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Abstract

Fundamental studies are presented on ion-solid interaction leading to the emission of
secondary ions (SI). The aim is to obtain information on the source and mechanism of
Sl-emission and to compare the experimental results in detail with calculations of a recently
developed desorption-model. This work is divided into two parts: 1.) The influence of
projectile-properties on Sl-emission and 2.) the influence of target-properties on Sl-emission.
The mass analysed Sl are Li*-ions from a LiF-target and H*- and C,H;-ions from
surface layer contamination of C-targets and LiF-targets. These Sl serve as messengers
for the interaction process between swift ions and solid or solid surfaces. For the first
time the origin, the binding mechanism and the evolution of SI from a solid and a solid
surface were obtained. The Sl-emission is caused here by H-, C-, N-, Ar-, Kr- and Sn-
projectiles near the electronic stopping power maximum S = (dE/dxz).. The emitted
SI are measured from the entrance surface under high vacuum conditions in coincidence
with the projectile ion with a cylindrical and a developed new linear time of flight spectrometer.

Systematic studies of the Sl-emission dependence on the projectile velocity ("velocity ef-
fect”) indicate a different site of emission for light H*-SI and for heavy C$H;—SI. The ex-
perimental data are described very well by a new desorption-model. These results are also
confirmed by measurements of the Sl-emission dependence on the projectile charge state. Ad-
ditionally, a charge state modification in the new desorption-model allows us to calculate the
radius of the Sl-emission site from the measured relative Sl-yields.

Surprisigly, we observe -from the influence of projectile mass on Sl-emission- a correla-
tion in the emission of H*-SI from the C, H,-contamination surface layer with the Li*-SI
emission from the true LiF-target surface. This correlation has its roots in the same site of
emission, which is correlated with the similar binding energy of both - and LiT-SI having
its origin in a different place of birth. Calculations with the new desorption-model show that
the emission area for the SI depends on the deposited energy density inside the ion track.

With a newly developed target heating device the dependence of the Sl-emission on the
LiF-target temperature and the Cu-target temperature has been studied The results of this mea-
surements show that 1.) in the range of 300K < T < 380K HT™-SI are emitted from the
contamination surface layer and 2.) in this temperature range their yields are independent of
the target material. From a Langmuir-Isotherm-fit to these data, the binding energy Es of
C$H;—SI emitted directly from the LiF- and Cu-surfaces was deduced. Calculations show that
the organic CmHj—compounds are connected by intermolecular binding forces to the LiF- and
Cu-surfaces. Depending on the C- or H-concentration these Sl have different sites of emission.
High temperatures (< 450K’) show additionally for the LiF-target, that a metallisation process
on the surface takes place which leads to a phase transition of the target material with increa-
sing temperature. Studies on deuterated and hydrogenated targets show that SI-emission from
the target bulk is possible only if the energy deposited from the projectile in the target is higher
than an emission threshold of S, (> 1700 «+ 50eV/A).
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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit werden grundlegende Untersuchungen zur lon-Festkdrper Wechselwir-
kung vorgestellt, die zu Sekundarionen-Emissionsprozessen fiihren. Das Ziel ist hierbei, aus
den Experimenten Informationen {ber den Ursprung, die Bindungsmechanismen und die
Evolution der Sekundarionen (SI) zu erhalten und die experimentellen Daten mit Rechnun-
gen eines kurzlich entwickelten Desorptions-Modells zu vergleichen. Die Untersuchungen
sind in zwei Gebiete unterteilt, die 1.) den EinfluB von Projektil-Eigenschaften wie Ener-
gie, Masse und Ladung auf die SI-Emission und 2.) den Einflu? von Targeteigenschaften
wie Temperatur und Material auf die SI-Emission zum Gegenstand haben. Die gemessenen
H*- und C’xHj—SI entstammen einer Oberflachen-Kontaminationsschicht der untersuchten
C- und LiF-Targets. Die untersuchten Li*-SI entstammen unmittelbar der LiF-Oberflache.
Zum Studium der SI-Emission werden hier H-, C-, N-, Ar-, Kr- und Sn-Projektile, im Be-
reich ihres maximalen elektronischen Bremsvermogens S, = (dE/dx)., eingesetzt. Die
von der Projektil-Eintrittsoberflache emittierten SI werden in Koinzidenz mit jenen unter
Hochvakuum-Bedingungen mit einem zylindrischen und einem neu konstruierten linearen
Flugzeitspektrometer gemessen.

Die Abhéngigkeit der SI-Emission von der Projektilgeschwindigkeit ("Geschwindigkeits-
effekt”) wird hervorragend durch ein kiirzlich von Pereira und da Silveira [Per98a, Per00] ent-
wickeltes Desorptions-Modell beschrieben und zeigt, daB leichte H-SI einen anderen Emis-
sionsort als schwere CxHyi-Sl entstammen. Diese Resultate werden durch Messungen, die den
Einflul des Projektilladungszustands auf die SI-Ausbeute betrachten, bestétigt. Eine ladungs-
abhéngige Modifikation des neuen Desorptions-Modells erlaubt zusétzlich, aus den gemesse-
nen relativen SI-Ausbeuten, den Abstand des Emissionsortes von der Spurachse des Projektils
zu bestimmen.

Aus Untersuchungen zum EinfluB der Projektilmasse auf die SI-Emission folgt zudem eine
Korrelation im Emissionsverhalten zwischen H*-SI der Kontaminationsschicht und Li*-SI
der tatsdchlichen Targetoberflache. Der Grund hierfir liegt im gleichen Emissionsort dieser
beiden unterschiedlichen SI, der von ihrer Bindungsenergie an der Targetoberflache abhangt.

Kontrollierte Variation der LiF- und Cu-Targettemperatur mit einem neu konstruiertem Tar-
gethalter zeigen, daB H*-SI im Bereich von 300K < T < 380K nahezu vollstandig und un-
abhangig vom Targetmaterial aus der C, H,-Oberfldchen-Kontaminationschicht emittiert wer-
den. Durch die Anpassung von Langmuir-Isothermen an die gemessenen SI-Ausbeuten gelingt
die Bestimmung der Bindungsenergien Ep der C, H,f-SI, die unmittelbar die LiF- bzw. Cu-
Oberflache bedecken. Das weist auf intermolekulare Bindungen zwischen den GEH;—SI und
der Oberflache hin. Die Resultate dieser Rechnung zeigen auch, daf die G, H,/-SI aus un-
terschiedlichen Emissionsorten emittiert werden. Hohe Targettemperaturen (< 450K) fiihren
Uberraschenderweise beim LiF-Target zusétzlich zu einer Metallisierung der Oberflache, die
sich bei weiterer Temperaturerhfhung als Phasentibergang des Targetmaterials auswirkt.

Messungen an deuterierten und hydrogenierten Targets zeigen zudem, dal3 SI-Emission
aus dem Targetvolumen nur beim Uberschreiten einer hohen Emissionsschwelle S, (> 1700 +
SOeV/A) erfolgt.
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1 EINLEITUNG 3

1 Einleitung

Zu Beginn des 20. Jh. entdeckte Marie Sktodowska-Curie (*1867 -71934) bei ihren
Untersuchungen zur Radioaktivitdt von Thorium, Polonium und Radium das Ab-
bremsen von «a- und (-Teilchen beim Durchgang durch Materie [SkI00, Sig98]. Vor
allem Rutherford (*1871 -11937), Thomson (*1856 -11940) und Bohr (*1885 -11962)
leisteten wichtige Pionierarbeit bei ihren Untersuchungen zum Bremsvermaogen eines
lons beim Durchlaufen von Materie. Bohr [Boh13, Boh48] entwickelte dabei eine
Theorie auf der Grundlage der klassischen Mechanik mit relativistischen Korrekturen,
die alle nachfolgenden Theorien entscheidend beeinfluSte und einen systematischen
Vergleich mit Nebelkammeraufnahmen von Wilson (*1869 -71959) erlaubte. Bethe
(*1906) und Bloch (*1905 -11983) [Bet30, Bet32, Blo33a, Blo33b] stellten auf
der Basis des Bohrschen Konzepts eine quantenmechanische Beschreibung der
Energieverlusttheorie fiir lonen und Elektronen auf. Allein in der ersten Halfte des
20. Jh. leisteten Uber ein Dutzend Nobelpreistrager in Physik wichtige Beitrage zum
Durchgang von schnellen geladenen Teilchen durch Materie.

Das Bremsvermdgen geladener Teilchen beim Durchdringen der Materie bildet die
Grundlage fir die Aufklarung von Wechselwirkungsprozessen zwischen ionisierender
Strahlung und kondensierter Materie. Es spielt seit den Anfangen der modernen Atom-
physik bis heute eine grof3e Rolle, da es wichtige Aussagen tber Struktur und inneren
Aufbau der Materie sowie (iber die Wechselwirkung zwischen Atomen der Materie
und den sie durchdringenden Projektilen vermittelt. Diese Kenntnis ist heute von fun-
damentaler Bedeutung, in der schnelle geladene lonen in zunehmendem Malie auch
als Werkzeug zur kontrollierten Veranderung physikalischer und chemischer Materia-
leigenschaften eingesetzt werden. So finden Schwerionen als chirurgisches Instrument
in der Tumorbehandlung [GSI98] und zur Modifikation der Oberflacheneigenschaften
von Gelenkprothesen Verwendung [Ne95]. Mit Schwerionen laRt sich schlieBlich die
Schadigung mikroelektronischer Bauelemente durch Hohenstrahlung simulieren und
einen Beitrag zur Ausfallsicherheit elektronischer Systeme in Luft- und Raumfahrt-
technik leisten [Fis98].

Dringen energiereiche (> 1MeV/u) schwere lonen (Projektile) in einen Festkorper
ein, so tbertragt das lon entlang seiner Flugbahn innerhalb sehr kurzer Zeit (< 10~1%5)
eine betréchtliche Energiemenge auf das elektronische System des Festkorpers. Auf-
grund der Energiedeposition kommt es innerhalb des Festkorpers entlang der Projek-
tiltrajektorie zur Bildung von Defekten, wie z.B. der Verschiebung von Atomen aus ih-
rem Gleichgewichstzustand, dem Aufbrechen chemischer Bindungen, der Zerstorung
geordneter Strukturen (Kristallgitter) und der Emission von Sekundarteilchen (lo-
nen, Elektronen, Photonen, etc.). Diesen entlang der Projektiltrajektorie entstehenden
Schadigungsbereich bezeichnet man als "latente Spur” [Fle75, Spo90].

Obwohl die Dynamik des Entstehungsmechanismus der Teilchenspur sehr
komplex und bisher noch nicht vollstandig verstanden ist, finden "latenten Spuren”
schon heute ein breites, interessantes Anwendungsfeld in der Nanotechnologie. So
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ist bereits mit dem Einsatz einer Nanosonde [Fis83, Fis98a] die Erzeugung von
regelmaRig angeordneten Nanostrukturen auf der Festkorperoberfliche moglich.
Da die Gefuigezerstorung ldngs der “latenten Spur” eine Angriffsmoglichkeit fur
chemische Atzfliissigkeiten bietet, gelingt die Herstellung von Nanostrukturen wie
Nanonadeln und Nanordhren [Dob98, Vet93, Spo90]. Auch die moderne Datentech-
nik, die weltweite Vernetzung und die zunehmend komplexen Informations- und
Kommunikationssysteme profitieren von einer weitere Miniaturisierung elektrischer
Schaltkreise mit Hilfe der lonenlithographie [Spo90]. Durch Pfropfen eines Gels
auf die Oberflache einer Teilchenspur kann (berdies eine Pore erzeugt werden,
die in Abhdngigkeit von der Temperatur oder vom pH-Wert gezielt getdffnet oder
geschlossen werden kann [Reb95, Wol95]. Der Einsatz dieser Poren ist zur bedarfsge-
steuerten Abgabe von Medikamenten in der Medizin sowie bei der Entwicklung neuer
Rechnergenerationen vorstellbar.

Hinsichtlich der Ausschopfung des gesamten Potentials der Teilchenspurtechnik
ist ein besseres Verstandnis der beim Durchgang des Projektilions ablaufenden
fundamentalen physikalischen und chemischen Prozesse von imperativer Bedeutung.
Sekundare lonen, die aus dem Bereich der Teilchenspur emittiert werden, spielen
die wichtige Rolle eines ”Botschafters”, der grundlegende Informationen Uber die
Prozesse bei der Wechselwirkung des Projektilions mit Materie sowie uber die
Struktur der Materie selbst liefern kann [Win99]. Mit der Rasterkraft- und Elektro-
nenmikroskopie wird heute die Teilchenspurentstehung nach dem lonendurchgang
studiert [Kop94, M(198, Mii99]. Die Sekundéarionen jedoch bieten den entscheidenden
\orteil einer "in-situ” Analyse der Spurbildungsmechanismen wéahrend des lonen-
durchgangs und stellen somit ein dynamisches Mikroskop dar. Der Mechanismus der
Sekundarionenemission ist allerdings bis heute noch nicht vollstdndig verstanden.

Allgemein wird die Emission geladener und neutraler Teilchen von Festkdrpero-
berflachen beim Beschul? mit lonen im Bereich des elektronischen Bremsvermdgens
(> 1MeV/u) als Desorption (elektronisches Zerstauben) bezeichnet. Mit Einfuihrung
der Sekundarionen-Massenspektrometrie (SIMS) 1970 durch Benninghoven [Ben70]
war es erstmals moglich, von Festkorperoberflachen emittierte, geladene Sekundario-
nen beim BeschuR mit schweren geladenen Projektilionen nachzuweisen. Dadurch
kdnnen lokal die physikalischen Eigenschaften des Festkorpers im Bereich der
Teilchenspur Uber Ausbeuten, Winkel- und Energieverteilungen der emittierten Se-
kundarionen in Abhdngigkeit von Projektilart, Projektilenergie, Ladungszustand, Ein-
fallswinkel, Targetmaterial, Targettemperatur, etc. untersucht werden [Betz94]. Die
stetige Weiterentwicklung dieser Technik deckt heute ebenfalls ein breites spannendes
Anwendungsfeld ab. So ist beispielsweise mit SIMS die Bestimmung der Zusammen-
setzung von chemisch unbekannten Stoffen [Dud88], von Planeten- und Mondatmo-
sphéren [Joh91] oder aber auch nur einfach zur Identifikation von unerlaubten Steroi-
den bei Athleten [Asm98] (etc.), mdglich.

Zur Beschreibung von Desorptionsprozessen wurden verschiedene Modelle
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entwickelt. Eine zentrale Rolle spielt bei diesen Modellen die beim Abbremsen
des Projektilions im Festkorper deponierte Energie (dE/dx), die als Energiequelle
der Desorption wirksam ist. Einige Modelle ziehen aber auch das Konzept der
Teilchenspur zur Beschreibung der Desorptionsvorgange heran [Hak93, Spo90]. Zur
Beschreibung der Desorptionsereignisse werden jedoch auch Kollisionen [Sig81],
Einzelpulse [Kop94], Coulombexplosionen [Fle75], Elektronenbombardements
[Rei93], Elektronen-Kaskaden [Scho88b], Spikes oder Kkollektive Pulse [Joh89]
und Schockwellen [Bit87] oder thermische Modellvorstellungen [Rei93, Wie89]
herangezogen. Die fundamentale Frage jedoch, wie die im elektronischen System
deponierte Energie auf das atomare System ubertragen wird, kann noch immer nicht
befriedigend erklart werden.

In dieser Arbeit wird zum ersten Mal die ioneninduzierte Sekunddrionenemission
von Festkorperoberflachen systematisch, bei gezielter Variation von Projektil- und
Targeteigenschaften, untersucht. Das zentrale Ziel dieser Untersuchungen ist, aus
relativen Sekundarionenausbeuten Aussagen Uber den Emissionsmechanismus der
emittierten Sekundérionen zu gewinnen und mit aktuellen Modellvorstellungen zu
vergleichen. Zur Sekundarionenemission ist die Frage von besonderem Interesse,
weshalb die Sekund&rionenausbeuten gleichem Bremsvermogen des Projektils aber
unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten voneinander abweichen. Erfolgt die
Dissipation der vom Projektil im Material deponierten Energie in mehreren Reaktions-
kanélen, wie z.B. der Emission von Sekundarionen oder von Elektronen, Photonen,
etc.? Kann ein neu entwickeltes Desorptions-Modell [Per00] zur Ldsung dieser
Problematik beitragen? Der Vergleich zwischen den Ergebnissen aus der Messung und
der Rechnung gestattet dabei eine Beurteilung des zugrundeliegenden theoretischen
Konzepts und des verwendeten Naherungsverfahrens. Eine zentrale Frage ist hier
aber auch, ob alle Sekundarionen dem gleichen Emissionsort entstammen. Ist dies
nicht der Fall, so kdnnten die von verschiedenen Orten emittierten Sekundarionen
einen Einblick in die Evolution der Spurentstehung bzw. der Temperaturentwicklung
innerhalb der Spur bieten. Aus diesem Grund ist auch die Bindungsart der emittierten
Sekundarionen mit der Festkorperoberflache von fundamentaler Bedeutung. Werden
Sekundarionen Uberhaupt aus dem Oberflachenbereich emittiert oder stammen sie
sogar aus tiefen Schichten des Targetvolumens, wo sie durch das Spurpotential ins
Vakuum gefiihrt werden? Umladungsprozesse des Projektils beim Durchgang durch
Materie sind hinsichtlich Sekundérionenemission ebenfalls von grofiem Interesse.
Konnte die Sekundérionenemission in Zukunft auch zum besseren Verstandnis dieser
Prozesse beitragen?

Die vorliegende Arbeit ist in acht Abschnitte aufgegliedert. Im folgenden (zweiten)
Abschnitt werden die theoretischen Grundlagen der Wechselwirkungsprozesse zwi-
schen energiereichen lonen mit Materie behandelt. Dieser Abschnitt gibt einen Uber-
blick der theoretischen Beschreibung des Bremsvermogens von lonen beim Durch-
dringen der Materie, insbesondere hinsichtlich der Teilchenspurentstehung. Es folgt
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eine Darstellung der verschiedenen Modelle zu Ladungszustandsanderung eines lons
im Festkorper. Der zweite Abschnitt schlief3t mit den unterschiedlichen Modellen des
nuklearen und elektronischen Zerstaubens.

Gegenstand des dritten Abschnitts sind die experimentellen Voraussetzungen, die
im Rahmen dieser Thematik und speziell fiir die hier durchgefiihrten Messungen ge-
schaffen werden muften. Hierzu zéhlen unter anderem der Aufbau eines MeRplatzes in
der Experimentierhalle der Gesellschaft fiir Schwerionenforschung (GSI), Darmstadt.
Hierzu erfolgte die Messung der Sekundérionenausbeuten beim TargetbeschuR mit
schweren geladenen Projektilen, die Neuentwicklung eines linearen Flugzeitspektro-
meters, mit dessen Hilfe die Massenauflésung und der Raumwinkel zur Detektion der
emittierten Sekundarionen erhoht werden konnte, sowie die Konstruktion eines Tar-
gethalters zur temperaturabhdngigen Messung der Sekundérionenemission. Darlber
hinaus beschreibt dieser Abschnitt auch den experimentellen Aufbau, darunter die Me-
thode der Flugzeitmessung, das Datenaufnahmesystem und die Datenanalyse.

Der vierte Abschnitt stellt die Ergebnisse der Experimente aus zwei Themengebie-
ten vor; sie behandeln die Sekundarionenemission von Festkdrpern in Abhdngigkeit
von Projektil- und Targeteigenschaften. Die Resultate der Messung werden im Rah-
men eines neuen Desorptions-Modells [Per00] diskutiert.

Im funften Abschnitt folgt eine Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit
und es wird auf experimentelle Zukunftsperspektiven fir weitergehende Untersuchun-
gen hingewiesen. Den Schlul® der Arbeit bilden drei Abschnitte, die die Anhénge, das
Literaturverzeichnis und eine Danksagung enthalten.
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2 lon-Festkdrper-Wechselwirkung

Abb. 1 illustriert schematisch den zeitlichen Verlauf der Prozesse, die beim Durch-
gang eines schnellen C-Projektilions (2 MeV) durch einen 100 A dicken C-Festkorper
entstehen kdnnen. Das Projektilion besitze eine Geschwindigkeit von 0, 6¢m /ns und
passiere den Festkdrper nach etwa 10~ !7s [Rit82]. Im Festkorper wird das Projektilion
kontinuierlich abgebremst, da es kinetische Energie entlang seiner Trajektorie durch
atomare Prozesse wie Anregung, lonisation und Elektroneneinfang verliert (siehe Ka-
pitel 3). Dadurch entwickelt sich beim Passieren des Festkorpers aus dem Anfangsla-
dungszustand ¢; des Projektilions ein dynamischer mittlerer Gleichgewichtsladungs-
zustand g.,,. (siehe Kapitel 4). Der Ladungszustand sowie der Anregungszustand be-
stimmen den mittleren Energieverlust des Projektilions im Festkorper.

Das Projektilion bewirkt aber auch eine Anregung und lonisation der Festkorpera-
tome, die direkt nach dem Durchgang des Projektils (=~ 10~'7s) zur Emission von d-,
Konvoi- und Auger-Elektronen fiihrt.

Etwa 10 s nach dem Passieren des Projektils bildet sich aufgrund des Elektro-
nenmangels entlang der Trajektorie eine positive Ladungsverteilung, der sogenannte
Spurkern (siehe Kapitel 5.1.1), die von einer negativen Ladungsverteilung, dem Spur-
halo (siehe Kapitel 5.1.2), umschlossen ist. Zwischen Spurkern und Spurhalo bildet
sich kurzzeitig ein starkes elektrisches Feld (= 1V/A) [Joh82]. Der Elektronenman-
gel im Spurkern und das dadurch hervorgerufene elektrische Feld, fiilhren nach etwa
10135 zu einer Coulombexplosion der Festkdrperatome. Diese bewirkt eine Verschie-
bung der Festkdrperatome aus ihrer Gleichgewichtslage und verursacht dadurch eine
hohe lokale Schadigungsdichte im Festkorpermaterial entlang der Trajektorie.

Durch das elektrische Feld, das zwischen Spurkern und Spurhalo besteht, werden
die Elektronen aus dem Spurhalo wieder in den positiven Spurbereich gefiihrt. Dies
fuhrt nach etwa 10~ %°s zu einer Neutralisation des elektrischen Feldes [Joh82]. Die
Neutralisationszeit ist jedoch vom Festkorpermaterial (Leiter/Nichtleiter) abhéngig
(siehe Kapitel 5.2).

Der Emission der Festkorperelektronen folgt nach etwa 10~13s bis 10725 die H-
Emission. Nach etwa 10~ s bis 10~%s emittieren auch vollstandige und fragmentier-
te, neutrale und ionisierte Molekile (z.B. C,, H,'). Die Emission dieser Sekundérteil-
chen wird durch die Verschiebung der positiven Festkorperionen im Spurkern, Git-
terschwingungen, Druck- und StoRBwellen, etc., sowie tber Energietransfer von ¢-
Elektronen an die Sekundarteilchen verursacht (siehe Kapitel 7). Die kinetische Ener-
gie der Sekundarionen bzw. der Sekundarmolekiilionen liegt zwischen 0,2 und 20 eV
[Per00].

3 Bremsvermdogen von lonen im Festkorper

Beim Durchgang eines lons mit der kinetischen Energie E» durch einen amorphen
Festkorper erleidet das lon pro zuriickgelegter Weglange Ax durch StéRe mit den
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| E=2MeV
Zeitskala v =0.6 cm/ns
At (sec)

;

100 A

v

Abbildung 1: Schematischer zeitlicher Ablauf der wichtigsten Prozesse, die zur
Emission von Sekundérteilchen nach dem Durchgang eines Projektilions durch ein
Festkorpertarget fiihren.
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Festkorperatomen einen kontinuierlichen Energieverlust AE. Die Wahrscheinlichkeit
dP, da3 das lon mit den Festkorperatomen stoRt und dabei die Energie T an die Targe-
tatome transferiert, ist gegeben durch [Kum81, Spo90]:

dP = Ny - Az - do (1)

Nr ist die Streuzentren-Anzahldichte im Festkorper (Festkorperatome pro Volu-
meneinheit) und do = 27 - b - db (klassisch) ist der differentielle Wirkungsquer-
schnitt fur StoRe mit dem Sto3parameter b. Der mittlere Energieverlust, den das lon
im Festkorper erfahrt, ist definiert als:

Tmafﬂ bma(b

0 bmin

aE
Az

Tmafc

wobei < T'>= [ Tdo den mittleren Energieverlust eines lons pro gestoRBenen

Festkorperatom angi b?. Die obere Integrationsgrenze 7,,,,.,. kennzeichnet die vom lon
an das Festkorperatom maximal Ubertragene Energie T, b,,,;, und b,,,.,. den kleinsten
und grofiten Stol3parameter.

Aus der Grenzwertbildung Az — 0 folgt das Bremsvermogen (stopping power)
bzw. der mittlere Energieverlust dE/dx (E) des Projektilions im Festkorper [Kum81,
Spo90, Sig72]:

. _dE eV
Alél’iloAE/Al' = % (E) |:T:| (3)

Der Wirkungsquerschnitt des Bremsvermogens o (FE) (stopping cross section) ist
mit der Atomanzahldichte N des Targets definiert als:

o(B) = (fl—f) /Nr [evch] (4

Atome

3.1 Totales Bremsver mogen

Das totale Bremsvermogen (42), eines Projektilionsim Festkorpertarget setzt sich
aus zwei unterschiedlichen Energieverlustmechanismen zusammen [Boh15, Boh40,
Boh48, Zie85]. Welche der beiden Mechanismen Uberwiegt, hangt von der Geschwin-
digkeit vp und der Masse mp des Projektils, sowie der Geschwindigkeit vz der lose
gebundenen Targetel ektronen, d.h. vom Targetmaterial, ab.
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/
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Abbildung 2: Qualitative Darstellung des Bremsvermogens (dE/dx) eines Helium-
Projektils in einem Kohlenstofftarget als Funktion der spezifischen Projektilener-
gie Ep/mp. Die Funktion wurde mit dem Computerprogramm TRIM93 berechnet
[Bie87].

Bel Projektilgeschwindigkeiten vp < vp Uberwiegen elastische Stol3prozesse zwi-
schen dem Projektilion und den Targetatomen (nukleares Bremsvermogen (%)n)- I st
hingegen die Projektilgeschwindigkeit vp > vp, SO Uberwiegen inelastische Stol3-
prozesse zwischen dem Projektilion und den Targetel ektronen (el ektronisches Brems-
vermogen (4£),, wobei vj; die Bohrsche Geschwindigkeit ist:

2 2
T 9,18-10%m/s (5)

vp =

Die Bohrsche Geschwindigkeit v ist die Bahngeschwindigkeit eines im Grund-
zustand befindlichen Elektrons im Wasserstoffatom. Sie entspricht einer spezifischen
Projektilenergie von Ep/mp = 24,73keV/u. Fur das totale Bremsvermogen eines
Projektils beim Durchgang durch Materie gilt:
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e

3.2 Nukleares Bremsver mogen

Beim el astischen Anteil des Energielibertrags vom Projektilion auf das Festkorperatom
wird das Coulombfeld der Festkorpernukleonen durch die Elektronen im Festkorper
abgeschirmt. Aufgrund der im Vergleich zur Projektilgeschwindigkeit v » hohen Bahn-
geschwindigkeit der Festkorperelektronen v (vp << vp) kbnnen sich die Elektronen
im Festkorper auf das herannahende Projektilcoulombfeld einstellen, so dal? die Elek-
tronenhilllen der Festkorperatome fur das Projektil undurchdringlich werden.

Der Impuls- und Energielibertrag vom Projektilkern auf den Festkorperkern erfolgt
bei niedrigen Projektilenergien (vp << vpg) in einem direkten StoR (Binarer StoR) und
kann, in den hier interessierenden Geschwindigkeitsbereich, in sehr guter Naherung
klassisch beschrieben werden. Der grofite Energielibertrag 1,,,.. findet bel einer Fron-
talkollision (Stof3parameter b = 0) zwischen dem Projektilkern und dem Festkorper-
kern statt:

mp-mpgp

Tae =4 ————
(mp + mp)2

- Ep (7
Hier bezeichnen mp bzw. my die Masse des Projektilions bzw. des Festkorpe-
ratoms. Aus der Rutherfordschen Streuformel ergibt sich der mittlere Energielibert-
rag zwischen dem Projektil- und dem Festkorperkern in einem Zweikorperstol3 in
Abhangigkeit vom Stol3parameter b durch die folgende Beziehung [Boh48, Spo90]:

Lp L 1

T=2 :
mp - v% b+ (d,/2)?

(8)

d, ist der sogenannte Stol3radius. Dieser beschreibt den kleinstmoglichsten Ab-
stand bei dem Wechselwirkung zwischen zwei geladenen Teilchen gleichen Vorzei-
chens beim StoRparameter b = 0 stattfinden kann. d,, ist gegeben durch:

ZP'ZF . mp--Mg

dy, = ——— , mit mg= —— 9
%'mO'UIZD 0 mp + mpg ()

wobei m, die reduzierte Masse des Stolisystems darstellt. Zp bzw. Z5 ist die
Ladungszahl des Projektilions bzw. des Festkorperatoms. Glg. (8) stellt eine wichti-
ge Verbindung zwischen dem Stol3parameter b und dem Energielibertrag T dar. Die
Grenzfalle dieser Gleichung zeigen, dai? fur 7" — 0 der StoRparameter b — oo (ent-
fernter StoR) und fur T' — T = 2mivs/mp, b — 0 geht (zentraler StoR).
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Aus der obigen Beziehung 14t sich das nukleare Bremsvermogen (42)  eines

Projektilions beim Durchgang durch einen Festkorper bestimmen: :

bn,maaf:

E 7% - 7% et 2-
<_d_) = Ng / T(b)2rbdb = 4r 22 ZE " C L N, I (%) (10)

dx mp-vh n
N ist die Streuzentren-Anzahldichte der Kerne im Festkorper und e die Elemen-
tarladung.

3.3 Elektronisches Bremsver mogen

Neben den elastischen Stol3prozessen zwischen dem Projektilion und dem Festkorpe-
ratom werden bel Projektilgeschwindigkeiten vp >> wvp inelastische StoRprozesse
relevant. Kennzeichnend fir inelastische Stol3prozesse ist, dal’ das Projektilion bei der
Wechselwirkung mit dem Festkorperatom seine kinetische Energie bzw. seinen Im-
puls an die einzelnen Festkorperelektronen Ubertragt. Das Ergebnis dieser Wechsel -
wirkung ist ein elektronischer Energieverlust (42) des Projektils durch Anregung

(42)°** und lonisation (4£)" der Festkorperatome entlang der Projektiltrajekto-

rie [Boh48, Kum81, Spo90]:

dE dE exc dE on
=) = (= - 11
(&) (&), (&), @
Ahnlich wie beim nuklearen Bremsvermigen kann der elektronische Energiever-

lust auf direkte RutherfordstolRe zwischen dem Projektilion und den Elektronen aus
dem Festkorper zuriickgefuhrt werden [Sig75]. Hieraus ergibt sich:

be,mam

B Z2 L4 2.
<_d—> = Ne / T(b)b2rdb = dm -2 -Ne-ZF'ln( Zm) (12)
€ 0

dx Mme - V% .

Zp, Zr sind die Kernladung des Projektil- und des Atomkerns im Festkorper, m.,.
die Elektronenmasse. Der StoRRradiusd, ist analog zum elastischen Fall gemal’ Glg. (9)
definiert, wobei die Masse m der Festkorperatome durch die Elektronenmasse m,
ersetzt wird. IV, beschreibt die Streuzentren-Anzahldichte der Festkorperel ektronen,
be,maz 15t der maximale Sto3parameter, bei dem noch Energie vom Projektilion auf das
Festkorperel ektron Ubertragen werden kann.

Um b, ., abschétzen zu konnen (Cut-Off Energy), wird nach Bohr [Boh48] das
Festkorperatom als Ensemble von harmonischen Oszillatoren dargestellt. Jeder dieser
Oszillatoren ist dabel ein an das Festkorperatom gebundenes Elektron mit der Oszil-
|lationsfrequenz w.. Die Elektronen bewegen sich dabel im Radius a; ~ 2+ um das
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Festkorperatom, wobel w, die Oszillationsfrequenz des s-ten Elektrons und v, seine
durch Iy = 1/2 - my - v? definiert Orbitalgeschwindigkeit ist. 7, kennzeichnet die Bin-
dungsenergie des Elektrons. Die mittlere Oszillationszeit t der Elektronen ist gegeben
durch ¢t = 1/w,, wahrend die Kollisionszeit aus der Beziehung 7 = b/vp abgeschétzt
werden kann. Daraus ergibt sich fur den maximalen StoRparameter [Boh48]:

be,mtm: =vp- T = U_P (13)
Diese Beziehung wird auch al's adiabatisches Kriterium bezeichnet.

3.3.1 Bremsvermogen bei niedrigen Projektilenergien

Die theoretische Beschreibung des el ektronischen Bremsvermogens nach Bohr behalt
ihre Gliltigkeit im niederenergetischen Bereich nur fur Projektilgeschwindigkreiten
vp > vp und im hochenergetischen Bereich nur fur nicht-relativistische Projektilge-
schwindigkeiten vp < ¢. Durch zwei Naherungen kann die theoreti sche Beschreibung
des el ektronischen Bremsvermogens erweitert werden.

Das Maximum des elektronischen Bremsvermogens kann grob mit der Thomas-
Fermi Geschwindigkeit v berechnet werden:

Urp = Z123/3 -UB (14)
Dies entspricht einer spezifischen Projektilenergie von Ep/mp = Zi* - vg

[Chu78]. Im niederenergetischen Bereich vp < v, bis nahe dem Maximum des el ek-
tronischen Bremsvermogens (siehe Abb. 2), gilt die Lindhard-Scharff-Schigtt-Nahe-
rung (L SS-Region).

Nach Lindhard et al. [Lin61, Lin63] wird das elektronische Bremsvermogen des
Projektilionsim Festkorper durch die Wechselwirkung zwischen dem Projektilion und
einem frelen Elektronengas im Festkorper beschrieben. Die Dichte des Elektronenga-
ses ist abhangig vom Festkorpermaterial und vom Abstand der Elektronen zum Tar-
getkern. Beim Durchgang des Projektilions durch das Elektronengas wird dieses po-
larisiert, so dal} ein elektrisches Feld entsteht, das als Bremskraft auf das geladene
Projektil wirkt [Boh48, Her94, Kum81]. Fur das elektronische Bremsvermogen nach
Lindhard et al. gilt:

dE\ "% Zp - Tp - €
(—d—) = 7% $magN,— L (15)
T/, (Z}g/3 +Z§/3> UB

wobei ay = h2/(4me?m,) = 0,529A der Bohrsche Radius ist. Glg. (15) besagt,
dal} das elektronische Bremsvermogen des Projektils in der LSS-Region (vp < vg)
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proportional zur Projektilgeschwindigkeit vp» bzw. proportional zur Wurzel der Pro-
jektilenergie E'p ansteigt:

dE\ L5
<_E> ~uvp~\Ep (16)

e

Der experimentelle Vergleich mit der LSS-Naherung zeigte, dal die gemessenen
Daten weniger as 10 % von der Naherung abweichen [Omr63].

Lindhard et al. [Lin63] fanden auBerdem bel der Untersuchung des Brems-
vermogens von Wasserstoff und Deuterium (my < mp), dall bei niedrigen Energien,
bei denen das nukleare Bremsvermogen tberwiegt, (42) (H) < (42) (D) gilt. Bel
Energien jedoch, bei denen die Coulombabschirmung abnimmt und das elektronische
Bremsvermogen Uberwiegt, gilt (4£) (H) > (4£), (D). Dieses Verhalten wird im
allgemein als der Isotopeneffekt bezeichnet.

3.3.2 Bremsvermogen bei hohen Projektilenergien

Der hochenergetische Bereich des elektronischen Bremsvermogens (vrr < vp < ¢)
wird durch die quantenmechanische Bethe-Bloch Naherung (BB-Region) beschrie-
ben [Bet30, Bet32, Blo33a, Blo33b]. Diese gilt im Gegensatz zur Bohr-Naherung auch
fur Projektilenergien innerhalb des relativistischen Energiebereichs:

BB
( dE) = Gy (1“ (mew%> +1In(1—f) - 62> (17)

dr ), mevp

Hierbei ist m,. die Ruhemasse des Elektrons und | die mittlere lonisierungsenegie
des Festkorpermaterials, die durch empirische Anpassung an das Maximum des Kur-
venverlaufs gewonnen wird; 3 = vp/c ist das Verhdtnis der Projektilgeschwindigkeit
vp zur Lichtgeschwindigkeit c.

Aus Glg. (17) folgt, dal} das elektronische Bremsvermodgen in der BB-Region
(vp > vrp) proportional zu 1/v% bzw. 1/Ep abfallt:

dEN"? 1 1 a8)
de ), vy Ep

Diese Abnahme kommt dadurch zustande, dal} die Wechselwirkungszeiten des
Projektilions mit den Elektronen der Festkorperatome kirzer werden und somit fir
schnellere Projektile kleinere Impul stibertrage moglich sind. Als Grenzfall der Bethe-
Bloch Naherung folgt fur kleine Projektilenergien (vp < ¢) dieklassische Bohr-Nahe-
rung. Das Maximum des elektronischen Bremsvermogens, der sogenannte Bragg-
Peak vp = ZZ* . vg im Bereich zwischen der niederenergetischen LSS-Region



4 LADUNGSZUSTAND DESPROJEKTILS IM FESTKORPER 17

und der hochenergetischen BB-Region, wird durch folgende Abschatzung beschrie-
ben [Bie87, Var70]:

1 1 1
ar SS + (19)
(). (B (B

Eine Bestatigung fur die Beschreibung des Maximums durch diese Naherung lie-
fern experimentelle Daten [Bad56, Nec96], die weniger as 13 % von dieser Naherung
abweichen.

