in absoluten Einheiten. Man er-
kennt, dafl auch bei groflen Probendicken bis 200 um eine Tiefenauflésung besser
als 10 ym erreichbar wird, wenn die Winkelauflosung besser als 130 mrad ist.
Die gestrichelte Linie deutet die maximal erreichbare Tiefenauflosung an, wenn
mit der angenommenen Detektorauflosung von 150 keV der Streuwinkel exakt
bestimmt werden kénnte (kein Wegldngeneffekt).

Aus diesen Abschétzungen fiir Kohlenstoff erkennt man, dafl ab einer Streu-
winkelungenauigkeit von 130 mrad der Beitrag des Weglangeneffektes fiir hohere
Probendicken dominiert. Bei diesem Wert kann noch eine Tiefenauflosung unter

10 pm bei Probendicken von 200 ym erreicht werden.

Nun zeigt aber der Weglingeneffekt fiir die #ueren Winkel® eine deutlich

(2)Mit dupere Winkel sind hier die Streuwinkel gréBer oder kleiner 45° zu verstehen.
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groflere Abhéngigkeit von der Streuwinkelunschirfe (siehe Abbildung 3.6). Bei
diesen Winkel miissen also hohere Anforderungen an die Winkelauflosung gestellt
werden, damit der Weglangeneffekt optimiert wird.

Fiir verschiedene Winkel wurden weitere Simulationen durchgefiihrt, um her-
auszufinden, welche Winkelauflosung dort notwendig wird und welche Tiefenauf-
l6sung prinzipiell erreichbar ist. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3.2 zusammenge-
fafit und in Abbildung 3.9 grafisch dargestellt, welche obere Grenze der Energie—
bzw. Tiefenauflosung sich fiir diese Werte ergibt. Dabei wurde jeweils bei den
angegebenen Streuwinkeln und Winkelauflésungen die Gesamtauflosung durch

quadratische Addition der Beitrége berechnet und die Maximalwerte ermittelt.

Streuwinkel 6 | Notwendige Winkelaul6sung 66
45° 130 mrad
40°, 50° 25 mrad
35°, 55° 15 mrad
30°, 60° 10 mrad

Tabelle 3.2: Ergebnis der Optimierung der Detektorgeometrie. Die Tabelle gibt
abhingig vom Streuwinkel 6 die Werte fiir die notwendige Winkelauflosung 66 an, um
eine Tiefenauflésung unter 10 pm bis zu einer Probendicke von 200 um zu erreichen.
(Abschétzung fiir Kohlenstoff, 20 MeV Protonen)

Fiir die Unterdriickung des Weglidngeneffekts ist also in den &ufleren Streu-
winkeln eine Winkelauflosung bis unter einem Grad notwendig. Da hauptséchlich
die Detektorgeometrie die Winkelauflosung bestimmt, ist dies bei der Konstruk-
tion des Protonendetektors zu beriicksichtigen. Die Moglichkeiten dafiir werden

im folgenden Kapitel diskutiert.
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Abbildung 3.9: Erreichbare Tiefenauflssung bei optimierter Winkelauflssung (nach
Tabelle 3.2) in Abhéngigkeit der Probendicke, wie sie auch mit dem hier verwendeten
Detektor (siehe Kapitel 4) erreicht wird. (20 MeV Protonen in Kohlenstoff)



Kapitel 4

Detektorsystem

4.1 Detektordesign

4.1.1 Experimentelle Anforderungen

Fiir den Einsatz der beschriebenen Methode fiir die Wasserstoffanalyse unter
Verwendung des neuen Raster—Ionenmikroskops SNAKE am Miinchener Tan-
dembeschleuniger mit 15-25 MeV Protonen ergeben sich folgende Anforderungen

an das Detektorsystem:

1. Detektorraumwinkel

Fiir die Reduzierung der Strahlenschiadigung und die Optimierung der Ef-
fizienz ist, wie in Abschnitt 3.2 diskutiert, ein moglichst grofler Detektor-
raumwinkel oberste Prioritdt. Fiir die Messung in Transmissionsrichtung
steht prinzipiell der ganze Halbraum hinter der Probe bis auf den Bereich

kleiner Winkel (transmittierter Primérstrahl) zur Verfiigung.

2. Geometrie

Wie in Kapitel 3 erklart, mufl der Detektor fiir die Koinzidenzmessung in
mindestens zwei Halften oder Sektoren getrennt sein (siehe Abbildung 3.2).
Mit mehreren gegeniiberliegenden Sektoren kann die Rate der zufélligen

Koinzidenzen verringert werden.

Fiir die erreichbare Tiefenauflosung ist die Winkelauflosung des Detektors
entscheidend. In Abschnitt 3.5 wurde abgeschétzt, dafl bei den geplanten
Experimenten eine Auflésung unter einem Grad bei den dufleren Winkeln
notwendig wird (sieche Tabelle 3.2).
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3. Energieauflosung

Einen groflen Beitrag zur Gesamtauflosung liefert auch die intrinsische Ener-
gieauflosung des Detektors. Fiir die hier betrachteten Anwendungen sollte
die Auflésung fiir 10 MeV Protonen besser als 100 keV (FWHM) sein.

4. Maximalenergie der Protonen

Bei einer Strahlenergie von 20 MeV werden die Protonen unter einem Win-
kel von 30° mit einer Energie von 15 MeV gestreut. Da fiir die Tiefenanalyse
die Energiesumme der Protonen entscheidend ist, muf} also die komplette
Energie im Detektor deponiert werden, also das 15 MeV Proton komplett
gestoppt werden.

5. Zahlrate

Wie die Abschétzungen aus Abschnitt 3.1 zeigen, werden bei einem sensiti-
ven Wasserstoffnachweis Gesamtzéhlraten in der GréBenordnung 100 kHz/sr
erwartet. Dies bedeutet eine hohe Anforderung an das Detektorauslesesy-

stem und macht eine effektive Koinzidenzschaltung notwendig.

Fiir den ortsaufgelosten Nachweis bei grofen Raumwinkeln werden iiblicher-
weise lonisationskammern verwendet, die auf der Ladungstrennung in einem leicht
ionisierbaren GGas basieren. Sie haben jedoch einen grofien Raumbedarf und es ist
eine lange Gasstrecke von mehreren Metern mit einer hohen Gasdichte notwendig,
um die hochenergetischen Protonen zu stoppen. Fiir die Instrumentierung in der
Mikrostrahl-Experimentierkammer des Raster—Ionenmikroskops SNAKE ist diese
Technik nicht geeignet, ebenso wie Flugzeit— oder Magnetspektrographen.

Als Alternative bieten Halbleiterzdhler viele Vorteile. Da nur kurze Wegléngen
im Material notwendig sind, um Teilchen zu stoppen, ist eine kompakte Bauweise
moglich. Mit der schnelleren Ladungstrennung, die im Bereich einiger ns liegt,
sind hohere Z&hlraten als bei Ionisationskammern méglich und bei einer geringe-
ren Ionisierungsenergie (= 3 eV) ist im Zusammenhang mit der Zahlstatistik eine
hohe Energieauflésung im Bereich von 1073 fiir a—Teichen méglich. [34]

Neben der Empfindlichkeit auf Strahlenschiden und die damit verbundene
kurze Lebensdauer ist es von Nachteil, dal bei grofien aktiven Flachen iiber ei-
nigen cm? die erreichbare Energieauflssung durch kapazitatives Rauschen und
Leckstrome stark eingeschrénkt wird. Um mit einer kleinen Fléche einen moglichst
groflen Raumwinkel abzudecken, mufl der Detektor sehr kompakt und nahe hinter
der Probe positioniert werden. Bei der nétigen Winkelauflosung mufl damit auf

eine sehr gute Ortsauflosung des Detektors geachtet werden.
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Proton-Strahl

Abbildung 4.1: Koinzidente Detektion der beiden Protonen mit einem ringférmigen

Silizium—Streifenzéhler

Hervorragende Ortsauflosungen bei Halbleiterzéhlern werden heute durch so-
genannte Mikrostreifenzédhler auf der Basis von Silizium—Halbleitermaterialien
erreicht. Dabei wird auf der einen Seite durch Ionenimplantation des intrinsi-
schen Halbleitermaterials (leicht n—dotiert) eine stark p-leitende Schicht in Form
von Streifen hergestellt, wobei die Riickseite stark n-dotiert wird und ebenfalls
in Streifen unterteilt sein kann (PIN-Diodenstruktur®). Die Ladungsimpulse,
die durch einfallende Teilchen in der Verarmunsgzone entstehen, werden durch
Aluminium-Kontakte® abgegriffen. Man erreicht dabei Streifenabstinde unter
25 pm. [35]

Somit stehen mit der Technik der Silizium—Halbleiterdetektoren geeignete
Moglichkeiten fiir den Nachweis der Protonen fiir die Methode der Proton-Proton-

Streuung zur Verfiigung.

4.1.2 Ringformiger Silizium—Streifenzihler

Um den Raumwinkel hinter der Probe optimal auszuniitzen, ist eine ringférmige
Detektorgeometrie zweckméflig, mit einer Raumwinkelabdeckung symmetrisch
um den Streuwinkel 45°, damit beide Protonen erfasst werden (6,460 = 90°). Fiir
die Koinzidenz ist eine Unterteilung in mindestens zwei Halbringe oder mehrere
Sektoren notwendig und fiir die Winkelbestimmung muf3 der Detektor in einzelne,
geniigend schmale Ringstreifen unterteilt sein, wie in der Skizze von Abbildung
4.1 angedeutet.

Eine Spezialanfertigung eines Silizium—Streifenzéhlers mit der optimalen Form

(UDas grundlegende Funktionsprinzip von PIN-Halbleiterzihlern ist z. B. in [34] dargestellt.
(2 kapazitativ gekoppelt oder direkt kontaktiert
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und Streifenmaske ist nur fiir groflere Stiickzahlen rentabel. Fiir diesen Experi-
mentaufbau wurde daher bei verschiedenen Herstellern, die auf Halbleiterdetekto-
ren spezialisiert sind, nach vorhandenen Zahler—Konstruktionen gesucht, die die
gestellten Anforderungen erfiillen. Die Firma Micron Semiconductor in England
konnte einen ringformigen Detektor mit der passenden Grofle und Streifenmas-
ke, komplett in einer Halterung und flexiblen, kaptonisolierten® Zuleitungen in

ihrem Lieferprogramm anbieten. Die technischen Daten sind in Tabelle 4.1 auf-

gelistet.
Micron Design S2
Auflendurchmesser 70 mm
Lochdurchmesser 20 mm
Sektoren (Riickseite) 16
Ringstreifen (Vorderseite) 48
Streifenbreite 0.5 mm
Streifenzwischenraum ~ 20 pm
Dicke (Verarmungszone) 1000 pgm +£ 100 pm
Energieauflésung (5 MeV a, Sektorseite) < 125keV

Tabelle 4.1: Technische Daten des ringférmigen Silizium—Streifenzéhlers der Firma
Micron (Design S2)

Der komplette Detektor ist in Abbildung 4.2 dargestellt. Der Auflendurch-
messer der ringformigen Struktur betragt 70 mm, der Lochradius 20 mm. Er hat
auf der Vorderseite eine Ringstruktur mit 48 Ringen aus p-leitendem Materi-
al und ist auf der Riickseite in 16 Sektoren (n-leitend) unterteilt. Zusammen
mit den intrinsischen Halbleitermaterial (Si) dazwischen, entsteht so eine iibliche
PIN-Struktur fiir jeden Streifen oder Sektor, bei der mit einer angelegten Span-
nung in Sperrrichtung der PIN-Diode die Ladungstrennung erfolgen kann. Von
der Ringseite erhélt man so ein Signal positiver Polaritdt und von der Sektorseite
ein Signal negativer Polaritét.

Mit dieser Geometrie ist es moglich, symmetrisch um 45° einen sehr grofien
Raumwinkel von 2.3 sr zwischen den Streuwinkeln 30° und 60° abzudecken. Der

Detektor mu8 dann 19 mm hinter der Probe positioniert werden, wie in Abbil-

(3)Kapton ist ein hitzebestindiges Isolationsmaterial, das zur Herstellung von flexiblen Lei-
terplatinen (PCB, ”Printed Circuit Board”) benutzt wird und vor allem in UHV-Kammern
eingesetzt wird
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Abbildung 4.2: Ringférmiger Silizium—Streifenzihler in der Halterung mit Zuleitun-
gen (Micron, Design S2 — Pavia)

dung 4.3 skizziert. Die Winkelauflosung betréagt bei der gegebenen Streifenbreite
von 0.5 mm im optimalen Fall bei einem Streuwinkel von 60° etwa 6 mrad (0.4°),
bei 30° noch 20 mrad (1.2°).

Die Ringe selbst sind nicht unterteilt. Es konnen aber die Sektoren der

RiickBeite ausgelesen werden, um die geplante Koinzidenzmessung zu realisieren.

Detektordicke

Silizium—Detektoren kénnen nicht in beliebiger Dicke hergestellt werden. Bei
groflen Dicken fiihrt die notwendige hohe Sperrspannung zu einem hohen Leck-
strom und damit zur Verschlechterung der Energieauflosung. Fiir dicke Detekto-
ren ist daher ein reines, intrinsisches Halbleitermaterial notwendig, damit die
Spannung nicht zu hohen Leckstromen fithrt. Besonders bei grofien aktiven
Flichen (< etwa 10 cm?) haben die Detektorhersteller Probleme, reines Halb-
leitermaterial mit einer Dicke iiber 1 mm zu produzieren, so dafl die Energie-
auflosung in einem akzeptablen Bereich (< 2 %) bleibt.

Die maximale Dicke der Verarmungszone bei angelegter Detektorvorspan-
nung, die von der Firma Micron fiir den Detektor zugesichert werden kann, be-
tragt 1000 pm £ 100 pm. Dies ergibt allerdings ein Problem bei dem Nachweis
von hochenergetischen Protonen, da nur maximal 13 MeV Protonen bei 30° Ein-
fallswinkel (1.2 mm effektive Dicke) gestoppt werden [27]. Unter diesem Winkel

werden jedoch Protonen mit 15 MeV gestreut, wenn man eine Protonenenergie
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Abbildung 4.3: Positionierung des Detektors (Seitenansicht, mafistabsgetreu)

von By = 20 MeV verwendet.

Zur Losung des Problems bei Einsatz dieser Detektorversion mufl entweder
die Energie der einfallenden Protonen auf unter 18 MeV reduziert werden oder
der Raumwinkel hinter dem Detektor mit einem zusétzlichen Restenergiezéhler
abgedeckt werden. Letzeres wurde in dieser Arbeit mit einem Detektor—Prototyp

realisiert.

4.2 Elektronische Signalverarbeitung

Ziel der Wasserstoff-Mikroskopie bei Konzentrationen im 100 ppm—Bereich ist
es, die wenigen Hz an Proton-Proton-Streurate aus den iibrigen 100 kHz mittels
einer Koinzidenzanalyse herauszufiltern. Im folgenden wird ein Konzept fiir die
elektronische Signalverarbeitung beschrieben, das diesen Anforderungen unter

Verwendung des geplanten Detektors gerecht wird.



4.2 Elektronische Signalverarbeitung 47

4.2.1 Prinzip der Signalauslese
Energieanalyse

Der Detektor hat mit den 48 Ringen auf der Vorderseite und den 16 Sektoren auf
der Riickseite insgesamt 64 Kanéle, deren Signalhche zur deponierten Ladung
und damit zur Gesamtenergie des detektierten Teilchens etwa proportional ist.
Pro Teilchen erh&lt man so ein Energiesignal sowohl von einem Ring als auch von
dem dahinterliegenden Sektor.

Fiir die Energieanalyse ist es giinstiger, die Signale der Ringseite zu verwen-
den, da die aktive Flidche der einzelnen Ringe kleiner ist und daher aufgrund
des niedrigeren kapazitativen Rauschens und geringeren Leckstroms eine bessere
Energieauflosung zu erwarten ist. Die hier verwendete Ausleseelektronik (siehe
Abschnitt 4.2.2) liefert jedoch ohnehin ein Energiesignal von jedem Kanal, so daf§

dieser Punkt erst in der Datenanalyse beriicksichtigt wird.

Koinzidenzanalyse

Wie in Abschnitt 3.3 erklért, gibt es mehrere Bedingungen, die fiir den Proton-

Proton-Streuprozefl verifiziert werden kénnen:

1. zeitliche Koinzidenz
2. gegeniiberliegende Sektoren
3. Streuwinkel beider Protonen = 90°

4. Summenenergie beider Protonen Ey — AE

Im ersten Einsatz des Detektorsystems wurden die Signale aller Kanéle ausge-
wertet und die Koinzidenzbedingungen in einer sogenannten Online-Datenanalyse
per Software-Programmierung verifiziert (siehe Abbildung 4.4). Nur so ist es
nachtréglich anhand der gespeicherten Daten moglich, Signalkorrelationen zu
analysieren, die Funktion des Elektroniksystems und der Datenaufnahme zu prii-
fen und herauszufinden, in welchem Mafl der Untergrund bei unterschiedlich

scharfen Koinzidenzbedingungen reduziert wird.

Startsignal

Das Startsignal fiir die Datenaufnahme (Trigger) konnte mit der verwendeten
Elektronik wahlweise von der Ring- oder der Sektorseite gewonnen werden. Im
vorliegenden Fall wurden die Trigger von der Ringseite ausgewertet, wie in Ab-

bildung 4.4 angedeutet
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Abbildung 4.4: Prinzip der Signalauslese. Die 16 Signale von der Riickseite (Sek-
toren) und die 48 Signale von der Vorderseite (Ringe) werden mit einer sogenann-
ten ”Multiplex—Ausleseelektronik” sequentiell verarbeitet. Die Koinzidenzanalyse der

Proton—Proton—Streuereignisse erfolgt mit den digitalen Daten per Software.