3.4 Bremsvermogen in zusammengesetzten Festkorpern

Passiert ein Projektilion ein aus zwei Elementen bestehendes Festkorpertarget A,, B,
so setzt sich das Bremsvermogen des Projektils in diesem Target additiv aus dem
Bremsvermogen der einzelnen Targetkomponenten zusammen. Dieser Zusammenhang
wird als die Braggsche Regel bezeichnet [Bra05, Chu78, Spo90]:

dE dE dE
(%)AmBn = (%)A o (%L @)

wobel m bzw. n die Anzahl der Atome des Elements A bzw. B sind. Fur leichte
Projektile (Zp = 1 — 3) ist die Braggsche Regel tber einen weiten Energiebereich
fur eine groRe Anzahl von Festkorper- und Gastargets gultig [Bou71]. Fir das Brems-
vermogen von Projektilen in der Bethe-Bloch-Region missen jedoch Korrekturen in
der Braggschen Regel bericksichtigt werden [Thw92].

4 Ladungszustand des Projektilsim Festk or per

Der Ladungszustand g eines schnellen Projektilions, das einen Festkorper pas-
siert, fluktuiert aufgrund von Elektroneneinfang- und Elektronenverlust-Prozessen, die
durch die aufeinanderfolgenden StoRe mit den Festkorperatomen hervorgerufen wer-
den (siehe Abb. 3).

Das Projektilion verliert im Festkorper einen wesentlichen Teil seiner kinetischen
Energie. Dartiber hinaus geht der Ladungszustand des Projektils in eine dynamische
Gleichgewichtsverteilung Uber, deren Maximum als der mittlere Gleichgewichtsla-
dungszustand ¢ bezeichnet wird. Die Form der Ladungsverteilung ist von der Pro-
jektilgeschwindigkeit und dem Bremsmedium abhangig.

Die Umladungsprozesse eines Projektilions im Festkdrper sind vom wesentlichen
Interesse bei der Berechnung des Bremsvermogens vom Projektilion im Festkorper,
aber auch bei der Erzeugung von vielfach geladenen Projektilionen in der Beschleuni-
gertechnik.
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4.1 Elektroneneinfang und -verlust im Festkor per

Wenn ein Projektilion der Ladung g mit Targetatomen stot, so kann es bel jedem Stol3
ein oder mehrere Elektronen einfangen und/oder verlieren.

MeV/A
- 003 01 , 0I5
i R TR = [

T

OOOI 0.0l 02 . 03 04 05

o] sy e e e e
[ 2 3 4 5 8 6 T 8 6]
VELOCITY (10" cm/sec)

0

Abbildung 3: Die Abbildung zeigt ¢;, den Bruchteil eines totalen Heliumstrahls mit
der Ladung i, beim Durchgang eines Kohlenstofftargets als Funktion der spezifischen
Projektilenergie Ep/vp [Mar68].

Die Wahrscheinlichkeit fur jeden dieser Prozesse wird durch den Wirkungsquer-
schnitt o(q, ¢') beschrieben, wobei ¢ den Ladungszustand des Projektils vor und ¢’
den Ladungszustand nach dem StoR mit dem Targetatom bezeichnet. Die Anderung
des Ladungsanteils dF, des Projektils langs der Strecke dx im Target 1&3t sich mit
einem System gekoppelter linearer Differentialgleichungen, der sogenannten Raten-
gleichung, bestimmen [AII58]:

dly(z) _ Z [0:(0,0) Fy () — 01(q, ¢ ) Fy(x)] mit ZF‘? =1 (@)

a#q

Der erste Term der Gleichung gibt den Zuwachs der Elektronenbesetzungs-
zahl, der zweite Term ihre Abnahme an. Erste umfangreiche theoretische Betrach-
tungen Uber den Ladungsaustausch-Wirkungsguerschnitt wurden von Bohr vorge-
stellt [Boh48, Betz72]. Zur Berechnung der Wirkungsquerschnitte o. und o, fur Elek-
troneneinfang und Elektronenverlust betrachtete Bohr jeden Stol3prozel zwischen dem
Projektil und jedem Targetelektron gesondert. Fir schwere Projektilionen in leichten
Targets gilt nach Bohr:
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6
oo ~ Ana2Z Y3 75, (“—B> (22)
vp
v 3
o1~ dnaZ 72 <_B> (23)
vp

Eine Beschreibung des Umladungsprozesses durch die Ratengleichung (21) ist je-
doch nur moglich, wenn folgende Annahmen beriicksichtigt werden: Die einzelnen
Wirkungsquerschnitte missen konstant sein, also unabhangig vom Ort x des Projek-
tilsim Target. Das bedeutet, dal’ das Bremsvermogen des Projektils vernachl assigbar
sein muB (vp =konstant). Aullerdem mul? angenommen werden, dal3 das Projektil vor
jedem Stol3 mit einem Targetatom sich im Grundzustand befindet. Diese Annahmen
gelten streng genommen nur fr ideal verdinnte Gase, in denen jedes Projektil ma-
ximal einen StoRRprozeR erfahrt. Durch die wesentlich hohere Kollisionsfrequenz in
einem Festkorper ist dies nicht mehr gewahrleistet. Mit diesen Einschrankungen las-
sen sich dennoch Systeme mit zwei oder drei Ladungszustanden (z.B. H°, H+ oder
He®, Het, He**") analytisch behandeln [AlISS].

Der Fall dF,(x)/dx = 0 (homogenes Gleichungssystem) ist fur unendlich dicke
Targets erreicht, da die Elektronen-Einfang- und Verlustprozesse gleich sind. Das Pro-
jektil gelangt somit in ein dynamisches L adungsgleichgewicht.

4.2 Gleichgewichtdadungszustand des Projektils

Beim Eintritt des Projektilions mit dem Anfangsladungszustand ¢; in ein Target wird
dieser Ladungszustand durch Elektronen-Einfang und Verlustprozesse gestort. Das
Projektil erreicht jedoch, nach Brandt et a. [Bra73], ein dynamisches Ladungsgleich-
gewicht innerhalb des Targets. Der Ubergang in dieses dynamische Ladungsgleichge-
wicht ist von der sogenannten dynamischen Abschirmrate A () ist invers proportional
zur Relaxationszeit des Elektronengases im Target) abhangig, die definiert ist als:

A= 2o (24)
2r
wobel w, = (4me’n./m.)'/? die Plasmafrequenz und 3 eine Kongtante in

der GroRenordnung von 0,1 ist. Die Annaherung an den Gleichgewichtsladungszu-
stand des Projektils entlang seiner Trajektorie im Target folgt der Gleichung [Bra73,
Kuma8l]:

q(z) = gexp (—2—2) + Gequ. [1 — exp (—2—?)] (25)
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Jequ. = Y qFy(x) mit ¢ = Zp — n (nist die Anzahl der fehlenden Elektronen)

ist der mittle?e Gleichgewichtsladungszustand. Er gibt das statistische Mittel der La-
dung eines Projektils nach dem Austritt aus dem Target an (siehe Abb. 3) Nach dem
Bohrschen Kriterium [Boh48, Spo90] wird die mittlere Ladung des Projektils durch
die Anzahl der Elektronen bestimmt, deren Orbitalgeschwindigkeit v, < vp ist. Die
StoRwechselwirkung zwischen Targetelektronen und dem Projektil findet im Mittel
nur mit einer effektiven Kernladung Zp. . statt. Nach Betz wird die Abhangigkeit
der effektiven Ladung in einem Festkorper von der Projektilgeschwindigkeit v » durch
eine semiempirische Formel beschrieben [Betz72, Spo90]:

v _
Zpeis. = Zp (1 _ exp(—é : ZP2/3)) (26)

Nach Bohr gilt auch die Naherung: Zp, ;. ~ Z}D/Qz—g [Boh48].

Aus der Kenntnis der effektiven Kernladungszahl Zp, ., 183t sich das elektro-
nische Bremsvermogen eines Projektilions im Festkorpertarget berechnen [Boh48,
Bieg7]:

(%)ZP = Zpesp.(v) - (%)HJF (27)

e e

Das Bremsvermogen des Projektils wird also mit dem Bremsvermogen eines Pro-
tons fur die gleiche Projektilgeschwindigkeit v und das gleiche Targetmateria be-
schrieben. Nach Bohr besteht zwischen der effektiven Kernladungszahl Zp ¢ und
dem mittleren Gleichgewichtsladungszustand ¢ des Projektils praktisch kein Unter-
schied, so da3 naherungsweise gilt [Betz72, Kum81]:

ZIZD,eff. ~ ¢~ ¢ (28)

Lassen fand jedoch, daf} die mittlere Ladung eines Projektils beim Austritt aus
einem Festkorpertarget g4 oft mehr als 50% hoher ist a's die mittlere Ladung hinter
einem Gastarget ¢, [Betz72, Lasb1, Woo84]. Fir die Erklarung dieses Dichteeffektes
Gsolida > Gaas 9ibt €s verschiedene Modelle (siehe Abb. 4). Da die Ladungszustande
der Projektile nur hinter einem Target aber in diesem selbst nicht gemessen werden
konnen, steht der strikte Beweis zugunsten eines der folgenden Modelle noch aus.

4.3 Bohr-Lindhard-Modédll

Diesem Modell (und auch den folgenden Modellen) liegt zugrunde, dal3 im Inne-
ren eines Festkorpers hochangeregte Zustande existieren konnen. Diese angeregten
Zustande lassen sich leichter ionisieren a's die Grundzustande (Bohrsches Kriterium).
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Abbildung 4: Schematische Darstellung des Dichteeffekts. Sie zeigt die Einstellung
des Projektil-Ladungsgleichgewichts in einem Festkorpertarget gs.;¢ und in einem Ga-
starget g Nach den Modellen von Bohr-Lindhard (BL) und nach Betz-Grodzins (BG)
[Betz72].

Die wesentliche Idee des Bohr-Lindhard-Modells fur den Dichteeffekt ist, dal} es
beim Durchflug von Projektilionen in Gas- und Festkorpertargets zu sukzessiven An-
regungen eines einzelnen Projektilelektronsin schnell aufeinander folgenden StoRRpro-
zessen kommen kann. Das angeregte Elektron kann schliellich ionisiert werden, falls
die mittlere Zeitdauer bis zum nachsten StoR kiirzer ist als die mittlere Lebensdauer
des Elektrons im angeregten Zustand. Da die Stol3frequenz in einem Gastarget klei-
ner ist als im Festkorpertarget und das Projektilelektron dadurch im Gastarget eher
in den Grundzustand Ulbergehen kann als im Festkorpertarget, wird als Resultat im
Festkorpertarget ein erhohter Verlustwirkungsgquerschnitt gegeniiber einem Gastarget
erhalten [Boh54, Betz72].

Das Ladungsgleichgewicht des Projektils stellt sich im Festkorper nur ein, wenn
der Elektronenverlust gleich dem Elektroneneinfang ist. Im Bohr-Lindhard-Modell
werden die Elektronen vorzugswei se in hochangeregte Proj ektilzustande eingefangen,
da sich nur so ein Ladungsgleichgewicht ausbilden kann. Das eingefangene Elektron
|ost aber einen Augerproze? aus, bei dem ein Elektron wieder aus dem Projektilver-
band emittiert wird, falls die Anregungsenergie des Projektilatoms die | oni sationsener-
gie des Elektrons Uberschreitet. Die Zeit fur den AugerprozeR ist hierbel viel kirzer
alsdie Stovorgange, die zur Ladungsanderung des Projektils fuhren [Kum81]. Dieser
Effekt bewirkt eine Verminderung des Wirkungsquerschnitts fur den Elektronenein-
fang.

Die Erhohung des Wirkungsguerschnittsfir den Elektronenverlust und die Vermin-
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derung des Wirkungsquerschnitts fur den Elektroneneinfang fuhren zu einem Anstieg
der mittleren Projektilladung ¢.,,,. Wwahrend des Durchgangs durch den Festkorper.

Beim Austritt aus dem Festkorper befindet sich das Projektil immer noch im hoch-
angeregten Zustand. Dabei kann es unter Aussendung von Augerelektronen zerfallen.
Dieser Zerfall fuhrt zu einer zusatzlichen jedoch geringeren Erhdhung von ... beim
Verlassen des Festkorpers (siehe Abb. 4)

4.4 Betz-Grodzins-Modéll

Das Bohr-Lindhard-Modell wurde aufgrund von Unstimmigkeiten zwischen Theorie
und Experiment von Betz und Grodzins modifiziert [Bet70, Betz72]. Die Diskrepan-
zen des Bohr-Lindhard-Modells gegenitiber Messungen von Pierce et al. und Kalish et
al. [Pie68, Ka69] lagen darin, dal3 die Erhdhung der mittleren Ladung eines Projektils
beim Durchgang durch ein Festkorpertarget eine Erhohung des Bremsvermogens mit
sich bringen miRte, da das Bremsvermogen des Projektils proportional zum Quadrat
der effektiven Ladung Zp.s;. ist (siehe Glg. (27)). Diese Annahmen konnten jedoch
durch Pierce et al. und Kalish et al. nicht bestatigt werden, da sie keine signifikanten
Unterschiede zwischen dem Bremsvermogen aus Gas- und Festkorpertargets gefunden
haben. Aus ihren Beobachtungen folgte, dal3 der mittlere Ladungszustand im Inneren
des Targets Gaas ~ Gs01i¢ SEIN Misse.

Weiterhin wurde durch Ryding et a. [Ryd70] gezeigt, dal’ der Verlustwirkungs-
guerschnitt nur unwesentlich von der Dichte eines Gastargets abhangt. Diese beiden
Resultate fuhrten Betz und Grodzins zu der Annahme, dal3 Uiberdurchschnittlich viele
Elektronen sich im hochangeregten Zustanden befinden. Sie erklarten dies damit, dal}
die Anregung im Inneren des Festkorpers durch sukzessive StoRe nicht fir ein einzel-
nes bestimmtes Elektron erfolgt, sondern sich gleichmaiig auf die aueren Schalen-
elektronen verteilt. Ein weiterer Unterschied zwischen den beiden Modellen ist, dal}
die hochangeregten Zustande im Inneren des Festkorpers gebunden bleiben. Diesfiihrt
zu einer geringen Erhdhung des Verlustwirkungsguerschitts und der mittleren Ladung
innerhalb des Festkorpertargets gegeniber einem Gastarget. Erst beim Verlassen des
Targets zerfallen die hochangeregten Zustande durch Augerprozesse (Autoionisation)
und gelangen dadurch in ein Ladungsgleichgewicht. Die Differenz zwischen den mitt-
leren Ladungen Gg.iiq UNd Ga.s entsteht somit im Betz-Grodzins-Modell erst hinter
dem Target (siehe Abb. 4)

45 Vege-Zaikov-Moddll

Verschiedene M essungen wei sen daraufhin, dal} das Betz-Grodzins-Modell fur niedri-
ge Projektilenergien nicht uneingeschrankt seine Gultigkeit beibehalt. Unter anderem
bestimmten Fortner et a. [For75] die Besetzung angeregter Zustande von langsamen
Ar-lonen (30 bis 200 keV) innerhalb eines Graphittargets durch die Messung cha
rakteristischer Rontgenstrahlung. Der Vergleich ihrer Ergebnisse mit der Ausgangsa-
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dungsverteilung deutete auf einen Abfall des mittleren Ladungszustands ¢.,,. an der
Austrittsoberflache des Targets hin.
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Abbildung 5: Graphische Veranschaulichung der Entwicklung der mittleren Projektil-
Ladung mit der Targetdicke in einem Festkdrper. Modell nach Bohr-Lindhard (BL),
nach Betz-Grodzins (BG) und Veje-Zaikov (strichpunktierte Linie) [Zai86].

Veje stellte aus den Beobachtungen von Fortner et a. und anderen Messungen
bei niedrigen Projektilenergien ein Modell auf [Ve76]. Dieses besagt, dal} fur nied-
rige Projektilenergien der Elektroneneinfang-Wirkungsquerschnitt an der Austrittso-
berflache des Targets zu einer Verringerung des Projektilladungszustands fuhren kann
(siehe Abb. 5)

Zaikov et al. erweiterten das Modell von Vele, denn in ihren Experimenten an ein-
fachen und doppelten Celluloidfilmen, auf die langsame N- und O-lonen (Ep/mp <
bkeV /u) trafen, wurde beobachtet, dai’ die mittlere Ladung der Projektilionen auRer-
halb des Targets geringer ist al'sim Target selbst. So wurde von Zaikov et al. geschlos-
sen, dal3 direkt hinter der Austrittsoberflache des Targets Autoionisation zum Gleich-
gewichtsladungszustand fuhren mul. AuBerdem stellten Zaikov et a. aus ihren Mef3-
ergebnissen fest, dal} das Betz-Grodzins-Modell fir niedrige Projektilgeschwindigkei-
ten nicht ganzlich verworfen werden darf, denn die Veje-Zaikov-Modell-Rechnungen
zeigen, dal’ die Wirkungsquerschnitte nahezu aller Projektilionen, die ein gentigend
dickes Target passieren, fur Verlustprozesse auf 0<% ~ o;°/¢ und fur Einfangspro-
zesse auf 0&9% < g5l fijhren. Dieses Resultat stimmt mit den Ergebnissen von Betz
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und Grodzins Uberein [Zai 86].

5 Tellchenspuren im Festkor per

Beim Passieren eines Projektilions durch ein Festkorpertarget hangt der Grad der
Schadigung des Festkorpermaterials entlang der Trajektorie von der Menge der vom
Projektil im Target deponierten Energie ab.

Sehr weit entfernt von der Projektiltragjektorie bzw. bei sehr geringer Energiedepo-
sition durch das Projektil werden im Festkorper Gitterschwingungen der Atomriimpfe
oder Schwingungen des Elektronenplasmas angeregt (Phononen, Plasmonen). Die de-
ponierte Energie kann aber auch ausreichen, um ein Elektron-Lochpaar (Exziton) zu
erzeugen. Die Annihilation des Exzitons kann zu einem angeregten Atom fuihren, das
mit seinen Nachbaratomen wechselwirkt und zu permanenten lokal begrenzten Defek-
ten im Festkorper fuhrt. Alternativ dazu kann die Anregungsenergie zur Bildung von
Radikalen fuhren.

Ist die vom Projektil deponierte Energie grolier als die Bindungsenergie, so konnen
einzelne Targetatome ihre Gitterplatze verlassen (Fehlstellen, Zwischengitteratome,
Frenkel-Paare). Diese sogenannten Punktdefekte konnen im Target wandern und eine
Anhaufung von Defekten bilden.

Bel einer hohen Energiedeposition des Projektils wird eine grolie Anzahl von De-
fekten erzeugt, die die Folge atomarer Kollisions-Kaskaden ist. Alle Atome werden
im Bereich der Trajektorie hoch ionisiert aus ihren Gitterplatzen entfernt und geraten
in Bewegung. Die Folge ist ein plasmaghnlicher Zustand, der fur eine Teilchenspur
charakteristischiist.

5.1 Teilchenspurentstehung

Teilchenspuren entstehen durch die Wechselwirkung schneller Projektilionen mit Ma-
terie (Festkorpertarget). Die Bildung der Teilchenspur ist von zwei wesentlichen Pro-
zessen, den atomaren und den elektronischen Kollisionskaskaden (siehe Abb. 6) ge-
pragt, so da die Spur durch zwei Regionen, den Spurkern (Trackcore, Infratrack) und
den Spurhalo (Trackhalo, Ultratrack), beschrieben werden kann.

Der Spurkern wird durch die primare Wechselwirkung zwischen Projektil und
Targetatomen definiert. Ist die Projektilgeschwindigkeit grolier as die Bohrsche Ge-
schwindigkeit vp > vy (Siehe Kapitel 3.3), so wird etwa ein Drittel der vom Projektil
im Festkorper deponierten Energie fir Anregung und lonisation der Targetatome ver-
wendet [Gro80a, Tra94]. Durch das Fehlen der Bindungsel ektronen werden die ver-
bliebenen positiven lonenrimpfe durch elektrostatische Krafte voneinander abgesto-
Ren [Gro80b] und |dsen atomare Kollisionskaskaden aus. Die Reichweite der atomaren
Kollisionskaskaden definiert den Spurkern [Spo90].

Die durch die primare Wechselwirkung zwischen Projektil und Target ausgel dsten
Sekundarel ektronen ionisieren weitere Targetatome und |6sen dadurch Kaskadenpro-
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Abbildung 6: Schematische Darstellung der Entstehung des Spurkerns und des Spur-

halos beim Durchgang eines Projektils durch einen Festkorper.
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zesse aus. Etwa zwei Drittel der vom Projektil deponierten Energie wird in die ki-
netische Energie der Elektronen umgesetzt [Gro80a, Tra94, Hed85]. Die Reichweite
dieser schnellen 6-Elektronen, die durch binare, nahe StoRe mit dem Projektil produ-
ziert werden, definiert den Spurhalo.

Die Energiedichte der deponierten Projektilenergie nimmt mit 1/r? radial vom
Spurzentrum ab, wobei r den Spurradius beschreibt.

5.1.1 Spurkern

Wenn ein Projektilion mit einer Geschwindigkeit v p, die grolRer als die Bohrsche Ge-
schwindigkeit v ist, einen Festkorper passiert, so dominiert das elektronische Brems-
vermogen. Das Projektil Ubertragt seine Energie auf die Targetelektronen, so dal? die
Targetatome angeregt und ionisiert werden. Der maximale StoRparameter b 4., el
dem das Projektil noch Energie auf die Targetelektronen Ubertragt, kann durch das
Bohrsche Adiabatische Kriterium [Boh13, Boh48] abgeschatzt werden (siehe Kapitel
3.3):

Up En h\/§ E

be,ma:p N — =TKern mit Wy = = TKern =
Wo h EH mp

(29)

Die Kreisfrequenz w, des anzuregenden Targetelektrons wird in erster Naherung
gleich der Kreisfrequenz des Elektrons im Wasserstoffatom im Grundzustand gesetzt.
Esgilt wg = Ey/h, mit der Bindungsenergie E; = 13,6V des Elektrons im Was-
serstoffatom und der Planckschen Konstante b = 6,63 - 10734Js = 4,14 - 10~ %eVs.
Wenn die spezifische Projektilenergie Ep/mp von der Einheit m?/s? in die Einheit
MeV /u umgerechnet wird gilt [Sun93, Ha&k93]:

T"Kern =

94,1410~ B¢V E
v2-4, ¢ S\/9,59-1013—P

Ep .
~ — [A 30
27 - 13, 6eV 6,7 mp (Al (30)

mp

wobei die kinetische Projektilenergie E» in MeV und die Masse des Projektilions
mp in atlomaren Einheiten u eingesetzt wird. Aus Glg. (30) wird ersichtlich, da3 der
Radius des Spurkerns im allgemeinen nur von der Geschwindigkeit v des Projektili-
ons abhangt.

512 Spurhalo

Elektronen, die vom Projektil durch binare StoRe im Spurkern erzeugt werden, sind
die sogenannten § —Elektronen. Diese transportieren einen Teil der vom Projektil de-
ponierten Energie in einen hohlzylindrischen Bereich um die Projektiltrajektorie im
Targetmaterial. Die Reichweite der §—Elektronen definieren den Radius r,, des
Spurhalos.
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Bel einer Frontalkollision (b, = 0) zwischen dem Projektil (mp, vp) und dem
Targetelektron (m,) ist der maximale Energielibertrag 1,,,... vom Projektil auf das Tar-
getelektron gegeben durch (siehe Kapitel 3.2):

mpMe, . 1 9
T =4 Epmit Ep = =
(mp +me)2 P P 2mPUP
ausm, < mp folgt
FE
Tma:p - 4me—P - 27neU}23 = Ve, maz = 2UP (31)

mp

Die Beziehung zwischen der Reichweite der § —Elektronen bzw. dem Radius des
Spurhalos r 4, und der vom Projektil auf die Elektronen Ubertrage Energie T wird
durch eine semiempirische Gleichung ausgedriickt [ Spo90]:

T'Halo — c-T* |:Iu—92:| (32)
cm
Hierbei hangt C von der Dichte p des Festkorpermaterials und o von der kineti-
schen Energie T der §—Elektronen ab. Fur kinetische EnergienT” > 1keV ista =~ 1,67
und fur §—Elektronenenergien T < 1keV gilt o &~ 1 [Spo90, Wal86].
Nach Sundqvist [Sun93, Hak93] kann fiir den Radius des Spurha os 7z, die fol-
gende Gleichung verwendet werden:

830 E o
L (—P> [A] (33
P mp

wobei 7, in A angegeben wird, £'» und m p ist die Projektilenergiein MeV und
die Projektilmasse in atomaren Einheiten u. p gibt die Dichte des Festkorpermaterials
in g/cm? an. Aus Glg. (32) sowie Glg. (33) fir T < 1keV folgt somit, daB die GroRe
des Spurradius fur den Halo proportional zum Quadrat der Projektilgeschwindigkeit
ist.

Fur Projektilenergie < 0, 1M eV /u gibt die Glg. (33) jedoch zu kleine Reichweiten
der Sekundarlektronen an, so dal’ eine Korrektur fir diesen Projektilenergiebereich
notwendig ist:

830 Ep> B
: p (mp (Ep/mp)* (349

B = 3,9 und k = 0,75 sind Konstanten, die an experimentelle Daten angepalit wur-
den [Per98a].
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5.2 Modédlefir die Teilchenspurbildung

Zwei Modelle wurden vorgeschlagen, um die Entstehung der Teilchenspur beim
Durchgang eines Projektilions durch Materie im Bereich des elektronischen Brems-
vermogens erklaren zu konnen.

Fleischer et al. [Fle75] schlugen das Coulombexplosions-Modell (Ionic Spike) vor,
um zu zeigen, dal3 leitende Festkorper gegentiber nichtleitenden Festkorpern insensitiv
hinsichtlich der Spurbildung sind. Schon friiher schlugen Seitz und Koehler [Seit56]
das etwas globalere Thermal-Spike-Modell vor. In beiden Modellen ist der wichtigste
Parameter die Zahl und Beweglichkeit der freien Elektronen, die fir Leiter und Nicht-
leiter sehr unterschiedlich ist. Diese Modelle werden ebenfalls zur Beschreibung der
Desorption von Sekundarteilchen herangezogen (siehe Kapitel 8). Experimentell ist es
bisher nicht gelungen, eindeutig zu entscheiden, welches dieser Modelle die Spurbil-
dung besser beschreibt [Trad4].

5.2.1 Coulomexplosions-Modell

Die Spurentstehung wird in diesem Modell in mehrere Phasen unterteilt. Zunéchst
ionisiert das Projektilion Targetatome langs seiner Trgjektorie. Beim Passieren des
Festkorpers entsteht so entlang der Projektilbahn durch lonisation der Targetatome und
durch die senkrecht zur Trajektorie emittierten 6 —Elektronen ein zylindrischer Bereich
hoher Ladungsdichte (siehe Abb. 6). Die emittierten 6 —Elektronen erzeugen ihrerseits
lonisation, so dal’ im Mittel etwa ein bis zwei weitere lonisationen pro primare loni-
sation entstehen. Die lonisation entlang der Trajektorie (dg/dx) &t sich abschéatzen

durch [M0s91, Joh93]:
dg\ e (dE
(&) =7 (%), 49

| ist die lonisationsenergie des Targetmaterials und e die Elementarladung. Dieio-
nisierten positiv geladenen Targetrimpfe stolRen sich durch elektrostatische Kréafte ex-
plosionsartig voneinander ab und werden aus ihren urspriinglichen Gitterplatzen ver-
setzt.

Da die Reichweite der emittierten é—Elektronen etwa 10 bis 100 mal groler
als die Reichweite der sich abstolRenden positiv geladenen Targetrimpfe ist, baut
sich zwischen den sich voneinander entfernenden positiven und negativen Ladun-
gen ein eektrisches Feld auf. Durch dieses Feld werden Elektronen jedoch wie-
der zurick zum Spurzentrum beschleunigt und kdnnen so die versetzten Targetio-
nen wieder neutralisieren. Es entsteht ein zylindrischer Kernbereich einer hohen
L eerstellen-Konzentration, umgeben von einer Zone mit Atomen auf Zwischengitter-
platzen [Fis33].

Eine notwendige Bedingung fur das Auftreten einer Coulombexplosion ist eine
niedrige Elektronenbeweglichkeit und eine geringe L eitfahigkeit des Festkorpers, d.h.
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die Zeit (t ~ 10~ 13s) fur die AbstoRung der ionisierten Targetatome muB kleiner als
die Rekombinationszeit zwischen dem Targetion und dem Elektron sein.

Eine grobe Abschétzung fur die Beweglichkeit ;.. der Elektronen im Festkorper,
die zur Coulombexplosion fuhrt folgt aus [Fle75]:

pekT
e

roc VDt =t~r?/D>10"Bsmit D = (36)

= fle < T30/ MET mitt ~ 10 s

t ist die Diffusionszeit fir ein Elektron entlang der Strecke 7 74,. Sie mul grolier
als 10135 sein, um im Festkorper eine Coulombexplosion auszuldsen. D ist die Dif-
fusionskonstante, k die Boltzmannkonstante und T die Temperatur. Nach M oshammer
[M0s91] kann durch den kritischen Widerstand p,.;; abschatzt werden, bei welchem
Targetmaterial eine Coulombexplosion noch eintreten kann:

t = €perp = perie > 1072Qm (37)

InMetallen (p ~ 10~"Qm) werden die entstandenen Targetionen nach dem Projek-
tildurchgang durch bereits vorhandene freie Leitungselektronen schnell abgeschirmt,
so dal’ zunachst angenommen wurde, dal3 eine Coulombexpl osion und damit die Spur-
bildung im Leiter nicht moglich ist [Fle75]. Das Gegenteil zeigen jedoch neuere Un-
tersuchungen von A. Dunlop et a. [Dun94]. Zur Erzeugung von Teilchenspuren in
Leitern muB jedoch eine sehr hohe Energieschwelle (S > 10006‘//&) Uberwunden
werden.

5.2.2 Thermal-Spike-M odell

Im Thermal-Spike-Modell wird der komplexe Proze’ der atomaren Kollisionskaskade
durch einen abrupten Temperaturanstieg entlang der Projektiltrajektorieim Festkorper
beschrieben (siehe Abb. 7).

Der abrupte Temperaturanstieg wird durch die schnelle (< 107°s) Energiede-
position des Projektils hervorgerufen und bringt so die Atome entlang der Trajekto-
rie in Bewegung (Spike). Die thermische Energie diffundiert radial zur Trajektoriein
den Festkorper und verursacht durch thermische Aktivierung Defekte im Festkorper,
die nach schnellem Abfall der Temperatur in der Tellchenspur einfrieren. Wahrend
die direkten thermischen Auswirkungen der elektronischen Kollisionskaskaden ver-
nachlassigbar sind, fuhrt die atomare Kollisionskaskade zu einem Temperaturanstieg
im Spurkern. Zur Bestimmung der Temperatur im Spurkern dient dabei im Thermal-
Spike-Modell die dynamische Diffusionsdifferentialgleichung [ Spo90]:

pc,,aa—j; = kAT (38)
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Abbildung 7: Schematische Darstellung des Thermal-Spike-Modells nach [Spo90] a)
Ungestorter Festkorper der Temperatur 7, (Umgebungstemperatur). b) Nach dem
Durchgang eines Projektils senkrecht zur Zeichenebene steigt die Temperatur inner-
halb eines zylindrischen Bereichs rapide an 7" > Tj. c) Thermische Energie diffun-
diert in den Festkdrper und verursacht eine Abkihlung. d) Im zylindrischen Bereich
verbleiben eingefrorene” Gitterdefekte.

wobei diese Gleichung von der spezifischen Warmekapazitat ¢, und der Warme-
leitfahigkeit ~ des Festkorpertargets abhangt. Unter der Annahme, da3 ¢, = ¢, und
Kk = Ko konstant sind, gilt fur die Losung der dynamischen Diffusionsgleichung:

me=$63f+% (39)

wobel A = (dE/dz)/(4wk) und B = (pey)/(4k) sind. Der radiale Temperatur-
verlauf in der Teilchenspur wird durch eine GaulRkurve beschrieben, deren Amplitude
mit steigender Zeit auf Null absinkt. Der Abkiihlvorgang in der Teilchenspur ist dabei
umgekehrt proportional zur Zeit t.

Je kleiner die Warmekapazitat und je geringer die Warmeleitfahigkeit des
Festkorpers, desto langer bleibt die Temperatur in einem gewissen Abstand r von der
Trajektorie oberhalb eines kritischen Wertes, der zur thermischen Aktivierung desMa-
terials notwendig ist. Damit wachst auch die Defektdichte nach Abfall der Temperatur
im Festkorper an. Die Defektdichteist proportional zum Quadrat des Bremsvermogens
und umgekehrt proportional zur Warmekapazitat und zur Leitfahigkeit des Festkorpers

[Spo90]:

anLGE@%y (40

KCy E;
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E; ist die thermische Aktivierungsenergie (z.B. lonisierungsenergie); nist die An-
zahldichte der Teilchen, die aktiviert werden konnen (z.B. alle Teilchen im Spurkern).

In dem oben beschriebenen vereinfachten Thermal-Spike-Modell nach Spohr ist
jedoch nicht zu erkennen, ob das Projektil seine Energie durch nukleare oder elektro-
nische Wechselwirkung im Festkorper deponiert. In einem erweiterten Modell von
Toulemonde et al. [Tou93] wird zwischen diesen beiden Wechselwirkungen unter-
schieden. Nach Toulemonde et al. wird die vom Projektil entlang der Trajektorie depo-
nierte Energie zunachst auf die Elektronen Ubertragen. Durch die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung heizt sich das Elektronengas lokal auf die Temperatur 7, auf. Das
heiRe Elektronengas Ubertragt seine Energie auf das Atomgitter. Die raumliche und
zeitliche Entwicklung der Elektronentemperatur 7, und der Gittertemperatur T wird
durch zwei nicht lineare Differential gleichungen beschrieben, die Uber eine Konstante
gekoppelt sind:

(5 e 5 6 e K/e e 6 e
pce(Te) (;Z; = 5 (K/B(Te) 6];‘) + (T) 67; _g(Te_T)+A(T7T) (41)
) ) 4] k(T) 0
w0 = 5 (s ) + S5 oz - 1) e

Hier sind ¢, c und k., x die spezifische Warmekapazitat und die Warmeleitfahig-
keit des el ektronischen Systems bzw. des Gitters; p ist die Dichte des Festkorpermate-
rials, g beschreibt die Kopplung zwischen dem Elektronengas und dem Gitter und r ist
der Radius des Zylinders. A(r,t) ist die Energie, die auf das elektronische System zum
Zeitpunkt t im radialen Abstand r pro Zeiteinheit Ubertragen wird. Die Losung dieses
Gleichungssystems kann nur noch numerisch durchgefiihrt werden, da die Parameter
nicht linear von der Temperatur abhangen. Ein Manko des Thermal-Spike-Modells ist
jedoch, dal} Phaseniibergange des Festkorpermaterials wie Schmelzen oder Verdamp-
fen nicht berticksichtigt werden.

5.3 Telchenspur und Sekundarteilchenemission

Beim Durchgang eines schnellen Projektilions durch ein Festkorpertarget fuhrt die
Energiedeposition des Projektils entlang seiner Trajektorie neben der Spurbildung
auch zur Emission von Sekundarteilchen aus dem Targetvolumen und der Targeto-
berflache.

Die deponierte Energie wird durch Prozesse wie Warmefrei setzung, Coulombex-
plosion, StolRwellenausbreitung, Kollisionskaskaden-Entwicklung etc. (siehe Kapitel
8), die sich linear, zylindersymmetrisch oder spharisch Uberlagern, vom Spurkern in
das Targetvolumen bzw. an die Targetoberflache verteilt. Die Folge dieser Energiever-
teilung, mit der Teilchenspur als Quelle, ist die Emission von Sekundarteilchen wie
Elektronen, Atome und Molekile (neutral oder ionisiert). Diese sind Boten der Wech-
selwirkung zwischen Projektilion und Festkorper und konnen zum besseren Verstand-
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| Projektil | Target | Bote |
Art Phase Art
— Atom — fest — Atom
— Molekdl — gasformig — Molekl
— Cluster Zusammensetzung — Makromol ekl
— Elektron — Element — Elektron
— Neutron — Molekil — Photon
— Photon Ordnung Ausbeute
Energie — amorph Ladungszustand
Geschwindigkeit — kristallin Energie
Ladungszustand | Dichte Geschwindigkeit
Einfallswinkel Masse Emissionswinkel
Flul Temperatur — ruckwarts
Dosis Warmekapazitat — vorwarts
Bremsvermogen | thermische Leitfahigkeit
elektrische Leitfahigkeit
—Isolator
—Halbleiter
—Leiter
Harte
Dicke

Tabelle 1: Variation der Projektil- und Targeteigenschaften verursachen eine Verande-
rung der Sekundarteilcheneigenschaften. Sekundarteilchen sind Boten der Projektil-
Festkorper Wechselwirkung [Win99].

nis der Entstehung von Teilchenspuren dienen. Da durch die Variation der Anfangs-
bedingungen, d.h. der Projektil- oder Targeteigenschaften (siehe Tab. 1), der Spur-
oder Defekthildungsprozel? und dadurch auch die Sekundarteilchenemi ssion beei nflu3t
wird, lassen sich die Sekundarteilchen als ein dynamisches Mikroskop verwenden,
welches das Studium der Teilchenspurentstehung zu sehr kurzen Zeiten (> 10~ '7s)
nach dem Passieren des Projektils durch den Festkorper erlauben.

5.3.1 Sekundarionen: Boten fur den Spurdurchmesser

Die Teilchenspur in Festkorpern kann mit Hilfe der Elektronen- und Rasterkraftmi-
kroskopie untersucht werden [ Spo90]. Der Nachtell dieser Methode ist jedoch, dal3 die
urspringliche Spur modifiziert ist und erst lange nach der Bestrahlung untersucht wer-
den kann. Dartiber hinaus lassen sich nur Teilchenspuren in nichtleitenden Festkorpern
untersuchen, da bei leitenden Festkorpern die Neutralisationszeit der Teilchenspur in
der Regel viel zu kurzist.

R. Winsch et al. [Win99] haben zum ersten Mal Sekundarionen als Boten fir den
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r,=1.116 A = bond length N,
r(D) = R = track diameter

A

internuclear distance r

target thickness d

0= YNy Q(d<D)>1
2xY(N) Q(d=D)=1

Abbildung 8: Schematische Darstellung der Teilchenspur eines Molekilprojek-
tils und die Entwicklung in zwei unabhangige Spuren der Fragmente: Vakuum
(weild), Festkorper (hellgrau), Spur (mittelgrau) und Uberlappende Spur (dunkelgrau)
[Win99].

Spurdurchmesser leitender C-Targets verwendet. Hierbel wurde ein spezielles Phano-
men der Sekundarionenemission, der sogenannte Molekileffekt [Ben9la, Bau94a,
Sal88], genutzt (siehe Abb. 8). Der Molekileffekt beschreibt die erhohte Emission
von Sekundarionen beim BeschuR eines Targets mit Molekilprojektilen (z.B. N,")
gegeniiber der Summe der einzelnen isotachischen Fragmenten (2N ), da die Uber-
lappenden Spuren der Molekulprojektile eine hohere Energiedichte als zwei Spuren
isotachischer Fragmente nahe der Eintrittsoberflache erzeugen.

In der Abhangigkeit des Molekileffekts von der Targetdicke d steckt, an der Aus-
trittsseite, die Information Uber den Spurdurchmesser R [WiIn99]. Der Mol ekuleffekt
nimmt mit wachsender Targetdicke d durch die infolge Streuung und Coulomexplosi-
on divergierenden Fragmentspuren ab. Ab einer kritischen Targetdicke D Uberlappen
sich die Fragmentspuren nicht mehr. In diesem Augenblick ist der Molekileffekt an
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Abbildung 9: Mit Hilfe des Molekdleffekts gemessene Spurdurchmesser fir die Se-
kundarionen H*, Hy, Na*, CoHY:, C3H:, Cy Hy: und Cs H-. Leichte Sekundarionen
entstammen aus dem Bereich des Spurkerns, wéahrend schwere Sekundarionen ihren
Ursprung im Bereich des Spurhalos besitzen [Wiin99]. Die horizontalen Linien geben
die Resultate von Glg. (30) und Glg. (33) an.

der Austrittsoberflache verschwunden und der Spurdurchmesser R entspricht dem in-
ternuklearen Abstand r(D).

R. Wiinsch et al. fanden Uberraschenderweise, dal der gemessene Durchmesser der
Teilchenspur (7,& <R< 25,&) mit der Masse des als Boten verwendeten Sekundari-
onsanwachst (siehe Abb. 9). Diesist ein Hinweis, dal? die leichten Sekundarionen dem
Spurkern entstammen und die Spurentstehung zu friiheren Zeiten als die schweren Se-
kundarionen, die dem Spurhal o entstammmen, beschreiben.

5.3.2 Temperatur in Teilchenspuren

Zur Abschatzung der Temperatur von Teilchenspuren benutzte R. Maier et a. [Gro95,
Mai96] Sekundarionen, die durch den Aufprall von Projektilionen auf der Oberflache
eines Festkorpers freigesetzt werden, als Temperaturboten am Ort des Aufpralls. Hier-
zu wurde die axiale Anfangsgeschwindigkeits- bzw. Anfangsenergieverteilung von se-
kundaren H*- und CyH,-lonen in diinnen (600 bis 1000 A) C-, Al- und Au-Targets
beim Aufprall von C-Projektilionen (150 keV/u) gemessen. Die Energie der emittierten
Sekundarteilchen liegt zwischen einigen Zehntel eV bis einige 10 eV. Die Energiever-
teilung schwerer Sekundarteilchen besitzt ein Maximum bei etwa 2 bis 3 eV, wahrend
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das Maximum fir das leichte H*-lon bel etwa 7 eV liegt [M0s91].

Die Anpassung der Geschwindigkeitsverteilung der Sekundarionen an die
Maxwell-Boltzmann-Verteilung mit der Temperatur T als frelem Fitparameter erlaubt
die Berechnung der Spurtemperatur, die zur Zeit der Sekundarionenemission herrsch-
te. Diese Anpassung gilt allerdings nur unter der Einschrankung, dal’ nach etwa 10~ s
ein thermisches Gleichgewicht innerhalb der Teilchenspur erreicht wird:

dY my \3/2 9 my (vp — vo)2
Y N _ _ M Wor = o) 43
duy " (27rkT> (vr = vo)” exp ( 2T 43)

Aus den Messungen ergab sich eine Temperatur der Teilchenspur von 8700K fir
das H*-lon und 2900K bis 3700K fur die C'y H,F-lonen. Bel der Berechnung der Tem-
peratur wurde zusatzlich der CoulombriickstoR beriicksichtigt (Ey = eU = 1/2mv?),
der fur Isolatoroberflachen (Al,O3) um eine GroRenordnung starker ist alsfur leitende
Oberflachen (C, Au).

G. Schiwietz et al. [Schi99] untersuchten die Auger-Elektronen Emission von
amorphen C-Targets, die mit 5 MeV/u Projektilionen (O™, Kr'™*, Kr3°+) beschos-
sen wurden. Die Auger-Elektronen erlauben die Temperaturbestimmung in der Teil-
chenspur etwa 6 bis 10 fs nach dem das Projektil den Festkorper passiert hat. Aus
der groller werdenden Peakbreite der Augerspektren mit steigender Projektilladung
(zunehmendes Spurpotential) konnte die Elektronentemperatur auf tber 60000K be-
stimmt werden.

6 Sekundarteilchenemission von Festkorpern

Von einem Festkorpertarget konnen nach Durchgang energiereicher Projektile Elek-
tronen, Atome und sogar Molekille emittiert werden. Der Ladungszustand dieser Se-
kundarteilchen ist zum groRten Teil neutral (etwa 98%). Nur ein geringer Bruchteil der
Sekundarteilchen ist positiv oder negativ geladen, da im Gegensatz zu den neutralen
Sekundarteilchen, zu ihrer Emission eine zusatzliche Energie (1onisationsenergie) not-
wendig ist. Der Ladungszustand dieser geladenen Teilchen ist hauptsachlich ¢ = +1.
Im Falle langsamer, schwerer Projektile (vp < vg), bel denen elastische ”coulomb-
abgeschirmte” Kollisionen tberwiegen, wird die Emission der Sekundarteilchen als
nukleare elastische Zerstaubung (engl.: nuclear Sputtering) bezeichnet [Sig69]. Die
Zerstaubungsausbeute ist dabel proportional zum nuklearen Bremsvermogen des Pro-
jektils.

Schnelle Projektile (vp > vp) verursachen ebenso die Emission von Sekundarteil-
chen aus Festkorpertargets. Da die Ausbeute der Sekundarteilchen in diesem Bereich
eine Funktion des elektronischen Bremsvermogens ist, wird dieser Zerstaubungspro-
zel} als elektronisches Sputtern oder Desorption bezeichnet. Der Begriff der Desorp-
tion wird meist in der Literatur fUr die elektronische Zerstaubung von Sekundarionen
benutzt [Hak93].



7 MODELLE FUR DIE NUKLEARE ZERSTAUBUNG 36

Die von der Oberflache emittierten lonen konnen beispielsweise mit einem Flug-
zeitspektrometer gemessen werden, welches ein Flugzeitspektrum liefert. Die so ge-
wonnenen Flugzeitspektren enthalten jedoch nicht die gewiinschte Mel3grolRe; sie wer-
den deshalb in Emissionsausbeuten umgerechnet. Die Emissionsausbeuten Ys; sind
definiert als die Anzahl der vom Festkorper emittierten Sekundarionen Ng; pro An-
zahl einfalender Projektile Np:

_ N
Np~
Die ermittelten Ausbeuten sind jedoch nicht hinsichtlich der (z.B. ionen masse

abhangigen) Effizienz der Flugzeitspektrometer-Detektoren korrigiert, so dal? die Se-
kundarionen-Ausbeuten dieser Arbeit eine relative Mel3groRe darstellen.

Ysr (44)

7 Modelleflr dienukleare Zerstaubung

Ein Projektil trifft ein Festkorperatom, das sich an der Oberflache oder in der Nahe der
Oberflache befindet. Ist der vom Projektil auf das getroffene Festkorperatom Ubertra
gene Impuls hoch genug, so kann dieses die Oberflachenbindungskrafte Uberwinden,
sich aus dem Festkorperverband 16sen und direkt das Target verlassen.

Das getroffene Festkorperatom kann jedoch auch auf andere Targetatome stofen
und Kollisionskaskaden ausldsen, die den Impuls an die Targetoberflache transportie-
ren und dort zur Sekundarteilchenemission fuhren.

Ein wichtiger Aspekt der nuklearen Zerstaubung ist dabel die Dichte der Atome,
die in der Nahe der Festkorperoberflache in Bewegung gesetzt werden (siehe Abb.
10). Ist die Anzahl der ausgel osten Kollisionskaskaden im Einheitsvolumen klein, so
wirken diese separat (Lineare Zerstaubungsregion, siehe Abb. 10A + 10B). Ist jedoch
die Kaskadendichte hoch, so sind diese miteinander gekoppelt und wirken kollektiv
(Nicht lineare Region, siehe Abb. 10). Erfolgt dartiber hinaus die Dissipation der im
Festkorper deponierten Energie nicht schnell genug, so kann die Temperatur im Target
ansteigen und zur Verdampfung der Targetoberflache fuhren [Joh93].

Es wird zwischen drei qualitativ abweichenden Modellen, dem Einzelstol3-, dem
linearen Kollisionskaskaden- und dem Kaollisionsspike-Modell unterschieden. Diese
Zerstaubungs-Modelle werden in den folgenden Kapiteln naher beschrieben.

7.1 EinzelstoR-Modell (Single Knock-on)

Das EinzelstolR-Modell ist fur den BeschuR mit Projektilen sehr niedriger Geschwin-
digkeit (< 1keV/u) gultig. In diesem Modell Ubertragt das Projektil nur soviel Energie
an das Festkorperatom, dal3 dieses nach wenigen StolRen innerhalb des Targets nur dann
vom Festkorper emittiert wird, wenn es gentigend Energie hat, um die Oberflachen-
Bindungskréfte zu Uberwinden (siehe Abb. 10A)). Der maximale Energietransfer der
Projektilionen an die Festkorperatome betragt nur einige eV.
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Abbildung 10: A) Einfallendes lon verursacht durch Einzelstol? die Emission ei-
nes Atoms aus dem Festkorper (Single Knock on). B) Einfallendes lon streift beim
Durchflug durch den Festkdrper ein Festkorperatom und verursacht dadurch ei-
ne Kollisionskaskade (Collision Cascade). C) Aufgrund der hohen Kaskadendichte,
die das lon im Festkorper hinterlaft, kann es innerhalb des Festkdrpers zu einem
Temperaturanstieg und einer Verdampfung der Targetoberflache kommen (Collision
Spike) [Joh93, Sig93, Wiin99]

Knock on Cascade

In diesem Energiebereich erfahrt das Projektil aufgrund des Wirkungsquerschnitts
fur elastische Streuung an einem Coulombpotential groRe Winkelablenkung im
Festkorper. Dadurch kann das Projektil an die Festkorperoberflache zuriickkehren und
eine hinreichende Energie an oberflachennahe Festkorperatome Ubertragen, so dali die-
se das Target verlassen konnen [Sig81, Sig93].

Eine Voraussetzung fur den Zerstaubungsprozef ist, dal3 die vom Projektil an das
Targetatom Ubertragene Energie hoher ist als eine gewisse Mindestenergie E,;,, um das
Festkorpertarget gegen die Oberflachen-Bindungskrafte zu verlassen [And81]:

By, = 4B, fur 7 ~ 1

mp
EO . mpg-mp Tmaz o
Erp = ——mity = = fur — > 5 45
ST ) ! (mp +mp)®  Ep mp ™ (49
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wobei ~ der Energielibertragungsfaktor (siehe Glg. (7)) und £, die Oberflachen-
Bindungsenergie des Festkorpertargetsiist.

Die Ausbeute Y fur die von der Festkorperoberflache emittierten Sekundarionen
kann nach einer semiempirischen Beziehung von [And81] berechnet werden:

e () =@ (£2)
Th

1/4 7/2
}"%Q-8,5x10‘3&/ (1— ! > (46)
Ery,

Der Proportionalitétsfaktor Q hangt von der Projektil-Targetkombination mit den
Massen mp, mp und von der Oberflachen-Bindungsenergie F, des Festkorpertar-
gets ab. Eine Abschiatzung fir Q liefert: Q = a - mpy®/® mit o ~ 0,75 [And8l].
Die Zerstaubungsausbeuten Y fur den EinzelstoR sind gewohnlich < 1 oder sogar
< 1[Sig81, Sig93].

7.2 LinearesKollisonskaskaden-M oddll

Zusatzlich zur Emission von Sekundaratomen durch den Einzelsto kann mit stei-
gender Projektilenergie (> 1kel//u) das erste Sekundaratom, das unterhalb der
Festkorperoberflache vom Projektil in Bewegung gesetzt wird, weitere Generationen
rickgestreuter Atomen erzeugen, so da sie die Oberflachen-Bindungskrafte tberwin-
den und aus dem Festkorper emittiert werden (siehe Abb. 10B). Das Hauptcharakte-
ristikum der linearen Kollisionskaskade ist eine verhdtnismalig grolRe mittlere freie
Weglange gegeniuiber energiedissipativen Kollisionsvorgangen, so dai3 die Dichte der
rickgestreuten Atome niedrig ist [Sig81, Sig93].

Eine ausfuihrliche Beschreibung der Theorie linearer Kollisionskaskaden in amor-
phen Festkorpern liefert P Sigmund [Sig69]. Seine Grundlage ist die Boltzmann-
sche Transportgleichung, die fur bewegte Teilchen, welche mit nahezu stationaren
Teilchen stolien, eine Energieverteilung der riickgestreuten Teilchen liefert. In einem
Festkorper, der ausidentischen Atomen besteht, ist die Anzahl der riickgestreuten Ato-
me, die eine Energie zwischen £, und E, + dE, besitzen und die durch das primare
rickgestreute Atom mit der Energie T in Bewegung gesetzt werden, gegeben durch:

0
Die GroRe I hangt vom Wechselwirkungspotential der gestreuten Teilchen ab. Die
Zerstaubungsausbeuten Y, die durch lineare Kollisionskaskaden hervorgerufen wer-
den, lassen sich berechnen durch [Sig69, Joh93]:
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Y%a////Pes(p_{),x)G(T, EO)dEOZ—QNFdde (48)
T

P.(po, ) gibt die Wahrscheinlichkeit fur die Emission eines Sekundarteil chens an,
das sich nahe der Festkorperoberflache befindet. Ny ist die Streuzentren-Anzahldichte
im Festkorper, « ist der Transportkoeffizient, d<2/4r ist die Winkelverteilung der riick-
gestreuten Atome und do der Wirkungsguerschnitt fir el astische Streuung (siehe Glg.

(D)

do (T, Ey) = Cpo By ™ T ™dT (49)

Der Parameter m variiert mit der Projektilgeschwindigkeit. Fur schnelle Projektile
istm = 1 und geht fur sehr niedrige Geschwindigkeiteninm = 0 Uber. C,, ist gegeben
durch:

2\ 2m m
Cou = —a? (LPZ“ ) (ﬁ) (50)

4 a mg

mit @ = 0,885a0(Z2* + Z2/*)=1/2,
Aus der Integration der Glg. (48) erhalt man fur die Zerstaubungsausbeuten Y von
der Festkorpereintrittsoberflache:

Y = AF (Ep,0) = AaNS (E), = Aa (%) (51)

1 .
und o = « @,0 x mitg~ 1
mp cos? (0)

wobel A ein Parameter ist, der den Festkorper charaktrisiert. Approximativ gilt:

3 0,042 3 3 1 l
= = ———— oder A ~N——=0477Tx — (52
47T200NU0 NU0A2 8 ( )

- 2m20pNU, 27U, Uy

A enthalt ebenso den Wirkungsquerschnitt: o, = 2C; = mAoa3,, ~ 3,6A.
Nach [Sig69, Sig81, Scho88b] ist €y konstant und ein Wechselwirkungsguerschnitt
fur niederenergetische Born-Mayer-Potentiale (\y ~ 24 und apy = 0,219A).
Nach [Joh93] ist 1/No, die mittlere Weglange des Ruckstofteilchens. Es gilt:
1/Nop ~ 1/+/N = 1, wobei [ die Dicke einer Monolage im Festkorper ist.

F (Ep,0) ist die Energieverteilung der riickgestreuten Atome, die der Deposition
der Projektilenergie an der Festkorperoberflache (x = 0) entstammen. Ep ist die Pro-
jektilenergie und 6 beschreibt den Winkel des einfallenden Projektils; « ist ein dimen-
sionsloser Faktor, der vom Massenverhaltnis myr/mp zwischen Projektil und Target
und vom Einfallswinkel 6 des Projektils abhangt.

A
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7.3 Kollisonsspike-M odell

Der elastische Kollisionsspike entwickelt sich aus der Uberlappung mehrerer Kolli-
sionskaskaden. Hierbei wird eine erhdhte Energie vom Projektil im Festkorper de-
poniert, so dai’ die mittlere freie Weglange zwischen der Erzeugung von Kollisions-
kaskaden sehr klein wird (hohe Kollisionsdichte). Beim Uberlapp der Kollisionskas-
kaden gerét schlielllich jedes Festkorperatom im zylindrischen Bereich um die Pro-
jektiltrgjektorie (Spike Volume) in Bewegung (siehe Abb. 10C). Durch die hohe An-
zahl von Festkorperatomen, die in Bewegung gesetzt wurden, steigt auch die Ausbeute
an emittierten Sekundarteilchen, die sich in der Nahe der Festkorperoberflache befin-
den [Scho88b, Sig93].

Der Bereich des Spikes &t sich auch thermodynamisch beschreiben (siehe Kapi-
tel 5.2.2), so dal} diesem Bereich eine Temperatur zugeordnet werden kann. Diese Be-
schreibung unterscheidet jedoch nicht, ob die deponierte Projektilenergie bzw. Warme
einem nuklearen oder elektronischen Bremsvermogen entspringt.

Qualitativ lassen sich die drei Modell der nuklearen Zerstaubung folgenderma-
Ren einordnen: Das EinzelstoR-Modell beschreibt Zerstaubungsprozesse im nied-
rigen bis mittleren eV-Energiebereich. Das lineare Kollisionskaskaden-Modell und
das Kollisionsspike-Modell beschreiben den keV- und MeV-Energiebereich. Der Un-
terschied zwischen diesen beiden Modellen beruht im Grunde auf der Definiti-
on, ab welcher kritischen Energiedichte das Festkorperatom in Bewegung gesetzt
wird [Sig81, Urb93]. Das Prinzip in allen drei Teilmodellen ist immer der elastische
StoR zwischen dem Projektil und dem Targetatom. Sie unterscheiden sich nur durch
die Anzahldichte der teilnehmenden Targetatome.

8 Desorptions-Modelle

Desorptionsvorgange im Bereich des el ektronischen Bremsvermogens konnen in zwei
Phasen eingeteilt werden. In der ersten Phase des Desorptionsprozesses findet die
Umformung der Projektilenergie in eine atomare Bewegung innerhalb des Targets
statt. In der zweiten Phase erfolgt die Emission von Sekundarteilchen aus dem
Festkorpertarget. Bisher gibt es kein Modell, das beide Phasen in einem geeigneten
Zusammenhang fur alle Sekundarteilchen beschreibt und quantitative Aussagen Uber
die Sekundarteil chenausbeuten ermoglicht. Zur Beschreibung der projektilinduzierten
Desorption (elektronische Zerstaubung) werden somit verschiedene Modelle herange-
zogen.

Allen diesen Modellenist die Bildung einer Teilchenspur im Festkorper entlang der
Flugtrajektorie des Projektils gemeinsam (siehe Kapitel 5.1). Die Teilchenspur ist die
Quelle von Elektronen [Rei 93], Warme [Wie89], Stolwellen und Druckpulsen [Bit87,
Joh87]. Konnen die jeweiligen Mechanismen geniigend Energie an Oberflachenatome
transferieren, so dal? die Oberflachen-Bindungskrafte tberwunden werden, so kommt
es an der Festkorperoberflache zur Desorption von Sekundarionen.



8 DESORPTIONS-MODELLE 41

8.1 Coulombexplosionsmodell

Innerhalb eines Festkorpertargets werden Elektronen radial weiter von der Projektil-
trajektorie deponiert als die positiven Festkorperionen, von welchen sich die Elektro-
nen nach dem Durchgang des Projektils entfernen (siehe Kapitel 5.1). Dadurch bildet
sich entlang der Trajektorie ein positiv geladener Kern mit einer negativen Ummante-
lung [Bro82, Fle75]. Innerhalb des Festkorpertargets entsteht so ein elektrisches Feld
zwischen dem positiv geladenen Kern und der negativen Ummantelung, bei dem die
elektrischen Kréafte in radialer Richtung um die Trajektorie wirken. An der Targeto-
berflache bildet sich aus der Uberlagerung der Kraftkomponenten des positiven Kerns
und der negativen Ummantelung ein Randfeld aus.

Je nach Beweglichkeit der Elektronen im Festkorper wird der Spurkern langsam
oder schnell durch die Elektronen aus der Ummantelung neutralisiert. Bel sehr gerin-
ger Elektronenbeweglichkeit wirken so starke Kréafte £, im Gebiet der Oberflachen-
normalen, von wo die Kernbildung ausgeht, auf die Festkorperionen. F';(max) ist pro-
portiona zu (dE/dx). - (1/r), wobei r der Radius des zylindrischen Bereiches um die
Trajektorieist. An der Festkorperoberflache verursachen diese starken Kréfte eine Ab-
sto3ung, so dal3 Atome und/oder Mol ekille die Festkorperoberflache verlassen konnen
(siehe Abb. 6). Die Sekundarteilchenausbeute Y |&t sich in diesem Modell wie folgt
berechnen [Bro80, Joh82]:

dE\ e]® A

v-(2) 5 2 9
Hierbel ist e/w die pro Weglange w deponierte elektrische Ladung, A die mittle-
re freie Weglange zwischen zwel aufeinander folgenden Kollisionen und L die Ver-
dampfungsenergie des Targetmaterials. Das Coulombexplosionsmodell macht recht
gute Vorhersagen fir geladene desorbierte Sekundarteilchen mit niedrigen Energien
(im Bereich von 1 eV). Das Modell hangt jedoch sehr stark von der Beweglichkeit der
Elektronenim Target ab. Soist z.B. in leitenden Targets die Neutralisationszeit des po-
sitiven Kerns so kurz (~ 10~1%s), dal keine Coulombexplosion moglich ist. Darliber
hinaus beschreibt dieses Modell nur die Emission geladener Sekundarteilchen. Da je-
doch der groRte Teil der Sekundarteilchen neutral ist, kann die Coulombexplosion nur

Ausgangspunkt fir weitere Mechanismen sein.

8.2 Elektronenbeschull (Hit M odell)

Fur die Desorption organischer Molekille von Festkorperoberflachen wird das sta-
tistische Elektronenbeschul3-Modell herangezogen. Schnelle geladene Projektilionen
(MeV/u), die durch ein Festkorpertarget fliegen, deponieren aufgrund ihres elektro-
nischen Bremsvermogens Energie entlang der Trgjektorie im Festkorper und bilden
so den positiv geladenen Spurkern (siehe Kapitel 5.1). Zwischen 50% und 60% der
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im Spurkern deponierten Energie dient der Produktion von hochenergetischen Se-
kundarelektronen (6-Elektronen) [Gro91]. Die o-Elektronen erzeugen bei der Emission
aus dem Spurkern zusatzliche Anregungen und lonisationen in dem die Projektiltra-
jektorie umgebenden Material.

Rotation ﬁTransIation

LSRN -~ \

| NN
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Abbildung 11: A) Schematische Abbildung eines Makromolekiils mit internen (kova-
lenten) Bindungen, das durch externe (H-Briicken-, Van der Waals-) Bindungen an
der Festkorperoberflache gebunden ist; d-Elektronen-Bombardement kann alle exter-
nen Bindungen brechen. Dies fiihrt zur Desorption des Makromolekiils. B) Durch §-
Elektronen-Bombardement kdnnen interne Bindungen angeregt werden, das Makro-
molekil expandiert. Durch das Driicken gegen die Targetoberflache kann es geniigend
Impuls aufnehmen, um sich von der Oberflache abzustof3en [Rei93, Wiin99].

Ein an der Festkorperoberflache durch externe Van-der-Waals- und Wasserstoff-
Bindungen (~ 0, 1eV bis0, 3eV pro Bindung) festgehaltenes organisches Makromo-
lektl wird im Bereich des Spurhalos einem Bombardement von ¢-Elektronen aus-
gesetzt. Durch dieses Bombardement konnen nach mindestens i,,;, o0-Elektronen-
Treffern die sehr schwachen externen Bindungen zerstort werden und das Mol ekl
desorbiert (siehe Abb. 11A). Zusétzlich kdnnen durch die §-Elektronen auch die in-
ternen (kovalenten) Bindungen des Molekiils aufbrechen, so dal3 es zu Molekiilfrag-
mentationen an der Oberflache kommt. Die 7, und 7, der pro einfallendes Projektil
aufgebrochenen externen und internen Bindungen ergeben sich aus [Rei93]:

e(r e(r
L) )
nar - We ny - Wi

(54)



8 DESORPTIONS-MODELLE 43

Hierbei ist ¢(r) die Energiedichte, die durch die §-Elektronen in einem Abstand r
von der Teilchenspur deponiert wird, n,, die molare Anzahldichteund W, bzw. W, die
Energie, die fur das Aufbrechen der externen bzw. internen Bindungen notig ist. Die
Wahrscheinlichkeit, dal3 ein Molekil von genau i §-Elektronen getroffen wird, ergibt
sich aus der Poissonverteilung:

Pi=" e (55)
7.
Die Ausbeute der desorbierten Mol ekiilionen pro Projektil ist gegeben alsdas Inte-
gral Uber die Festkorperoberflache, wobei die Projektiltrajektorie als Zentrum betrach-
tet wird:

o0

Y = Pion : Zaug : TLM/ -e —ne(r Z nk - e “me(r) (56)

b =
2 min
d

Da in dieser Gleichung nur Ausbeute nicht zerstorter Molekilionen betrachtet
werden, ist P;,, die Wahrscheinlichkeit, dal} ein Molekilion als Fragmention desor-
biert. Z,,, ist dabei die mittlere Tiefe, ab der das Fragmention desorbiert. Die un-
tere Integrationsgrenze r, ist der Radius des Targetmolekils. Fur grole (dE/dx).
ist Y ~ (dE/dz). und fur kleine (dE/dz), gilt Y ~ (dE/dx)? mit n >
1 [Hed85, Joh87, Rei93].

8.2.1 Popcorn-M odell

Hochenergetische §-Elektronen, die aus dem Spurkern in den Spurhalo gelangen, ver-
lieren schnell ihre kinetische Energie durch Anregung und lonisation von Festkorpera
tomen entlang ihres Weges. Der Energieverlust der §-Elektronen pro inelastischer frei-
er Weglange (5 bis 20A) betragt dabei etwa 20 bis 1000 eV [Wil87]. Die Energie der
0-Elektronen fallt schlieBlich unter die Anregungsschwelle. Beim Passieren des Spur-
hal os haben bereits 90% der §-Elektronen Energien < 20eV [Fris83]. Makromolekile
mit der Masse =~ 10000u (z.B. Proteinmolekiile), die sich an der Festkorperoberflache
befinden, sind nur sehr schwach mit etwa 20 bis 30 Van-der-Waals oder Wasserstoff-
briickenbindungen (etwa 0,1 bis 0,3 V) an diese gebunden. Die Wahrscheinlichkeit
fur das simultane Aufbrechen aller externen Bindungen durch die niederenergetischen
Elektronen ist sehr gering. Die §-Elektronen konnen jedoch ihre gesamte Energie an
mehrere interne Bindungen des Makromol ekiils verlieren. Die Anregung der internen
Bindungen durch die §-Elektronen hat ein Aufheizen des Makromolekills zur Folge.
Da die Zerfallszeiten fur angeregte Zustande lang (10~s) im Vergleich zu den Zei-
tintervallen zwischen Kollisionen mit den J-Elektronen sind, hat die Anregung der
internen Bindungen eine schnelle Expansion (4 - 10~!%) des Molekills zur Folge. Ein
expandierendes Mol ekl driickt gegen seine Oberflachennachbarn (die selbst angeregt
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sind) oder gegen das feste Substrat (siehe Abb. 11B). Dadurch kann das expandierende
Makromolekill geniigend Impuls aufnehmen, um sich von der Oberflache abzustoRen
und sie dabel zu verlassen (ahnlich wie ein Popcorn). Dieinnere Energie eines solchen
desorbierten Makromolekills liegt im Bereich von einigen hundert eV [Wil87].

Das ”Popcorn” Modell ist eine Mischung des Elektronenbeschu3-Modells und des
Modells repulsiver Zustande fur Makromolekile. Eine Quantifizierung dieses ”Pop-
corn” Modells liegt bisher nicht vor.

8.3 Anregungsmodell

Etwa 10 bis 30% der vom Projektil im Festkorper deponierten Energie wird bei der
Neutralisation des Spurkerns durch die Sekundéarelektronen aus dem Spurhalo frei
[Joh82]. Die Energie der Elektronen liegt unterhalb der Anregungsschwelle fur Tar-
getatome, sie reicht jedoch aus, um das Targetgitter aufzuheizen oder Schwingungs-
zustande des Targetgitters anzuregen.

Ist die Anregungsdichte dieser Schwingungszustéande hoch genug, so konnen
Elektron-L och Paare oder sogenannte Exzitonen erzeugt werden. Der Zerfall bzw. die
Abregung der Elektron-Loch Paare bzw. der Exzitonen kann zur Sekundarteilchene-
mission vom Festkorpertarget fuhren.

Electronic Relaxation Processes
1 |AT+B+M — ABT + M + AE | lon-molecule reaction
2 |A*+B+ M — (AB)*+ AE + M | Dimerization
3 | ABT+e¢— (AB)*+ AE Recombination
4 | (AB)* - A+ B+ AE Repulsive Decay
5 | A" + lattice — A* + lattice + AE | Lattice Relaxation
6 | AB(v)+ M — AB(v') + M + AFE | Vibrational Relaxation
7 | AT+ BT - A"+ Bt + AFE Coulomb Repulsion
8 | AT+ B — AT+ BT+ AF Charge Exchange
9 | At +e+e— A" +e(hot) Dielectronic Recombination
10 | A* + e — A* + e(hot) Collisional Deexcitation
11 | A*+ A* — A* + AT + e(hot) Excited State Fusion
12 | A+ A(v) > A+ A(v') + AF Vibrational Quenching

Tabelle 2: Die Tabelle zeigt mogliche Abregungsmechanismen innerhalb eines
Festkorpertargets [Joh93].

Es wird zwischen zwel Bereichen von Zerfals- bzw. Abregungsprozessen un-
terschieden [Joh93]. Unterhalb des Maximums des elektronischen Bremsvermogens
(LSS-Region) liegen aufgrund der geringen §-Elektronen-Reichweite nur niedrige
Anregungsdichten vor. Bel der Elektron-lon-Rekombination bildet sich zunachst ein
schwach gebundener hochangeregter Zustand (Exziton). Das Exziton kann durch ei-
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ne Kombination von strahlenden und strahlungslosen Ubergangen in seinen Grundzu-
stand Ubergehen. Die frei werdende Energie fur diesen Abregungsmechanismus liegt
zwischen 1 und 2 eV [Rei93]. Ein angeregtes Targetatom kann aber auch mit sei-
nen Nachbarn kurzzeitig eine Verbindung eingehen (Trapped Dimer). Das hochan-
geregte Dimer kann an der Festkorperoberflache durch Repulsion auseinander bre-
chen und zur Desorption von Molekilfragmenten fuhren. Es kann jedoch auch durch
Elektroneneinfang unter Aussendung von Photonen in seinen Grundzustand Uberge-
hen [Rei84]. Eine Ubersicht moglicher Anregungs- und Zerfallskanéle liefert Tab.
2 [Rei88, Scho88b]. Die beim Zerfall der hochangeregten Zustande bzw. beim re-
pulsiven Zerfall freigewordene Energie ist der Ausgangspunkt nuklearer Kollisions-
kaskaden, die zur Sekundarteilchenemission fuhren. Die Sekundarteilchenausbeute Y
bestimmt sich aus [ Scho87, Scho88b:

Y = (%%) AD (E,, cosf) = (%%) A3 (%)e (57)

Diese Beziehung ist analog zur Glg. (51) aufgebaut, die nach P. Sigmund [Sig69,
Sig81] daslineare Kollisionskaskaden-Modell beschreibt. D (E,, cosf) = B(dE/dz).
ist die Oberflachenenergiedichte der durch das elektronische Bremsvermogen depo-
nierten Energie, A ist eine Materialkonstante und /5 analog zu « ein dimensionsl oser
Faktor. Der Vergleich mit der nuklearen Zerstaubung zeigt jedoch, dal’ die Desorption
um den Faktor 1/2- (Es/W') weniger effektiv ist. Hierbei ist W die Anregungsenergie
und Eg der Energieteil, der bei Zerfall des angeregten Zustands in Repulsion umge-
wandelt wird. Der restliche Teil der Zerfallsenergie wird in Strahlung umgewandelt:
W — FEs = hw.

Im hochenergetischen Bereich des elektronischen Bremsvermogens steigt die An-
regungsdichte aufgrund der hoheren §-Elektronen-Reichweite an. Die nuklearen Kol-
lisionskaskaden, die durch die Zerfdle der hochangeregten Zustande bzw. repulsiven
Abstollung ausgel st werden, beginnen zu Uberlappen (Diffusive Spike), so dal? die
Sekundarteilchenausbeute Y in diesem Energiebereich nicht linear mit dem Brems-
vermogen des Projektils ansteigt [Joh91]:

2
n}v/ff@

y=0 WN, dr e

(58)

Hierbel ist n;; die molekulare Anzahldichte. Die GroRe C f? ist von der Se-
kundarteilchenart abhangig und liegt zwischen 3,6 - 1075 und 4,5 - 10~* (fur den
senkrechten Einfall des Projektils auf die Targetoberflache).

Fur sehr hohe Projektilgeschwindigkeiten geht die Ausbeute in diesem Modell so-
gar von einer quadrati schen in eine kubische Abhangigkeit vom elektronischen Brems-
vermogen Uber [Joh91]:
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3

1/2
_ r |l n de
Y=C [VI]/V[N dre (59)

MitC" =7-10"*und f =~ 0, 01.

Das Desorptionsmodell der Anregung und repulsiven Zustande nach R.E. Johnson
und J. Schou gilt jedoch nur fir kondensierte Gastargets bzw. fur Targets aus organi-
schen Molekulen, die Uber Van der Waals- oder Wasserstoffbriickenbindungen mitein-
ander verkniipft sind und eine geniigend grof3e Bandlticke (Isolatoren) besitzen.

8.4 StoRwellen-Modéell (Shock-Wave)

Nachdem das Projektil ein Festkorpertarget passiert hat, wird die von ihm deponierte
Energie zur Bildung der Teilchenspur via Coulombexplosion, Kollisionskaskaden ho-
her Dichte und/oder StolRwellen genutzt. Die StoRwelle breitet sich im Festkorper mit
einer Geschwindigkeit aus, die die Schallgeschwindigkeit desMediums Ubersteigt (Ul-
traschall) [Rei93]. Wird die Stol3welle an der Oberflache des Festkorpersreflektiert, so
fuhrt dies zu Verspannungen des Materials. Durch diese Verspannungen konnen ganze
Oberflachenstrukturen zerstort werden und es kann in einem kegel formigen Gebiet zur
Desorption ganzer Festkorpercluster und der damit verbundenen Kraterbildung an der
Festkorperoberflache kommen (siehe Abb. 12).

Eine notwendige Voraussetzung zur Erzeugung von Stowellen ist eine kritische
deponierte Energiedichte des Projektilsim Festkorper [Bit87]:

C - h(h +5)

4(4 — h) (60)

€ —
wobel C = 1/(K - N) die Kompressibilitét des Festkorpersund h = N; /N ist.
N7 bzw. N ist die atomare Dichte des Festkorpers hinter der StoBwellenfront bzw. im
normalen Targetzustand.
Das Targetmaterial desorbiert aus einem spharischen Bereich V' = (47 R?)/3 mit
dem Radius R, [Bit87, Rei93]:

o {0,5 : (dE/da:)e}l/Z (61)

mNe,

Fur die Sekundarteilchenausbeute Y aus dem Epizentrum der StolRwelle gilt bei
einem Projektileinfall senkrecht zur Oberflache (¢ = 0°) [Bit87]:

3/2
Y x [%] tan? 0 (62)
€,
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NV e

Cone of Ejection

Abbildung 12: Schematische Abbildung einer sphérischen StofRwelle, die durch eine
kritische Energiedichte e verursacht wird. Die Desorption von Sekundarteilchen er-
folgt in einem kegelfdrmigen Bereich (schattierte Flache) [Rei93].

Fur einen Projektileinfall unter 6 = 0° gilt jedoch:

1 1
Y (0) x ——— furd < 50°und Y (0)

g > 50°
cos3/2 0 cos f Uré = 50 (63)

Das Stollwellen-Modell von 1.S. Bitensky et al. [Bit87] 1at sich bel der Ums-
kalierung des Radius R, des spharischen Bereichs, der als Quelle desorbierter Se-
kundarteilchen dient, auch fur die nukleare Zerstaubung einsetzen, wobei hier die Se-
kundarteilchenausbeuten um einen Faktor 3 hoher as im Bereich des elektronischen
Bremsvermogens sind.

8.5 Druckpuls-Modell (Pressure-Pulse)

R.E. Johnson et al. [Joh89] beschreiben die Desorption von Sekundarteilchen aus ei-
nem Festkorpertarget im Bereich des elektronischen Bremsvermogens durch radiale
Impulse (Druckpulse) entlang der Teilchenspur, die entstehen, wenn das Projektil das
Festkorpertarget passiert. Bei der elektronischen Anregung des Festkorpermaterials
durch das Projektil werden die Impul se durch Dissoziation von Molekulen, Abstol3ung
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ionisierter Festkorperatome (Coulombexplosion) oder Expansion angeregter Makro-
molekiile gebildet.

SURFACE_
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Abbildung 13: Darstellung des Druckpulsmodells nach R.E. Johnson et al. [Joh89].
Links ist die Bildung von Minipulsen bei niedriger Energiedichte ¢ dargestellt. Bei
hohen Energiedichten (rechts) kommt es zur Bildung einer Impulswelle (Druckpuls).
Desorption von Sekundarteilchen erfolgt in einer Halbsphare mit dem Radius r.
[Rei93].