Realisierung

Fiir die ersten Testexperimente mit dem neuen Detektor wurden fiir jedes Ereignis
alle 64 Signale von den Ringen und Sektoren ausgelesen, gewandelt und von
dem Datenaufnahmesystem auf Datentrager gespeichert, um spéter systematisch
per Softwareanalyse die Daten auf Koinzidenzen zu untersuchen. Dazu wurde
eine sogenannte Multiplex—Signalauslese verwendet, die im folgenden detailliert

beschrieben wird.

4.2.2 Multiplex—Auslesesystem

Der Aufwand fiir die parallele Auslese von 64 Kanéilen ist relativ hoch. Es ist
daher sinnvoll, nach einer Losung zu suchen, die die Anzahl der elektronischen
Komponenten reduziert und die moglichen Fehlerquellen einschrankt. Dies ist mit
einem sogenannten Analog—Multiplexer zu realisieren, der die parallelen Analog-
Signale mit Hilfe von digitalen Bausteinen in eine serielle Signalkette wandelt,
so daf sich die Anzahl der bendtigten AD-Wandlerbausteine auf einen einzigen
reduziert. (siehe Abbildung 4.4)

An diesem Lehrstuhl wurde fiir einen Implantationszédhler zur Untersuchung
exotischer Kerne [36] ein kompaktes Ausleseelektronik—System entwickelt, das

mit nur geringen Modifikationen fiir die Auslese der 64 Kanéle des Protonen—
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Detektors verwendet werden kann. Damit war es im Rahmen dieser Diplom-
arbeit moglich, die Signalauslese und Datenaufnahme unter Verwendung eines
Detektor—Prototyps zu realisieren, zu erproben und auflerdem erste Test-Experi-

mente fiir die Wasserstoffanalyse durchzufiihren.

Aufbau und prinzipielle Funktionsweise

Der prinzipielle Aufbau dieses Systems ist in Abbildung 4.5 mit einem Block-
schaltbild der zentralen Komponenten dargestellt. Wie bereits im vorangegange-
nen Abschnitt angedeutet, handelt es sich dabei um ein sogenanntes Multiplex—
System, bei dem die parallelen Signale mittels Digitalelektronik in eine serielle

Signalkette gewandelt werden.

o _|
s — Analoge
20— Signalverarbeitung Analog-
g —] (A) Multiplexer
e (M)
o — . C :
A — | Triggereinheit (T) :
s :
e 2 '
, L) -~ <
o S| &l | &
5, =] o||>
.80
=
RO [ D 1..64 AD-Wandler
S : [ Clock mit Diskriminator
| inhib. | ! > (ADCD)
iTrigger Delay || 64 Pulse Adresse 12354 5e"icher-Re ister
Kanalwert
Pulsfolgegenerator
(PFG) CAMAC-Bus
e READY |
e mrgeeriN] (DAQ)
Datenaufnahme

Abbildung 4.5: Blockschaltbild des Multiplex—Ausleseelektronik—Systems (Erléute-

rungen siehe Text)

Dabei werden die Ladungsimpulse des Detektors von einer analogen Signalver-
arbeitungs—Einheit (A) vorverstirkt und gefiltert. Eine Triggerstufe (T) erzeugt

bei jedem angesprochenen Kanal oberhalb einer gewissen Schwelle ein Startsignal
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fiir die Datenaufnahme.

Hinter der analogen Signalverarbeitung befindet sich der Analog—Multiplexer
(M). Dieser schaltet, gesteuert von einem Pulsfolgegenerator (PFG, auch ”Se-
quenzer” genannt), die Maximalwerte des vorverstirkten Signals nacheinander
auf den Ausgang.

Ein spezieller Analog-Digital-Wandler (ADCD) erhélt schliefllich vom Puls-
folgegenerator die endverstiarkte Signalkette und legt jedes gewandelte Signal
zusammen mit einer Adressnummer, die dem jeweiligen Kanal entspricht, als
Datum in ein Speicherregister ab (siehe weiter unten).

Diese Daten werden dann von einem Datenaufnahmerechner (DAQ) iiber den
CAMAC-Bus® des DAQ-Systems weiterverarbeitet.

Analoge Signalverarbeitung

Die analoge Signalverarbeitung ist modular aufgebaut. In einem Modul sind
8 Kanile jeweils mit ladungsempfindlichem Verstirker (CSA), Filterverstirkern
(FV) und einer sogenannten TRACK & HOLD-Stufe (T/H) integriert (siche Ab-
bildung 4.6). In einem System koénnen bis zu 10 Module untergebracht wer-
den. Somit kénnen maximal 80 Kanile parallel ausgelesen werden, wobei fiir den
Protonen—Detektor nur 4 Module fiir negative Signale der Ringe und 2 Module
fiir die positiven Signale der Sektoren benétigt werden.

Die CSA-Vorverstirker haben standardméBig eine Eingangskapazitiat von 1 pF
und erlauben eine maximale Ladungsdeposition von etwa 10 MeV Si-Aquiva-
lent®. Fiir die Proton-Proton-Streuung mit 20 MeV Protonen muf also die
Eingangskapazitit entsprechend erhoht werden. Die Spannungsimpulse werden
von der anschlieBenden Verstéirkerstufe gefiltert und eine gauformige Signalform
mit einer Anstiegszeit(®) von etwa 3-4 us generiert.

Die sogenannte TRACK ¢ HOLD-Stufe dahinter hat die Aufgabe, den ma-
ximalen Spannungswert des gefilterten Signals zu speichern, bis der Analog—
Multiplezer (MPLEX) diese Werte ausliest. Dazu wird ein Kondesator von dem
einkommenden Signal geladen, bis das sogenannte HOLD-Signal des Pulsfolge-
generators die Schalter vor den Kondensatoren aller Kanéle 6ffnet und die Werte

in diesen gespeichert werden. Diese werden schliefflich mit der Pulsfolge durch

(U CAMAC = Computer Applications to Measurement And Control; modulares System zum
Aufbau komplexer digitaler Mess- und Steueranlagen mit Rechnerkopplung

(5)1 MeV Si-Aquivalent ist die von einem 1 MeV o-Teilchen in Silizium deponierte Ladung,
also etwa 50 fC

()10 %-90 % der Maximalhthe
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Abbildung 4.6: Blockschaltbild der analogen Signalverarbeitung (einzelnes Modul).
In einem Modul sind 8 Kanaéle integriert. CSA: ladungsempfindicher Vorverstérker,
FV: Filter—Verstérker, T/H: TRACK & HOLD—-Stufe, MPLEX: Analog-Multiplexer.

den Analog—Multiplexer nacheinander an den Ausgang geschalten.

Die Verzogerungszeit, bevor das HOLD-Signal des Pulsfolgegenerators nach
einem registrierten Triggersignal den HOLD—Zustand auslost, mufl so eingestellt
werden, dafl in dem Kondensator gerade der Maximalwert der Spannung des
triggernden Kanals gespeichert ist. Dies entspricht der Zeit vom Eintreffen des
Ladungsimpulses aus dem Detektor bis zum Maximum des gefilterten Signals
(Peaking-Time) und betrégt etwa 3—4 us (siche Abbildung 4.7).

Pulsfolgegenerator (Sequenzer)

Der Pulsfolgegenerator (PFG) hat die Aufgabe, bei einem eintreffenden Trigger-
signal den Analog-Multiplexer mit einer Pulsfolge (Clock-Sequenz) anzusteuern
und die gefilterten analogen Spannungswerte nacheinander abzurufen. Sie wer-
den dort endverstidrkt und schlieflich mit der eingestellten Clock—Frequenz an
den Analog—Digital-Wandler (ADC) geschickt. Fiir die Clock-Sequenz kénnen bis
maximal 2048 Pulse pro Clock—Zyklus eingestellt werden. Hier werden nur 64 Pul-
se mit zusétzlich 3 Pulsen fiir die Ansteuerung des ADCs benétigt. Die maxima-
le Clock-Frequenz des Pulsfolgegenerators betragt 2 MHz, wobei die Multiplex—
Bausteine nur fiir etwa 1 MHz spezifiziert sind.

Am Pulsfolgegenerator kénnen zusétzlich noch die Endverstarkung und der

Offset gemeinsam fiir alle Kanile angepafit werden.
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Triggerstufe

Bei der analogen Signalverarbeitung werden nach der Vorverstéarkerstufe in jedem
Kanal, dessen Signal {iber die Triggerschwelle steigt, ein Triggersignal in Form
eines NIM-Pulses (-0.8 V-Rechteckpuls) erzeugt. Pro Modul — also je 8 Kanile
— kann dabei eine variable Triggerschwelle eingestellt werden. Das Triggersignal
wird jedoch an einen gemeisamen Ausgang des Gesamtsystems (max. 10 Modu-
le) geschaltet. Eine Koinzidenzschaltung iiber die Triggersignale der einzelnen
Sektoren, wie sie fiir die Proton—Proton—Streuung sinnvoll ist, bedarf also einer
Modifikation der Elektronik an dieser Einheit (siche auch Kapitel 6).