Bel niedrigen Anregungsdichten tiberlappen sich die Impulse nur gelegentlich und
wirken unabhéangig voneinander (Mini-Pulses) (siehe Abb. 13). Die Sekundarteilchen-
ausbeute Y istindiesem Bereich proportional zum elektronischen Bremsvermogen des
ProjektilsY o (dE/dx)e,.

Bei hohen Anregungsdichten jedoch wirken die Impulse gemeinsam und bilden
eine kollektive spharische Impulswelle (Druckpuls). Die Desorption der Sekundarteil-
chen wird im Druckpuls-Modell durch den Gradienten der im Festkorper deponier-
ten lokalen Energiedichte (—Ve) ausgedrickt, da dieser die radiale Kraft bzw. den
Druck entlang der Teilchenspur auf die einzelnen Targetatome beschreibt und diese
zur Festkorperoberflache hin treibt.

Innerhalb des Festkorpers breitet sich die Energie entlang der Teilchenspur nach
der folgenden Diffusionsgleichung aus (Vergleiche Glg. (38)) [Joh89]:

Oe
i V (kVe(r, t)) (64)

Hierbei wird «, die Warmeleitfahigkeit des Festkorpermaterials, als konstant in
Raum r und Zeit t angenommen. Die L osung der Differentialgleichung ist [Rei93]:
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AFE; r?
t) = : —— 65
(r.t) 7r3/2(7“§+4/1t)3/26xp< T§+4mt> (€9

Der auf ein Molekil, durch den Druckpuls, Ubertragene Impuls p'folgt aus [Rei93]:

i) = g / at |- Ve(r, )] (66)

Hierbei ist 5 eine thermodynamische Proportionalitétskonstante- z.B. 3 = ¢, /¢, —
1 im Falleidealer Gase - und n die Teilchendichte.

Desorption von Sekundarteilchen aus der Festkorperoberflache kann nur dann er-
folgen, wenn die Normalkomponente von p"einen kritischen Wert p,. Uberschreitet, der
tber p. = 2mU mit der Oberflachen-Bindungsenergie U verkniipft ist [Joh89, M0s91]:

dE/dx),
p, = - JE D). )
TKNT
Beim Uberschreiten des kritischen Druckpulses p. werden alle Sekundarteilchen
aus einem halbkugelformigen Volumen V mit dem Radius . emittiert. Da der Radius
proportional zur deponierten Energieist, ergibt sich fur die Sekundarteilchenausbeute

Y [Johs9):

2 2 EN 1°
Y~ NV ~n=mrd~ Znr g (e (68)
3 ATEND, dz /

9 Thermische Desor ptionsmodelle

Beim Passieren eins Projektilions durch ein Festkorpertarget, wird Energie lokal in ei-
nem Bereich um die Spurachse deponiert. Wird in dieser Region eine hinreichend hohe
kinetische Energie an die Festkorperatome tUbertragen, so dal} sich nahezu ale Atome
im angeregten Bereich bewegen, so wird diesa's ein thermischer Spike (thermal spike)
bezeichnet (siehe Kapitel 5.2.2).

Der thermische Spike breitet sich aufgrund der Warmel eitfahigkeit des Festkorper-
materials in Raum r und Zeit t aus, so dal’ diesem Bereich eine Targettemperatur
T = T(r,t) zugeordnet werden kann. Die angeregte Region wird durch diesen Vor-
gang erweitert und kiihit dabel ab [Wie89, Rei93].

Die Desorption von Sekundarteilchen, die durch den thermal Spike hervorgerufen
wird, kann durch zwei Modelle beschrieben werden, der thermisch aktivierten Desorp-
tion und der Volumendesorption (siehe Abb. 14). Diese Modelle machen jedoch keine
Aussagen Uber die Art des Energietransfers vom Projektil auf das atomare System des
Festkorpers.
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9.1 Thermisch aktiviertes Desor ptionsmodell

Die zeitliche und raumliche Entwicklung der Temperatur T bzw. der Energiedichte
nach der Energiedeposition des Projektils in der Teilchenspur wird mit einer Diffusi-
onsglei chung beschrieben (siehe Kapitel 5.2.2) [Rei93, M0s91]:

O(T)aa—f =V (k(T)VT(r,t)) (69)
Hierbel ist «(T") die Warmeleitfahigkeit und C(T) die spezifische Warmekapazitéat
des Festkorpermaterials. Die Losung dieser Differentialgleichung liefert [Rei93]:

T(r,t) = To exp - (70)
’ 1+ 46t/r2 ré + 40t

In dieser Gleichung ist r der senkrechte Abstand von der Teilchenspurachse und
d = k/C der thermische Diffusionskoeffizient, wobei  und C als konstant, d.h. tem-
peraturunabhangig, angenommen werden. Die nach dem Projektildurchgang verstri-
chene Zeit ist t. Die Temperaturverteilung im Festkorper wird als raumlich schmale
GauBverteilung mit der Anfangstemperatur 7, im Spurzentrum und der Weite r, be-
trachtet:

1 dE
T, = (22 71
O mpCr? (dx )6 (71)

Um das Festkorpertarget verlassen zu konnen (siehe Abb. 14a), mul} die kinetische
Energie E,;, des Sekundarteilchens groller as die Oberflachen-Bindungsenergie U,
sein. Der Teilchenflu? ¢ thermisch aktivierter Teilchen pro Flache und Zeit, die aus
der Festkorperoberflache verdampfen (Ey;, > Up), wird aus der Maxwell-Boltzmann
Verteilung berechnet [Rei93, Sig81]:

T\ Y2
d=N (zme) e~ Uo/KT (72)

Die Sekundarteilchenausbeute Y 143t sich aus dem Oberflachenintegral des Flus-
ses Uber die heiRe Oberflache der Spur 72 berechnen. Das Oberflachenintegral wird
zusatzlich Uber 7 integriert, die Zeit, wahrend der die Temperatur in der Region der
heiRen Oberflache nicht unter einen kritischen Wert sinkt [Sig81, Rei93]:

T rr
Y = / dt/ 2mr®dr = Trri® (73)
0 0
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Die Sekundarteilchenausbeute Y kann auch tber die eindimensional e Energiedich-
teverteilung £ (7") und den Material parameter A ausgedriickt werden:

Y =7mr?® = AF, (T) mitA = T il (74)
V3mmr (3KT/2)

9.2 Volumen-Desor ptionsmodell

Der Begriff der Volumendesorption beschreibt einen Vorgang, bei dem lokal deponier-
te Energie einen abrupten Ubergang von der Festkorperphase in die Gasphase bewirkt.
Bei diesem Vorgang entweicht das verdampfende Material aus dem Festkorpertarget
ins Vakuum (Gas Flow bzw. Phase Explosion Desorption) [Rei93].

Thermal Gas Flow
Activation \

N 472 T
f Crater
(T

\//\-E

A) B)

Abbildung 14: Schematische Darstellung einer a) thermisch aktivierten Desorption
und einer b)Volumendesorption nach dem irreversiblen Ubergang von der Festkdrper-
phase in die Gasphase [Rei93, Wiin99].

Zur Volumendesorption kommt es, wenn im Spurkern durch die Energiedeposition
eine hohe Energiedichte erreicht wird, so dai8 der Ubergang von der Festkorperpha-
se in die Gasphase stattfinden kann. Die Erhohung der Temperatur im Spurkern hat
eine Erhdhung des Drucks zur Folge. Da das Material aul’erhalb des Spurkerns un-
verandert bleibt, kommt es durch die Druckerhdhung zu einer spontanen irreversiblen
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Verdampfung des Festkorpermaterials. Das in Gas umgewandelte Material wird da-
bei in einem kollisionsfreien FIuR in einem Stiick im Oberflachenbereich der Spur ins
Vakuum emittiert (siehe Abb. 14b). Das Material mit der atomaren oder molekularen
Anzahldichte N emittiert dabei aus einem zylindrischen Volumen (Lange L, Radiusr)
ins Vakuum, so dal3 fur die Sekundarteilchenausbeute Y gilt [Joh93, Urb87]:

E E
Y =ar’LN undY o ULO (6;—x> x A (2—$> (75)

Die plotzliche Dekompression des Gases wahrend des Desorptionsvorgangs hat
eine extreme Abkuhlung innerhalb der Spur zur Folge. Es kommt zur Kondensation
des freigewordenen Materials an den Wanden des zylindrischen Volumens und zur
Bildung eines Kraters an der Festkorperoberflache

10 Sonstige Desor ptionsmodelle

Neben der Beschreibung der Desorptionsvorgange a's kinetische Mechanismen, die
mit der Projektilgeschwindigkeit zusammenhangen, gibt es auch Desorptionsbeschrei-
bungen durch Potentialmechanismen, die mit dem Projektilladungszustand korreliert
sind. Zu der letzteren Beschreibung zahlt das Pre-Impact-Modell.

10.1 Pre-Impact-Desor ptionsmodell

Die Idee des Pre-Impact-Modells basiert darauf, dal’ bereits vor dem Projektileinfall
(Pre-Impact) eine Wechselwirkung zwischen dem Projektilion und der Festkorpero-
berflache einsetzt. Dabel kommt es zunachst zur Anregung und lonisation der auf der
Targetoberflache adsorbierten Molekilionen und anschliefend zur Desorption dieser
Teilchen und deren Fragmente von der Targetoberflache [Sil954].

Nahert sich ein Projektil mit dem Anfangsladungszustand g einer Targetoberflache,
so reduziert das herannahende Projektilcoulombfeld V;,,, = —qe?/4meyr die Potenti-
albarriere zwischen dem Projektil und dem Targetteilchen um so mehr, je ndher es sich
auf das Target zubewegt; r ist dabei der Abstand zwischen dem Projektil und den Teil-
chen an der Targetoberflache. Diese Teilchen sind vor allem Adsorbatmolekile, die
durch Van der Waals-Bindungen an der Targetoberflache gebunden sind und sich wie
ein zweidimensional es nichtleitendes Gas verhalten.

Wennnunr = R einen kritischen Abstand zwischen Projektil und Targetoberflache
unterschreitet, so dal} das Projektilpotentia V;,,, gleich dem lonisationspotential 1; der
Adsorbatteilchen an der Targetoberflache ist, so kdnnen Elektronen von der Targeto-
berflache auf das Projektil springen (over-the-barrier modell [Burg91]). Der kritische
Abstand, ab dem Elektronen noch vor dem Projektileinfall von dem Targetteilchen auf
das Projektil springen, ist gegeben durch [Sil95b]:
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lonization
Region

——
dv\

Surface /

layer

lonizing Sphere

i\f N

Abbildung 15: Das Projektil der Ladung g und der Geschwindigkeit v ist von einer
lonisierungssphére umgeben. Der Uberlapp dieser Sphare mit der Targetoberflache
definiert das lonisierungsvolumen dV, in dem projektilinduzierte lonisation stattfinden
kann [Sil95a]

qe’ _ 2qrply _ 2qrp

R = = =
d7egl; I; ©

(76)

Hierbel ist rp der Bohrsche-Radius, Iy = 13,6eV und I;/I; = © der Abschirm-
parameter. Das Projektil ist von einer Sphare mit dem Radius R umgeben, die das
| onisationsvolumen V; definiert:

3

4 q

wobei Vi = 47r% ~ 0,62A3. Die Oberflachenregion innerhalb der die Elektro-
nenspriinge durch das Projektil induziert werden, ist kreisformig A(t) = m(R? — 22),
da sie den Schnittpunkt zwischen dem lonisierungsshare und der Targetoberflache bil-
det (siehe Abb. 15). Hierbei ist z(¢) = vpt der Abstand zwischen dem Projektil und der
Oberflache. Die Adsorbatteilchen werden so innerhalb des kreisformigen Bereichs an-
geregt und ionisiert. Positive Sekundarionen werden aus diesem Oberflachenbereich

abgestollen und ins Vakuum emittiert. Die ionisierten Adsorbatteilchen konnen aber
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auch durch CoulombabstolRung, Coulombexplosion oder innerer Anregung von der
Targetoberflache desorbieren. Die Sekundarteilchenausbeute ist hierbel proportional
zur dritten Potenz des Projektilanfangsladungszustands Y ~ ¢ [Bit92]. Das Maxi-
mum der Sekundarionenausbeute liegt bei Projektilgeschwindigkeiten zwischen 0, 4v 5
und 1, 3vp [Sil95b]. Das Desorptionsverhalten von H *-Sekundarionen bestatigt sehr
gut die theoretischen Aussagen des Pre-lmpact-Modells [Ben91b, Del88].

11 Sekundarionenemission und M eteoriteneinschlag

Zusammenfassend &3t sich die Sekundéarionenemission fol gendermassen beschreiben:
Beim Einfall eines schnellen Projektils auf ein Festkorpertarget fuhrt die lokale Ener-
giedichte im Spurkern zur Fragmentierung von fragilen Molekillen und zur schlagarti-
gen Verdampfung des Targetmaterial s aus einem halbspharischen VVolumen an der Tar-
getoberflache. Das entstandene Gas expandiert ins Vakuum. Im Bereich des Spurhalos
ist die Energiedichte erniedrigt, so da3 in diesem aulReren Bereich der Teilchenspur
die Emission groRerer Molekilionen erfolgt. An der Festkorperoberflache bleibt nach
dem Aufprall mit dem Projektil ein Krater oder ein Bereich niedriger Dichte zuriick.
Diese Vorgange sind durchaus mit geophysikalischen Ablaufen bei einem Meteoriten-
einschlag vergleichbar [M0s91]. Die enorme lokale Energiedichte erzeugt beim Me-
teoriteneinschlag StolBwellen, die zur Emission von Materie und zur Kraterbildung
fuhren (siehe Abb. 16).
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Abbildung 16: 1) Ein Meteorit bildet beim Zusammenstol3 mit der Erde, ahnlich wie ein
Projektil mit der Targetoberflache, einen Krater. Der Aufprall erzeugt eine StoRwelle
und eine nachfolgende Entlastungswelle 2). Diese Wellen komprimieren, schmelzen
und verdampfen das Gestein und schleudern es zum Teil nach oben 3). Die gleichen
Prozesse fiihren bei der lon-Festkdrper-Wechselwirkung zur Sekundérionenemission.
4) Der Einschlagstrichter erreicht schnell seine maximale Tiefe und seinen maximalen
Durchmesser [Gri90].
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Einleitung

Im folgenden Abschnitt wird der experimentelle Aufbau zur Messung der Emission
von Sekundarionen (SI) aus Festkorpertargets beschrieben. Die Daten wurden mit der
Flugzeitmefmethode in Koinzidenzexperimenten gemessen. Neben einem Flugzeit-
spektrometer zylindersymmetrischer Geometrie (Kapitel 14.3) wurde auch ein neuent-
wickeltes Flugzeitspektrometer linearer Geometrie (Kapitel 14.2) eingesetzt. Dieses
neue Spektrometer besitzt gegenuiber dem zylindersymmetrischen Spektrometer einen
grokeren Raumwinkel zum Nachweisder SI. Zur Bestimmung der Ausbeuten separiert
das Flugzeitspektrometer die von der Festkorperoberflache emittierten Sl nach ihrer
Flugzeit in Koinzidenz mit dem Projektil. Der Nachweis der Sl und der Projektilionen
erfolgt mit Hilfe von Detektoren (Elektronenvervielfacher) (Kapitel 15). Die Detektor-
signale werden mit der Standardelektronik fir Koinzidenzexperimente (Kapitel 17.1)
verarbeitet und einem computergestiitzten Datenaufnahmesystem zugefihrt, das die
Ereignisse, bei den nur ein SI vom Projektil ausgelost wird (Singlehit) (Kapitel 17.2)
bzw. Ereignisse, bel den mehr as ein SI vom selben Projektil ausgelost wird (Mul-
tihit) (Kapitel 17.3) zu einem Massenspektrum (Kapitel 18.1) zusammenfaldt. Vorge-
stellt wird auch die Neuentwicklung eines Targethalters mit Temperaturregelung (Ka-
pitel 16.1), der das Studium der SI-Emission in Abhangigkeit der Targettemperatur
ermoglicht.

Die Experimente wurden an den Beschleunigeranlagen von drel Instituten durch-
gefiihrt, dem 1,4 MeV/u Hochladungsinjektor (HLI) der Gesellschaft fir Schwerio-
nenforschung (GSl) in Darmstadt (Kapitel 12.3), den 2,5 MV und am 7,5 MV Van de
Graaff-Beschleunigern des Instituts fir Kernphysik (IKF) der Johann Wolfgang Goe-
the Universitéat in Frankfurt am Main und am 4 MV Van de Graaff-Beschleuniger der
Pontificia Universidade Catolica do Rio de Janeiro (PUC) in Brasilien (siehe Tabelle
3). Die Van de Graaff-Beschleuniger und die Experimentaufbauten in Rio de Janei-
ro und in Frankfurt am Main weisen groRe Ahnlichkeiten im Hinblick auf die zur
Verfigung stehenden Projektilsysteme und die grundlegende experimentelle Anord-
nung auf. Deshalb soll in diesem Abschnitt der Experimentaufbau fir die Messung
am Van de Graaff-Beschleuniger, wie er im IKF in Frankfurt am Main vorhanden ist,
sowie der Aufbau an der GSI beschrieben werden (Kapitel 12).

12 Strahlpraparation und Strahlftihrung

12.1 Van de Graaff-Beschleuniger (IKF und PUC)

Die eingesetzten 2, 5M V', 4MV und 7, 5MV Van de Graaff-Beschleuniger erlauben
das Studium der SI-Emission mit kontinuierlichen Strahlstromen im niederenergeti-
schen Bereich, im Bereich des Maximum und im hochenergetischen Bereich des el ek-
tronischen Bremsvermogens leichter Projektile (H bis N).

Die Hochfrequenz- bzw. die Penning-lonenquellen der Van de Graaff-
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2,5MYV Van de Graaff (IKF) 0.2MV < U < 2MV ToF-
Geometrie
| H"(50 bis 140 keV)— C (500 A) | zylinder |

| 4MV Van de Graaff (PUC) 0.5MV < U < 4MV | |
N*(36 bis 286 keV/u)— LiF (500A) + C(200A)) (¢ = Gegu) | linear
N+(145 keV/u)— LiF (500A) + C(200R) (¢ = 1 — 5) linear
| 7.5MV Van de Graaff IKF) 2MV < U < TMV | |
N*(0.18 bis 1,5 MeV/u)— LiF (500A) + C(200A)) (¢ = Gequ) | linear
N*(1,29 MeV/u)— LiF (2154) + Cu(715A)(T-abhangig) linear
N3t(1,29 MeV/u)— Cu (715A)(T-abhangig) linear
| Hochladungsinjektor (GSI) Ep = 1,4MeV /u | |
Co+, Artt Kret Spit — LiF (525A) + C(500A) (¢ = Gegu) | Zylinder
Crt, Artt Krit, Snit — aC-Hund aC-D (¢ = Gequ) zylinder

Tabelle 3: Die Tabelle bildet eine Zusammenfassung der StoRsysteme, die an den un-
terschiedlichen Beschleunigeranlagen untersucht wurden und der dazu verwendeten
Spektrometer-Geometrie.

Beschleuniger liegen auf einem positiven Potential, das von einem Bandgenerator er-
zeugt und liefern vorwiegend einfach geladene (¢ = 1) positive Projektilionen.

Nach der Extraktion aus der lonenquelle werden diese durch das positive Potential
beschleunigt und gewinnen dabei die kinetische Energie E'p:

1
Ep = imUZ =qU (78)

12.1.1 Kollimation

Die beschleunigten Projektilionen der Masse m,,, der Ladung ¢ und der Energie Ep
werden nach dem Austritt aus dem Beschleuniger von einem Analysiermagneten nach
der Beziehung ¢*/(m,/E,) = konst. separiert und in den Strahlkanal gelenkt (siehe
Abb. 17).

Da die lonenquelle vorwiegend einfach geladene Projektilionen bereitstellt,
konnen mit Gas- und Folienstrippern, die sich jewells vor und hinter dem Analysier-
magneten befinden, neutrale oder hdhere Ladungszustande der Projektilionen erzeugt
werden [Neu97b, Win99].

Ein lonenseparator [Neu97b], der vor dem Kammereingang angebracht ist, erlaubt
auch die Separation von Projektilionen mit gewiinschtem Ladungszustand.

Da die zur Flugzeitmessung eingesetzten Detektoren nur Zahlraten bis maximal
100 kHz koinzident verarbeiten konnen (=~ 10f A), ist eine Reduzierung des Strahl-
stroms erforderlich. Die Reduzierung der Strahlintensitéat auf 1kHz bis 2kHz (opti-
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2,5 MV Van de Graaff-
Accelerator

Circular Aperture
(8 =0,6mm and @ = 0,8mm)
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(Air) T T
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(p <5*10° hPa)

Abbildung 17: Schematischer Versuchsaufbau und Strahlfiihrung am 30° Strahlkanal
des 2, 5MV Van de Graaff-Beschleunigers.

male Koinzidenzrate) kann am Van de Graaff-Beschleuniger auf zwei voneinander
unabhangige Weisen erfolgen. Einerseits 1a3t sich der Strahlstrom durch Eingriffe
am Beschleuniger (Rohrfokuslinse, Extraktionsspannung) auf etwa 0,1 nA reduzie-
ren. Andererseits kann der Strahlquerschnitt durch ein Schlitzblendensystem auf eine
GroRe von etwa 0, 6mm? definiert werden. Vor dem Eintritt in die Streukammer wird
der Querschnitt des kollimierten und defokussierten Strahl stroms zusétzlich von einem
Doppel blendensystem definiert. Diese Antistreublenden (& = 0, 6mm — 0, 8mm) re-
duzieren die Erzeugung von Streuelektronen und die Umladung der Projektilionen an
den Blendenkanten [Neu97b, Win99].

Am Kammerausgang befindet sich ein Einzelteilchendetektor (CEM oder MCP,
siehe Kapitel 15), der es ermoglicht niedrige Strahlstromintensitaten (Hz) zu messen.

12.1.2 Vakuum-MeRkammer aufbau

Die Messungen an den Van de Graaff-Beschleunigern wurden mit einem in einer
Aluminium-Streukammer befindlichen zylindersymmetrischen bzw. einem linearen
Flugzeitspektrometer vorgenommen. Zur Vakuumerzeugung stehen im Strahlkanal
Turbomolekularpumpen (Saugleistung 200 I/s) zur Verfiigung. Unter der Streukammer
befindet sich zusatzlich eine Oldiffusionspumpe (Saugleistung 2000 I/s), die wahrend
der Messung in der Streukammer einen Druck von etwa 5 x 10~ %hPa aufrechterhalt.
Im Strahlrohr zwischen Beschleuniger und Streukammer ist ein Grundvakuum von
9 % 10~"hPa gewahrleistet.

Durch das Hochvakuum im Strahlkanal wird die Anzahl der StolRe zwischen Pro-
jektil und Restgasatomen klein gehalten, um Dissoziationen bzw. Umladungen des
Projektils gering zu halten. Die Strecke, diejedes Gasteilchenim Mittel zwischen zwei
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ZusammenstoRen mit anderen Teilchen zuriicklegt, wird als mittlere freie Weglange [
bezeichnet [Bur86]:

- 1
R — (79)
TV 285(2r)

wobei [ als Funktion der Temperatur T, des Teilchendurchmessers 2r und des
Drucks p beschrieben wird. k ist hierbei die Boltzmann-Konstante. Bei konstanter
Temperatur ist somit fiir jedes Gas folgende Beziehung gilltig: [ * p = konst..

Im HV-Bereich betragt die mittlere freie Weglange bel den hier vorliegenden
Driicken ca. [ = 10m. Zum Vergleich dazu betragt der Abstand zwischen dem Be-
schleuniger und der Streukammer etwa 7m.

12.1.3 Erzeugungvon H*-Projektilen im Bereich des (dE/dx).-Maximums

Zur Untersuchung der SI-Emission im Bereich des maximalen el ektronischen Brems-
vermogens (dE/dx). von H*-Projektilen, sind Projektilenergien zwischen 50 und 140
keV erforderlich. Da der 2, 5MV Van de Graaff-Beschleuniger je nach Konditionie-
rung nur minimal Energien zwischen 150 und 200 keV (je nach Kondition des Be-
schleunigers) liefert, ist eine Modifikation des Projektilstrahls notig. Hierzu wird statt
des atomaren H*-Projektils das molekulare C H " -Projektil (Methan) beschleunigt.
Nach dem Austritt aus dem Beschleuniger wird der Projektilstrahl in einen Gasstripper
(Luft) (Druck pg.s = 3% 10~5hPa), der sich vor dem Ablenkmagneten befindet einge-
schossen (siehe Abb. 17). Durch StoRe mit den Atomen des Gasstrippers kann neben
den Anregungs- und Umladungsprozessen auch eine Dissoziation des Projektilmo-
lekils stattfinden. Der Dissoziationsprozel liefert unter anderem auch das gewiinschte
H™"-Projektil mit 1/16-tel der Energie des urspriinglichen Methanprojektils. Auf diese
Weise kann ein H "-Strahl prapariert werden, dessen Energie 16 mal niedriger ist as
die minimal zugangliche Energie des 2, 5M V' Van de Graaff-Beschleunigers.

12.2 Beschleunigerstruktur an der GS|

Die GSI verfugt Uber Strukturen zur Beschleunigung von schweren hochgeladenen 1o-
nen. Der Beschleunigerkomplex setzt sich zusammen aus einem Linearbeschleuniger
(UNILAC; UNlversal Linear ACcelerator), einem Hochladungsinjektor (HLI), einem
Schwerionensynchotron (SIS) und dem Experimentierspeicherring (ESR).

Dadie Messungen, die an der GSI stattfanden, ausschliefdlich am HLI durchgefihrt
wurden, wird in den folgenden Abschnitten nur die Beschleunigung und Kollimation
des lonenstrahls sowie der Experimentaufbau am HLI beschrieben.
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Abbildung 18: Grundril} des Beschleunigerkomplexes an der GSI [M199].

12.3 Hochladungsinjektor (GSl)

Der Hochladungsinjektor (HLI) an der GSI-Darmstadt gehort zu einer neuen Generati-
on von Linearbeschleunigern [ Tin96]. Im Gegensatz zu Van de Graaff-Beschleunigern
erlaubt dieser die Untersuchung der SI-Emission mit schweren, hochgeladenen Pro-
jektilen (z.B. Kr, Sn, etc.) bei gepulsten Strahlstromen.

Aus der EZR (Elektron-Zyklotron-Resonanz)-1onenquelle werden mehrfach gela-
dene positive Projektilionen (sowohl 1onen aus Gasquellen wie auch aus M etalldampf-
quellen konnen zur Strahlerzeugung herangezogen werden) extrahiert, auf eine spezifi-
sche Energievon 2, 5keV /u vorbeschleunigt und von einem Doppel magnetspektrome-
ter (135°) nach ihrem Masse/Ladungs Verhatnis separiert (siehe Abb.19). Nach die-
ser Separation gelangen die lonen in den niederenergetischen Strahlfuhrungsabschnitt
LEBT (Low Energy Beam Transport Line); hier definiert ein elektrostatischer Chop-
per die Pulslange des Strahls (Makrostruktur). Die maximale Pulswiederholungsrate
betragt hierbei 50 H z mit einer maximalen Pulslange von 5 ms.

AnschlieBend wird der lonenstrahl von einem RFQ (Radio Frequenz Quadrupol)-
Beschleuniger auf 300keV/u nachbeschleunigt [Fri92]. Durch die hochfrequente An-
regung (108 M H z) der RFQ-Struktur erhdlt der lonenstrahl neben der Makrostruktur
auch eine Mikrostruktur.
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Lokales Experiment (11° -Zweig) = EZR
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Abbildung 19: Schematische Darstellung des Hochladungsinjektors (HLI) und der
Strahlfihrung am 11°-Strahlkanal [Tin96].

Nach dem Passieren des RFQ-Beschleunigers wird der Strahl schliefilich von ei-
nem IH (Interdigitale H-Struktur)-Beschleuniger [Nol79] auf seine Endenergie von
1,4M eV /u beschleunigt.

Nach dem Austritt aus dem IH-Beschleuniger konnen die lonenstrahlpul se wahl-
weise mit einem Kickermagneten zum lokalen Experiment (11°-Strahlkanal) oder zum
Alvarez-Abschnitt abgel enkt werden.

Ein Schwerpunkt dieser Arbeit bestand aus dem Aufbau eines Hochvakuum-
Experimentierplatzes zur Flugzeitmessung der SI von Festkorpertargets am 11°-
Strahlkanal.

12.3.1 Kollimation am HLI 11°-Strahlkanal

Die Konfiguration des Strahlenganges am 11°-Strahlkanal desHLI istin Abb. 20 sche-
matisch dargestellt.

Nach dem Einschul in den 11°-Strahlkanal kann die Strahllage, sowie das Strahl-
profil mit einem Profilgitter kontrolliert werden. Eventuelle Versetzungen des eintref-
fenden Strahls konnen dort mit einem magnetischen Ablenkpaar korrigiert werden. An
das Ablenkpaar schliefit sich ein Strahltransformator an, der den lonenstrom induktiv
mif3t (online) und somit keinerlei Einflul3 auf den Strahl nimmt [Tin96].

Die Reduzierung des Strahlstroms fur die Flugzeitmessung erfolgt mit einem
Schlitzblendensystem (GroRe des Strahlflecks. ~ 0,4mm?) und durch die raumli-
che Defokussierung des Strahls mit den dahinter liegenden magneti schen Quadrupol-
Doubletts.
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Abbildung 20: Schematische Darstellung des 11°-Strahlkanals am HLI [Tin96].
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Vor dem Eintritt des defokussierten Strahls in die Streukammer wird der Strahl
am Kammereingang durch eine Antistreublende (@ = 0,6 mm - 0,8 mm) gerei-
nigt. Am Kammereingang bzw. -ausgang ist jeweils ein Faraday-Cup angebracht, der
zur Kontrolle der Strahlstroms dient. Turbomolekularpumpen gewahrleisten am 11°-
Strahlkanal ein Hochvakuumvon 1, 3 * 10~"hPa.

12.3.2 Vakuum-M efkammer aufbau

Zur Messung am 11°-Strahlkanal des HLI wurde eine neue zylindersymmetrische
Edelstahl-Streukammer (Hohe: 450, Durchmesser: 600mm) konstruiert [Tin96], die
fr Messungen im UHV-Bereich geeignet ist (< 10 °hPa).

Zentral am Kammerdeckel ist ein Targetmanipulator (FirmaMDC-CABURN, Mo-
dell: E-PBRM1-31) montiert. Dieser erlaubt durch seine prazise elektronische Steue-
rung die axiale und radiale Verschiebung eines Targethalters (Genauigkeit: +0, 1mm).
Dadurch ist eine Messung mit bis zu 10 verschiedenen Festkorpertargets ohne dem
Offnen der Kammer moglich.

Der Startdetektor des Flugzeitspektrometers ist ebenfalls am Kammerdeckel am
Strahleintritt angebracht. Der Startdetektor ist vor dem Targetmanipulator plaziert, da
in der Kammer auch Experimente mit sehr dicken (= 0, 5mm) Festkorpertargets statt-
finden, die der lonenstrahl nicht durchdringen kann.

Innerhalb der Streukammer befindet sich ein Drehkranz, auf dem eine fur das zy-
lindersymmetrische Flugzeitspektrometer konstruierte Halterung steht. Die Drehkran-
zanordnung ist unter HV-Bedingungen von aul3en drehbar. Dies erlaubt eine Optimie-
rung der Detektorposition zur Messung der Sl. Die Messungen an der GSI wurden
ausschlieBlich mit einem zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer vorgenommen.

Zur Vakuumerzeugung befindet sich direkt unter der Streukammer eine Turbomo-
lekularpumpe (Saugvermogen 500 I/s). Aufgrund der enormen GrolRe der Streukam-
mer sind etwa 2 Tage notig bis ein Hochvakuum von 3 x 10 ~"hPa erreicht wird.

13 Targets

Fur die systematische Untersuchung der SI-Emission von Festkorpertargets werden
freitragende leitende (Kohlenstoff und Kupfer) und nichtleitende (Lithium-Fluorid)
Folien mit einer Dicke von 500 A bis 700 A verwendet. Dartiber hinaus werden auch
bis zu 0,5 mm dicke Siliziumtargets (Tragersubstrat) eingesetzt, auf deren Oberflache
sich eine diinne hydrogenierte bzw. deuterierte Kohlenstoffschicht befindet. In diesem
Abschnitt werden die Herstellungsprozesse der Festkorpertargets und die Kontrolle der
Targetoberflachenverunreinigung beschrieben.
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13.1 Herstellung freitragender C- und Cu-Targets

Alle im Rahmen dieser Arbeit untersuchten freitragenden Festkorpertargets sind im
Targetlabor des Instituts fur Kernphysik hergestel It worden.

In einer evakuierten Kammer (< 5 * 10 %A Pa) wird das Targetmaterial (Koh-
lenstoff oder Kupfer) durch Erhitzen verdampft. Der Dampf des Targetmaterials
schlégt sich isotrop auf einen Glastrager nieder, der mit einer wasserloslichen Betain-
Saccharose-Losung bestrichen ist (Betain = C5 H; NO,, Saccharose = C'9 Hy011).
Die Targetdickenkontrolle erfolgt durch einen Schwingquarz, der sich ebenfals im
Rezipienten befindet und mitbedampft wird. Mit zunehmender aufgedampfter Schicht
gestattet die Anderung der Eigenfrequenz des Quarzes bei bekannter Dichte des Tar-
getmaterials (Kohlenstoff: p ~ 2g/cm?, Kupfer: p = 8,9g/cm?) eine Bestimmung
der Targetdicke.

In destilliertem Wasser wird nach dem Aufdampfprozel die Betain-Saccharose-
Schicht aufgel 0st, so dal’ sich die Targetfolie vom Glastrager abtrennen und auf einen
Targetrahmen aufziehen |43t [Mug87].

Aufgrund dieses Herstellungsverfahrens bestehen die freitragenden C- und Cu-
Target aus einer amorphen Graphit- bzw. Kupferschicht, die mit Verunreinigungen
bedeckt ist (siehe Kapitel 13.3).

Bei den Kupfertargets ist ebenso zu beachten, da’ sie moglichst schnell, d.h. etwa
eine Woche nach dem Herstellungsprozefy zum Einsatz kommen, da Oxidationspro-
zesse das Kupfertarget zerstoren.

13.1.1 Herstellung freitragender LiF-Targets

Bei der Herstellung der Lithium-Fluorid-Targets (Dichte: p = 2, 64g/cm?) istim Ge-
gensatz zu Kohlenstoff und Kupfer ein Tragersubstrat notwendig, da das Trennen der
LiF-Schicht vom Glastrager im destillierten Wasser ein Auflosen der LiF-Schicht mit
sich fuhre.

Als Tragersubstrat (Dicke ~ 500,&) wurden die oben beschriebenen freitragenden
C- bzw. Cu-Targets verwendet. Der Herstellungsprozel3 ist mit einer Ausnahme der
gleiche wie bel der Herstellung der freitragenden Targets (siehe Kapitel 13.1). Das
Tragersubstrat ist bereits vor dem Aufdampfen der LiF-Schicht auf dem Tragerrahmen
aufgezogen, so dal er nicht mehr vom Glastrager abgelost zu werden braucht. Nach
dem Aufdampfen bildet sich eine isotrope polykristalline LiF-Schicht (= 500,&) auf
dem Tragersubstrat aus.

13.2 Herstellung deuterierter und hydrogenierter Kohlenstofftar-
gets
Diein dieser Arbeit verwendeten hydrogenierten (C:H) und deuterierten (C:D) Koh-

lenstofftargets sind von der Group de Physik des Solides der Universitat Paris VI et
V11 hergestellt worden [Paw97].
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In einer zylindersymmetrischen Kammer wird ein Plasma durch StoRe zwischen
primaren Elektronen und Gasmolekilen (CH, bzw. C'D,) erzeugt. Das Plasma be-
steht somit aus einem Ensemble von Teilchen (C H 4- bzw. C' D,-lonen, Elektronen und
Neutrale), das in seiner Gesamtheit neutral ist. Die primaren Elektronen emittiert ein
Wolframdraht, der auf einem negativen Potentia (V,,, = —60V") liegt und gegeniiber
der Kammer elektrischisoliert ist. Das Plasmawird innerhalb der Kammer von Perma-
nentmagneten (mit wechselnder Polaritét), die um die Kammerwand herum angebracht
sind, eingeschlossen. In der Kammer befindet sich, ebenfalls von der Kammer elek-
trisch isoliert, ein Targethalter auf dem ein Substrat (~ 0, 5mm dickes Siliziumscheib-
chen) befestigt ist. Beim Anlegen eines negativen Potentials (—60V > V, > —600V")
an den Targethalter erreichen die positiv geladenen Teilchen des Plasmas (CH,™ bzw.
CDy) die Substratoberflache. Hierdurch findet ein kontrolliertes Wachstum einer
gleichmaRigen amorphen a-C:H- bzw. a-C:D-Kohlenstoffschicht auf dem Silizium-
substrat statt.

Die Dichte der aC:H- bzw. a-C:D-Kohlenstoffschicht (1g/cm?® < p < 2g/cm?)
und das Verhaltnis zwischen Kohlenstoff und Wasserstoff bzw. Deuterium hangt vom
Potential V, am Targethalter ab. Bei einem hohen negativen Potentia (V; ~ —6001")
z.B. prallen die Molekillionen mit hoherer Energie auf die Targetoberflache, so dal das
Molekil leichter aufgespalten wird. Dadurch bildet sich eine Kohlenstoffschicht mit
hoher C-Dichte aus, deren H- bzw. D-Anteil gering ist [Paw97, Perr84].