Der Trigger darf den Pulsfolgegenerator erst starten, wenn die Datenaufnahme
bereit ist, neue Daten vom ADC zu empfangen. Beim Eintreffen eines Trigger-
signals wihrend die Auslese noch nicht beendet ist, werden sonst die Register des
ADCs mit neuen Werten iiberschrieben. Daher muf}, wie mit den gestrichelten Li-
nien in Abbildung 4.5 skizziert, das READY—Signal der Datenaufnahme benutzt
werden, um den urspriinglichen Trigger der Ausleseelektronik freizuschalten. Die-
ser sogenannte inhibierte Trigger wird, wie angedeutet, durch eine Logikschaltung
aus den beiden Signalen (Trigger und READY) erzeugt, wie es in Abbildung 4.5

angedeutet ist.

Analog—Digital-Wandlung und Datenaufnahme

Fiir die Wandlung der analogen Signale wird ein speziell angepafites CAMAC-
ADC-Modul mit Diskriminatorstufe (ADCD 9701) verwendet.(”) Der besondere
Vorteil ist die Moglichkeit zur Datenreduktion durch die eingebaute Diskrimina-
torstufe.

Dabei werden die Daten, die ein AD—Wandler aus der seriellen Signalkette
generiert, mit einer programmierbaren Schwelle verglichen und nur die Daten
in dem Ausleseregister abgelegt, die oberhalb dieser Schwelle liegen. Fiir die
Zuordnung der Kanile zu den gewandelten Werten werden die Kanalnummern
als Adresse in einem zusétzlichen Register gespeichert. Ein Datum besteht somit
aus Kanalnummer und Signalwert. Es ist sogar moglich, die Schwelle getrennt
fiir jeden Kanal festzulegen.

Der ADC selbst wandelt mit 12bit—Auflosung. Das Modul besitzt 2 x 2048
Register, so dal maximal 2048 Kanéle mit Adresse gespeichert und ausgelesen

werden konnen.

(MDas Modell ADCD 9701 wurde von der Elektronikabteilung der TU Miinchen speziell fiir
die Anforderungen der Vielkanal-Signalauslese konstruiert und hergestellt.
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4.2.3 Grenzen bei der Signalauslese
Zihlrate

Bei der maximalen Clock-Frequenz von 1 MHz dauert ein Zyklus fiir die Ver-
arbeitung von 64 Kanélen minimal 64 us, zuziiglich einigen us zum Starten der
Clock-Sequenz. Damit ist von Seiten der Ausleseelektronik bei etwa 10 kHz ei-
ne Grenze fiir die Zahlrate gesetzt, wenn alle Kanéle ausgelesen werden. Eine

Losung wird im Ausblick (Kapitel 6) vorgeschlagen.

Ubersprechen in der Signalkette

In einem ersten Systemtest mit einem Prototypdetektor konnte festgestellt wer-
den, daB ein 10 prozentiges Ubersprechen der Signale auf den jeweiligen nachfol-
genden Kanal schon bei Clock-Frequenzen von 1 MHz beobachtbar sind.

Dieses Ubersprechen wird durch einen zu langsamen Abfall der Signale wih-
rend eines Clock-Pulses in der Signalkette verursacht. Das Problem kann je-
doch prinzipiell durch Verwendung schnellerer digitaler Bausteine des Analog—
Muliplexers korrigiert werden.

Ebenso ist eine Optimierung der Clock—Frequenz durch eine Modifikation die-
ser Digitalelektronik moglich. Die maximale Clock—Frequenz, die der ADCD
verarbeiten kann, ist 10 MHz.

Riicksprechen der Multiplex-Bausteine

Ein weiteres Problem, das generell bei der Verwendung von Analog—Multiplexern
auftritt, ist das Riicksprechen der Auslese auf den Detektor, verursacht durch die
Schaltvorgénge in der TRACK & HOLD—-Stufe. Dadurch werden wéhrend der
Auslese unerwiinschte Trigger erzeugt, die wie oben beschrieben unbedingt mit-
tels einer Inhibierungsstufe unterdriickt werden miissen und bei einer Beurteilung
der tatsdchlichen, physikalischen Triggerereignisse entsprechend subtrahiert wer-
den miissen. In dem ersten Testexperiment, das im folgenden Kapitel beschrieben
wird, wurde festgestellt, daf§ die Triggerrate bei Zdhlraten von einigen kHz etwa

einen Faktor zwei iiber der realen Zahlrate liegt.
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Abbildung 4.7: Zeitlicher Verlauf der analogen Signale. Dargestellt sind der Span-
nungsverlauf an der Einganskapazitéit des Vorverstérkers (Detektorsignal, diinn gestri-
chelt), hinter dem Vorverstérker (vorverstérktes Signal, dick gestrichel), des gefilterten
Signals (Strichpunkt) und des Ausganssignal (dicke Linie). Beim Eintreffen des HOLD—
Signals werden die Schalter der T&H-Stufe gedffnet und der aktuelle Spannungwert
gespeichert.



Kapitel 5

Erste Experimente zur
Proton—Proton—Streuung mit

einem Detektor—Prototyp

Fiir einen Test des neuen Detektorsystems wurden am Miinchener Tandembe-
schleuniger erste Messungen durchgefiihrt, mit dem Ziel, die Signalverarbeitung
und das Datenaufnahmesystem zu erproben und Proton—Proton—Streuereignisse
mittels Koinzidenzanalyse nachzuweisen. Im folgenden werden der Aufbau und
die Testbedingungen am SNAKE-Experimentierplatz beschrieben und anschlie-

Bend die erreichten Meflergebnisse diskutiert.

5.1 Aufbau des Testexperiments

5.1.1 Detektor—Prototyp

Der geplante, 1 mm dicke Silizium—Ringstreifendetektor konnte nicht zu dem vor-
gesehenen Datum hergestellt und geliefert werden. Es wurde jedoch ein bauglei-
cher, 300 pm dicker Zédhler aus dem Lagerbestand der Firma Micron Semicon-
ductor fiir die ersten Tests angefordert und fiir den Einsatz vorbereitet. Fiir die
Messung der Gesamtenergie der Protonen bei den geplanten Projektilenergien von
20 MeV ist diese Dicke jedoch nicht ausreichend, da nicht alle gestreuten Proto-
nen im Winkelbereich des Detektors zwischen 30° und 60° vollstdndig gestoppt
werden. Abgesehen von einem Energieverlust in der Probe werden in diesem
Winkelbereich die gestreuten Protonen im Energiebereich zwischen 5 MeV und
15 MeV emittiert. Von der effektiven Dicke des 300 pm—Detektors werden nur die
Protonen von 6 = 60° (E; = 5MeV) bis etwa § = 50° (E; = 8 MeV) gestoppt.
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15 MeV Protonen haben in Silizium etwa eine Reichweite von 1400 pm [27].

Zur Messung der Restenergie wurde daher der Raumwinkel hinter dem ring-
formigen Zahler so grofiflichig wie moglich mit Silizium—Zéahlern ausreichender
Dicke ausgefiillt. Hierzu wurden zwei 1 mm dicke, rechteckige Silizium-Streifen-
zahler mit einer Breite von 35 mm und einer Hohe von 60 mm verwendet.() Diese
wurden auf einer Justage-Plattform in Strahlrichtung hinter dem ringférmigen
Detektor positioniert und als zusétzliche Kanéle an die in Kapitel 4 beschriebene
Signalauslese angeschlossen. Abbildung 5.1 zeigt ein Foto des montierten Detek-
tors auf der Justage—Plattform. Dahinter verdeckt stehen im schrigen Winkel

die zwei 1 mm dicken Restenergie-Detektoren.

Restenergie-
Zahler

Anschlisse

wo oL

ringférmiger
Streifenzéhler

Abbildung 5.1: Foto des montierten Detektor—Prototyps. Der ringférmige 300 um
dicke Si-Streifenzéhler steht mit der Ringstreifenseite zum Strahl gewandt (Ringe
kénnen nicht mehr aufgelost werden) und wird zur Positionierung im Strahlengang
in einer Halterung befestigt, die in alle drei Raumrichtungen justiert werden kann. Die
Zuleitungen auf der flexiblen Platine sind auf der Montage—Plattform fixiert, um ein
Brechen der kaptonisolierten Kupferbédnder an den Sollbruchstellen zu vermeiden. Hin-
ter dem ringformigen Zihler verdeckt stehen die zwei 60 mm auf 35 mm grofen und
1 mm dicken Restenergiezihler (Si-Halbleiter mit PIN-Struktur).

(W Aus dem Bestand der Arbeitsgruppe zur Untersuchung exotischer Kerne [36] wurden diese

freundlicherweise zur Verfiigung gestellt.
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5.1.2 Detektormontierung in der Experimentierkammer

Fiir die ersten Tests wurde — wie es auch fiir den endgiiltigen Protonendetek-
tor zur Wasserstoffanalyse vorgesehen ist — der Mikrostrahl des Raster—Ionen-
mikroskops SNAKE mit einer Protonenenergie von 20 MeV verwendet. Dazu
wurde der Detektor—Prototyp in der Hochvakuum—Experimentierkammer auf ei-
ner Plattform mit Justagemontierung hinter dem Fokuspunkt der supraleitenden
Linse positioniert. Dies ist in Abbildung 5.2 skizziert. Um den Detektor vor
Strahlenschiden wihrend der Strahlausrichtung zu schiitzen ist die Justageplatt-
form drehbar gelagert und kann aus dem Strahl gefahren werden, so dafl die 5 mm
dicken Seitenwénde aus Aluminium den Detektor zum Fokuspunkt komplett ver-
decken (sieche Abbildung 5.2 unten).

5.1.3 Signalauslese

Die 64 Signale des ringférmigen Detektors und die zwei Restenergiesignale wur-
den iiber hochvakuumtaugliche SUB-D-Durchfiihrungen® nach auBen gefiihrt
und mit den Vorverstéirkereingingen der analogen Ausleseelektronik (siche Ab-
schnitt 4.2.2) verbunden. Die endverstirkte Signalkette des analogen Vielkanal—
Multiplexers wurden zur Weiterverarbeitung durch das Datenaufnahmesystem
bipolar zur Mefibox gefiihrt. Der in Abschnitt 4.2.2 beschriebene AD—Wandler
(ADCD 9701) konnte dabei ohne Probleme in das Datenaufnahmesystem® des

Beschleunigerlabors integriert werden.

Fiir jedes Triggerereignis, das von den 48 Ringen der Vorderseite des Detek-
tors ausgelost wird, erhélt der AD—Wandler 64 Signale von dem ringférmigen
Z#hler und zusétzlich die zwei Restenergiesignale. Die Schwelle des eingebauten
Diskriminators wurde so eingestellt, daf sie fiir alle Kanéle oberhalb des Nullrau-
schens liegt. Damit erhélt die Datenaufnahme nur die Daten® der Kaniile, deren
Signalhche iiber diese Schwelle reicht und so ein tatséchliches Ereignis im Sinne
eines eingetroffenen Teilchens darstellen. Fiir die nicht angesprochenen Kanile

wird der Signalwert von der Datenaufnahme auf Null gesetzt.

(?)genormte Steckerverbindung zur Kontaktierung mehrpoliger Signale
(3)MBS and ROOT Based Online/Offline Utility ” Marabou”

(U Ein Datum besteht aus Kanalnummer und zugehorigem Kanalwert.
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Abbildung 5.2: Aufbau des Detektor—Prototyps mit Restenergiezidhlern auf der
Justage-Montierung. In der Seitenansicht oben ist links der Kryostat mit der su-
praleitenden Linse fiir die Strahlfokussierung zu sehen. Die Abtast—FEinheit davor wird
benutzt, um den Strahl iiber die Probe zu rastern. Rechts davon befindet sich die
Experimentierkammer. FEingezeichnet sind Teile des Probenmanipulators zur Posi-
tionierung der Probe und die Montierung des Protonen—Detektors. Zum Schutz vor
Strahlenschiden kann der Detektor bei Bedarf zur Seite gedreht werden, so dafi eine
5 mm dicke Aluminiumwand den Detektor zum Fokuspunkt hin verdeckt, wie in der

Draufsicht darunter zu erkennen ist.
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5.1.4 Testbedingungen

Die Messungen wurden mit einem 20 MeV—-Protonenstrahl bei einem Strahlstrom
der Groflenordnung 10 pA und einem Strahlfleckdurchmesser von etwa 100 pm
durchgefiithrt. Der Mittelpunkt des ringférmigen Detektors konnte mit einem
Fernrohr im Strahlengang auf etwa +1 mm genau auf den Mittelpunkt der opti-
schen Achse justiert werden. Zusétzlich muf3 eine Abweichung der tatsdchlichen
Strahlachse von der optischen Achse um 4+1 mm angenommen werden, da im
nachhinein eine Dejustierung des Fernrohres festgestellt wurde. Zusammen mufl
hier also eine Ungenauigkeit von ¢ ~ 1.5 mm angenommen werden. Die Posi-
tionierung in Strahlrichtung konnte mit einer Genauigkeit von 1 mm auf die
Sollposition (18.7 mm hinter dem Fokuspunkt) erfolgen. Dies verursacht zusam-
men einen maximalen Fehler in der Streuwinkelbestimmung von 2° (6 = 60°)
bis 4° (0 = 30°). Dazu muB} berticksichtigt werden, daf§ die einzelnen Ringe bei
der Sollposition mit der Ringbreite von 0.5 mm eine Winkel6ffnung von 0.4° bei
6 = 60° bis 1.2° bei 6 = 30° haben.

Die Kalibrierung des Detektors und der Elektronik mit einer 2*! Am—Quelle er-
gab eine Gesamtenergieauflosung® von ca. 1 % fiir die Signale von den 48 Ringen
und etwa 3 % jeweils fiir die 16 Sektorsignale. Fiir einen Restenergie-Detektor
konnte eine Auflosung von 2 % erreicht werden. Bei dem anderen Restenergie-
detektor mufite aufgrund eines hohen Leckstromes eine schlechte Auflésung von

5 % hingenommen werden.

5.2 Nachweis der Proton—Proton—Streuung

Fiir einen ersten Test wurde eine 375 ug/cm? Kapton—Folie als Target in den
Fokuspunkt des Mikrostrahls gebracht. Kapton (CgoHy407N5) enthilt 31 %(at)
Wasserstoff. Mit einem Strahlstrom von etwa 10 pA kénnen mit 20 MeV—-Protonen
und einem elastischen Streuquerschnitt von 100 mb/sr Zihlraten der Proton-
Proton—Streuereignisse in der Groflenordnung von 10 Hz in dem Detektorraum-
winkel von rund 2 sr erwartet werden. Die Gesamtzahlrate im Ringstreifendetek-
tor aller Streuereignisse lag bei 100 Hz. Dies ist in erster Naherung die Rate, die
mit Streuquerschnitten von Protonen an Kohlenstoff, Sauerstoff und Stickstoff (©)
abgeschitzt werden kann. Somit sollte bei 10 % Koinzidenzrate eine Koinzidenz-

analyse ohne Probleme moglich sein. Die hier diskutierten Spektren wurden mit

G)FWHM, fiir 5.5 MeV o~ Teilchen
(6)Diese liegen in den betrachteten Winkeln zwischen 20 mb/sr und 300 mb/sr [25]
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ca. 1 h Mefizeit aufgenommen.

Ziel der Messung war es, die Funktionsfahigkeit des Detektorprinzips unter
Beweis zu stellen und erste Koinzidenzereignisse nachzuweisen. Ferner sollte
iiberpriift werden, wie stark sich eine Variation der Koinzidenzbedingungen auf
die Reduzierung der Untergrundzéihlrate bzw. auf die Koinzidenzrate auswirkt.

Mogliche Koinzidenzbedingungen sind dabei beispielsweise:
e gleichzeitiger Treffer in unterschiedlichen Ringen (Ring—Multiplizitdt = 2)
e gleichzeitiger Treffer in verschiedenen Sektoren (Sektor-Multiplizitdt = 2)
e Treffer in gegeniiberliegenden Sektoren
e Winkelsumme beider Protonen ~ 90°
e Energiesumme von zwei Protonen ~ E,(7

Mit ”Treffer” ist dabei gemeint, dafl ein Teilchen in einem bestimmten Kanal
ein Signal hervorgerufen hat, das iiber einer festgelegten Schwelle liegen mu8f.
Zusétzlich zur elektronischen Diskriminator—Schwelle der ADCD—-Einheit kann
diese Schwelle dabei nachtréiglich in der Datenanalyse veréndert werden und fiir
die Sektoren oder die Ringe getrennt festgelegt werden. Sie sollte auf jeden Fall
iiber dem maximalen Nullrauschen der Kanile liegen.® Die Schwelle wurde hier
fiir alle Ringe und Sektoren auf etwa 1.8 MeV gesetzt. (Fiir die Restenergie wurde
keine Schwelle eingefiihrt.)

Ein ”FEreignis” im Sinne der Datenanalyse ist definiert als die Gesamtheit aller
Treffer im Detektor bei einem Triggersignal. Die Anzahl der Ring— bzw. Sektor—
Treffer in einem FEreignis ergibt so die ”"Ring— bzw. Sektor—Multiplizitit” mg

bzw. mg.

5.2.1 Gesamtenergiespektrum

Den Wert fiir die Gesamtenergie eines Ereignisses erhélt man aus der Summe der

kalibrierten Energiewerte aller Ring—Treffer Eg;,, und der Treffer in den Rest-

(M Der Energieverlust kann hier noch vernachlissigt werden. Eine 375 pg/cm? Kapton—Folie
verursacht bei den betrachteten Energien nur Energieverluste der Protonen von wenigen keV
[31].