13.3 Verunreinigungen von Festkor pertargets

An der Oberflache duinner Festkorpertargets kann eine Reihe von Fremdatomen (Ad-
sorbate) aus dem Restgas (Kapitel 13.4), aus dem Herstellungsprozel? des Targets (Ka-
pitel 13.6.1) und durch chemische Prozesse (z.B. Oxidation) in erheblichen Mengen
gebunden sein. Dartiber hinaus konnen die Adsorbate auch in das Festkorperinnere
(Bulk) hinein diffundieren (Okklusion) und Zwischengitterplatze oder Fehlstellen des
Festkorpers besetzen (siehe Abb. 21) [Wut86]. Die Adsorbate konnen dabei entweder
durch van der Waals-Kréfte, Dipolkréfte (Physisorption) oder durch koval ente Bindun-
gen (Chemisorption) an der Festkorperoberflache gebunden sein. Die Bindungsener-
gien liegen bei der Physisorption bei etwa 0,01 eV bis 0,3 eV pro Teilchen, wahrend
die Chemisorption etwa zehn mal hohere Bindungsenergien (~ 5eV pro Teilchen)
aufweist [Dud88].

Es konnen sich auch mehrere Adsorbatschichten Ubereinander aufbauen. Die
Kréafte, die zwischen den Adsorbatteilchen wirken, entsprechen der spezifischen Ver-
dampfungswarme des festen bzw. flissigen Adsorbats [Wut86].

Ein Beschul des Festkorpers mit lonen befreit dessen Oberflache durch
Zerstaubungsprozesse von ihren verschiedenen Verunreinigungen [Bur86, Rot904].
Bel den Untersuchungen zu dieser Arbeit war die Wiederbedeckungszeit (HV-
Vakuum) durch Adsorbate so klein (siehe [WUN99]), dai? trotz BeschuR mehr Frem-
datome auf der Festkorperoberflache adsorbiert als desorbiert wurden. Die Adsor-
batschicht an der Targetoberflache bleibt somit quasi-stabil [Win99]. Durch die Ad-
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SOLID SURFACE

Abbildung 21: Schematische Darstellung der Verunreinigung und der mikroskopischen
Rauhigkeit einer Targetoberflache, die mit Adsorbaten, Oxiden und okkludierten Ga-
sen kontaminiert sein kann [Bur86].

sorbatschicht auf der Targetoberflache ist das eigentliche Target verdeckt. Aufgrund
der Stabilitat und der relativ genauen Kenntnis tUber die Zusammensetzung der Ad-
sorbatschicht (siehe Kapitel 13.4) konnen aufschlulRreiche Untersuchungen in Bezug
auf Teilchenspurmechanismen und Desorptionsprozesse an der Targetoberflache un-
ternommen werden.

13.4 Restgasmessung mit dem Quadrupolmassenspektrometer

Zur Bestimmung der Adsorbatschicht an der Targetoberflache wurde die Zusammen-
setzung des Restgases, im Hochvakuum (2 x 10 -%hPa), mit Hilfe eines Quadrupol-
massenspektrometer (Spectramass VISA) gemessen. Das Prinzip des M assenspektro-
meters beruht darauf, dal} die Restgasatome und -molekille zunachst durch Elektro-
nen aus einer Glihkathode ionisiert werden. Nach einer Beschleunigung gelangen
die Restgasatome in ein Quadrupol, an den abwechselnd ein Gleichspannungs- und
Hochfrequenzfeld angelegt wird und so eine Massentrennung der Restgasionen er-
folgt [Hak90]. Damit ist es moglich, die Partialdriicke der Restgaskomponenten zu
bestimmen.

Ein typisches Restgasspektrum bei einem Totaldruck vonp = 1,6 * 10~ Torr ist
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Abbildung 22: Typisches Restgasspektrum. Aufgenommen mit dem Quadrupolmassen-
spektrometer (Spectramass VISA).

in Abb. 22 dargestellt. Der Partialdruck ist als Funktion der Molekillmasse aufgetra-
gen. Die Hauptbestandteile des Restgases sind vor allem Wasserdampf, aus dem die
Zerfdlsprodukte des Wassermolekills H*, H,f, OT, OH*, H,O", O stammen, so-
wie Kohlenwasserstoffe (Co Hf, CsHf, CyH,f, C5H;'). Der Anteil des Wasserdamp-
fes &t sich durch Ausheizen der HV-Kammer reduzieren. Der Wasserstoff jedoch ist
sogar bei den besten erzeugbaren Ultrahoch-Vakua (p < 10~!°Pa) vorhanden, da er
aus dem Volumen der Metalle herausdiffundiert [Rot90a, Lor89a). Die Kohlenwasser-
stoffe entstammen dem Ol der Diffusionspumpen. Dieses Ol ist ein Polyphenylather
(Santovac 5) dessen Dampfdruck bei 20° (101 hPa) liegt.

Beim lonisationsvorgang gast aus der heiRen Gluhkathode C'O, aus, so daf im
Restgasspektrum auch die Bestandteile (C, CO, CO,) des C'O,-Gases mitenthalten
sind [Rot90a).

13.5 Targetoberflachenkontrolle mit dem Flugzeitspektrometer

Mit Hilfe der Flugzeitmemethode (siehe Kapitel 14.1) lassen sich Uber die von
der Targetoberflache emittierten SI Aussagen hinsichtlich der Adsorbatschicht auf
dem Target machen. Abb. 23 zeigt jeweils ein typisches Flugzeitspektrum von po-
sitiv und negativ geladenen SI, die von einem LiF-Target (= 500A) unter HV-
Bedingungen (5 * 10 ®h.Pa) beim Beschu mit N3+ -Projektilen einer Energie von 18
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MeV aufgenommen wurden. Die Spektren zeigen, und dies ist unabhangig vom Tar-
getmaterial, da3 es sich bel den Adsorbatteilchen hauptsachlich um Wasserstoffionen
(H*, H;, H) und Kohlenwasserstoffionen (C, H,', C, H,) handelt. Diese Adsorba-
te entstammen dem Restgas (siehe Kapitel 13.4) und dem Treibmittel (Santovac) der
Vakuumpumpen.

Die Kohlenwasserstoffe sind der Ausgangspunkt fur die Entstehung positiver
Wasserstoff- (H,F) und negativer Kohlenstoffcluster (C,, ). Da die Kohlenwasserstoffe
sehr strahlungsempfindlich sind fuhrt dies im allgemeinen bei einer Bestrahlung zur
Emission von (H,) und Kohlenwasserstoffen, dadurch wéachst der Kohlenstoffgehalt
an der Targetoberflache an. Man spricht hier von einer Graphitisierung des Target-
materials. So fuhrt der C-Anstieg an der Targetoberflache bel einer Bestrahlung zur
zusatzlichen (C,, )-Emission [Oku78, Wie98].

150
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N3*(18 MeV) => LiF (715A) + Cu (215A)
100

Counts

50

200

150 ~

100

Counts

50 4|H

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65
Mass (a.u.)

Abbildung 23: Typisches Flugzeitspektrum positiv und negativ geladener SI, die ein
LiF-Target, beim BeschuR mit N3*-Projektilionen emittiert.

Darliber hinaus zeigt das positive Massenspektrum auch Natrium (Na™). Dieses
Sl entstammt dem Targetherstellungsproze? (siehe Kapitel 13.6.1). Neben den oben
beschriebenen Adsorbatteilchen lassen das Lithium- und das Fluorion (L:*, F~) das
eigentliche Target unter der Adsorbatschicht erkennen.

Neben den S| eignen sich auch Sekundarelektronen zur Kontrolle der Verunrei-
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nigung an Festkorperoberflachen [Win98]. Sekundarel ektronen konnen Information
Uber die Desorptions- und Adsorptionswirkungsguerschnitten einer Adsorbatschicht
liefern [Arr94, Car00].

13.6 Targetoberflachenkontrolle mit dem Elektronenmikroskop

An der GSI-Darmstadt wurde die Oberflache freitragender C- und LiF-Festkorpertar-
gets (=~ 500A) mit einem Raster-Elektronenmikroskop (Firma Philips, Modell XL30)
untersucht.

Auf die Targetoberflache treffen dabei im HV-Vakuum (4 x 10~ Pa) mit ei-
nem Wehneltzylinder fokussierte 20 kV-Elektronen. Die Oberflache wird je nach ihrer
Struktur von den Elektronen verschieden stark durchstrahlt. Auf diese Weise 1a3t sich
aus der Intensitatsverteilung der ruickgestreuten Elektronen ein gerastertes Bild der
Targetoberflache gewinnen.

“3_ o t 2 o oo § ) By e iy ~
,:Accv Spot Magn Ac’cV Spot Magn Det WD
T5200kv 40 99x  SE L1 LFS005.141289 A 0.0k 40 1000x SE 11.0 LiF6006.141299 ©

Abbildung 24: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen eines freitragenden LiF-
Targets. Die Aufnahmen zeigen eine 99- (a.), 1000- (b.), 10000- (c.) und 20000-fache
VergrolRerung (d.) der Targetoberflache.

Um eine Aufladung der Targetoberflache durch den Elektronenstrahl zu vermeiden,
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wird die Targetoberflache vor der Untersuchung mit Gold zerstaubt (Sputtern) und
dadurch leitend gemacht.

In Abb. 24 sind vier Aufnahmen derselben Targetposition bei unterschiedlicher
VergrofRerung (99- bis 20000-fach) dargestellt. Diese Aufnahmen sollen die mikrosko-
pische Rauhigkeit der freitragenden LiF-Targets verdeutlichen.

Bei 99-facher VergroRerung (Abb. 24a) beobachtet man Furchen auf der Targe-
toberflache, die vom Abdruck des Glastragers beim Herstellungsprozel des Targets
stammen. Bei 1000- und 10000-facher VergroRerung (Abb. 24b und Abb. 24c) ist die
Verteilung der Lithium-Fluorid Kristalle an der Oberflache zu erkennen. Die GroRe
dieser -Kristalle liegt zwischen 0, 8#m und 4,.m. Die Aufnahmen verdeutlichen auch,
da sich beim Aufdampfprozel das Targetmaterial wie eine Haut auf die Betain-
Saccharose-Schicht legt. Beim Trennen des Targetmaterials vom Glastrager wird je-
doch die Betain-Saccharose-Schicht nicht vollstandig im destillierten Wasser aufgel 0st
und tragt so auch zur mikroskopischen Rauhigkeit des freitragenden Targets bei. De-
taillierte Untersuchungen an einem C-Target, die den Unterschied der mikroskopi-
schen Rauhigkeit an der Betain-Saccharose- und der C-Seite zeigen, sind bel [WiN99]
zu finden. In der letzten der vier Aufnahmen (Abb. 24d, 20000-fache Vergrolierung)
sind winzige Partikel (=~ 0, 05,m) an der Oberflache zu erkennen. Bei diesen Partikeln
handelt es sich um Goldcluster aus dem oben beschriebenen Sputterprozefs.

13.6.1 Targetkontrolle durch charakteristische Rontgenstrahlung

Neben der quantitativen Analyse der Targetoberflache 1at sich auch eine qualitative
Analyse der chemischen Zusammensetzung (fur Elemente mit Z > 6) der Targetober-
flache durchfhren. Der Elektronenstrahl (20 keV) des Elektronenmikroskops bewirkt
neben einer Abbildung der Targetoberflachen auch Innerschal enionisation des Target-
materials. Auf diese Weise wird die der lonisation folgende Abregung (Emission von
Rontgenstrahlung oder Auger-Elektronen) genutzt, um Aussagen Uber die Art der io-
nisierten Atome treffen zu konnen.

Die Untersuchung der Targetoberflache anhand ihrer charakteristischen Rontgen-
strahlung ergab, dal} im Targetmateria (C) auch O, Na, Si und Au mitenthalten sind
(siehe Abb. 25). Der Ursprung von O, Naund Si liegt im Targetherstellungsprozefd der
freitragenden Targets begriindet. Hier wird das Targetmaterial verdampft und schlagt
sich auf einem Glastrager nieder (siehe Kapitel 13.1). Die wichtigsten Bestandteile des
Glastragers sind Si0, (Quarzsand), Na,C' O3 (Natriumcarbonat) und CaCO5 (Calci-
umcarbonat) [Dud88]. Diese Bestandteile diffundieren vermutlich beim Aufdampfpro-
zelk in das Targetmaterial.

Das Gold jedoch stammt aus dem Sputterproze3 vor der Untersuchung mit dem
Raster-Elektronenmikroskop.
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Abbildung 25: Rontgenemissionsspektrum eines freitragenden C-Targets. Neben der
C-K,-Rontgenlinie des Targetmaterials, sind auch die O-K -, Na-K -, Si-K,-Linien
aus dem TargetherstellungsprozeR, sowie die Au-M ,-Linie aus dem Sputterprozef zu
sehen.

14 Sekundarionenspektrometrie

14.1 Grundlagen der Flugzeitmessung

Sekundarionenmassenspektrometrie (SIMS) wurde 1970 von A. Benninghoven
[Ben70] eingefuihrt. Mit Hilfe dieser Flugzeit-Methode (Time of Flight Technique)
werden Primarionen zur Desorption von Sl aus Festkorperoberflachen genutzt. Die
desorbierten Sl konstanter Energie konnen dann tiber ihre Flugzeiten bzw. nach ihren
Massen mit einem Spektrometer analysiert werden.

Ein Flugzeitmassenspektrometer setzt sich aus zwei Regionen zusammen (siehe
Abb. 26). In der ersten Region werden die Sl von der Targetoberflache in die Beschleu-
nigungsstrecke b emittiert und durch ein homogenes elektrisches Feld F,;, = U/b
beschleunigt. Dieser Region schliefdt sich eine feldfreie Region, die sogenannte Drift-
strecke D, an. In der Beschleunigungsstrecke werden alle Sl, auf die gleiche kinetische
Energie Ey;,, = %va = qU = ¢F,,.b beschleunigt. Beim Eintritt in die Driftstrecke
haben sie jedoch aufgrund unterschiedlicher Massen unterschiedliche Geschwindig-
keiten [Cot89]:
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v = / 2qF‘el.b (80)
m

Ist die Zeit ¢, die das SI zum Durchqueren der Beschleunigungsstrecke b benttigt,
vernachlassigbar gegeniiber der Zeit ¢, die das S| zum Durchqueren der Driftstrecke
D bendtigt, so kann ¢, zur Messung der SI-Masse genutzt werden:

m
tph = D 81
P\ 2qF b (81)

Das Flugzeitmassenspektrometer wiirde eine beinahe perfekte Aufldsung besitzen,
wenn alle Sl zur gleichen Zeit (Anfangszeitverteilung) am gleichen Ort (Raumvertei-
lung) oder mit der gleichen kinetischen Energie (Anfangsenergieverteilung) emittieren
wirden. Diese Parameter tragen zur Peakbreite (groRere Flugzeitverteilung eines Sl)
im Flugzeitspektrum bei.
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Abbildung 26: Prinzip der FlugzeitmeBmethode (Time of Flight Technique), mit der
Beschleunigungsstrecke b und der Driftstrecke D.

Unter der Annahme, dal3 das Sl bei der Emission aus der Festkorperoberflache eine
gewisse Anfangsenergie E, besitzt, gilt fur die Geschwindigkeit v des SI beim Eintritt
in die Driftstrecke:

v =14/ Qi?;m = \/g\/ (Eo + qFu.b) (82

mit Eiimw = Ey + qul.b.
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Da die Geschwindigkeit v des Sl in der Beschleunigungsstrecke b nicht konstant
ist, sondern vom Ort des S| abhangt, gilt v = db/dt.
Aus der Integration Uber dt bzw. db:

ty b
m db
dt = | = | ——— 83
/ 2 0/ VEy+qFeb (83)
to
erhdt man die Zeit ¢, die es zu deren Durchquerung benotigt:
V2m
tb = qFl [(\/ EO + QFel,b) + \/Eo] + to (84)

Da die Geschwindigkeit des Sl in der Driftstrecke konstant ist (Glg. (81)), gilt fur
die Zeit tp, die es zum Durchqueren dieser benotigt:

v2mD
tp= —————- (85)
2V Ey+ qF,b
Somit ergibt sich als Gesamtflugzeit tges0m: = t, + tp, die das SI von der

Festkorperoberflache zum Detektor bendtigt:

V2m vV 2mD
toesamt = ——— |/ (Eo + qFo.b) =/ Ey| + +t 86
g t quz.[ ( 0 T Ll ) 0] 9 (E0+quz.b) 0 ( )

oder

\V2m v2mD
toesamt = b——I/ (FEo + qU) £/ Ey| + ———+ ¢ 87
g t qU [ ( 0T¢q ) 0] 9 (E0+qU) 0 ( )

Beim Einsatz eines Festkorpers mit einer annahernd glatten Oberflache (¢, entfalt),
einer Beschleunigungsspannung U, bei der die Anfangsenergie £, der Sl ver-
nachlassigbar ist und einer Beschleunigungsstrecke b, die gegentiber der Driftstrecke
D vernachlassigbar ist, gilt fur die Gesamtflugzeit des SI:

vV2mD

Lgesamt = ——F——= 88
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14.2 Lineares Flugzeitspektrometer

Im Zusammenhang mit dieser Arbeit wurde ein lineares Flugzeitspektrometer nach
Abb. 28 am PUC und am IKF bei mittleren Projektilenergien (2MeV < E, <
18 MeV) zur Messung der SI-Emission aus Festkorperoberflachen, in Abhangigkeit
von der Targettemperatur und vom Projektilladungszustands eingesetzt. Die Messun-
gen erstreckten sich auf die von der Projektileintrittsoberflache emittierten lonen.

Fur Messungen am IKF wurde ein lineares Flugzeitspektrometer nach dem Vorbild
des am PUC verwendeten Spektrometers konstruiert. Dieses enthdlt einen Targethalter
(siehe Abb. 27), auf dem freitragende Folientargets direkt montiert werden konnen.
Am Targethalter, der sich im Zentrum der Streukammer befindet, kann zusétzlich ein
Beschleunigungsgitter, das gegentiber dem Targethalter elektrisch isoliert ist, ange-
bracht werden. Diese Anordnung gewahrleistet ein homogenes Beschleunigungsfeld
zwischen dem Festkorpertarget und dem Beschleunigungsgitter. Bei dem neuen Flug-
zeitspektrometer betragt die Beschleunigungsstrecke etwa b = 10mm.

Abbildung 27: Targethalter und Beschleunigungsgitter fiur die Messung der SlI-
Emission mit dem linearen Flugzeitspektrometer. Der Targethalter wird ohne Gitter
auch fir Messungen mit dem zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer verwen-
det. Ebenfalls zu sehen ist ein Targetrahmchen fiir die freitragenden Folientargets
[Wiin95].

An das Beschleunigungsfeld schlie3t sich die feldfreie Driftstrecke an. Die Drift-
strecke besteht aus einem Aluminiumzylinder (Lange: D = 200mm, Durchmesser:
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50 mm), der zur Abschirmung von Sekundarel ektronen dient, die den Untergrund im
Spektrum erhdhen. Zur Vermeidung von Feldverzerrungen ist am Eingang des Drift-
rohres zusétzlich ein Gitter (94 % Transmission) angebracht. Da jedoch der Draht-
durchmesser (55um + 84m) und die Maschenweite (0,49 mm + 0,08 mm) des Gitters
nicht beliebig klein gewahlt werden konnen, sind Feldinhomogenitaten und Poten-
tialdurchgriffe beim Eintritt der Sl in die Driftstrecke zu erwarten [M0s91]. Daraus
resultiert eine Ablenkung 3 der SI, wenn deren Trajektorien mit radialem Abstand R
von der Maschenmitte (R ~ 220um) des Gitters entlanglaufen:

1 _E, 1.1
wobel E, = U/b die anliegende Feldstérke in axialer Richtung ist. Fir das lineare
Flugzeitspektrometer folgt daraus ein Ablenkwinkel von g = 0, 31°. Dies entspricht
einer radialen Abweichung von 1, 1mm aus dem Zentrum des Microchannel Plate
Detektors (@ = 35mm).

Projectile

MCP
High-  (SoP)
Volt —o
«— 0 « 0
«—o Secondary-lons o
Stop- +—o «0
Signal Drift-Tube 7T 2"3‘;';)
(®
Start-
Signal
High-
Voltage

Abbildung 28: Schematische Darstellung des linearen Flugzeitspektrometers.

Am targetseitigem Ende des Driftrohrs befindet sich eine Offnung, durch die der
Projektilstrahl zum Target gelangt. Am anderen Ende des Driftrohrsist ein Microchan-
nel Plate Detektor (siehe Kapitel 15.2) zum SI-Nachweis (Stopdetektor) montiert. Der
Targethalter steht parallel zum Driftrohreingang (Plattenkondensatoranordnung), was
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zu einer Homogenitéat des Beschleunigungsfeldes fuhrt. Der Projektileinschuwinkel
betragt 45° zur Normalen der Targetoberflache. Das Projektil passiert die Driftrohre
sowie das Target und gelangt in einen Microchannel Plate- bzw. einen Channeltron
Detektor (Startdetektor), wo es nachgewiesen wird. Der Startdetektor ist etwa 200 mm
hinter dem Target am Kammerausgang montiert.

Neben der Untersuchung der SI-Emission in Abhangigkeit von einem definier-
ten Projektilanfangsladungszustand kann am Kammereingang zusétzlich eine Koh-
lenstoffolie (=~ 500A) in den Projektilstrahl eingefilhrt werden. Damit ist auch ei-
ne Untersuchung der SI-Emission in Abhangigkeit vom mittleren Gleichgewichts-
L adungszustands des Projektils moglich.

Das lineare Flugzeitspektrometer |43t sich auch in einem sehr einfachen Modus
betrieben. Dazu wird nur der Stopdetektor benutzt. In diesem Modus |osen die Se-
kundarelektronen (etwa 10~!"s nach Projektildurchgang), die vom Projektil aus dem
Target emittiert werden, das Startsignal aus, wahrend die nachfolgenden Sl (etwa
10~*2s nach Projektildurchgang) am gleichen Detektor das Stopsignal auslosen. Die-
ser Modus 1at sich jedoch nur fur die Messung negativer Sl einsetzen.

14.3 Zylinder symmetrisches Flugzeitspektrometer

Das von R. Maier [Mai94] konstruierte zylindersymmetrische Flugzeitspektrometer
(siehe Abb. 29) besteht aus drei hohengleichen (Hohe: 139mm), jedoch im Durchmes-
ser verschiedenen Hohlzylindern aus Edelstahl (Innenzylinder: @ = 38mm, Mittel-
zylinder: @ = 70mm, Aulenzylinder: @ = 96mm). Diese Zylinder sind ineinander
konzentrisch angeordnet und durch eine Macorplatte jeweils an der Ober- und Unter-
seite voneinander elektrisch isoliert.

Ein Projektilstrahl kann das zylindersymmetrische Spektrometer durch einen 3 mm
breiten Schlitz, der sich an der Vorder- und Riickseite der Zylinder befindet, in einem
100°-Sektor passieren.

Auf der Ebene der Schlitze befinden sich diametral zueinander Bohrungen im
Innen- und AulRenzylinder (o; = 5mm, &, = 10mm), die einen Austritt der Sl aus
der Beschleunigungsstrecke in die Driftstrecke ermoglichen. In den inneren Zylinder
kann ein frei drehbarer von den Zylindern isolierter Targethalter (Abb. 27) eingefihrt
werden. Auf diesem Targethalter sind diinne freitragende und dicke Festkorpertargets
direkt montierbar.

Einen Vortell, den das zylindersymmetrische Spektrometer gegentiber dem linea-
ren Spektrometer bietet ist, daf es ein unabhangiges Drehen des Targethalters und
der Zylinderanordnung um die z-Achse erlaubt. Dies ermoglicht die Untersuchungen
nahezu aller Projektileinschulwinkel bzw. nahezu aller SI-Beobachtungswinkel. Als
Projektileinfallswinkel wurde bei allen Desorptionsmessungen 45° + 2° gewahlt.

An die Sekundarionenoffnung des AulRenzylinders schlie3t sich eine 120 mm lan-
ge Driftstrecke an. Am Ende dieser Driftstrecke ist, durch Macorscheibchen el ektrisch
isoliert, ein Kastchen aus Edelstahl angebracht, in dem sich der Sl-Detektor (Stop-
detektor) befindet (siehe Kapitel 15.1). Ein weiterer Teilchendetektor (Startdetektor)
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Abbildung 29: Schematischer Querschnitt des zylindersymmetrischen Flugzeitspektro-
meters und des Primarteilchendetektors. Das Target und die drei konzentrischen Zy-
linder sind elektrisch voneinander isoliert. Die nicht schraffierten Bereiche in den Zy-
lindern kennzeichnen die Bohrungen, durch die die Sekundarteilchen in die Detektoren
gelangen [Mai94].

kann zur Messung des Projektilstrahlstroms unabhéangig von der Zylinderanordnung
wahlweise vor oder hinter dem Target montiert werden. Mit dieser Detektoranordnung
kann dem Projektilion das desorbierte Sl, Uber seine gemessene Flugzeit, zugeordnet
werden. Die Verarbeitung der Start- und Stopsignale geschieht durch eine Standard-
Koinzidenzelektronik.

Mit dem zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer wurde im Rahmen dieser
Arbeit bei der GSI und im IKF die SI-Emission von Festkorpertargets bei hohen (£, >
17MeV) und niedrigen (E, < 2MeV) Projektilenergien gemessen.

Bei den GSI-Messungen befand sich der Startdetektor 250 mm vor dem Target. Mit
dieser Anordnung lieB sich die SI-Emission auch von sehr dicken Festkorpertargets
untersuchen. Desorptionsmessungen im IKF hatten das Studium der SI-Emission an
der Projektil-Eintritts- und Austrittsoberflache zum Gegenstand.

14.4 Massen- und Energiemessung der Sekundarionen

Die hier vorgestellten Flugzeitspektrometer konnen in zwei verschiedenen Moden be-
trieben werden. Dadurch ist die Untersuchung der Massen oder der Anfangsenergie
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der emittierten SI moglich.

Im Massennachweismodus wird das Festkorpertarget auf eine hohe Beschleuni-
gungsspannung U (einige kV) gelegt, die viel hoher as die Anfangsenergie E, der S
ist (eU > FE;). Beim zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer wird die Zylinder-
anordnung zusatzlich geerdet. Die aus dem Target desorbierten Sl erfahren durch das
am Target angelegte Potential eine Beschleunigung entlang des elektrischen Feldes
zwischen dem Target und dem Eintritt in die feldfreie Driftstrecke. Die elektrischen
Feldlinien sind beim linearen Flugzeitspektrometer aufgrund seiner Geometrie homo-
gen. Beim zylindersymmetrischen Spektrometer jedoch bildet sich zwischen Target-
halter und Innenzylinder ein inhomogenes Feld entlang der Beschleunigungsstrecke
aus, welches defokussierend auf die Sl wirkt. Dieses inhomogene Feld hat zur Folge,
dal} beim zylindersymmetrischen Spektrometer nicht ale Sl in die Driftstrecke oder
den Nachwei sdetektor (Stopdetektor) gelangen.

Eine zuverlassige Messung der SI-Massen und der daraus resultierenden relativen
Sl-Ausbeuten Y, ist nur dann moglich, wenn der Stopdetektor exakt in Richtung der
Oberflachennormalen des Strahlflecks auf dem Target liegt. Der frei drehbarer Target-
halter erlaubt dabei die Auswahl eines optimalen Emissionspunktes auf der unebenen
Targetoberflache; dadurch wird auch die SI-Ausbeute optimiert.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die Flugzeitspektrometer ausschlielllichim Mas-
sennachwei smodus betrieben.

Bel diesem Modus geht die Information der radialen und axialen Anfangsenergie
der emittierten S| aufgrund des hohen Targetpotentials verloren. Im Anfangsenergie-
modus verzichtet man auf das Beschleunigungsfeld. Das Target wird hierzu geerdet
oder beim zylindersymmetrischen Spektrometer Target und Innenzylinder auf dasglei-
che Potential gelegt. Durch den Wegfall des Beschleunigungsfeldes separieren sich die
emittierten Sl im feldfreien Raum nach ihrer Anfangsenergie. In diesem Betriebsmo-
dus geht jedoch die gesamte M asseninformation verloren. Wahit man eine sehr geringe
Beschleunigungsspannung (etwa 100 V), so kann ein Flugzeitspektrometer, bel geeig-
neter Gitterkonfiguration, auch in beiden Nachweismoden betrieben werden [Per98a].
Dies hat den Vorteil, dal die Sl gleichzeitig in gewissen Grenzen nach ihren Massen
und axialen Anfangsenergien untersucht werden konnen.

14.5 Massenauflosung der Flugzeitspektrometer

Betrachtet man die SI-Emission von einem Target mit glatter Oberflache (¢, = 0),
das an einem hohen Potential (einige kV) liegt, dann ist die Anfangsenergie E, der
Sl sehr viel kleiner as die im Beschleunigungsfeld b gewonnene kinetische Energie
(Fy < U). Daher kann Ej in Glg. (87) gleich Null gesetzt werden. Aus Glg. (87)
erhalt man nun die Aussage, dal} die Masse m der S| proportional zum Quadrat der
Gesamtflugzeit ¢4 1St
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2qUt?
m = 24 Pgesamt asom o t?

(2b 4 D)2 gesamt
Aus Glg. (90) folgt ebenfalls, dal? sich die Flugzeiten mit zunehmender Masse bei
gleicher Flugstrecke immer weniger voneinander unterscheiden. Dies hat zur Folge,
dal3 die Peaks (Massenverteilung) im Massenspektrum mit grofier werdender SI-Masse
immer starker ineinander laufen. Die Massenauflosung m / Am eines Flugzeitspektro-
meters gibt die Gite eines Massenspektrums an, bei dem man die Masse m von der
Masse m + Am noch unterscheiden kann. Die Peakunscharfe Am wird je nach De-
finition als Standardabweichung o oder als Halbwertsbreite FWHM = 20 betrachtet
[Leo87]. Die theoreti sche M assenauflosung eines Flugzeitspektrometers hangt folgen-
dermal3en mit der Flugzeit t eines desorbierten SI zusammen [Cot89]:

(90)

Mmoot A 2Bt
Am 2At T ST

Aus dieser Beziehung folgt somit, dal? sich die Massenunscharfe Am eines Spek-
trums konstanter Zeitunscharfe At mit sinkender Flugzeit t oder mit wachsender Sl-
Masse m vergrolert. Bei der Wahl einer [angeren Beschleunigungs- bzw. Driftstrecke
verringert sich die Massenunscharfe, da die Flugzeit der Sl dadurch erhoht wird (siehe
Abb. 30).

Dasin dieser Arbeit eingesetzte zylindersymmetrische Flugzeitspektrometer (Be-
schleunigungsspannung U = 2kV, Beschleunigungsstrecke b = 18mm und Driftstrecke
D = 120mm) zeigt fur den Lithiumpeak (m = 7) eine Halbwertsbreite von FWHM =
0,47. Hieraus folgt fur das benutzte zylindersymmetrische Flugzeitspektrometer eine
Massenauflosung von m/Am = 15. Beim neuen linearen Flugzeitspektrometer (Be-
schleunigungsspannung U = 2kV, Beschleunigungsstrecke b = 10mm und Driftstrecke
D = 200mm) ergibt sich fur den Lithiumpeak eine Halbwertsbreite von FWHM =
0,21. Somit verbessert sich die Massenauflosung fur das lineare Flugzeitspektrometer
auf m/Am = 33.

Zu betonen sei an dieser Stelle, dal3 das primare Ziel der Messungen nicht die
Erhohung der Massenauflosung der Spektrometer war, sondern die Untersuchung der
Zusammenhange zwischen desorbierten SI und den Projektil- bzw. Targeteigenschaf-
ten.

fur b, D, U = konst. (91)

15 Detektoren zum Teilchennachweis

15.1 Channeltron-Detektor

Fur den Nachweis von Projektilionen bzw. SI wird beim zylindersymmetrischen Flug-
zeitspektrometer Channeltron-Detektoren (Channel Electron Multiplier, CEM) der Fir-
ma Galileo (Modell 4039 SL) verwendet. Der CEM-Detektor wird aus einem speziell
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Abbildung 30: SI-Spektren unterschiedlicher Massenauflésung. Die Verbesserung der
Massenauflosung im Spektrum B resultiert aus einer verlangerten Driftstrecke D
[Wiin95].

angefertigten Blei-Siliziumoxid-Glasrohrchen mit einem Innendurchmesser von 1 mm
hergestellt.

Im Interesse eines vergrolRerten Raumwinkels besitzt der CEM einen konusformi-
gen Kopf (Durchmesser: 10mm), an den sich der spiraformig gewundene CEM-
Schwanz anschliefit. Die gesamte Lange des CEM-Detektors betragt dabel 33 mm
[Cha9l]. Neben dem CEM-Detektor aus Blei-Siliziumoxid wurde auch ein CEM-
Detektor (Ceratron) aus einer Speziakeramik (ZnO — T'i0,) der Firma Murata (Mo-
dell EMT 6081) verwendet.

Die CEMs durfen nur im Hochvakuum (10~6h.Pa) betrieben werden, da sie beim
schlechten Vakuum durch el ektrische Entladungen beschadigt werden konnten.

Zum Nachweis des Projektilstrahls bzw. der Sl befindet sich der CEM-Kopf auf
einem geringen negativem Potential oder auf Masse, wahrend an den CEM-Schwanz
eine hohe positive Spannung (= 2, 5kV") angelegt wird. Ein Projektilion bzw. ein Sl,
welches auf die konische Innenflache des CEM-Kopfs trifft, 10st dort Elektronen aus.
Diese werden durch die am CEM-Schwanz angel egte positive Spannung beschleunigt.
Beim Aufprall auf die Wandungen des CEM |0sen sie zusétzliche Elektronen aus (sie-
he Abb. 31). Am Schwanzende tritt schlieRlich eine Elektronenlawine (107 bis 10%
Elektronen) aus, die als Ladungspuls nachgewiesen werden kann.

Der CEM-Detektor vertragt Zahlraten bis zu 1 MHz. Bei weiterer Erhohung der
Zahlrate kann die Hochspannungsversorgung nicht geniigend Ladung nachliefern; es
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Abbildung 31: Schematische Funktionsweise eines CEM-Detektors: Sekundéarelektro-
nenvervielfachung an der Innenwand des Glaskanals und Beschleunigung zum Aus-
gang [Cha91].

entsteht ein Elektronenmangel im CEM-Material. Dadurch wird die Elektronenlawine
mehr und mehr abgeschwacht bis der Verstarkungseffekt schliefflich vollig zusam-
menbricht. Dartiber hinaus wird durch eine zu hohe Zahirate der Untergrund im Mas-
senspektrum aufgrund zufalliger Koizidenzen erhoht. In dieser Arbeit werden im we-
sentlichen Projektilzahlraten (Startzaéhlraten) von 1kHz bis 2 kHz und Sl-Zahlraten
(Stopzahiraten) von etwa 100 Hz verwendet.

Der Teilchennachweis erfolgt bei der Messung mit dem zylindersymmetrischen
Flugzeitspektrometer indirekt. Der CEM-Detektor zur Messung der Sl (Stopdetektor)
befindet sich in einem Edel stahlkastchen mit einer Konverterplatte. Durch Projektilbe-
schuB werden aus dieser Sekundarel ektronen ausgel 0st, die in das CEM gelangen und
dort Ladungspul se ausldsen. Um sicherzustellen, dal? alle Elektronen, die die Konver-
terplatte verlassen, in das CEM gelangen, wird an das Kastchen eine negative Span-
nung angelegt (-400 V).

Bel Messungen mit dicken Targets (~ 0,5mm), die vom Projektilstrahl nicht
durchdrungen werden konnen, wird zum Projektilnachweis ein von R. Winsch
[WUN99] konstruiertes Detektorgehause eingesetzt (siehe Abb. 32), bei dem der Start-
detektor vor dem Target plaziert werden kann. Dieses Gehause ahnelt dem Aufbau
des Stopdetektorkastchens. Der entscheidende Unterschied ist jedoch, dall das Start-
detektorgehause eine Konverterfolie (Kohlenstoff: a~ 500A) statt der Konverterplatte
enthalt. Der Projektilstrahl kann so unter 45° die Konverterfolie passieren und aus ihr
Sekundarel ektronen auslosen. Diese werden durch ein positives Potential (200 V bis
400 V) in den Detektorkopf fokussiert und [dsen dort ein Startsignal aus.

Nachteilig bei Messung mit diesem Startdetektor ist, da3 die Projektileigenschaften
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Abbildung 32: Schematische Abbildung des Detektorgehduses zur Messung des Pro-
jektilstroms bei dicken Targets [Win99]. Der Projektilstrahl passiert eine Konverterfo-
lie und 10st dort Sekundérelektronen aus, die im CEM-Detektor nachgewiesen werden
[Wiin99].

beim Durchgang durch die Konverterfolie verandert werden. So entsteht z.B. aus dem
definierten Projektilanfangsladungszustand ¢; nach dem Durchgang durch die Folieein
mittlerer Projektilladungszustand g, . Auch die Anfangsenergie des Projektils andert
sich beim Durchgang durch die Folie aufgrund des Energieverlustes des Projektils. Die
Anderung der Projektileigenschaften ist in der Fehlerbertachtung beriicksichtigt (siehe
Kapitel 18.2).

15.2 Microchannel-Plate-Detektor

Bel der Messung der SI-Emission mit dem linearen Flugzeitspektrometer wurden zum
Nachweis der Projektilionen bzw. der SI Microchannel Plate (MCP) Detektoren der
Firma Galileo eingesetzt.

Das MCP besteht aus einer Anzahl von 10* bis 107 parallel zusammengefai-
ten Kandlen, die als Elektronenvervielfacher dienen. Die Kande bestehen aus Blei-
Siliziumoxid-Rohren, deren Innendurchmesser 10um bis 100um betragt. Die Rohren
besitzen im allgemeinen eine Lange von 1mm. Die Vorder- und Rickseite des MCP
wird, ebenso wie das Channeltron, mit BiO, in einer Wasserstoffatmosphare beschich-
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tet. Diese Sekundarelektronen emittierende Schicht besitzt einen hohen Widerstand
(1082). Beim Anlegen einer Spannung (~ 1kV') an die Rilckseite des MCP bildet sich
so ein Potentialgefalle zwischen Vorder- und Rickseite des MCPs aus [Wiz79].

Kontaktflache
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Sekunddrelektronen

L N /—54
Primare /m - Elektronen
Strahiung | -'I

Abbildung 33: Schematische Abbildung des MCP-Detektors und dessen Funktions-
prinzip: Sekundérelektronen werden an der Innenwand der Glaskané&le (Durchmesser:
10pm bis 100pm) vervielfacht und aufgrund des Potentialgefalles zwischen Vorder-
und Riickseite des MCPs beschleunigt [Wiz79].