(®)Um zusitzlich das Ubersprechen von benachbarten Kanilen zu unterdriicken, sollte die-
se Schwelle sogar iiber dem Ubersprechsignal liegen. Fiir den Detektor-Prototyp war das
Ubersprechen auf nachfolgende Kanile unterhalb von 10 %.



5.2 Nachweis der Proton—Proton—Streuung 61

energiedetektoren Fgrest1 bzwW. EResto:

By = Z (ERing)1m48 + ERest1 + ERest2 - (51)

In Abbildung 5.3 oben ist ein Gesamtenergiespektrum ohne Koinzidenzbedingung
fiir die Messung mit der Kaptonfolie gezeigt. Darin sind folglich sowohl Ereignisse
mit Einfach— und Zweifachtreffern als auch Ereignisse mit beliebigen hoheren
Multiplizitdten enthalten.

Die maximal deponierbare Energie von einzelnen Protonen, die den vorderen
Detektor und den Restenergiezihler treffen, liegt bei etwa 16 MeV. Eine hohere
Gesamtenergie ist also nur durch Multiplizitdten grofler oder gleich 2 moglich.
Der kleine Peak bei einer Gesamtenergie von etwa 20 MeV ist folglich ein er-
ster Hinweis auf Zweifachkoinzidenzen der elastischen Proton-Proton—Streuung.
Integriert iiber das gesamte Spektrum erhilt man 2.4-10° Eintridge. Das Energie-
intervall von 18 MeV bis etwa 22 MeV, in dem die Proton—Proton—Streuereignisse

zu erwarten sind, enthiilt noch etwa 1 - 10* Ereignisse.

5.2.2 Multiplizitiaten

Um die Ereignisse der Proton—Proton—Streuungen herauszufiltern, mufl die Be-
dingung erfiillt werden, dal in einem, von der Ausleseelektronik festgelegten
Zeitfenster von etwa 3 us® genau zwei Treffer stattgefunden haben. Koinziden-
zen hoherer Ordnung (4, 6 oder mehr gleichzeitige Treffer) konnen hier bei den
zu erwartenden Proton—Proton—Streuraten von unter 100 Hz in erster Ndherung
vernachlissigt werden. Somit sind fiir den verwendeten Detektor zwei primére

Moglichkeiten zur Ereignisfilterung gegeben:
e Auswahl nach Ring—Multipliztitdt mg = 2
e Auswahl nach Sektor—-Multiplizitdt mg = 2

Die erste Moglichkeit hat den Nachteil, da} zwei gleichzeitige Treffer desselben
Streuwinkels nicht registriert werden, da die Ringe nicht unterteilt sind. Alle
Proton—Proton—Streuungen in dem 45°-Ring wiirden somit verlorengehen. Fiir
die Auswahl nach Sektor—Multiplizitéiten ist dieses Problem unkritisch, weil die
Streuteilchen generell in verschiedene Hélften des Detektors gestreut werden. Hier
wird also im folgenden die Auswahl der Koinzidenzen nach Sektor—-Multiplizitéiten

erreicht.

(9)Zeit vom Eintreffen eines Signals bis zum Auslésen des Hold-Signals
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Abbildung 5.3: Gesamtenergiespektrum mit und ohne Koinzidenzbedingung bei Be-
strahlung der Kaptonfolie eine Stunde lang mit etwa 10 pA. Aufgetragen sind jeweils
die Anzahl der Ereignisse gegen die Geamtenergie FEy,, gebildet aus der Energiesumme

der Ringenergien ER;,, und der Restenergien ERcs aller Treffer des Ereignisses.

Oberes Bild: Spektrum der ungefilterten Ereignisse (grau hinterlegt). Uberlagert

dazu die Ereignisse mit genau zwei Sektortreffern mg = 2 (untere Linie).

Unteres Bild: Spektrum der Ereignisse mit genau zwei Sektor—Treffern mg = 2 ver-
grofert (grau hinterlegt). Zusétzlich iiberlagert die Ereignisse in gegeniiberliegenden

Sektoren (untere Linie).
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In dem unteren Gesamtenergiespektrum von Abbildung 5.3 sind nur die Er-
eignisse mit Zweifach—Sektortreffern eingetragen, also die Ereignisse, bei denen
mg = 2 ist. Die Gesamtausbeute reduziert sich auf etwa 6 % (1.6 - 10* Treffer).
Bei einer Wasserstoffkonzentration des Kaptons von 31 % und unter der Annah-
me, dafl die Streuquerschnitte fiir alle Streuprozesse annaherd gleich sind, ergibt
sich daraus eine Effizienz der Messung von mindestens 20 %.

Im Spektrum bleibt im wesentlichen der 20 MeV—-Peak vom oberen Spektrum
iibrig. Der lange Ausldufer zu niederen Energien wird durch Ereignisse verur-
sacht, die zwar die Koinzidenzbedingung mg = 2 erfiillen, aber eines oder beide
Protonen an den Restenergiezéhlern vorbeifliegen. Dies wurde bestétigt, indem
die Ereignisse auf diejenigen beschriankt wurden, die beide Restenergiezéhler tref-
fen (Mmpest = 2).

Das Maximum liegt bei 19.8 MeV mit einer Breite von 1.9 MeV (FWHM). Fiir
die Summenenergie der Ereignisse aus Proton-Proton—Streuprozessen erwartet
man einen deutlich schérferen Peak bei 20 MeV. Die schlechte Detektorauflosung
von iiber 500 keV pro Protonpaar reicht noch nicht aus, um diese Breite zu er-
klaren. Mit weiteren Hinweisen aus den anderen Detektorsystemen wird ver-
mutet, dal Probleme durch eine verrutschte Aluminiumfolie im Strahlengang zu
einer sehr schlechten Strahlqualitdt mit einer Energiebreite von 10 % gefiihrt ha-
ben. Dies wiirde auch die deutliche Asymmetrie des Peaks zu niederen Energien

hin erkliren.

5.2.3 Sektorkoinzidenz

Zufallige Koinzidenzen verursachen einen Untergrund im Koinzidenz—Spektrum.
Dieser héngt zum einen von dem Zeitfenster ab, in dem zwei Teilchen gleich-
zeitig ein Energiesignal in der Ausleseelektronik hervorrufen (hier 3 us). Zum
anderen bestimmt die Zahlrate in der Flache, die fiir zuféllige Koinzidenzen zur
Verfiigung steht, die Wahrscheinlichkeit fiir koinzidente Treffer. Mit der Z&ahlrate
von maximal 100 Hz auf der gesamten Detektorfliche erhélt man so eine geringe
Untergrundrate von 0.03 %.

Dies spielt bei hoheren Gesamtzéhlraten von iiber 10 kHz eine Rolle, wenn
die Rate der zufalligen Koinzidenzen im betrachteten Fall bei 3 % der gesam-
ten Rate liegt. Hier wird es notwendig, die Fliache zu verringern, auf der Ko-
inzidenzen eintreffen diirfen. Dazu besteht mit dem verwendeten Detektor die
Moglichkeit, die Unterteilung in 16 Sektoren zu nutzen und die Koinzidenzbe-
dingung der ”gleichzeitigen” Sektortreffer auf Treffer in direkt gegeniiberliegende

Sektoren einzuschrianken.



64 Kapitel 5 Erste Experimente mit einem Detektor—Prototyp

Dadurch wird die Fldche und damit die Rate fiir zufillige Koinzidenzen um
den Faktor 1/16 reduziert und zugleich gewihrleistet, daf im wesentlichen nur
Koinzidenzereignisse mit einer gemeinsamen Streuebene!®) registriert werden.
(Mit 16 Sektoren wird somit noch eine Abweichung von der Streuebene um ma-
ximal 22.5° zugelassen, falls der Mittelpunkt des Detektors exakt auf die Strahl-
achse positioniert ist.)

Diese Einschriankung verringert im Gesamtenergiespektrum von Abbildung
5.3 die Gesamtausbeute auf 5 % der Gesamtzéhlrate (1.2-10%) (iiberlagerte Linie
im Spektrum mg = 2 des unteren Bildes von Abbildung 5.3). Diese Verschérfung
der Koinzidenzbedingung reduziert also die Ausbeute von urspriinglich 1.6 - 10*
Koinzidenzereignissen um etwa 25 %. Ob es sich dabei tatsidchlich um eine Unter-
driickung des Untergrundes handelt, der durch zuféllige Koinzidenzen entstanden
ist, mufl im folgenden geklért werden.