In Abb. 33 ist das dem Channeltron-Detektor ahnelnde Funktionsprinzip darge-
stellt. Trifft ein Teilchen auf die Wand eines Kanals, so werden aus der hochohmi-
gen Schicht Elektronen ausgelost. Das Potentialgefalle zwischen MCP-Vorder- und
Ruckseite beschleunigt die Elektronen, so dal sie nach kurzer Flugstrecke weitere
Elektronen aus der Innenwand der Kanale ausldsen, bis an der Ruckseite des MCP
eine Elektronenlawine (10* Elektronen) austritt. Diese wird an der Anode, die sich der
Ruckseite des MCPs anschliefdt, al's Ladungspulsregistriert.

Innerhalb der Kande konnen Gasatome durch die Sekundarelektronen ionisiert
werden. Dadurch werden die Gasionen entgegen der Elektronenrichtung beschleunigt
und konnen ebenfalls an der Innenwand Elektronen ausldsen (lonenrtickkopplung).
Um diesen ProzeR3 zu unterdriicken sind die Kandle 13° gegen die Oberflachennormale
des MCP geneigt.

Der Teilchennachwels erfolgt bei der Messung mit dem linearen Flugzeitspektro-
meter in der Chevron-Anordnung (zwei Ubereinander liegende M CPs mit gegeneinan-
der geneigten Kanalen). Damit a3t sich bel einer Spannungsdifferenz von etwa2kV ei-
ne Elektronenlawine mit 107 Elektronen pro lon erreichen. In der Chevron-Anordnung
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erhalt man eine Pulsdauer von etwa 6 ns und eine Anstiegszeit von etwa 900 ps. Ver-
gleichend dazu besitzt der CEM nach der Vorverstarkung eine Pulsdauer von etwa 10
ns und eine Anstiegszeit der fuhrenden Flanke von etwa 1ns.

16 Targettemperatur messung

16.1 Targethalter mit Temperaturregelung

Fur die Messung der von der Targettemperatur abhangigen Sl-Ausbeute wurde in die-
ser Arbeit ein neuentwickelter Targethalter mit Temperaturregelung (siehe Abb. 34)
eingesetzt.

Hochspannung Versorgungs-
2kV bis5 kV . Spannung 15V
Targethalter i Potentiometer
(Kupter) ] (% My
il g
© £ =l Tsou_ J— HE
: i i sl
Helzsystem ) 'I’Ii i T. B
|
|
|

ol
elektrisch isoliert 1
( \)\: “ | Schmitt-Trigger |

[Differenzverstarker]
B

3 |I|I|
1
Target-Temperatursteuerung

Abbildung 34: Schematische Darstellung des Targethalters mit Temperaturregelung
und Funktionsschema des Steuergerats zur Regelung der Targettemperatur.

Der Targethalter mit Temperaturregelung besitzt eine kompakte Bauform, so dal
er am Manipulator montiert werden kann und eine freie Einstellbarkeit unterschied-
licher Targetpositionen erlaubt. Seine kompakte Bauform erlaubt auch eine uneinge-
schrankte Bewegung des Flugzeitspektrometers. Als Material wurde zum Bau des Tar-
gethalters Kupfer gewahlt, daes durch die hohe Warmeleitzahl A\, = 390Wm 'K !
und die niedrige spezifische Warme (c¢c, = 0,386.J/gK) eine prazise und schnel-
le (< 1min) Nachregelung des Temperatur-Sollwerts gewahrleistet. Der Targethalter
kann mit einem konstanten Hel zstrom 1 i1, strom = 2, 5 A Uber einen Widerstandsdraht
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(Rprane = 652) von Raumtemperatur bis auf 250°C' aufgeheizt werden. Dazu ist eine
Heizleistung von 37,5 W notwendig.

Eine Forderung an das Heizsystem ist, dal} es gegenuber dem Targethalter elek-
trischisoliert sein soll, dasonst keine Extraktionsspannung zur SI-Emission am Target-
halter angel egt werden kann. Das Heizsystem sollte aber gleichzeitig einen guten ther-
mischen Kontakt zum Targethalter besitzen, um moglichst schnell die Soll-Temperatur
zu erreichen. Mit einer Glimmerfolie (Spannungsfestigkeit 2005V /mm), die zwischen
dem Targethalter und dem Heizsystem angebracht ist, wird diese Forderung erfillt.

Zur Messung der Targettemperatur (Ist-Temperatur) wird ein Pt-100 Widerstand
eingesetzt, der im Temperaturbereich von 0°C' bis 250°C' eine ausreichende M efiemp-
findlichkeit bietet (siehe Kapitel 16.2).

Der Pt-100-Widerstand ist mit einem ebenfalls neuentwickelten Steuergerat zur
Regelung der Targettemperatur verbunden. Die Regelung der Targettemperatur er-
folgt in der Zwei punktanordnung. Zunachst mif3t das Steuergerat den aktuellen Wider-
standswert des Pt-100 und vergleicht diesen mit einem vorgegebenen Abgleichwider-
stand (R = 10052). Uber einen Differenzverstéarker wird schlie@ilich die | st-Temperatur
an dem Targethalter ermittelt und an einen Schmitt-Trigger [Tie86] weitergegeben.

An dem Steuergerat 183t sich Uber einen Potentiometer in konstanten Schritten von
AT = 10K + 2K die Soll-Targettemperatur einstellen. Die Soll-Temperatur wird
Uber den Schmitt-Trigger mit der Ist-Temperatur am Targethalter verglichen. Da die
Temperatur des Targethalters bei abgeschalteter Heizung durch Warmeleistung und -
strahlung absinkt, bestimmt der standige Ist-Soll-Vergleich der Temperaturwerte mit
dem Schmitt-Trigger die Dauer der Aufheizung des Targethalters.

Dartiber hinaus 1a3t sich der Widerstandswert des Pt-100 mit einem Multimeter
auch direkt ablesen und mit einem Programm in den entsprechenden Temperaturwert
(Ist-Targettemperatur) umrechnen. Dadurch ist eine Kontrolle der Targettemperatur
Uber die gesamte Meldauer gewahrleistet.

Der Schaltplan fur die Heizungssteuerung des Targethalters und der Quellcode des
Programms zur Umrechnung des Pt-100 Widerstandswertes in den entsprechenden
Temperaturwert sind im Anhang dieser Arbeit zu finden.

16.2 Temperaturmessung mit Pt-100

Der zur Messung der Targettemperatur T eingesetzte Platin Widerstand gehort zur
Gruppe der Metall-Widerstandsthermometer und &3t sich im Temperaturbereich von
—200°C bis 850°C' einsetzen. Das Prinzip der Temperaturmessung mit diesen Wi-
derstanden beruht darauf, da® die Temperaturabhangigkeit des elektrischen Wider-
stands von Metallen ausgenutzt wird. Die Bezeichnung Pt-100 beinhaltet dabei, dal3
der Nennwiderstand des Platinmel}fuhlersbei 0°C' Ry = 10052 betragt [ Sau90, Wit91].

Der Pt-100 besteht im allgemeinen aus einer Wicklung des Mefiwiderstands auf
einen stabilen Trager (z.B. Glas, Keramik), die von einer Deckschicht festgehalten
wird.



17 ELEKTRONIK UND DATENAUFNAHME 89

400 - 15

98]
3
|
\
T
S

N
o
o
!
\
(3]

) // —— Pt-100 Wider stand

S — —- Linearer Verlauf

10 A F - - - Abweichung vom linearen Verlauf ||

100 '\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\O
0 100 200 300 400 500 600 700 800

Temperatur (°C)

Wider stand (Q)
\
\
Wider standsabweichung (Q2)

Abbildung 35: Die grob gestrichelte Linie markiert den Widerstandsverlauf (linke Ska-
la) des Pt-100 ber den positiven Temperaturbereich und zeigt zum Vergleich eine li-
neare Kennlinie (durchgezogene Linie). Die Abweichung des Verlaufs von der linearen
Kennlinie ist durch die fein gestrichelte Linie dargestellt (rechte Skala).

Der Widerstandsverlauf des Pt-100 ist angenahert linear und nimmt gut repro-
duzierbar mit der Temperatur zu. Nach Glg. (92) wird der lineare Verlauf durch
Rpi 100 = Ry + 0,34 - T beschrieben. Die Abweichung vom linearen Verlauf betragt
bei 250°C' etwa 5% (siehe Abb. 35). Fur eine Ausgleichsgerade zwischen 0°C' und
250°C ist die Abweichung sogar noch kleiner. Der Widerstandsverlauf des Pt-100 &3t
sich durch einen Polynom 2-ten bzw. 3-ten Grades (DIN 43760, IEC 751) beschreiben:

1.) Fur den Temperaturbereich 0°C' < T' < +850°C qilt:
R(T)=Ry(1+3,9-102-T —0,6-10°-7?) (92)

2.) Fur den Temperaturbereich —200°C' < 7' < 0°C gilt:
R(T) = Ry(14+3,9-1072-T —0,6-107%- 7% —4,3- 107" - (T — 100) - T?) (93)

17 Elektronik und Datenaufnahme

17.1 Verarbeitung der Detektorsignale

Da die Start- und Stopdetektorsignale des Flugzeitspektrometers nicht direkt vom
MeRsystem verarbeitet werden konnen, miissen diese zunachst el ektronisch aufbereitet
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werden.

Am Ausgang eines Elektronen-K anal vervielfachers (Channeltron, Ceratron, Chan-
nelplate) wird durch das Projektil- bzw. Sekundéarion ein Ladungspuls generiert. Ein
RC-Glied koppelt dieses Detektorsignal von der Hochspannungszuleitung zur Detek-
toranode aus. Die Anstiegszeiten des ausgekoppelten Signals hangen von der Zeitkon-
stanten 7 = R - C' ab. Im Anschlul} an die Auskopplung wird das Channeltron- bzw.
Ceratrondetektorsignal mit einem Vorverstarker [Al1b91, Bur86, Kro93] verstarkt.

Nach der Vorverstarkung betragt die Signalamplitude etwa 150 mV, und die Si-
gnalbreite etwa 10 ns und die Anstiegszeit der fuhrenden Flanke betragt etwa 1ns.

Die Signale des Channelplates brauchen nach der Auskopplung nicht mehr
verstarkt zu werden, da die Amplitude der Signale rund 100 mV bei einer Signal-
breite von etwa 6 ns aufweist. Die Anstiegszeit der fuhrenden Flanke betragt beim
Channelplate etwa 900 ps.

Die ausgekoppelten bzw. vorverstarkten Detektorsignale werden direkt einem Con-
stant Fraction Discriminator (EG& G Ortec, Modell CF8000) zugefuhrt. Der Discrimi-
nator wandelt das analoge Detektorsignal in ein schnelles logisches Rechteck-Signal
(-0,7 V; 50 bis 100 ns) um. Am Discriminator kann zusatzlich ein Schwellenwert ein-
gestellt werden, so dal} Detektorsignale, die unterhalb des Schwellenwertes liegen,
vom Discriminator ignoriert werden. Dadurch ist es moglich, Nachschwinger vom ei-
gentlichen Detektorsignal zu trennen.

Der Schwellenwert am Discriminator ist vom Detektortyp, dem Vorverstarker und
der Zahirate abhangig. Er sollte so eingestellt werden, dal3 moglichst keine Nach-
schwinger, jedoch der maximale Bereich aus der Amplitudenverteilung der echten
Signale nachgewiesen werden. Bei zu starken Nachschwingern kann das Signal ge-
gebenfalls mit einem Timing Filter Amplifier (Ortec, Modell 454) durch Integration
bzw. Differentiation geformt und verstarkt werden.

17.2 Singlehit-Datenaufnahme M EDA

Bel den koinzidenten Flugzeitmessungen wurde das diskriminierte Projektil-Signal
(Startsignal) aus dem Constant Fraction Discriminator einem Time to Pulse Height
Cornverter (EG&G Ortec, TPHC/SCA Modell 467) zugefuhrt und weiterverarbeitet.
Die Laufzeitunterschiede zwischen den Start- und Stopsignalen konnen durch eine De-
layeinheit (Ortec, Modell 411A) ausgeglichen werden. Der elektronische Meffaufbau
istin Abb. 36 dargestellt.

Im TPHC startet das Projektil-Signal die Aufladung eines Kondensators. Trifft nun
innerhalb eines voreingestellten Zeitfensters ein SI-Signal (Stopsignal) in den TPHC
ein, so wird der Aufladevorgang beendet und der TPHC gibt ein analoges Rechtecksi-
gnal aus. Die Pulshdhe (OV bis 10 V) des Rechtecksignalsist proportional zur gesam-
melten Ladung am Kondensator d.h. proportional zum zeitlichen Abstand zwischen
dem Start- und dem Stopsignal [EG& G95]. Alle Ubrigen Ereignisse, die nicht inner-
halb des Zeitfensters, liegen werden als nicht koinzident verworfen. Wahrend das Zeit-
fenster gedffnet ist, werden keine weiteren Startsignale registriert. Der TPHC erlaubt
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Abbildung 36: Blockschaltbild der verwendeten Elektronik zur koinzidenten Flugzeit-
messung mit der Singlehit-Datenaufnahme MEDA.
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nur die Messung eines Start-Stop-Signal paares innerhalb des Zeitfensters (Singlehit-
Ereignisse). Multihit-Ereignisse, d.h. die Emission von mehr als einem Sl, die vom
selben Projektil ausgel st wurden, konnen mit dem TPHC nicht registriert werden.

Eine Koinzidenzbedingung der Flugzeitmessung ist, dal} die Zeitdifferenz zwi-
schen dem Eintreffen zweier Projektile auf dem Target grolier als das eingestellte Zeit-
fenster ist, da sonst unechte Koinzidenz-Ereignisse stattfinden. Diese Bedingung istin
allen Flugzeitmessungen dieser Arbeit erflllt. Die Projektil-Zahirate (Start-Zahlrate)
lag bei 1 bis2 kHz, d.h. etwa ein Projektil pro ms. Wohingegen das Zeitfenster fur die
Koinzidenzmessungen zwischen 1 und 8 s lag.

In einem Vielkanalanalysator wird schliefllich in einem Histogramm die Haufig-
keitsverteilung der Pulshohen des analogen Rechtecksignals aus dem TPHC (Flug-
zeitspektrum) dargestellt.

Bei den am IKF durchgefiihrten Messungen, wurde ein am IKF entwickelter Viel-
kanalanalysator verwendet [AlIb91]. Dieser Vielkanalanalysator besteht im wesentli-
chen auseinem Analog-Digital Converter (Silena, L00MHz ADC Modell 7421), einem
Speichermodul und einer moduladeren Datenaufnahme MEDA [Alb91].

Die analogen Rechtecksignale des TPHCs werden zunachst von einem ADC di-
gitalisiert und in eine besondere elektronische Einheit (Eigenentwicklung der GSI,
Memory Control and Routing Unit MR1000) zu einem Histogramm mit 1024 Kanden
sortiert. Anschlief}end wird das Histogramm in einem Speichermodul (Nuclear Enter-
prises 16k-Store 9082) abgelegt.

Das Datenaufnahmesystem MEDA (Amiga-Computer) ist Uber eine Schnittstelle
(I/0-Card) mit einem CAMAC-Controller (Typ Kinetic Systems 3988) verbunden. Das
Datenaufnahmeprogramm MEDA steuert den CAMAC-Controller und Ubernimmt so
die Steuerung, Darstellung und Verarbeitung der Me3daten. Der CAMAC-Controller
selbst stellt die Kommunikation zwischen dem CAMAC-System her und Uberwacht
ilber den CAMAC-Uberrahmen die einzelnen CAMAC-Module.

Parallel zur Aufzeichnung des Flugzeitspektrums [at sich auch ein Spektrum auf-
nehmen, das die Stabilitat des Strahlstroms darstellt. Hierzu gibt ein Current-Digitizer
Modell CD1010 (Eigenentwicklung der GSI) den Strahlstrom frequenzanalog als Im-
pulsrate aus. In einem Scaler akkumuliert liefert dieses Signal das zeitliche Integral
Uber den Strahlstrom. Am Ende eines Mel3zyklus liest MEDA den Scaler aus und legt
den Wert in ein Pulser-Spektrenkanal ab. Jeder einzelne Kanal gibt die Dauer eines
MeRzyklus wieder und beinhaltet damit Informationen Uber die zeitliche Konstanz des
Strahlstroms. Extreme Schwankungen der Strahlstromintensitéat konnen namlich zur
Verfaschung der SI-Ausbeuten im Flugzeitspektrum fuhren (siehe Kapitel 18.2).

17.21 Normierung der Flugzeitspektren

Die gemessenen Sl-Spektren sind auf eine vorgegebene Anzahl von Startsignalen (Pro-
jektilionen) normiert. Hierzu wird das Startsignal nach dem Constant Fraction Discri-
minator verzweigt (siehe Abb. 36). Wahrend der eine Zweig, wie im Kapitel 17.2
beschrieben, mit dem TPHC verbunden ist, fuhrt der andere Zweig zu einem Pegel-
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konverter (Eigenentwicklung des IKF), der das NIM-Startsignal in ein TTL-Signa
umwandelt. Dieses wird wiederum auf ein Ratemeter (Firma Ortec, Modell 449) und
einen Timer Counter (Firma Ortec, Modell 771) verzweigt.

Die Messung der SI-Spektren besteht bei MEDA aus 1024 Mefizyklen. Die Me3zy-
klen werden durch dieam Timer Counter vorgegebene Anzahl der Startsignale (Preset)
und eine Start-Stop-Einheit (Eigenentwicklung des IKF) gesteuert.

Der Timer Counter zahlt die Anzahl der Startsignale bis das vorgewahlte Preset er-
reicht ist und generiert dann ein Stopsignal, das der Start-Stop-Einheit zugefuhrt wird.
Bel Eintreffen dieses Stopsignals sperrt die Start-Stop-Einheit alle weiteren elektro-
nischen Einheiten. Das Datenaufnahmesystem MEDA liest daraufhin das Speicher-
modul, in dem das Histogramm der Sl-Flugzeiten gespeichert ist, Uber die CAMAC-
Datenleitung aus. Dadurch wird der Mef3zyklus beendet. Am Ende des Mefizyklus
sendet eine Halt-Go-Box (Eigenentwicklung der GSl) ein Startsignal an die Start-Stop-
Einheit, die wiederum alle gesperrten elektronischen Einheiten in den aktiven Zustand
zurtickversetzt und den nachsten Mel3zyklus startet [Kuz96, Win99].

Ein typisches Flugzeitspektrum ist auf 1024 x 1000 Projektile normiert. Bei Mes-
sungen der Sl-Ausbeuten mit dem H *-Projektil wurde jedoch aufgrund der sehr nied-
rigen Sl-Ausbeuten eine Normierung von 1024 x 8000 Projektilen, zum Erhalt einer
ausreichend guten Statistik, gewahlt.

17.3 Multihit-Datenaufnahme MULTI

Neben dem Einsatz des Singlehitsystems MEDA wurde auch ein Multihitsystem ver-
wendet. Bei den Messungen an der GSI wurde das multihitfahige Datenaufnahmesy-
stem MULTI und bei den Messungen am PUC das Datenaufnahmesystem DM 1400
eingesetzt. Da diese Datenaufnahmesysteme groRe Ahnlichkeit im Hinblick auf die
Steuerung und Verarbeitung der Signale aufweisen, soll in diesem Abschnitt nur das
Datenaufnahmesystem MULTI im einzelnen beschrieben werden.

Der elektronische Aufbau des Multihit-MeRsystemsist in Abb. 37 dargestellt. Die
Start- und Stopsignale werden zunachst, wie beim Singlehitsystem, einem Constant
Fraction Discriminator zugefuhrt und Uber einen NIM zu ECL-Signalkonverter (Ei-
genentwicklung der GSI, 16 Chan. NIM-ECL Converter Modell EC1610) direkt an die
Eingange eines multihitfahigen CAMAC-Time to Digital Converters (LeCroy, TDC
Modell 3377) gegeben. Dieser TDC bildet das Kernstiick des Multihitmef3systems.

Der TDC mift, nachdem das Startsignal einen von 32 Signalkanden des TDCs
gedffnet hat, die Zeitspanne bis zum Eintreffen eines Stopsignals. Jeder dieser 32 Si-
gnalkanale kann bis zu 16 Stopsignale, die von einem einzigen Startsignal ausgelost
werden, registrieren und Doppel pulse mit einem Zeitabstand von > 10n.s auflosen.

Der TDC akzeptiert nur Stopsignale innerhalb eines vorwahlbaren Zeitfensters
(8ns bis 32us), das ebenfalls von dem Startsignal gedffnet wird. Das Zeitfenster legt
die maximal erlaubte Zeit zwischen dem Startsignal und dem Stopsignal fest. Die
zeitliche Auflosung des Zeitfensters liegt zwischen 500ps und 8ns. Alle Multihit-
Ereignisse, die innerhalb des Zeitfensters fallen, werden in einem internen Speicher
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Abbildung 37: Blockschaltbild der verwendeten Elektronik zur koinzidenten Flugzeit-
messung mit der Multihit-Datenaufnahme MULTI.
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(FIFO-Buffer) des TDCs abgelegt. Der Speichervorgang dauert 1, 8.5 + 100ns pro
Stopsignal. Wahrend dieser Zeit registriert der TDC keine weiteren Ereignisse (Tot-
zeit).

Das Datenaufnahmesystem MULTI, das uUber eine Interfacekarte mit dem
CAMAC-Controller (Hytec Controller 1330, maximale Datentransferrate 1 Mbit/s)
verbunden ist, liest die im internen Speicher des TDCs abgelegten Ereignisse aus.
Das Datenaufnahmesystem MULTI besteht im wesentlichen aus dem Mef}programm
Tempmult.vi, das von R. Wiinsch speziell zur Steuerung des Mef3ablaufs und zur Dar-
stellung der Mel3daten entwickelt wurde. Eine exakte Beschreibung des Datenaufnah-
meprogramms sowie der Quellcode des Programms und alle weiteren Unterprogram-
me sind bei [WUN99] zu finden.

Alle Multihit-Ereignisse, die innerhalb eines Zeitfensters gemessen werden, und
die Anzahl der Stopsignale pro Startsignal werden durch das Mel3programm in ein
Histogramm einsortiert und in Form eines SI-Spektrums bzw. eines M ultihitspektrums
dargestellt. Die Normierung des Histogramms erfol gt Uber die Eingabe der Startanzahl
(Projektilanzahl) in der Software.

Abb. 38 zeigt die Verteilung der Multihit-Ereignisse, die mit dem linearen Flugzeit-
spektrometer am PUC fur 11 Millionen Starts aufgenommen wurde. Dem Spektrum
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ist zu entnehmen, dal’ nur 2% der Projektile positiv geladene Sl erzeugen. Multihit-
Ereignisse (mehr alsein Sl pro Projektilion) von positiv geladenen Sl liegen hingegen
im Promillebereich. Messungen mit dem zylindersymmetrischen Flugzeitspektrome-
ter zeigen nahezu keine Multihit-Ereignisse. Als Grunde hierfur sind vor allem das
defokussierende Beschleunigungsfeld des Spektrometers und der geringe Raumwin-
kel zwischen Target und Stopdetektor zu nennen.

Als Vorteil des Multihitsystems MULTI gegenuber dem Singlehitsystem MEDA
ist der recht einfache elektronische Aufbau zu nennen. Ein Nachteil des Me3systems
MULTI ist jedoch, da3 die Datenauslese ausschlie3lich durch die Software gesteuert
wird. Das fuhrt gegenuiber dem Me3system MEDA, bei dem die Daten durch elektro-
nische Bauteile erzeugt und gespeichert werden, zu einer Verlangsamung der Daten-
verarbeitung.

17.4 Charakterisierung des Strahlstroms

Durch die Charakerisierung des Strahlstroms anhand einiger ausgewahlter Projektil-
energien kann die Giite des Strahlstroms (z.B. Verunreinigung des Strahlstroms durch
Streueffekte an Blenden etc.) fur ale weiteren Projektilenergien Uberprift werden
[Per98b].

Hierzu wird ein Flugzeitspektrum des Strahlstroms bei verschiedenen Projektil-
energien aufgenommen. Die vom Projektil aus dem Target ausgel dsten Sekundarel ek-
tronen werden as Startsignal und der Projektilstrahl selbst as Stopsignal verwen-
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det. Nach der Emission der Sekundarelektronen aus dem Target erreichen diese as
Startsignal nach der Zeit T's; = tsp + Agr den TDC. tgx gibt die Flugzeit der Se-
kundarelektronen vom Target bis zum Start-Detektor wieder und Az reprasentiert
die Laufzeit (zeitliche Verzogerung durch elektronische Bauteile und Kabel) des Start-
signals bis zum TDC. Das Zeitintervall tsg ist konstant, da es durch das Extrakti-
onsfeld V,,; = —2kV fir die Sekundarelektronen gegeben ist. Die Form des Se-
kundarelektronen-Zeitpeaks ist hierbei annahernd unabhangig von der Projektilener-
gie, dadas Extraktionsfeld V,,; > Eqp ist.

Das Projektil bzw. das Stopsignal erreicht den TDC nach der Zeit Tsyon =
tsiran + Agirans, WObE tg:,.qn die Zeit beschreibt, die das Projektil zum Durchflug
der Strecke D zwischen Target und Stop-Detektor benotigt. A gy,.qx; ist die Signallauf-
zeit vom Stop-Detektor bis zum TDC, die sich wiederum aus der Verzogerung des
Stopsignals ergibt.

Die Zeit, die das Projektil zum Durchqueren des Targets benotigt (< 0, 5ps) ist
vernachlassigbar gegenuiber der Zeitauflosung des TDCs (~ 0,5 ns pro Kanal). Die
Form des Projektil-Zeitpeaks ist jedoch von der Projektilenergie abhangig, da das Pro-
jektilstrahl beim Durchgang durch das Target ein gewisses Energie-Straggling erfahrt.

Im Flugzeitspektrum mifit man die Flugzeit 1o des Projektilstroms. Diese ist
gegeben durch Tror = tsuan + Nstran — (tSE + ASE) DadieFl UgZEit Tror pro-
portional zur Kanalzahl K des Flugzeitspektrumsist (siehe Kapitel 18.1), 1ait sich der
Projektilstrahl durch die Funktion

TTOF =K =

A
+ B o7\
VI, &
charakterisieren. E'p ist die Projektilenergieund A = D+/m/2 mit der Projektil-
masse m,, (Siehe Glg. (81)). Fur die Konstante B gilt B = Agyan — (tse + Asg).
Die Charakterisierung eines N-Strahls fur 8 verschiedene Energien ist in Abb. 39
dargestellt. Die Punkte geben die Peakmaxima des Projektilstrahl, wahrend die Feh-
lerbalken die Breite des Peaks beschreiben, die eine Konsequenz des Durchgangs des
Projektilstrahls durch das Target ist (Energie-Straggling).

18 Datenauswertung

18.1 Masseneichung der Flugzeitspektren

Die Transformation eines Flugzeitspektrums in ein Massenspektrum ist durch die
oft ungenaue Kenntnis der Flugzeitgeometrie und der elektronischen Signallaufzeiten
schwer durchzufiihren. Dieses Problem |43t sich jedoch relativ leicht umgehen, wenn
man ein Target verwendet, bel dem mindestens zwei SI-Peaks bekannt sind.

Aus Glg. (90) ist bekannt, da8 ¢ = a+/m ist, wobei die Konstante a die Flugzeit-
geometrie a = (2b + D)/+/2qU enthdlt. Die Flugzeit t eines S| entspricht der Kanal-
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zahl k im Flugzeitspektrum, so da man auch & = a+/m schreiben kann. Nach der
Auskopplung der Signale produzieren elektronische Laufzeitunterschiede zusatzlich
eine lineare Verschiebung b des Flugzeitspektrums. Das bedeutet, dal? Kanal O nicht
der Flugzeit t = 0 entsprechen muB. Der tatsachliche Zusammenhang zwischen der
Flugzeit t (Kanal k) und der Masse m eines Sl ist dann:

t=k=aym-+b (95)

Um die Konstanten a und b zu bestimmen, mul} die Masse von mindestens zwei
SI-Peaks bekannt sain:

kl = ay/my + b

Nach dem L 6sen dieses Gleichungssystems erhalt man:

ky — Ky
a=—— und b=ky—aym 97
N 2 — 4y (©7)

Bei der Kenntnis der Konstanten a und b 183t sich nun das Flugzeitspektrumin ein
M assenspektrum transformieren:

m = (k_b)2 (98)

a

Verwendet man z. B. in der Messung ein LiF-Target, so wird das Flugzeitspektrum
fUr positive Sl vom Peak des 7 Li*-SI dominiert. Hierzu wird das Maximum des Peaks
aguivalent der Masse 7u gesetzt. Da alle Targets mehr oder weniger mit Wasserstoff
H™ kontaminiert sind, wird im Flugzeitspektrum der Peak kleinster gemessener Flug-
zeit aguivalent der Masse 1u gesetzt. Aus der Kenntnis dieser beiden Sl-Peaks lassen
sich nach der Transformation des Flugzeitspektrumsin ein Massenspektrum ale wei-
teren Sl-Peaks einer Masse zuordnen.

18.2 Fehlerbetrachtung

Die SI-Spektren fur ein ausgewahltes StolRsystem (gleiche Projektilenergie, -masse,
-ladung, Targetstelle, etc.) werden bei gleicher Projektilnormierung und bei gleicher
Strahlstromintensitat in mehreren Me3laufen aufgenommen. Diese Aufteilung in meh-
rere Melllaufe hat den Vortell, dal3 das Risiko, grofie Datenmengen aufgrund techni-
scher Probleme zu verlieren, minimiert wird. Andererseits erlaubt es den Vergleich der
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einzeln gemessenen Spektren untereinander. Dadurch konnen stati stische und systema-
tische Schwankungen in der Sl-Ausbeute eines ausgewahlten StoRsystems festgel egt
bzw. abgeschéatzt werden.

Die gemessenen Ausbeuten Y konnen al's poissonverteilt angenommen werden, da
die Wahrscheinlichkeit fur das Auslosen eines Sl aus der Targetoberflache durch ein
Projektil sehr gering ist (zwischen 2 % und 5 %). Der statistische Fehler der Ausbeute
betragt /Y.

Systematische Fehler basieren dagegen auf Mangel in der Justierung und Prapa-
ration des Versuchaufbaus, sowie der Ungenauigkeit der MeRinstrumente. Darliber
hinaus konnen Schwankungen des Strahlstroms bei einer Erhdhung zum Anstieg der
Blindzahlrate der Channeltron- bzw. Multichannel plate-Detektoren fuhren. Dies be-
wirkt einen Anstieg des Untergrunds im Flugzeitspektrum (zufallige Koinzidenzen).
Der systematische Fehler betragt typischerweise 5 %, bis 10 %.

Bel Messungen der SI-Emission in Abhangigkeit der Targettemperatur entsteht
aufgrund der Nichtlinearitét des Pt-100 Meflwiderstands vom linearen Widerstands-
wert bei steigender Temperatur, ein weiterer systematischer Fehler, bis zu 5 % betra-
gen (siehe Kapitel 16.2). Um diesen Melifehler moglichst gering zu halten wird durch
die Heizsteuerung des Targethalters eine Linearisierung des Widerstandsverlaufs Uber
den gesamten Temperaturbereich durchgefuhrt. Durch die Linearisierung des Pt-100
konnte der systematische Fehler auf < 1% gesenkt werden. Durch evtl. geringfligige
Temperaturschwankungen, an dem Targethalter aufgrund des Aufheizvorgangs ent-
steht ein weiterer systematischer Fehler, der mit steigender Targettemperatur anwachst
und maximal 10 % betragen. In der Auswertung der Flugzeitspektren kann ein weiterer
Fehler durch die Massenauflosung (maximal m/Am = 33) des Flugzeitspektrometers
entstehen. Ab der Masse > 35 Uberlagern sich die Massenpeaks der Kohlenwasserst-
offionen, so da’ eine Auswertung nur durch einen Gaul3fit moglich ist [WUn99]. Der
Fit der Massenpeaks mit der GauRRfunktion beinhaltet jedoch einen Fehler bis zu 25
%. Aus diesem Grunde kam diese Auswertemethode nicht zur Anwendung. Dajedoch
alle Kohlenwasserstoffionen ein ahnliches Emissionsverhalten aufweisen, wurden die
schweren Kohlenwasserstoffionen > 35 zu ganzen C, H,-Gruppen zusammengefalit
und al's eine gemeinsame Gruppe ausgewertet.
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Tell IV
Ergebnisse und Diskussion
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Einleitung

Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt in der Untersuchung der Emission von Se-
kundarionen (Sl), die aus der lon-Festkorper Wechselwirkung resultiert. SI-Ausbeuten
sind dem Experiment zugangliche Grolien eines lon-Festkorper StoRRes, sie beinhalten
Informationen in bezug auf die Dynamik des elektronischen Zerstaubungsprozesses
(Desorption).

Die von einem Festkorpertarget emittierten SI werden in Koinzidenz mit den Pro-
jektilionen gemessen. Dadurchist einerseits eine M assenseparation der SI moglich und
andererseits kann aus den Ausbeuten der SI auf ihr Emissionsverhalten geschlossen
werden. Durch systematische Variation von Projektil- und Targeteigenschaften wurde
deren EinfluB auf die SI-Emission im Bereich des maximalen elektronischen Brems-
vermogens (dE/dzx). des Projektils untersucht.

Die Diskussion der Ergebnisse aus den Untersuchungen zum EinfluR der Projektil-
und Targeteigenschaften auf die SI-Emission bilden zwei Themenkomplexe, die Uber
Fragen nach den Emissions- und Produktionsmechanismen sowie dem Entstehungsort
der SI miteinander verkniipft sind.

Im ersten Teil des ersten Komplexes (Kapitel 19.1) wird der EinfluR der Projektil-
geschwindigkeit auf die SI-Emission untersucht. Die experimentellen Ergebnisse die-
ser Messungen lassen sich sehr gut mit einem jungst entwickelten theoretischen Mo-
dell beschreiben. Hierfir wurde zunéachst ein einfaches Projektilsystem (H *) gewahlt,
da es durch seine einfache Struktur die Zahl der moglichen Reaktionskanale ein-
schrankt, so dal} eine angemessene Beschreibung der SI-Ausbeuten durch das neue
Emissionsmodell ermoglicht wird. Dartiber hinaus wurde auch ein komplexeres Pro-
jektilsystem (N %a+, mit ¢.,, dem mittleren Gleichgewichtsladungszustand) zur Verifi-
kation des Modell eingesetzt.

Im zweiten Teil des ersten Komplexes (Kapitel 19.2) wird der EinfluR der Pro-
jektilmasse auf die Emissionscharakteristik der SI behandelt. Diese Messungen der
Sl-Ausbeuten bel konstanter spezifischer Projektilenergie bilden die Grundlagen zur
Untersuchung der Energiedichtedanderung bzw. der lokalen Temperatur innerhalb ei-
ner Teilchenspur mit konstantem Spurvolumen.

Der EinfluR des Projektilanfangsladungszustands auf die SI-Emission wird im drit-
ten Tell des ersten Themenkomplexes (Kapitel 19.3) untersucht. Diese Messungen
geben Hinweise auf den Produktionsmechanismus und Entstehungsort der SI an der
Targetoberflache. Darliber hinaus wird in diesem Kontext eine wirkungsvoll einfache
Methode vorgestellt, die es gestattet mit Hilfe der SI-Emission den mittleren Gleichge-
wichtsladungszustand nach dem Passieren des Projektils durch das Target zu bestim-
men. Die experimentellen Befunde dieser Messungen filhren zu sehr guten Uberein-
stimmungen mit den berechneten GroRen.

Im zweiten Themenkomplex (Kapitel 20) wird aus der Anderung der Target-
temperatur die Bindungsenergie und die Bindungsart der Sl, die der Oberflachen-
schicht entstammen, bestimmt. Aus der Kontamination des Targetvolumens mit Frem-
datomen konnen neben Untersuchungen der Oberflachenemission auch Schluléfolge-
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rungen auf die SI-Emission aus dem Festkorpervolumen gezogen werden.

Alle vorgestellten Ergebnisse bilden eine Grundlage fir Untersuchungen der Spu-
rentstehungsmechanismen in Festkorpern mit Hilfe von Sl. Durch gezielte Kontami-
nation der Festkorperoberflachen konnen die nach der |on-Festkdrper Wechselwirkung
emittierten Sl als Boten fir das Studium der Spurentstehung eingesetzt werden, dasie
Informationen Uber die Evolution des Entstehungsprozesses der Teilchenspur beinhal-
ten.

19 Variation von Projektileigenschaften

19.1 Geschwindigkeitseffekt

In StoRen zwischen schnellen (MeV) atomaren Projektilionen und einem Festkorper-
target deponiert das Projektil in kurzer Zeit (~ 107'7s) in der Oberflachenregi-
on des Targets einen Tell seiner kinetischen Energie (~ 1keV in den ersten nm
unterhalb der Oberflache) in einem kleinen Volumen (~ 1nm3). Die Folge die-
ser Kollision ist die Emission von Sl aus dem Oberflachenbereich des Festkorper-
targets. Es ist naheliegend, hieraus auf eine Korrelation zwischen der deponierten
Energie und der SI-Ausbeute zu schlielen. Es zeigt sich jedoch, dal fur den glei-
chen Betrag an deponierter Energie fur schnellere atomare Projektile (BB-Bereich)
geringere Sl-Ausbeuten gemessen werden gegeniiber langsameren Projektilen (LSS
Bereich) [Albe82, Bro82, Hak93, Neu97a, Per98a]. Dieses Phanomen wird im allge-
meinen als Geschwindigkeitseffekt bezeichnet.

Neuere Experimente [WUnN98, Neu99] zeigen zum ersten Mal, da3 auch die Emis-
sion sekundarer Elektronen von der Projektileintrittsoberflache einen Geschwindig-
keitseffekt aufweist. Diesist insofern erstaunlich, dadie theoretischen Modelle von ei-
ner Proportionalitét zwischen Sekundarel ektronenausbeute v und dem elektronischen
Bremsvermogen ausgehen [Ster57, Kos89]. Eine ausfihrliche Beschreibung des Ge-
schwindigkeitseffekts fur Sekundarelektronen ist bei R. Wiinsch [Win99] zu finden.

Zur Messung der SI-Ausbeuten wurde H * als Projektil verwendet. Der Vorteil die-
ses Projektilsliegt darin, dal? es das einfachste atomare System ist. AuRerdem wird mit
diesem Projektil die Zahl moglicher Reaktionskanale, bel denen z.B. der Projektilla-
dungszustand einen Einflu} auf die SI-Emission ausiiben konnte, stark eingeschrank.
Bisher gibt es nur sehr wenige Messungen fir leichte Projektilewie H und He, die die
SI-Ausbeuten im Bereich des maximalen elektronischen Bremsvermogens (dE/dzx),
untersuchen [Bes81, Bro82, Neu974], so dal} weitere Messungen notwendig sind, um
ein adaquates Bild der Emissionsmechanismen fur die grolie Anzahl der Projektil-
Target Kombinationen wiederzugeben.

Um den Bereich des Maximums des elektronischen Bremsvermodgens des H -
Projektils Uberstreichen zu konnen (siehe Abb. 40), wurde mit dem 2,5 MV Van de
Graaff-Beschleuniger am IKF zunachst Methan beschleunigt und in einem Gasstrip-
per in seine Bestandteile aufgebrochen (siehe Kapitel 12.1.3). Das H *-Projektil wur-
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Abbildung 40: Das Bremsvermdgen von H *-Projektilen in Kohlenstoff berechnet mit
dem TRIM-Programm [Trim93]. Der in dieser Arbeit untersuchte Bereich ist dun-
kel getont dargestellt. Die horizontale Linie gibt ein willkurlich gewé&hltes konstantes
Bremsvermogen bei zwei unterschiedlichen Projektilgeschwindigkeiten an.

de anschliefend mit dem Analysiermagneten selektiert. Dadurch war das Studium der
Sl-Emission bel Projektilgeschwindigkeiten von 50 bis 140 keV/u moglich. Die H *-
Projektile wurden unter HV-Vakuumbedingungen (5 - 10~ °4Pa) auf 525 A dicke frei-
tragende amorphe C-Targets (siehe Kapitel 13.1) geschossen. Die Targetoberflache war
mit einem Kohlenwasserstoff-Wasserdampfgemisch kontaminiert (siehe Kapitel 13.4).
Die Messung der SI-Ausbeuten erfolgte von der Projektileintrittsoberflache mit einem
zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer (siehe Kapitel 14.3). Aufgrund der sehr
geringen Emissionsausbeuten mit dem H *-Projektil wurde auf 8,024 - 10° Projektile
normiert. Der Projektilstrom lag dabei im Durchschnitt bei 100 Projektilen pro Sekun-
de.

Dadas Interesse der Anderung der SI-Ausbeuten mit der H+-Projektilenergie galt,
wurde auf eine hohe Massenauflosung des Flugzeitspektrometers verzichtet, so dafd
bei alen folgenden Messungen mit dem zylindersymmetrischen Flugzeitspektrometer
alle Kohlenwasserstoffionen ab der Masse 27+ as ganze C, H,-Gruppen untersucht
wurden, da die Konstituenten einer C, H,-Gruppe im allgemeinen gleiches Emissi-
onsverhalten aufweisen (siehe Kapitel 20).
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Abbildung 41: Relative H *-SI-Ausbeuten von der Projektileintrittsoberflache eines
mit H *-Projektilen beschossenen Kohlenstofftargets. Die Ausbeuten sind als Funktion
der spezifischen Projektilenergie dargestellt und zeigen zum Vergleich das elektroni-
sche Bremsvermdgen (dE/dx). nach TRIM93 [Trim93] (durchgezogene Linie) und
das effektive Bremsvermogen (dE/dx).sy. (gestrichelte Linie) nach dem Modell von
Pereira et al. [Per98a, Per00].

19.1.1 HT induzierte Sekundarionenemission

Die Untersuchung von Desorptionsausbeuten in Abhangigkeit von der Projektilenergie
beinhaltet Informationen, die dem Mechanismus der SI-Emission zugrunde liegen.

In Abb. 41 ist die relative Ausbeute von H*-Sl aus der Projektileintrittssei-
te der Festkorperoberflache als Funktion der spezifischen H*-Projektilenergie Ep
dargestellt. Zum Vergleich der H*-Ausbeuten mit den Ausbeuten der C,H, -S| ist
in Abb. 42 die relative Ausbeute von C5H,-SI as Funktion der spezifischen H*-
Projektilenergie dargestellt. Zu diesem Vergleich wurde willkirlich das schwerste der
C,H,-SI gewahlt. Das Ausbeuteverhalten der Cs H " -Gruppe ist aber symptomatisch
fur die CQH;-, CgH;- und C4H;-Gruppe.

Die Ausbeuten der H*- und der C, H,; -SI wachsen zunachst im gemessenen Ener-
giebereich von 50 keV/u bis 140 keV/u mit der Projektilgeschwindigkeit an und er-
reichen ein Maximum bei etwa Ep ~ 60kel//u. Danach nehmen die SI-Ausbeuten
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Abbildung 42: Relative C's H,"-SI-Ausbeuten von der Projektileintrittsoberflache eines
mit H *-Projektilen beschossenen Kohlenstofftargets. Die Ausbeuten sind als Funktion
der spezifischen Projektilenergie dargestellt und zeigen zum Vergleich das elektroni-
sche Bremsvermdgen (dE/dx). nach TRIM93 [Trim93] (durchgezogene Linie) und
das effektive Bremsvermogen (dE/dx).sy. (gestrichelte Linie) nach dem Modell von
Pereira et al. [Per98a, Per00].

mit steigender Projektilgeschwindigkeit wieder ab. Der Anstieg der Ausbeuten im nie-
derenergetischen LSS-Bereich ist dabei groRer als die Abnahme der Ausbeuten im
hochenergetischen BB-Bereich. Dieses Ergebnis wird deutlicher in Messungen von
Sl-Ausbeuten mit He-Projektilen [Neu97a, Neu97b].

Im gemessenen Energiebereich ist das nukleare Bremsvermogen gegentiber dem
elektronischen Bremsvermigen des H +-Projektils vernachlassigbar, so da3 nukleare
Mechanismen, die zur SI-Emission beitragen, ignoriert werden konnen.

Zur Uberpriifung der Linearitat der Sl-Ausbeuten mit der vom H*-Projektil im
C-Target deponierten Energie ist in den Abb. 41 und 42 das elektronische Brems-
vermogen des Projektils a's durchgezogene Linie aufgetragen. Die Werte fur das el ek-
tronische Bremsvermogen des H *-Projektils im C-Target wurden mit dem TRIM-
Programm bestimmt [Trim93]. Das Bremsvermogen (dE/dx). wurde dabei auf die
Ausbeutedaten in der Form Ys; = A - (dE/dx). normiert, wobei A eine Konstante

Stopping Power (eV/A)
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darstellt.

In den Abb. 41 und 42 ist zwischen dem Maximum des theoretisch errechneten
elektronischen Bremsvermogens und dem gemessenen Maximum der Sl-Ausbeuten
eine deutliche Abweichung zu erkennen. So liegt die Position des nach TRIM93
[Trim93] berechneten Pesk-Maximums bei etwa E, ~ 100keV/u. Das Ausbeute-
Maximum aller Sl ist somit gegeniber dem Maximum des elektronischen Brems-
vermogens zu niedrigen Projektilgeschwindigkeiten verschoben:

dE) Maz ()

Ep(Y2!") ~ 0,67 Ep (%

e

Dieses Resultat stimmt sehr gut mit Messungen an He-Projektilen Gberein, die mit
der Flugzeit- [Neu97a] oder mit der Rutherford-Ruickstreu-Spektroskopie (RBS) vor-
genommen wurden [Bes81, Bro82). Die Tatsache, dal} das Ausbeutemaximum Y2/
nicht mit dem (dE/dx).-Maximum zusammenfallt, ist ebenfalls mit schweren Projek-
tilen (m, > He) beobachtet worden [Seib82, Hak82, Per98a).

Werden die gleichen Daten fur die SI-Ausbeuten, wie in den Abb. 41 und 42, als
Funktion des nach TRIM93 [Trim93] berechneten elektronischen Bremsvermogens
(siehe Abb. 43) dargestellt, so wird eine "henkelformige” Kurve erhalten, die dem glei-
chen elektronischen Bremsvermogen (z.B. 16 eV/,&) zwel verschiedene SI-Ausbeuten
zuordnet. Die Abb. 43 besteht, bezogen auf die Projektilgeschwindigkeit, aus einem
niederenergetischen Zweig (L SS-Bereich) und einem hochenergetischen Zweig (BB-
Bereich). Die SI-Ausbeuten im niederenergetischen Zweig sind gegenuiber den Aus-
beuten im hochenergetischen Zweig erhoht. Das Verhéltnis R = Y7,s5/Ygsp zZwischen
Ausbeuten aus dem LSS- und dem BB-Bereich beim gleichen el ektronischen Brems-
vermogen (16 eV/,&) liegt fur ale Sl innerhalb desIntervallsvon 1,5 < R < 1, 7.

Die Ergebnisse unterstreichen den nichtlinearen Zusammenhang zwischen den
H*-, CoH,f-, C3H,f -, CH,f-, Cs H,f - Sl-Ausbeuten und dem elektronischen Brems-
vermogen des H *-Projektils. Sie geben einen Hinweis darauf, dafl das elektronische
Bremsvermodgen nach TRIM93 nicht die geeignete Funktion, zur Beschreibung der
Sl-Emission ist.

Eine Alternative bietet die Einfuhrung eines effektiven Bremsvermogens des Pro-
jektils, der eine kritische Energiedichte . enthdt, ab der die SI-Emission stattfin-
den kann [Per98a, Per00]. In den Abb. 41 und 42 ist das effektive Bremsvermogen
(dE/dzx).ss ds gestrichelte Linie aufgetragen. Es zeigt sich, dai3 das effektive Brems-
vermogen (dE/dx). s in guter Ubereinstimmung die experimentellen Sl-Ausbeuten
im Bereich des maximalen elektronischen Bremsvermogens des H -Projektils be-
schreibt. Bevor jedoch die Diskussion der Ergebnisse fortgesetzt wird, sollen im fol-
genden Abschnitt zunachst die theoretischen Anséatze zur Herleitung des effektiven
Bremsvermogens vorgestel It werden.
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Abbildung 43: Relative H*- (Abb. oben) und CsH,"-SI-Ausbeuten (Abb. unten) als
Funktion des elektronischen Bremsvermdogens des H *-Projektils [Trim93]. Die Abbil-
dungen zeigen die Zweige der niederenergetischen LSS-Region und der hochenergeti-
schen BB-Region. Die SI-Ausbeuten in der LSS-Region sind gegeniiber den Ausbeuten
in der BB-Region erhdht. Dem gleichen Bremsvermdgen kdnnen so zwei unterschied-
liche Ausbeuten zugeordnet werden. Hierin spiegelt sich die unterschiedliche radiale
Energiedichteverteilung in der Teilchenspur wieder. Die Pfeilspitzen zeigen in Rich-
tung wachsendem vp.
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19.1.2 Kritisches-Energiedichte-Modell

In einer vereinfachten Darstellung der SI-Emission wird im Kritischen-Energiedichte-
Modell nur die Energiedeposition des Projektils, beim Passieren eines Festkorpers,
berticksichtigt. Prozesse hingegen, die die Energiedeposition und Energieverteilung
im Festkorpertarget beschreiben, werden auRer Betracht gelassen. Die Auswirkungen
dieser Prozesse (z.B. Warmediffusion, Elektronenschauer, etc.) auf die Emission von
Sl lassen sich im allgemeinen durch eine Energiedichte ¢ beschreiben [Hed85, Sun86,
Del88, Spo90, Wie9d2, Rei93, Sun93].

Die Energiedichte ist von der Projektilgeschwindigkeit vp Uber die Radien des
Spurkerns und des Spurhal 0S 7k orn, < a0 (Si€he Kapitel 5.1), sowie Uber das el ek-
tronische Bremsvermogen (dE/dzx). (siehe Kapitel 3) abhangig. Der Zusammenhang
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Abbildung 44: Die Energiedichte ¢(r, vp) als Funktion des Abstands r von der Spu-
rachse. Die Energiedichteverteilung innerhalb der Teilchenspur ist fiir den niederener-
getischen (LSS-Bereich) und den hochenergetischen (BB-Bereich) bei konstantem elek-
tronischen Bremsvermogen (dE/dz), = 15 eV/A dargestellt. Im Modell nach Pereira
et al. [Per98a, Per00] gibt es eine kritische Energiedichte . Nur oberhalb dieser
Schwelle kann SI-Emission aus einem kritischen Spurbereich r stattfinden.

zwischen der durchschnittlichen Anzahl der 6-Elektronen, die radial zur Projektiltra-
jektorie ein Volumenelement der Teilchenspur durchqueren und der radial zur Tra-
jektorie abfallenden Energiedichte ¢(r) ist sehr grob. Der beobachtete Geschwindig-
keitseffekt in der Desorptionsausbeute (siehe Kapitel 19.1.1) kann dennoch in guter
quantitativer Ubereinstimmung mit dem kiirzlich entwickelten Modell nach Pereira et
al. [Per98a, Per00] durch die Einfhrung einer, fur die SI-Emission, kritischen Energie-
dichte e (r) und eines effektiven Bremsvermogens (dE/dx).;; = Sess. beschrieben
werden.

Zur analytischen Berechnung des effektiven Bremsvermogenswird im Modell von
Pereiraet a. [Per98a, Per00] die vom Projektil deponierte Energiedichteinnerhalb des
Spurvolumens durch die Funktion:
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1+ (r/rKern) (100)
0 falsr > THalo

<0 5 falsr < rgao
e(r) =

beschrieben. Fir r > rgq,(vp) wird die Funktion (r, vp) gleich Null gesetzt,
da die aus dem Spurkern ausgestoRRenen §-Elektronen ihre Energie nicht aulerhab
des Spurhal os deponieren und so dort auch keine Defekte erzeugen. Eine weitere ent-
scheidende Annahme in diesem Modell ist, in Ubereinstimmung mit anderen Model-
len [Hed85, Sun86], dak die Energiedichte radial zur Trajektorie mit 1/r2 abfallt.

Die Energiedichte =y(vp) entlang der Trajektorie (r = 0) wird aus der Integration
der Glg. (100) erhalten

E THalo dE d
(d_) = / 2me (r)rdr = gy = (AE/d), p (101)
dx e 0 ﬂ-r%(ernln [1 + (THGZO/TKW”) ]

Abb. 44 zeigt dazu schematisch die Energiedichtefunktion o (vp) fur zwei unter-
schiedliche Projektilgeschwindigkeiten v; < wv,. Die Geschwindigkeiten sind dabei
so gewahlt, daB8 (dE/dz).(vy) = (dE/dx).(v;) ist. Bel niedriger Projektilgeschwin-
digkeit v, ist die vom Projektil im Festkorper deponierte Energie in der Nahe der
Trajektorie konzentriert, da das Projektil eine wesentlich dinnere Spur als bei ho-
her Geschwindigkeit v, produziert (siehe Kapitel 5.1). Dementsprechend ist die vom
Projektil im Festkorper deponierte Energiedichte = bei niedriger Projektilgeschwin-
digkeit v; hoher als bei hoher Geschwindigkeit v, so dal3 dies zu einer hdheren SI-
Ausbeute Y'(v;) > Y (vq) bei gleichem Bremsvermdgen fuhrt. Die SI-Emission von
der Festkorperoberflache kann jedoch nur dann erfolgen, wenn das Projektil innerhalb
der Teilchenspur mindestens eine kritische Energiedichte ¢, die vom Targetmaterial
abhangig ist, deponiert.

Die kritische Energiedichte = - definiert einen kritischen Radius ¢, innerhalb des-
sen die SI-Emission stattfinden kann:

o = &0 (ro) © T¢ = Ficemn S—O _1 (102)
C

Nur wenn die Energiedichte <(vp) die kritische Energiedichte ¢ c(vp) >
ec innerhalb der Teilchenspur Uberschreitet, konnen atomare Bindungen durch Se-
kundarel ektronen-K askaden aufgebrochen werden und nur dann kommt es zur Emis-
sion von S| von der Targetoberflache aus dem Spurbereich r < r¢.

Aus der Integration der kritischen Energiedichte - mit r as Integrationslimit
|&3t sich ein effektives Bremsvermogen fur die SI-Emission berechnen:
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(dE) In(L+ (re/rkem)’)

dr eln[l+ (THazo/TKern)Q]

_ (dE In(g0/cc)
B (dl‘ >e ln [1 + (THalo/TKern)Q] (103)

rc
Seff,:/o 2me (r) rdr

19.1.3 Teilchenspur und Sekundarionenemission

Das effektive Bremsvermogen (S.;r. = (dE/dx).sy., siehe Glg. (103)) aus dem Mo-
dell von Pereira et al. [Per98a, PerO0] wird zur Beschreibung der SI-Ausbeuten Ys;
(siehe Abb. 41 und 42) benutzt, wobei die kritische Energiedichte ¢~ as freier Para-
meter durch einen Fit an die experimentellen Daten angepalit wird. Die Sl-Ausbeuten
Y5, sind mit dem effektiven Bremsvermogen tUber die folgende Glei chung verknipft:

Yo = A (d_E) (104)
dx eff.

Hierbei sind A und n freie Fitparameter, die zur Normierung der experimentellen
Daten Ys; dienen. Ihnen liegt keine physikalische Bedeutung zugrunde. Einzig und
allein dem Fitparameter e kommt eine physikalische Bedeutung zu; . beschreibt
eine vom Targetmaterial abhangige kritische Energiedichte, die zur Emission von Sl
notwendig ist.

Die beste Anpassung der Fitparameter an die experimentellen Daten ist in den Abb.
41 und 42 durch die gestrichelte Linie markiert. In der Tabelle 4 sind die Parameter-
werte fur alle untersuchten Sl, die von einem C-Target unter Beschul? mit Protonen von
der Targetoberflache emittiert werden, dargestellt. Die experimentellen Daten stimmen
hervorragend mit dem berechneten effektiven Bremsvermogen Uberein. Aus Tabelle 4
ist ebenso zu entnehmen, da3 die kritische Energiedichte - mit der SI-Sorte variiert.
So betragt diekritische Energiedichtes -, umdas H *-Sl von der C-Targetoberflache zu
emittieren, rund 30 meV/A3, wahrend ec fur die CxHy*-SI-Emission zwischen 5 und
15 meV/A3 liegt. Da die Energiedichte ¢ quadratisch mit dem radialen Abstand r von
der Projektiltrajektorie abnimmt, bedeutet dies physikalisch, dal3 SI, denen eine hohe
kritische Energiedichte e - zugeordnet wird, aus einem Bereich mit geringem radialem
Abstand r < r¢ zur Trajektorie emittiert werden. Je geringer =, desto weiter entfernt
von der Tragjektorieist der Emissionsort des Sl. Da der kritische Spurradius ¢, inner-
halb dessen SI-Emission stattfinden kann, abhangig von der Projektilgeschwindigkeit
ist, wird im folgenden ein mittlerer kritischer Spurradius 7 fur die gemessenen Pro-
jektil geschwindigkeitsberei che angegeben. So zeigen die nach Glg. (102) berechneten
mittleren Spurradien 7 (Siehe Tabelle 4) fur den Geschwindigkeitsbereich von 50 bis
140 keV/u, daB die H*-SI gegentiber den C, /-S| aus einem Bereich mit kleinerem
kritischen Spurradius r~ emittiert werden. Die mittleren kritischen Spurradien zeigen
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ec | 30£3 5+1 15+2 6+1 14+1

H Te | 53+1,0 | 36,9+£52 |11,6+19 | 30,6+44 | 12,51+2,0
n 1,52 2,12 1,47 2,54 1,64

SHe™ re | 13,9+£3,2 | 89,6+17,8 | 29,1+6,1 | 74,4+14,9 | 31,2+£6,5
n | 083 1,68 1,70 1,99 2,09

Tabelle 4: £ und n sind die Fit-Parameter der Glg. (104) fur die beste Anpassung an
die SI-Ausbeuten unter ! H+- und ® He*-BeschuB auf ein C-Target. Die Einheit von e
ist in meV/A3 und von 7 in A angegeben. Die Daten der SI-Ausbeuten unter 3He™-
BeschuR entstammen [Neu97b, Neu97a].

somit, dai3 die H*-SI aus dem Bereich des heillen Spurkerns stammen (etwa 9000K),
wahrend die C, H,/ -Sl aus dem Bereich des kalteren Spurhalos (rund 3000K) emittiert
werden (siehe Kapitel 5.1.1 und 5.1.2). Zu bemerken ist, da? die C, H,"-Gruppen kei-
ner einheitlichen kritischen Energiedichte folgen, sondern Schwankungen aufweisen.
Die Schwankungen der kritischen Energiedichte, der einzelnen C, H,"-Gruppen sind
vermutlich auf ihre unterschiedlichen | onisationsenergien zurtickzufiihren. So weisen
die C, H, -Gruppen mit gerader Anzahl von Kohlenstoffverbindungen (z = 2, 4) klei-
nere |onisationsenergien, gegentiber C, H,"-Gruppen mit ungerader Anzahl von Koh-
lenstoffverbindungen (x = 3, 5) (vergleiche Tabelle 7). Daraus folgt, wie aus dem Mo-
dell der kritischen Energiedichte berechnet wurde, das C, H,"-Gruppen mit ungerader
Anzahl von Kohlenstoffverbindungen naher von der Projektiltrajektorie, as C, [, -
Gruppen mit gerader Anzahl von Kohlenstoffverbindungen, emittiert werden. Auf die
unterschiedlichen Emissionsorte und -mechanismen der H *-Sl und der C, H,"-SI gibt
es auch andere experimentelle Hinweise [Mai 96, WiIn99)].

Die quantitativen Resultate der kritischen Energiedichten . bestétigen ebenfalls
die Annahmen in bezug auf die unterschiedlichen Emissionsmechanismen zwischen
den H - und den C, H,"-SI. Fur die Kontaminationsschicht (berwiegend Polypheny-
lether der Dichte p = 1,198¢/cm?® und einem mittleren Molekulargewicht von 454u
(siehe Kapitel 13.3)) an der Targetoberflache entspricht der kritischen Energiedichte
von e~ 30meV/A3 fur das H+-Sl eine mittlere Energiedichte von 2,08 eV/Atom
(Chemisorption). Diese Energie genuigt z.B., um die atomare Bindung eines C, H, -S|
aufzubrechen und ein H*-Sl zu erzeugen. Fur die C,H,/-SI hingegen ergeben sich
aus der kritischen Energiedichte von rund 5 < s < 15 meV/A3 mittlere Energie-
dichten von 0,35 bis 1,04 eV/Atom (Physisorption). Diese mittlere Energiedichten rei-
chen nicht mehr aus, um atomare Bindungen aufzubrechen, sie sind aber immer noch
ausreichend, um Van der Waals- oder Wasserstoff-Briickenbindungen zu brechen, so
daid die C, /-S| a's nahezu vollstandige Mol ekilfragmente von der Targetoberflache
emittiert werden konnen.

Diese Ergebnisse werden durch Messungen von Sl-Ausbeuten mit He™-
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Abbildung 45: Der kritische Spurradius r in Abhangigkeit von der spezifischen H -
und He*-Projektilenergie. Fir die kritische Energiedichte e ~ 30meV /A3 kommt es
innerhalb dieses Spurradius zur Emission der H *-SI.

Projektilen auf C-Targets [Neu97b, Neu974], die im nahezu gleichen Energiebereich
wie fir die H*-Projektile durchgefiihrt wurden, bestétigt.

Da & eine vom Targetmaterial abhangige GroRe ist, wird sie bei der Berechnung
des effektiven Bremsvermogens fur die Sl-Ausbeuten, die durch die He™-Projektile
induziert werden, als konstanter Wert fur die einzelnen SI-Sorten aufgefalit (siehe Ta-
belle 4). Der Fehler fur die Beschreibung der SI-Ausbeuten, die durch He™-Projektile
induziert wurden, mit den kritischen Energiedichten ¢, die aus den Messungen mit
den H*-Projektilen erhalten wurden, liegt alerdings bei 10 bis 20 %.

Hier zeigt sich, dall das H*-S| ebenfalls aus einem kleineren kritischen Spurbe-
reich ro dsdie CmH;-SI emittiert wird. Die mittleren kritischen Spurradien 7 bei
Beschull mit He™-Projektilen sind allerdings um den Faktor 3 grolRer als bei Protonen-
Beschul?. Dies ist auch vernunftig, da die groReren mittleren Spurradien 7 fur die
He"-Projektile zu einer groBeren Flache 772 fiuhren, aus der die SI-Emission statt-
finden kann. Die groRere Flache 772, die nun zur SI-Emission zur Verfugung steht
auRert sich in einer hoheren Sl-Ausbeute fir das He'-Projektil im Vergleich zu dem
H " -Projektil.
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Ein Kritikpunkt an diesem Modell besteht allerdings darin, dai3 die SI-Ausbeuten
keine Linearitat mit dem effektiven Bremsvermogen zeigen. Der Exponent n variiert
dabei zwischen 0,8 und 2,5.

Dennoch |aRt sich der Geschwindigkeitseffekt nach dem Modell von Pereira et
al. [Per98a, Per00], durch die vom Projektil deponierte Energiedichte hervorragend er-
klaren, die die Variation des Energiedepositionsvolumens mit der Projektilgeschwin-
digkeit beriicksichtigt.

19.1.4 N induzierte Li:™-Emission

Trotz der hervorragenden Beschreibung der durch leichte Projektile induzierten Sl-
Emission mit dem Modell der kritischen Energiedichte miissen die Messungen hin-
terfragt werden. Im vorangegangenen Abschnitt wurden die SI untersucht, die einer
Kontaminationsschicht entstammen. Der Blick auf die tatsachliche Targetoberflache
bleibt daher durch die Kontaminationsschicht verwehrt. Wie also werden sich die S|
der eigentlichen Targetoberflache im Emissions- und Entstehungsverhalten von den Sl
der Kontaminationsschicht unterscheiden ?

Kritisch betrachtet werden sollte auch die Verwendung eines definierten An-
fangsladungszustands fiir die H - und die He™-Projektile. Da das TRIM-Programm
[Trim93] das Bremsvermodgen mit einem mittleren Gleichgewichtsladungszustand
(equ. DESChreibt, der sich beim Passieren des Projektils durch das Festkorpertarget ein-
stellt, konnte dies ein Grund sein, weshalb die SI von dem nach TRIM93 berechneten
Bremsvermogen so schlecht beschrieben werden. Von weiterem Interesseist somit, ob
die SI-Emission, die von einem Projektil mit einem mittleren Gleichgewichtsladungs-
zustand induziert wird, besser durch das Bremsvermogen nach TRIM [Trim93] oder
durch das effektive Bremsvermogen beschrieben wird.

Sollten beide vorgebrachten Kritikpunkte keine wesentlichen Anderungen ge-
genuber den Messungen mit leichten Projektilen bringen, so stellt sich dennoch die
Frage, ob das Modell der kritischen Energiedichte auch fur schwere Projektile seine
Gultigkeit behalt.

Zur Messung der SI-Ausbeuten aus der tatsachlichen Targetoberflache wurde
14 Naeau- gls Projektil verwendet. Um den Maximalbereich des elektronischen Brems-
vermogens fir das Stickstoff-Projektil Uberstreichen zu konnen, wurde der niederener-
getische L SS-Bereich und das Maximum mit dem 4 MV Van de Graaff-Beschleuniger
am PUC, das Maximum und der hochenergetische BB-Bereich mit dem 7 MV Van de
Graaff-Beschleuniger am IKF vermessen (siehe Kapitel 12.1). Eine Normierung palite
die SI-Ausbeuten der beiden Messungen aneinander an.

Die !4N%au-Projektile passierten unter HV-Vakuumbedingungen (etwa 5 -
10-%hPa) zunachst eine 500A dicke freitragende amorphe C-Folie, bevor sie auf das
Target trafen. Die C-Folie befand sich etwa 300 mm vom Target entfernt und diente zur
Umwandlung des definierten Anfangsladungszustands ¢; in einen mittleren Gleichge-
wichtsladungszustand ¢.,,. des Projektils.

Als Target wurde ein polykristallines 500 A dickes LiF-Target verwendet, das auf
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ein 200 A dickes C-Substrat aufgedampft war (siehe Kapitel 13.1.1). Der Vorteil ei-
nes Alkalihal ogenid-Targets gegeniiber einem leitenden Target liegt darin, dal} es auch
bei inelastischen Stol3prozessen zur Emission von Li- und F-lonen kommt, wahrend
bei |eitenden Targets keine Emission des eigentlichen Targetmaterial s beobachtet wird
[Betz94]. Dartiber hinaus stellt das LiF-Target eine einfache kristallographische und
ionische Struktur dar. Beim LiF-Target wurde ausschliellich das Emissionsverhalten
des Li™-Sl untersucht. Aufgrund geringer F'~-Ausbeuten entfiel die Untersuchung
dieses negativen Sl.

Die Messung der Li"-Ausbeuten erfolgte von der Projektileintrittsoberflache der
LiF-Seite mit dem linearen Flugzeitspektrometern (siehe Kapitel 14.2). Der Projektil-
strom lag im Durchschnitt bel 1000 Projektilen pro Sekunde.

19.1.5 Ergebnisse und Diskussion der N%= induzierten Lit-Emission

In Abb. 46 wird die relative Ausbeute Yy; des Li™-Sl aus der Projektileintrittsober-
flache des LiF-Targets in Abhangigkeit von der spezifischen '* N %« -Projektilenergie
(0,036 MeV/u bis 1,5 MeV/u) gezeigt.

Die Lit-Ausbeute wachst zunachst stark mit steigender Projektilgeschwindigkeit
an und erreicht ein Maximum bel etwa 0,179 MeV/u. Mit weiterer steigender Pro-
jektilgeschwindigkeit sinkt die Li*-Ausbeute wieder ab. Ebenso wie bei den S| aus
einer Kontaminationsschicht wird bei der Messung der L: ™ -Ausbeute beobachtet, dall
die Ausbeuten bel gleichem elektronischen Bremsvermogen im niederenergetischen
LSS-Bereich groler sind, a's die Ausbeuten im hochenergetischen BB-Bereich (siehe
Abb.47). Wiein Kapitel 18.2 dargelegt, stellen diein der Abb. 46 gezeigten Fehlerbal-
ken die relativen Fehler der SI-Messung dar. Da die Messung der Li*-Ausbeuten am
PUC und am IKF mit unterschiedlichem experimentellen Aufbau durchgefiihrt und die
jeweiligen Mefiabschnitte aufeinander normiert wurden, ist der relative Fehler hdher
als bei Messungen der SI-Ausbeuten mit |eichten Projektilen.

Abb. 46 zeigt, daB das el ektronische Bremsvermogen des 4 N-Projektils die Li+-
Ausbeuten nur unvollstandig beschreibt. Die Werte fur das elektronische Brems-
vermogen des N-Projektilswurden mit dem TRIM-Programm berechnet [ Trim93]. Die
Beschreibung der Li*-Ausbeute durch das elektronische Bremsvermogen im niede-
renergetischem L SS-Bereich ist recht gut, was auch fur die Messung der SI-Ausbeuten
die mit leichten Projektilen gemessen wurden gilt [Neu97a, Neu99]. Die Beschreibung
der Li*™-Ausbeuten durch das elektronische Bremsvermogen versagt jedoch im Ma-
ximum und im hochenergetischen BB-Bereich. So ist zwischen dem Maximum des
theoretisch berechneten elektronischen Bremsvermdgens und dem gemessenen Ma-
ximum der Li*-Ausbeute eine deutliche Abweichung zu erkennen. Die Position des
Peak-Maximums fUr das LiF-Targetsystem, berechnet nach TRIM93, liegt bei etwa
0,357 MeV/u. Daraus ergibt sich:
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Abbildung 46: Relative Li*-Ausbeuten von der Projektileintrittsoberflache eines mit
14 Naeau- -Projektilen beschossenen LiF-Targets. Die Ausbeuten sind in Abhangigkeit
von der spezifischen Projektilenergie aufgetragen. Dariber hinaus ist zum Vergleich
das elektronische Bremsvermdgen nach TRIM93 (durchgezogene Linie) [Trim93] und
das effektive Bremsvermdgen nach dem Modell von Pereira et al. [Per98a, Per00]
(gestrichelte Linie) dargestellt.

dE Max
Ep(vPLe) ~ 0,5 By (%> (105)

e

Das Li*-Emissionsverhalten ahnelt also sehr der /- und der C,. H,/-SI-Emission
einer Kontaminationsschicht. Das Ausbeute-Maximum der Li -S| ist aber starker ge-
genuber dem Maximum des elektronischen Bremsvermogens verschoben als fur die
mit leichten Projektilen gemessen SI-Ausbeuten.

Die starke Diskrepanz zwischen der Li*-Ausbeute und dem elektronischen Brems-
vermogen wird deutlicher, wenn die gleichen Li*-Ausbeutedaten in Abhangigkeit von
dem nach TRIM 93 berechneten el ektronischen Bremsvermogen (siehe Abb. 47A.) auf-
getragen werden.

Wie bei Messungen der durch leichte Projektile induzierten Sl-Emission wird
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Abbildung 47: Relative L:"-Ausbeuten als Funktion des elektronischen Brems-
vermogens des ' N%au-Projektils nach TRIM93 [Trim93] (Abb. A.). Dargestellt
sind die Zweige der niederenergetischen LSS-Region und der hochenergetischen BB-
Region. Die Ausbeuten in der LSS-Region sind gegeniiber den in der BB-Region erhoht.
Dem gleichen Bremsvermdgen konnen so zwei unterschiedliche Ausbeuten zugeordnet
werden. Abb. B. stellt die gleichen Daten als Funktion des effektiven Bremsvermogens
nach dem Modell von Pereira et al. [Per98a, Per00] dar.

beim schwerem N-Projektil ebenfalls eine Ausbeuteerhdhung im niederenergetischen
Zweig (LSS-Bereich) gegenuber dem hochenergetischen Zweig (BB-Bereich) beob-
achtet. Dies fuhrt wiederum zu einer "henkelformigen” Kurve. Das Verhdtnis R =
Y155/ Y zZwischen Ausbeuten aus dem LSS-Bereich und dem BB-Bereich betragt
beim gleichen elektronischen Bremsvermodgen (1656\//,&) rund R = 2, 4. Diese Zahl
ist um etwa den Faktor 1,4 hoher as bei SI-Messungen mit leichten Projektilen.

Die bisherigen Ergebnisse zeigen wiederum einen nichtlinearen Zusammenhang
zwischen den Li"-Ausbeuten und dem elektronischen Bremsvermogen. Dariiber hin-
aus zeigt sich, dal} auch der mittlere Gleichgewichtsladungszustand des N-Projektils
nicht zu einer verbesserten Beschreibung der Li*-Ausbeutedaten durch das el ektroni-
sche Bremsvermogen fihrt.

In Abb. 46 ist neben dem elektronischen Bremsvermogen auch das effektive
Bremsvermogen aufgetragen. Es zeigt sich, dal3 dieser mit einer Abweichung von etwa
15% die experimentellen Li*-Ausbeuten im Bereich des maximalen elektronischen
Bremsvermogens des N-Projektils gut beschreibt. Der Fit durch die experimentellen
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Daten liefert eine kritische Energiedichtevon e ~ 100meV/ A3.Sie entspricht bel ei-
ner LiF-Dichtevon p = 2,635¢/cm? einer mittleren Energiedichte von 1,64 eV/Atom
und stimmt gut mit den Ergebnissen von Pereira et al. [Per98a, Per00] uberein.

Abb. 47B. zeigt, dai’ die "Henkelform” der Ausbeutedaten, die in Abhangigkeit
vom elektronischen Bremsvermogen nach TRIM93 aufgetragen sind, durch die An-
passung der kritischen Energiedichte ¢~ an die experimentellen Daten verschwindet.
Durch die Anpassung werden die Li*-Ausbeuten eine Funktion des effektiven Brems-
vermogens und gut durch (d£/dx),;, beschrieben. Der Exponent n = 1,4 liegt also
auch im Bereich der bei der SI-Messung mit leichten Projektilen erhaltenen Exponen-
ten (siehe Tabelle 4).

Der berechnete mittlere Spurradius 7 fur den gemessenen Geschwindigkeitsbe-
reich betragt 7. = 6,95+ 1, 98A. Dieser Wert zeigt, da3 auch die Li*- wie die H-Sl
aus dem Bereich des heillen Spurkerns emittiert werden.

Zusammenfassend 1a3t sich also sagen, dal} der Entstehungsort und der Emissions-
mechanismus von H*-Sl und Li*-Sl, die unterschiedlichen ”"Geburtsorten” (Konta-
minationsschicht bzw. tatsachliche Targetoberflache) entstammen, ahnlich sind. Diese
offensichtliche Emissionskorrelation der H+- und Li*-Sl, die in den nachsten Kapi-
teln noch starker zu Tage treten wird, ist vermutlich in ihren lonisationsenergien zu
finden. Da zur H-(13,6 €V) und zur Li-lonisation (13,8 eV) [Lib00] nahezu die glei-
che Energie notwendig ist, konnen diese lonen nur aus dem Bereich des Spurkerns
emittiert werden, wo eine genugend hohe Energiedichte zu ihrer Erzeugung herrscht.
Folglich ist auch der Emissionsort der H*- und Li*-lonen nur im Bereich des Spur-
kerns zu finden.

19.2 Projektilmasse und Sekundarionenemission

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, dal3 das Emissionsverhalten und der
Emissionsort von H*- und Li*-Sl, aufgrund der gleichen lonisationsenergie dieser
lonen, ahnlich sind. Zeigen sich diese ahnlichen Emissionsmechanismen an ein und
demselben Target fir H -S| der Kontaminationsschicht dieses Targets und fur L:*-Sl
aus der Targetoberflache, die von dieser Kontaminationsschicht verdeckt ist, so konnte
auf experimentell aufwendige UHV-Experimente, verzichtet werden, die die Tellchen-
spurentstehung mit Hilfe von Sl aus einer kontaminationsschichtsfreien Targetober-
flache untersuchen.