Durch eine falsche Positionierung des Detektors dezentral zur Strahlachse
konnen mit der Einschrankung auf direkt gegeniiberliegende Sektoren auch Pro-
ton—Proton—Streuereignisse ” verlorengehen”, wenn die Streuebene nicht diese bei-
den Sektoren schneidet. Dies kann mit einer Abschwéchung der Koinzidenzbe-
dingung getestet werden, indem benachbarte Sektoren in Dreiergruppen zusam-
mengefa3t werden, die dem jeweiligen Sektor gegeniiberliegt. Dabei erhoht sich
die Anzahl der Koinzidenzereignisse jedoch von 75 % auf 95 % der Ausbeute von
1.6 - 10* Ereignissen ohne Sektorkoinzidenz, obwohl die fiir zufillige Koinziden-
zen zur Verfiigung stehende Fldche von 1/16 auf 3/16 der ringférmigen Detek-
torfliche erhoht wird. Damit werden also bei Beriicksichtigung der direkt ge-
geniiberliegenden Sektoren nicht nur zufillige Koinzidenzen, sondern auch ein
Grof3teil der dezentralen Proton—Proton—Streuereignisse unterdriickt. Es ist da-
her sinnvoll, die Koinzidenzbedingung der gegeniiberliegenden Sektortreffer durch

Zusammenfassen jeweils dreier Sektoren abzuschwéchen.

5.2.4 Winkelkoinzidenz

Eine weitere Moglichkeit, den Untergrund durch zufillige Koinzidenzen zu unter-
suchen, ist die Analyse der Winkelsumme bei Ereignissen mit genau zwei Sektor-
treffern (mg = 2). Dabei werden in der Datenanalyse die Ringnummern iiber den
Sollabstand von 18.7 mm des Detektors vom Fokuspunkt in die entsprechenden

Streuwinkel umgerechnet. Diese werden jeweils fiir jeden iiber der Schwelle an-

(19)Die Streuebene ist die Ebene, die durch die Impulsvektoren des gestreuten Projektilteilchens

und des riickgestreuten Teilchens aufgespannt wird.
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Abbildung 5.4: Winkelsummenspektrum bei Zweifach—Treffern. Aufgetragen ist die
Anzahl der Ereignisse, die die Bedingung ”Sektor-Multiplizitdt mg = 2” erfiillen, gegen

die Winkelsumme 601 + 0 der beiden Treffer in einem Ereignis.

gesprochenen Ring addiert. Jedes Ereignis erhélt so einen Eintrag im Spektrum
bei der berechneten Winkelsumme. Ein solches Winkelsummenspektrum ist in
Abbildung 5.4 gezeigt.

Bei 6 + 6, = 90° ist ein deutlicher Peak mit einer Breite von 4° (FWHM)
zu erkennen. In dem Bereich von 85° bis 95°, in dem die Proton—Proton—Streu-
ereignisse zu erwarten sind, liegen etwa 60 % des Gesamteintrags.

Allerdings kommt es durch zwei unterschiedliche Effekte auch zu Eintragen der
Proton—Proton—Streuung auflerhalb dieses Bereichs. Zum einen ist bei grofleren
Streuwinkeln durch den schrigen Einfallswinkel eines Protons in den Detektor
die Wahrscheinlichkeit grofler, dafl zwei benachbarte Ringe gleichzeitig anspre-
chen und zu einem zuséatzlichen Winkelterm fithren. Dies fiihrt zu dem leichten
Anstieg bei Winkelsummen zu 150° hin. Alle Ereignisse in diesem Bereich von
120° bis 150° haben tatséchlich eine Ring—Multiplizitit mg = 3 und erfiillen die
Bedingung gegeniiberliegender Sektoren. Zum anderen kommt es aufgrund eini-

ger defekter Ringe(™) zu Eintrégen koinzidenter Treffer im Winkelbereich von 30°

(11) Aufgrund eines zu hohen Leckstromes konnten die Ringe Nummer 6 (=~ 35°), 18 (= 45°)
und 47 mit 48 (& 60°) nicht angeschlossen werden.
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bis 60°, bei denen nur ein Winkel beider Protonen zur Summe beitragen konn-
te. Die Treffer dieser Ereignisse liegen ebenfalls in gegeniiberliegenden Sektoren,
wobei die Ring-Multiplizitdt mgr = 1 ist.

Die Winkelbedingung verringert die Flidche, die zu zufilligen Koinzidenzen
fithren kann, nochmal um einen Faktor, je nachdem, welches Winkelintervall in
der Summe akzeptiert wird. In diesem Fall werden bei 10° etwa 5-10 Ringe
zusammengefafit, damit erreicht man also mit den 48 Ringen eine Unterdriickung
des Untergrundes um einen zusétzlichen Faktor 1/10 bis 1/5.

Bei den Zédhlraten um 100 Hz und dem Zeitfenster von 3 us erhélt man in die-
ser Abschétzung mit der Koinzidenzbedingung mg = 2 und gegeniiberliegenden
Sektoren einen Untergrund von unter 10 Ereignissen in der gemessenen Zeit, mit
der Winkelbedingung alleine werden auch nicht mehr als 10 Untergrundereig-
nisse erwartet. Werden beide Koinzidenzbedingungen zugleich angewendet, so
erhélt man eine vollig untergrundfreie Messung mit einer Wahrscheinlichkeit fiir

zufillige Koinzidenzen von unter 107°.

5.2.5 Nachweisgrenze

Zum Test der Nachweisgrenze wurde ein Germanium-Halbleiterwafer mit 100 ym
Dicke 15 min lang bestrahlt. Die Zihlrate lag bei etwa 2 kHz (2 - 105 Ereignisse).
Mit dem Zeitfenster von 3 us ergibt sich bei der maximalen Koinzidenzbedingung
mit gegeniiberliegenden Sektoren (Dreiergruppen) und dem Winkelintervall von
85° — 95° ein Untergrund von unter 500 zufilligen Ereignissen?).

Die Analyse der Proton—Proton—Streuung mit den genannten Koinzidenzbe-
dingungen liefert 680 Ereignisse. Dies liegt signifikant iiber der abgeschétzten
Untergrundrate. Unter der Annahme, daf§ die Streuquerschnitte fiir die Einzel—-
Proton—Streuungen und die Proton—Proton—Streuungen ungefihr gleich sind, kann
so eine relative Konzentration von unter 100 ppm abgeschétzt werden. Mit der
in Abschnitt 5.2.2 aus der Messung mit der Kaptonfolie errechneten minimalen
Effizienz von 20 % ergibt sich so eine Nachweisgrenze von unter 500 ppm.

Dieser Wert zeigt schon die Perspektiven fiir einen empfindlichen Wasserstoft-
nachweis im ppm-Bereich. Fiir die Steigerung der Effizienz und Reduzierung der
Untergrundrate sind jedoch noch einige Verbesserungen an der Ausleseelektronik
notwendig, so dafl zum einen das Zeifenster fiir die Koinzidenzen verkleinert und

zum anderen die mogliche Zahlrate deutlich gesteigert werden kann.

(12)Fiir die Abschitzung der oberen Grenze wurde der Unterdriickungsfaktor 1/5 fiir die Win-

kelkoinzidenz und der Faktor 3/16 fiir die Sektorbedingung verwendet.
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5.3 Test der Tiefenprofilmessung

Fiir einen abschlieenden Test des Prinzips der Tiefenprofilanalyse, wie sie in Ab-
schnitt 3.4 beschrieben ist, wurden die Vorder— und Riickseite eines 250 pm dicken
Siliziumhalbleiterwafers mit einem handelsiiblichen Klarsicht—Klebestreifen auf
Polymer—Basis (TESA) mit einer Dicke von etwa 50 um abgedeckt. Daraus er-
gibt sich eine Schichtstruktur aus wasserstoffreichem Material auf Vorder— und
Riickseite und einem wasserstoffarmen Material im sub—ppm—Bereich dazwischen,
wie in Abbildung 5.5 skizziert. Die strahlzugewandte Seite wird im folgenden als
die Vorderseite der Probe bezeichnet. Diese Struktur wurde mit 20 MeV Protonen

bei einem Strahlstrom von der Groflenordnung 10 pA etwa 30 Minuten bestrahlt.

H* ¥ 50 wm Tesafilm (Riickseite)

250 pm Silizium

H* ¥ 50 um Tesafilm (Vorderseite)
T Strahlrichtung

Abbildung 5.5: Silizium—Polymer—Schichtstruktur. Zum Test der Tiefenprofilanaly-
se wurden auf die Vorder— und Riickseite eines 250 uym—Siliziumhalbleiterwafers mit
Tesafilmstreifen (ca. 50 pm dick) geklebt, so daB sich eine Schichtstruktur aus zwei

wasserstoffreichen Schichten mit einer wasserstoffarmen Schicht dazwischen ergibt.

Im Gesamtenergiespektrum von Abbildung 5.6 sind diejenigen koinzidenten

Ereignisse zu sehen, die zugleich die Bedingungen
1. genau zwei Treffer in den Ringen (Ring—Multiplizitit = 2)

2. genau zwei Treffer in den Sektoren (Sektor-Multiplizitat = 2)

3. Treffer in gegeniiberliegenden Sektorgruppen®

4. Winkelsumme zwischen 85° und 95°

erfiillen. Damit ist gewéhrleistet, dal mit den geringen Zéhlraten (< 100 Hz)
untergrundfrei nur Proton—Proton—Streuereignisse analysiert werden (siehe Ab-
schnitt 5.2.4). Das Spektrum enthilt insgesamt etwa 1 - 10° Ereignisse.

Man erhélt zwei deutliche Peaks bei 17.8 MeV mit einer Breite von 2.3 MeV
(FWHM) und bei 12.3 MeV mit 4.0 MeV Halbwertsbreite, die durch Streuung

(13)

jeweils 3 benachbarte Sektoren zusammengefafit
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Abbildung 5.6: Gesamtenergiespektrum der koinzidenten Ereignisse fiir Silizium—
Tesa—Schichtstruktur. Die beiden Peaks bei 17.8 MeV und 12.3 MeV werden durch
Streuung an Wasserstoffkernen in den Tesa—Streifen hervorgerufen. Fiir die Tiefen-
auflésung kann aus den Breiten der Peaks ein Wert von etwa 180 pm abgeschétzt wer-

den.

an Wasserstoftkernen in den zwei Klebestreifen hervorgerufen werden. Der Peak
bei der niedrigen Energie erklért sich durch den im Mittel 5.5 MeV hoheren ef-
fektiven Gesamtenergieverlust, den die an Wasserstoftkernen des vorderseitigen
Klebestreifens im Verleich zu den im riickseitigen Streifen gestreuten Protonen
erhalten. Fiir die riickseitig gestreuten Protonen ergibt sich durchschnittlich ei-
ne Energieverlustsumme von 2.2 MeV. (Berechnungen mit dem Simulationspro-
gramm ENELOSS [31] sind im Rahmen der Genauigkeit konsistent mit diesen

Ergebnissen.)

Der flache Ausldufer zu hohen Energien deutet auf Untergrundprobleme mit
sogenanntem elektronischen Pile—Up hin. Dieser entsteht iiblicherweise bei hohen
Zahlraten, wenn zwei (oder mehrere) Teilchen in einem engen Zeitfenster detek-
tiert werden, so dafl ihre Einzelsignale nicht mehr aufgelost werden kénnen. Da-
mit wird aus zwei realen Einzelsignalen ein Untergrundsignal mit einer falschen
Signalhche erzeugt. Die Anzahl der erzeugten Pile-Up-Signale hingt von der
Zahlrate und der Zeitauflosung des Detektorsystems ab.
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Wie schon erwihnt, hat das verwendete System eine Zeitauflosung von etwa
3 pus. Dennoch sollte bei den geringen Z&hlraten von maximal einigen 100 Hz in
dem vorderen Detektor der Untergrund durch Pile-Up-Signale nicht in diesem
Mafle auftreten. Nicht beriicksichtigt wurde jedoch die Zahlrate in den Restener-
giezdhlern, die aus Raumwinkelgriinden sehr nahe (weniger als 4 mm) neben der
Strahlachse positioniert werden mufiten. Hier ist daher ein deutlicher Anstieg der

14) aus dem Primirstrahl zu beob-

Zihlrate durch kleinwinkelgestreute Teilchen!
achten und fiithrt zu einem wesentlichen Beitrag an Untergrundereignissen in den
Spektren.

Auf die Diskussion der Breiten der Peaks wird hier verzichtet, da wie schon
angedeutet, vermutlich eine verrutschte Aluminiumfolie im Strahlengang zu die-
ser schlechten Energieauflosung von 10 % gefiihrt hat. Ebenso kénnen mit die-
sen experimentellen Bedingungen die Auswirkungen bzw. die Reduzierung des
Weglingeneffektes durch die Winkelauflosung des Detektors noch nicht demon-
striert werden. Fiir die erreichte Tiefenauflosung kann zwar eine grobe Abschét-
zung von etwa 100 —150um angegeben werden, diese ist jedoch aus den genannten
Griinden nicht aussagekraftig.

Die Messung zeigt die prinzipielle Einsetzbarkeit des Detektors fiir die tie-
fenaufgeloste Wasserstoffanalyse bei dicken Proben iiber 200 ym Silizium. Somit
sind die zwei wesentlichen Grundfunktionen des Detektorprinzips erfolgreich ge-
testet:

e Mit Hilfe verschiedener Auswahlkriterien fiir die Multiplizitat, Sektorgeo-
metrie, Summenenergie oder Winkelsumme koénnen die koinzidenten Ereig-
nisse aus Proton—Proton—Streuung von den iibrigen Ereignissen getrennt

werden.

e Uber das Summenenergiespektrum der Proton-Proton-Streuereignisse kin-

nen Wasserstofftiefenprofile gemessen werden.

Die bisherige Analyse der Daten fiihrt die vielseitigen Moglichkeiten der Ko-
inzidenzanalyse mit dem entwickelten Detektorsystem vor. Es ist gezeigt worden,
dal damit eine fast untergrundfreie und empfindliche Wasserstoffanalyse mittels
Proton-Proton—Streuung méglich ist. Um das Detektorsystem mit allen Details
zu verstehen, ist als néchster Schritt der Einsatz und Test des geplanten 1 mm-—

dicken Streifenzéhlers in weiterfithrenden Experimenten notwendig.

(14)Bei Probendicken von iiber 250 ym Silizium ergibt sich eine Aufstreuung des Primérstrahls

durch Kleinwinkelstreuung um mehr als 2° (FWHM) [31].






Kapitel 6

Ausblick

Wie im vorigen Kapitel ausfiihrlich geschildert, konnte in einem ersten Expe-
riment erfolgreich die Funktion des entwickelten Detektorprinzips demonstriert
werden. Neben der prinzipiellen Moglichkeit, den Detektor fiir die Wasserstoft-
analyse mittels elastischer Proton-Proton—Streuung einzusetzen, konnte die hohe
Sensitivitdt und die differenzierten Moglichkeiten zur Koinzidenzanalyse gezeigt
werden. Auflerdem wurden erste Wasserstofftiefenprofile bei dicken Proben iiber

200 pm vermessen.

Fiir einen ausfiihrlichen Test der Tiefenauflésung konnte jedoch die erforderli-
che Energieauflésung noch nicht erreicht werden. Zum einen lag dies an dem de-
fekten Restenergiedetektor und an mehreren defekten Ringen des Streifenzéhlers,
der nicht die Spezifikation der Firma Micron erfiillt hatte. Zum anderen muf eine
Folie im Strahlengang zu einer gravierenden Verschlechterung der Strahlqualitét
gefiihrt haben. Somit sind néchste Tests mit dem geplanten 1 mm dicken Detektor
notwendig, um eine realistische Energieauflosung und damit Tiefenauflésungen in

der abgeschitzten Groflenordnung von 10 pm zu erreichen.

Der neue Detektor kann ohne grofie Modifikation des vorhandenen Aufbaus
zum Einsatz gebracht werden, sobald dieser geliefert und die Funktionstiichtigkeit
der einzelnen Ringe und Sektoren getestet ist. Lediglich die Energie des Proto-
nenstrahls miiite auf 18 MeV reduziert werden, damit die Protonen bei allen

Streuwinkeln im Detektor gestoppt werden.

Um die geforderten Rahmenbedingungen fiir eine Wasserstoff-Mikroskopie
bei geringsten Konzentrationen zu erfiillen, miissen jedoch Zahlraten von iiber
100 kHz verarbeitet werden. Mit der vorhandenen Signalauslese kénnen maxi-
mal 10 kHz ausgelesen werden, da die Multiplex—Elektronik pro Kanal etwa 1 us
Zyklusdauer bendtigt und damit eine inaktive Zeit von minimal 64 ps aufweist.

Maximal kann hier noch ein Faktor 2 gewonnen werden, wenn die Taktfrequenz
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auf 2 MHz erhoht wird.

Wesentlich effektiver kann die inaktive Zeit verringert werden, indem die Trig-
gerlogik durch eine Koinzidenzschaltung so modifiziert wird, dafl nur die Koin-
zidenzereignisse in gegeniiberliegenden Sektoren zur Weiterverarbeitung ausgele-
sen werden miissen. Dies ergibt bei einem Zeitfenster von derzeit 3 us fiir die
Zahlrate maximal noch 500 Hz pro Sektor, die jetzt nur noch durch die zufélligen
Koinzidenzen in gegeniiberliegenden Sektoren und die Proton-Proton—Ereignisse
entsteht. Diese Zihlrate 148t sich ohne Probleme weiterverarbeiten, wenn die
Multiplex—Schaltung an die Koinzidenzschaltung angepafit wird.

Auf diese Weise kann die erforderliche Zahlrate verarbeitet und eine hochste
Sensitivitat fiir den Wasserstoffnachweis erreicht werden. Mit dem Rasterionen—
Mikroskop SNAKE steht somit in Zukunft eine einmalige Experimentiereinrich-
tung fiir die hochauflésende Wasserstoff-Mikroskopie zur Verfiigung. Fiir die
ersten Anwendungen ist die Untersuchung von kiinstlich hergestellten Diamant—
Schichtstrukturen mit Fragestellungen aus der Halbleiterphysik geplant. Weiter
ist eine Kooperation mit Geologen zur Untersuchung wasserhaltiger Minerale aus
dem oberen Erdmantel in Aussicht und mittelfristig sieht man Perspektiven in
der Untersuchung von biologischen Materialien, wie z. B. Zellkernen oder Zell-

membranen.
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