Die SI-Ausbeute im folgenden Experiment wurden unter HV-Vakuumbedingungen
(2,5 - 107 "hPa) an der GSI am HLI-11°-Strahlkanal (siehe Kapitel 20) mit einer
multihitfahigen Datenaufnahme gemessen (siehe Kapitel 17.3). Als Target fand ei-
ne 525A dicke LiF-Schicht auf einem 500A-C-Substrat Verwendung (siehe Kapitel
13.1.1). Auf die Eintrittsoberflache der LiF-Schicht trafen wahlweise C-, N-, Ar-, Kr-,
Sn-Projektile, mit einem Gleichgewichtsadungszustand (5+ < ¢eq. < 21+) und ei-
ner spezifischen Energie von 1,4 MeV/u, bei gepulstem Strahlstrom auf (siehe Kapitel
12.3und 12.3.2).
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Abbildung 48: Das nach TRIM93 [Trim93] berechnete elektronische Bremsvermogen
in Abhangigkeit von der spezifischen Projektilionenenergie. Der markierte Energie-
wert bei 1,4 MeV/u kennzeichnet die typische am HLI-11°-Zweig zur Verfligung ste-
hende spezifische Projektilionenenergie.

Abb. 48 zeigt das nach TRIM93 [Trim93] berechnete elektronische Brems-
vermogen der verwendeten Projektile. Dieses steigt mit wachsendem Z » bei konstan-
ter Projektilgeschwindigkeit an. Der untersuchte Bereich ist mit einer durchgezogenen
Linie bei 1,4 MeV/u gekennzeichnet und liegt im Bereich des maximalen elektroni-
schen Bremsvermogen. In diesem Bereich ist die Emission von S| aufgrund des nu-
klearen Bremsvermogens (< 1%) vernachlassigbar.

Die Messung der H - und Li"-Sl-Ausbeuten erfolgte mit dem zylindersymmetri-
schen Flugzeitspektrometer (siehe Kapitel 14.3).

19.2.1 Anderungder Energiedichte im konstanten Spurvolumen

Abb. 49 zeigt die Ausbeuten von H - und Li*-Sl in Abhangigkeit vom el ektronischen
Bremsvermogen der verwendeten C-, N-, Ar-, Kr-, Sn-Projektile. Der untersuchte Be-
reich ist mit einer durchgezogenen Linie bei 1,4 MeV/u in Abb. 48 dargestellt und
liegt im Bereich des maximalen elektronischen Bremsvermogens, dal} nach TRIM93
berechnet wurde (siehe Tabelle 5).
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Abbildung 49: SI-Ausbeuten von der Projektileinttritsseite einer mit C-, N-, Ar-,
Kr- und Sn-Projektilen bei 1,4 MeV/u beschossenen LiF-Oberflache. Die Ausbeu-
ten fir H+- und Li*-Sl, die unterschiedlichen ’Geburtsorten” (Kontaminations-
schicht bzw. tatsachliche Targetoberflache) entstammen, sind als Funktion des elektro-
nischen Bremsvermogens der Projektile dargestellt. Die Regressionsgerade zeigt ei-
ne Abhangigkeit der experimentell gemessenen Ausbeuten vom elektronischen Brems-
vermdgen nach TRIM93. [Trim93]

Die Sl von der Projektileintrittsrichtung der LiF-Oberflache zeigen einen Anstieg
der Ausbeuten mit steigendem elektronischen Bremsvermogen der Projektile. Dieses
Ergebnis kann auch mit der Aussage gleichgesetzt werden, dafd die Ausbeuten mit stei-
gender Projektilmasse ansteigen. Interessanterweise ahnelt sich auch hier das Emissi-
onsverhaten von H* dem der Li*-SI. Die Ausbeuten dieser aus unterschiedlichen
”Geburtsorten” (siehe Kapitel 20.1) stammenden S| stimmen gut miteinander Gberein
und lassen den Schluf zu, daB die H *-Sl der Kontaminationsschicht das gleiche Emis-
sionsverhalten aufweisen wie die Sl der LiF-Oberflache.

In Abb. 49 wird mit der durchgezogene Gerade ein Fit der experimentellen Daten
markiert. Die Fitgerade zeigt in doppelt-logarithmischer Darstellung dal’ die H - und
die Li*-Ausbeuten nahezu linear mit dem elektronischen Bremsvermogen ansteigen.
Diesist insofern Uiberraschend, dabei ahnlichen Messungen [Hak82] mit niedriger spe-
zifischer Projektilenergie (500 keV/u) keine lineare Abhangigkeit der Ausbeute vom
elektronischen Bremsvermogen, sondern eine Proportionalitat der Ausbeute zur zwei-
ten bzw. zur vierten Potenz des elektronischen Bremsvermogens beobachtet wurde.
Diese Beobachtungen stimmen gut mit einigen Modellen (z.B. dem Coulombexplosi-
onsmodell) tiberein, die die SI-Emission beschreiben (siehe Kapitel 8). Der Ubergang
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von einer nichtlinearen zu einer linearen Ausbeuteabhangigkeit vom elektronischen
Bremsvermogen findet vermutlich mit steigender spezifischer Projektilenergie statt.
Im Spurkern wird bei sehr hoher Projektilgeschwindigkeit viel Energie im Festkorper
deponiert, so dak hier eine so hohe Energiedichte erreicht wird, da8 ein Ubergang
von der Festkorperphase in die Gasphase stattfindet und es zur anschlieRenden Volu-
mendesorption (siehe Kapitel 9.2), die eine lineare Abhangigkeit vom elektronischen
Bremsvermodgen aufweist, kommt.
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Abbildung 50: Die nach dem Modell der kritischen Energiedichte berechneten Ener-
giedichten der verwendeten Projektile sind als Funktion des Abstands r von der Spu-
rachse dargestellt. Zu erkennen ist ein Anstieg der Energiedichten fiir schwere Pro-
jektilmassen. Die waagrechte Linie bei e = 0, O7eV/A3 kennzeichnet die kritische
Energiedichte. Der Schnittpunkt der berechneten Energiedichten mit der kritischen
Energiedichte £ gibt den kritischen Radius < an, innerhalb dem SI-Emission noch
stattfinden kann. Die graue Flache markiert das, bei 1,4 MeV/u konstante Spurvolu-
men des Spurkerns (Infratrack) r xepr.

Eine andere quantitative Interpretation der vorliegenden Daten bietet erneut das
Modell der kritischen Energiedichte nach Pereira et al. [Per98a, Per00]. In den voraus-
gegangenen Kapiteln wurde gezeigt, dal die SI-Emission im Maximum und im hoch-
energetischen BB-Bereich nicht adaquat durch das Bremsvermogen nach TRIM be-
schrieben wird. Da die verwendeten Projektile in den Bereich des Maximums und des



19 VARIATION VON PROJEKTILEIGENSCHAFTEN

[Projektil [ Zp [t | (dE/dx). | (dE/dx), | (AE/dxX)ex. |
2ot 6 |33A [1308eV/A | 0,09eV/A | 2,6¢eV/A
14yt 7 |54A |1627¢eV/IA |012eV/A | 7,7¢eVIA
36400t |18 | 16,3A | 584,3eV/A | 0,73 eV/A | 119,5eV/A
86t |36 | 254A | 1252eV/A | 2,66 eV/A | 376,5eV/A
n2gnpd+t | 50 | 30,1A | 1734eV/A | 485eV/A | 581,8eV/A

123

Tabelle 5: Die Tabelle falt Parameter wie die Ordnungszahl Z p, den kritischen Spur-
radius - und das Bremsvermogen (dE/dx) (elektronisch, nuklear sowie effektiv) der
verwendeten Projektile zusammen. Die kritischen Spurradien folgen aus der Anpas-
sung der gemessenen Sl-Ausbeuten an die Glg. (104) mitec ~ 0, O7eV/,&3.

hochenergetischen BB-Bereichs fallen, werden erneut die gemessenen Sl-Ausbeuten
mit dem effektiven Bremsvermogen (siehe Kapitel 19.1.2) beschrieben, um den Fehler
zu vermeiden, der durch die Benutzung der Werte fir das Bremsvermogen nach TRIM
auftritt. Hierzu wurden die Energiedichten fir die verwendeten Projektile nach Glg.
(100) berechnet. Da die spezifische Energie aller verwendeten Projektile konstant ist,
bedeutet dies nach Glg. (30) und Glg (33), dal? auch das Spurvolumen eine konstante
GroRe besitzt (Spurkern r e, ~ 8A und Spurhao 740 ~ 441A) Abb. 50 stellt die
nach dem Modell von Pereira et a. [Per98a, Per00] berechneten Energiedichten der
verwendeten Projektile in Abhangigkeit vom Spurradius dar. Der Spurkern r .., mit
seinem konstanten Spurvolumen ist als graue Flache in Abb. 50 gekennzeichnet. Zu
erkennen ist der Anstieg der Energiedichte dE/dV mit steigender Projektilmasse inner-
halb des konstanten Volumens der Teilchenspur. Nach Glg. (103) wurde das effektive
Bremsvermogen fur die H*- und Li*-Ausbeuten mit einem Exponenten n = 0,75
berechnet (siehe Tabelle 5). Aus den Rechnungen resultiert eine kritische Energie-
dichte von ¢ =~ 0, 07eV/,5\3. Diese targetmaterialabhangige Grole ist in Abb. 50 als
waagrechte Linie markiert. Der errechnete Wert fur die kritische Energiedichte stimmt
wiederum gut mit Werten aus [Per98a, Per00] und mit den Werten aus Kapitel 19.1.5
Uberein. Nach Glg. (102) folgt aus der kritischen Energiedichte auch der kritische Ra-
dius r¢, innerhalb dessen noch SI-Emission erfolgen kann (siehe Tabelle 5). In Abb.
50 ergibt sich dieser kritische Radius aus dem Schnitt der kritischen Energiedichte c
mit den berechneten Energiedichten ¢(r) fur die verwendeten Projektile.

Zu beachten ist, dai’ der kritische Radius r~ mit steigender Projektilmasse eben-
falls ansteigt (siehe Tabelle 5). Erstaunlicherweise liegen nur die kritischen Spurradi-
en der C- und N-Projektile innerhalb des Spurkerns. Fir alle weiteren Projektile sind
die kritischen Spurradien grofer als der Spurkernradius. Die Ausbeuteerhdhung mit
steigender Projektilmasse enthalt ein ahnliches Ergebnis wie Kapitel 19.1. Durch den
Anstieg des kritischen Radius vergroRert sich auch die Flache 7 - 72 an der Targe-
toberflache, innerhalb der SI-Emission noch stattfinden kann. Die Vergrolierung des
kritischen Spurvolumens und die Zunahme der Energiedichte bei steigender Projektil-
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masse fuhrt letztendlich zu einer Ausbeutenerhdhung.
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Abbildung 51: SI-Spektren fiir positiv geladene lonen aus einem LiF-Target bei glei-
cher Normierung (10°-Projektile) und bei gleicher spezifischer Projektilenergie 1,4
MeV/u. Die Spektren zeigen den Vergleich zwischen der SI-Emission fur das leichteste
verwendete C-Projektil (oberes Spektrum) und das schwerste verwendete Sn-Projektil
(unteres Spektrum).

Interessanterweise entstammen die H-Sl nicht fir jedes verwendete Projek-
til aus dem Bereich des Spurkerns, wie in Kapitel 19.1 dargelegt. Bisher wurde
fur Projektile im Geschwindigkeitsbereich von 30 keV/u bis 550 keV/u beobach-
tet [Pap94, Mai96, Wiin99], dal die H*-Sl nur aus dem Bereich des Spurkerns und
die Kohlenwasserstoffe C, H," aus dem Bereich des Spurhalos entstammen konnen,
Das Modell von Pereira et al. [Per98a, Per00] sagt dariiber hinaus H*-Sl-Emission
bei gentigend hohen Energiedichten (¢, > 0, 1eV//A3) firr schwere Projektile (> N)
aulRerhalb des Spurkernsvoraus. Die an der GSI durchgefiihrten Messungen bestétigen
die Voraussagen desModells. Abb. 51 zeigt zwei SI-Spektren der gleichen Normierung
(10°-Projektile) fur das leichteste (C-)Projektil und das schwerste verwendete (Sn-
)Projektil. Bei Betrachtung des leichteren C-Projektils fallt zunachst auf, da3 neben
den H*- und Li*-Sl auch die C,H, -S| emittiert werden. Mit schwerer werdendem
Projektil wird eine Abnahme der CxH;-Emission beobachtet, bis schliefllich beim
Sn-Projektil (unteres Spektrum) tberhaupt keine C', H "-Emission beobachtet wird.
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Diesdeutet daraufhin, da3 mit steigender Projektilmasse auch die lonisationsdichte
innerhalb des Spurkerns ansteigt. Dadurch erhodht sich die Anzahl der aus dem posi-
tiven Potential des Spurkerns in den Spurhalo emittierten Elektronen. Dartiber hinaus
wachst auch die Energie dieser Elektronen aufgrund des hoheren Energielibertrags
vom Projektil auf das Elektron bei konstanter spezifischer Projektilenergie mit stei-
gender Projektilmasse an. So kdnnen durch die steigende Anzahl und Energie der
in den Spurhalo emittierten Elektronen aufgrund der steigenden Energiedichte der
schwerer werdenden Projektile (> V) die Konstituenten (z.B. C, H,") der Kontami-
nationsschicht durch das Elektronenbombardement auch im Bereich des Spurhalos
vollstandig aufgebrochen werden, so dal’ es nur zur Emission von positiv geladenen
H_-Sl und negativ geladenen C';-Sekundarclustern kommt [Wie98].

Ein Problem tritt aber bei der Interpretation der Daten dennoch auf. Zwar be-
schreibt das Modell der kritischen Energiedichte die SI-Ausbeuten sehr genau, die
berechneten Werte fur das effektive Bremsvermogen weichen jedoch gegentiber den
Werten nach TRIM fir die leichteren Projektile um den Faktor 50 und fir die schwe-
reren Projektile um den Faktor 3 ab (siehe Tabelle 5). Vermutlich fliefit die deponierte
Energiedifferenz, die zwischen der Berechnung des Bremsvermogens nach TRIM und
dem Modell der kritischen Energiedichte entsteht, nicht nur in die SI-Emission, son-
dern auch in andere Reaktionskandle wie z.B. die lokale Temperaturerhdhung inner-
halb der Teilchenspur, die Erzeugung neutraler Sekundaratome, -molekile, etc.. Dies
wirde z.B. bedeuten, dal? fur schwerere Projektile (z.B. Sn) relativ gesehen mehr de-
ponierte Energie in die SI-Emission, als bei leichteren Projektile (z.B. C) einfliefit.
Wahrend bei leichteren Projektilen relativ gesehen ein hoherer Anteil der deponierten
Energie in Reaktionskandle, wie z.B. lokale Temperaturerhdhung innerhalb der Teil-
chenspur, Erzeugung neutraler Sekundaratome, -molekiile, etc., einfliefit.

19.3 Variation der Projektilladung

Beim Eintritt des Projektils in einen Festkorper kommt es im Bereich des elektro-
nischen Bremsvermogens zu StolRen zwischen dem Projektilion und den Targetel ek-
tronen. Die Folge dieser Kollisionen ist ein Ubergang des Projektilanfangsladungs-
zustands ¢; in ein dynamisches Ladungsgleichgewicht innerhalb des Festkorpers auf-
grund von Elektroneneinfang- und Verlustprozessen. Die Stolwechselwirkung zwi-
schen den Targetel ektronen und dem Projektil findet im Mittel nur mit einer effektiven
Kernladung Zp.. ;. statt (siehe Kapitel 4.2), wobel nach Bohr [Boh41] zwischen der
effektiven Kernladung Zp,.¢;. und dem dynamischen Gleichgewichtsl adungszustand
¢ des Projektils nach Austritt aus dem Festkorper nahezu kein Unterschied besteht.
Der dynamische Gleichgewichtsladungszustand ¢ des Projektils bzw. die effektive
Kernladung Zp,. ;. sind wichtige GrolRen, da sie einen direkten Zugang zum Brems-
vermogen bzw. zur deponierten Energie im Festkorper bieten (siehe GIg. (27)). Zp,eyy.
kann jedoch nicht hinreichend genau bestimmt werden, da die Ladungszustande der
Projektile nur hinter dem Target, in diesem selbst aber nicht gemessen werden konnen,
so da3 hier mehrere Modellvorstellungen in bezug auf die Anderung des Ladungs-
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zustands im Festkorper nebeneinander existieren (siehe Kapitel 4.3, 4.4, 4.5). Der La
dungszustand des Projektils stellt auch ein wichtiges Informationspotential in Hinblick
auf die SI-Emission dar. So deponieren isotachische Projektile mit unterschiedlichen
Anfangsladungszustanden in den ersten Monolagen der Projektileintrittsoberflache in-
nerhalb eines konstanten Spurvolumens unterschiedliche Energiedichten. Man spricht
hier von einem Oberflachenenbremsvermogen. Beim Eintauchen in den Festkorper
nehmen aber alle Projektile nach einigen Monolagen jeweils das gleiche dynamische
Ladungsgleichgewicht an, so dal3 sie im weiteren Verlauf alle die gleiche Energie-
dichte innerhalb des Festkorpers deponieren. Den Umstand, dal} an der Targetober-
flache zunéachst aufgrund der verschiedenen Anfangsl adungszustande ¢; unterschiedli-
che Energiedichten deponiert werden, wird sich im Kapitel 19.3.1 zu nutze gemacht.
Da sich, wie in Kapitel 20 gezeigt wird, in den ersten Monolagen auf der Targeto-
berflache eine Kontaminationsschicht aus Treibmittelfragmenten der Diffusionspum-
pe befindet, kann durch die Variation des Anfangsladungszustands des Projektils das
radiale Emissionsprofil dieser SI an der Targetoberflache bzw. der Entstehungsort der
Sl in bezug auf den Spurradius bestimmt werden.

Im Kapitel 19.3.2 wird eine interessante Anwendung der SI zur Messung des dy-
namischen Gleichgewichts g bzw. der effektiven Kernladung Zp,. . vorgestellt Die
aus dieser Messung erhaltenen Ergebnisse werden mit dem Zp,. ;. nach Bohr (siehe
Glg. (26)) verglichen.

Die in den folgenden Kapiteln vorgestellten Experimente wurden am PUC mit
einem linearem Flugzeitspektrometer (siehe Kapitel 14.2) durchgefiihrt. Unter HV-
Vakuumbedingungen (~ 10 %hPa) wurden isotachische N¢*-Projektile (¢ = 1 bis
5) auf 515A dicke, polykristalline LiF-Targets (+ 200A C-Substrat) geschossen. Die
spezifischen Projektilenergien betrugen dabel 0,14MeV/u, 0,36MeV/u und 0,5MeV/u.
Der Projektilstrom lag bei ca. 1000 Projektilen pro Sekunde. Die Messung der Sl-
Ausbeute bezog sich auf die Projektileintrittsoberflache des verwendeten Targets. Zur
Messung des dynamischen Ladungsgleichgewichts ¢ bzw. der effektiven Kernladung
Zp,ets. fand eine 5004 dicke freitragende amorphe Kohlenstoff-Folie zur Einstellung
des Ladungsgleichgewichts Verwendung. Sie befand sich etwa 7cm vor dem LiF-
Target und konnte ohne Storung des Vakuumsin den Strahl gefahren werden.

19.3.1 Bestimmung der Teilchenspurstruktur

Es ist bekannt, dal’ der Durchmesser der Teilchenspur nur von der Geschwindigkeit
des Projektils abhangt (siehe Kapitel 5) und nicht von der deponierten Energie. Wird
nun der Anfangsladungszustand ¢; einesisotachischen Projektils erhdht, so erhoht sich
die Energiedichte bzw. | onisationsdichte (siehe Kapitel 10.1) innerhalb des konstanten
Spurvolumens, an der Projektileintrittsoberflache. Wird allerdings beim Durchdringen
des Festkorpers nach einigen Monolagen das dynamische Ladungsgleichgewicht g des
Projektilserreicht, soist ab dieser Stelle die deponierte Energiedichte bzw. lonisations-
dichte innerhalb des Spurvolumens fur alle Projektilionen unabhangig vom Anfangs-
ladungszustand gleich. Die Energiedichte ¢, die das Projektil im Festkorper deponiert,
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Abbildung 52: Typische Flugzeit-Massenspektren der gleichen Normierung fir ein
LiF-Target, das mit isotachischen '* N*-Projektilen (unteres Spektrum) und 4 N5+-
Projektilen (oberes Spektrum) beschossen wird.

kann durch Glg. (100) und Glg. (101) beschrieben werden (siehe Kapitel 19.1.2). Um
jedoch die an der Targetoberflache deponierte Energiedichte ¢ bei unterschiedlichen
Anfangsladungszustanden berechnen zu kdnnen, ist eine Modifikation der Glg. (100)
und der Glg. (101) notwendig, da diese zunachst unabhangig vom Anfangsladungs-
zustand ¢; des Projektils sind. Hierzu wird in erster Naherung der Term (r/r ge,,) Mit
dem Anfangsladungszustand ¢; des Projektils multipliziert, so dai3 gilt:

1+ (g - (T/TKern))Q (106)

. o(q) falsr < 7 yao
e\, q;) =
0 falsr > THalo

Aus der Integration diesern nun ladungsabhangigen Energiedichte(r, ¢;) wird die
ladungsabhéngige Energiedichte £4(g;) entlang der Trajektorie (r = 0) erhalten:

T & (dE/da)
— = 2 , i dr = i) = L ¢
(dx)e [ e > ) S Y (Y PADY PSRy S P

(107)
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Der Term ¢?(dE/dx) erinnert dabel an die einfache Naherung des Brems-
vermogens (siehe Glg. (27)) nach Bohr [Boh48].
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Abbildung 53: Absolute doppeltdifferentielle Wirkungsquerschnitte fir das atomare
StoBsystem N+ (0,1 MeV/u) auf He’ (¢; = 0 bis 3) fir den Beobachtungswinkel
© = 0° [Jal97]

In Abb. 54a) sind die an der Oberflache eines LiF-Targets nach der modifizierten
Glg. (106) fur ein N-Projektil (Ep = 0, 14M eV /u) mit den Anfangsladungszustanden
¢; = 14+ und ¢; = 5+ berechneten Energiedichten (¢; = 1+) und (¢; = 5+)
als Funktion des Abstands r von der Spurachse dargestellt. Bel der Betrachtung die-
ser beiden Energiedichten ist im Bereich der Spurachse (r > 4A) eine Erhdhung der
Energiedichte =(¢; = 5+) gegeniiber der Energiedichtec(¢; = 1+) zu erkennen. Wird
nun das Verhaltnis dieser beiden unterschiedlichen Energiedichten gebildet, so ist es
im Spurzentrum am hochsten und nimmt mit wachsendem Radialabstand vom Zen-
trum ab. Ab etwar = 4A (berschneiden sich die beiden Energiedichten, so dal’ nun
ab etwar < 4A eine Erhdhung der Energiedichte e(q; = 1+) gegenuber der Energie-
dichtes(¢; = 5+) zu beobachten ist. Die Ergebnisse der Rechnung besagen somit, dal3
Projektile mit einem hohen Anfangsladungszustand ¢; eine hohe Anzahl niederenerge-
tischer Sekundarelektronen (kleine Reichweite) entlang der Projektiltrajektorie erzeu-
gen. Umgekehrt jedoch gilt, dal’3 Projektile mit einem niedrigen Anfangsladungszu-
stand eine hohere Anzahl hochenergetischer Sekundarelektronen an der Festkorpero-
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berflache, a's Projektile mit einem hohen Anfangsladungszustand, produzieren.
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Abbildung 54: Ausbeuteverhaltnis Y (N°%)/Y (N*) positiv und negativ geladener
SI von der Projektileintrittsoberflache bei BeschuR mit N°* und N* (2 MeV) in
Abhéangigkeit von der SI-Masse. a.) Energiedichtednderung an der Targetoberflache
beim Beschu mit Projektilen unterschiedlicher Anfangsladungszustande g;.

Die aus den Rechnungen mit der ladungsabhangigen Energiedichte erhaltenen
Ergebnisse werden zum Teil durch Messungen doppeltdifferentieller Wirkungsquer-
schnitte der Elektronenemission in atomaren StoRprozessen bestétigt [Jal97]. Hier
zeigt sich (siehe Abb. 53), dal3 mit zunehmendem Anfangsladungszustand des Projek-
tils der Wirkungsquerschnitt zur Erzeugung niederenergetischer Elektronen (0eV <
E. > 150eV) steigt. Umgekehrt beobachtet man hingegen, da? mit sinkendem
Anfangsladungszustand die Wirkungsquerschnitte zur Erzeugung hochenergetischer
Elektronen (175eV < E. > 350eV’) ansteigen. Diese Ergebnisse wurden jewells un-
abhangig vom Beobachtungswinkel © erhalten.

Bildet man nun das Verhéltnis der deponierten Energiedichten (¢; = 5+) und
e(¢; = 1+) , so sollte sich dies auch im Ausbeuteverhdltnis der SI wiederspiegeln,
die mit verschiedenen Anfangsladungszustanden ¢; von der Targetoberflache emit-
tiert werden. Ein groRes Ausbeuteverhatnis wirde dann bedeuten, dal die SI nahe
dem Spurzentrum emittiert werden. Kleine Ausbeuteverhd tnisse dagegen, wirden auf
einen Entstehungsort deuten, der weiter vom Spurzentrum entfernt ist (siehe Abb. 55).
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Dartiber hinaus braucht bel einer Bildung des Ausbeuteverhaltnisses die Ansprech-
wahrscheinlichkeit des Detektors nicht bekannt zu sein (absolute Ausbeuten).

+ Projectile A"

Bond Breaking & ~< - Strong Chemical
Physical Damage o ~ < - Rearrangement

Abbildung 55: Schematische Darstellung einer MeV-Teilchenspurstruktur in einem
LiF-Target, dessen Oberflache mit einer C, H,-Kontaminationsschicht bedeckt ist. Die
konzentrischen Ringe an der Kontaminationsoberflache stellen die Entstehungsorte
der unterschiedlichen CxH;-Ionen dar. Diese lonen kdnnten in Zukunft auch als Boten
zur Messung der Energiedichte bzw. der Temperatur, die in ihrem Entstehungsbereich
herrscht, eingesetzt werden.

Abb. 54 zeigt das Ausbeuteverhdltnis Y(N°") /Y (N*) positiv und negativ gela-
dener Sl in Abhangigkeit von ihrer Masse. Die Ausbeuten wurden mit einer isota-
chischen Projektilgeschwindigkeit von 0, 14M eV /u (Siehe auch [Per98c]) gemessen,
um die Daten miteinander vergleichen zu konnen. Es zeigt sich in Abb. 54, da3 die
H-SlI (positiv/negativ geladenen, molekularen) nicht aus demselben Bereich der Tell-
chenspur emittiert werden. Das H, -Sl hat das groRte Ausbeuteverhdtnis aller ge-
messenen lonen. Dieser Umstand deutet auf einen H.'-Entstehungsort hin, der sich
sehr nahe am Spurzentrums befindet. Die H., -lonen werden vermutlich durch chemi-
sche Prozesse gebildet (Karbonisierung), fur die sehr hohe Temperaturen notwendig
sind [Pap96a, Pap96b, Pap97].

Ein weiteres interessantes Ergebnisist, dal3 positiv und negativ geladene H-lonen
aus unterschiedlichen Entstehungsorten emittiert werden. Das unterschiedliche Emis-
sionsverhalten dieser beiden lonen zeigt sich ebenso bei Messungen der H*- und
H~-Ausbeute in Abhangigkeit von der Targetdicke [Fen94] und dem Projektilein-
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fallswinkel [Wie89], im unterschiedlichen Verlauf der Energie- und Winkelvertei-
lung [Betz94, Wied5], aber auch in Abhangigkeit von der Projektilgeschwindigkeit
und dem Projektilladungszustands [Wie87, Pin93]. Desorptionsmodelle fur die H-
Emission [Bit92, Sil95b, Cas97] gehen davon aus, dafl die H *-lonen aus dem positiv
geladenen Spurkern emittiert werden, da zu ihrer lonisation die Energie von 13,6eV
aufgebracht werden mul, wohingegen zur Erzeugung des H —-lons lediglich 0,74eV
notig ist.

Ein interessantes Emissionverhalten zeigen auch die einzel nen K ohlenwasserstoff-
gruppen C, H; der Kontaminationsschicht an der Targetoberflache. Es wird zunéchst
kein Unterschied im Emissionsverhalten von positiv und negativ geladenen C, H,-
lonen (siehe z.B. Masse 41 in Abb. 54) beobachtet. Es zeigt sich alerdings, dal} das
Ausbeuteverhdltnis Yo, i, (N°F) /Yo, m, (NT) mit sinkender H-Konzentration, einer
CyH,-Gruppe, abnimmt. Diese Abnahme hangt nichtlinear von der H-Konzentration
ab. Die unterschiedliche Ausbeuteerhohung fir die lonen einer C, H,-Gruppe kann
nur verstanden werden, wenn angenommen wird, dal} Kohlenwasserstoff-Fragmente
mit einer hohen H-Konzentration zerbrechlicher sind und nur aus einem Bereich weit
vom Spurzentrum vollstandig emittiert werden, da zu ihrer Emission nur eine sehr
geringe Energie notig ist. Die gleichen Ergebnisse sind auch bei anderen Messun-
gen [Pap96a, Pap96h, Pap97] beobachtet worden.

Aus den Beobachtungen wird ersichtlich, weshalb das Muttermolekul (Polyphe-
nylether, Masse: 454 a.u.) bzw. keine schwereren C. H;"-Sl (Masse > 90 au.) asdie
CsHyi-Gruppe im Flugzeitspektrum beobachtet wird. Aufgrund des hohen H-Anteils
der schweren CxHyi-I onen, Uber die diese mit der Targetoberflache gebunden sind (sie-
he Kapitel 20.1.2 und Kapitel 20.2.2), ist die Bindungsenergie dieser schweren lonen
hoher als die Energie, die zu ihrer Fragmentierung notwendig ist [Dud88]. Ab einem
gewissen H-Anteil (H > 11) einer CxHyi-Gruppe konnen diese nicht als ganzes Mo-
leklll sondern nur als Fragment emittiert werden.

In Zukunft sollte aber ein besonderes Augenmerk auf die C', H,-lonen der Kon-
taminationsschicht gerichtet werden. Das interessante Emissionsverhalten der C, H -
lonen kann insbesondere bel der Untersuchung der Spurentstehung eine wichtige An-
wendung finden, da die C, H,-lonen direkte Aussagen zur "thermischen Geschichte”
bzw. zur Energiedichteverteilung in der Spur beinhalten (siehe Abb. 55).

Wird nun schliefilich das Li*-Sl betrachtet, das aus dem Bereich unterhalb der
Kontaminationsschicht emittiert wird, so zeigt sich ein Ausbeuteverhatnis, daf na-
hezu 1 ist. Dies deutet daraufhin, dal} das Projektilion beim Durchqueren der Konta-
minationsschicht bereits in sein dynamisches Ladungsgleichgewicht tibergeht, so dal
der Anfangsladungszustand des Projektils unterhalb der Kontaminationsschicht keine
Rolle mehr spielt. D.h. das weiter oben dargestellte Oberflachen-Bremsvermogen des
Projektils, geht nach dem Durchqueren von etwa zwei C, H,-Monolagen (siehe Ka-
pitel 20) in das Bremsvermogen nach Biersack [Bie87] uber, der vom dynamischen
L adungsgleichgewicht ausgeht.

Aus dem Vergleich der Verhdltnisse der SI-Ausbeute mit Verhdtnissen der la
dungsabhanigen Energiedichten werden fir die H*- und H, -SI Emissionsradien von
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rundr < 4A erhalten. Durch die Uberschnei dung der ladungsabhangigen Energiedich-
ten scheitert jedoch eine Bestimmung der Emissionsradien fir die 4 ~—- und CxHyi-Sl.
Ein Vergleich der Daten mit Messungen des Molekileffekts [WUN99] (siehe Kapitel
5.3.1), dieim gleichen Geschwindigkeitsbereich durchgefiihrt wurden, bestétigen aber
nochmals die hier dargestellten Ergebnisse. So zeigen die Messungen des Mol ekl ef-
fekts, da3 die leichten H*- und H. -lonen aus dem Bereich des Spurkerns (r = 10,&)
und die schweren C, H,-lonen aus dem Bereich des Spurhalos (r = 20A) emittiert
werden.

19.3.2 Bestimmung des Gleichgewichtdadungszustands

Beim Durchgang eines Projektils durch Materie geht dessen Anfangsladungszustand
¢; in eéinen dynamischen Gleichgewichtsladungszustand ¢, Uber. Dieser Ubergang
spielt eine wichtige Rolle bei der Berechnung des Bremsvermogens eines Projektils
beim Durchdringen der Materie. Nach [Bra73, Kum81] 1Rt sich der Ubergang vom
Anfangsladungszustand ¢; in den dynamischen Gleichgewichtsladungszustand ¢,
durch folgende Annaherung beschreiben (siehe Kapitel 4.2):

q(v) = giexp (—%) + Gequ. {1 — exp (—2—$)] (108)

P

In der Literatur (z.B. [Bra82, Bie87]) sind auch komplexere Darstellungen des La-
dungslibergangs zu finden.

Die in diesem Kapitel vorgestellten Daten bestimmen aus der projektilladungs-
abhangigen Sl-Messung den mittleren Gleichgewichtsladungszustand ¢, des Pro-
jektils nach dem Durchgang durch eine 500A dicke C-Folie (Equilibriumsfolie) und
vergleichen die aus diesen Messungen bestimmten Werte mit theoretischen Grolien.

In Abb. 56 sind relative Ausbeuten von H -S| (geschlossene Kreise) als Funk-
tion des Anfangsladungszustands ¢; eines ** N*% Projektils (2MeV) dargestellt. Die
Ausbeuten aler SI wurden dabel von der Projektileintrittsoberflache des LiF-Targets
gemessen. Wie erwartet, tritt mit steigendem Anfangsladungszustand ¢; des Projek-
tils eine Erhdohung der H ™-Ausbeuten ein. Dieser Anstieg ist, wie aus zahlreichen
Messungen bekannt [Ben91b, Del88, Bit92], proportional zur dritten Potenz des An-
fangsladungszustands ¢;. Die ¢3-Proportionalitat ist dabei vor alem auf das Pre-
Impact-Emissionsverhalten [Sil95a, Sil95b] der H *-lonen zuriickzuflhren (siehe Ka-
pitel 10.1). In Abb. 56 ist die ¢-Proportionalitat durch die durchgezogene Linie mar-
kiert.

In einer weiteren Messung der H ™-Ausbeute wurde die C-Equilibriumsfolie, die
sich etwa 7cm vor dem eigentlichen LiF-Target befand, in den Projektilstrahl gescho-
ben, so dal} der Anfangsladungszustand ¢; nach Durchqueren der Equilibriumsfolie
in den mittleren Gleichgewichtsladungszustand ¢.,,,. Uberging. Mit dem so erzeugten
mittleren Gleichgewichtdadungszustand ¢.,,. wurden erneut die H *-Ausbeuten ge-
messen. Die offenen Vierecke in Abb. 56 zeigen die Ergebnisse dieser Messung. Die
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Abbildupg 56: Relative Ausbeuten von H *-Sl aus dEI; Projektileintrittsoberfléche ei-
nes 515A dicken polykristallinen LiF-Targets (+ 200A C-Substrat), das mit isotachi-
schen N%*-Projektilen (¢; = 1+ bis 5+) beschossen wurde, als Funktion der Projek-
tilladung.

grob gestrichelte Linie stellt den Mittelwert der, mit dem mittleren Gleichgewichtsla-
dungszustand ¢.,,. gemessenen, H *-Ausbeuten dar.

Aus dem Schnittpunkt der grob gestrichelten und der durchgezogenen Linie kann
nun der mittlere Gleichgewichtsladungszustand g.,,. bestimmt werden. Tabelle 6 fal3t
die mit H*- und Li*™-Sl gemessenen mittleren Gleichgewichtsladungszustande ¢...
fur zwel verschiedene spezifische Projektilenergien zusammen. Der Vergleich der ex-
perimentell bestimmten mit den nach Glg. (26) (siehe Kapitel 4.2) theoretisch berech-
neten Werten fur den mittleren Gleichgewichtsladungszustand ¢.,,,. zeigt eine recht
gute Ubereinstimmung. Die Abweichung der experimentellen von den theoretischen
Werten betragt dabei zum Teil weniger a's 10%. Ahnliche Messungen, die allerdings
bei hoheren spezifischen Projektilenergien (1M eV /u) mit F-SI durchgefuhrt wurden
[Seib82], bestétigen die guten Ergebnisse bei der Bestimmung des mittleren Gleichge-
wichtsladungszustands g.,,. mit Hilfe von SI.
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Projektilgeschwindigkeit Sekundarionen Theorie
QEqu.(H+) Qequ.(LiJr) Qequ.(BOhT)
0.14 MeV/u 3.39+0.1 | 3.05£0.3 3.37
0.5 MeV/u 505402 ] 46+04 | 495

Tabelle 6: Zusammenfassung und Vergleich des mit Hilfe von H*- und Li*- Sl bei
spezifischen 1* N+ -Projektilenergien von 0.14MeV/u und 0.5MeV /u gemessenen
mittleren Ladungsgleichgewichts g.,,. mit theoretischen Werten nach Bohr [Boh48,
Spo90].

20 Variation von Targeteigenschaften

Die bisherigen Koinzidenzexperimente, bei denen die SI-Emission in Abhangigkeit
von der Projektilgeschwindigkeit, der Projektilmasse und der Projektilladung unter-
sucht wurde, zeigen, dai’ sich die SI-Ausbeuten hervorragend durch das Modell der
kritischen Energiedichte beschreiben lassen (siehe Kapitel 19.1.2). Dieses Modell gibt
Antworten auf den Entstehungsort und die Ausbeuteanderung der Sl bei der Variation
von Geschwindigkeit, Masse und Ladung des Projektils.

Offen bleiben jedoch Fragen in bezug auf die genaue Entstehungsart und Uber die
Bindungsart der Sl (H™, C, H,'), die der Kontaminationsschicht auf der Targetober-
flache entstammen. Ebenso ungeklart ist die Frage nach dem EinfluR des elektroni-
schen Bremsvermogens auf die Emission der Sl aus einem Targetvolumen. Gibt es
hier eine Schwelle fur die Emission von Sl aus dem Targetvolumen? Von Interesse ist
ebenfalls, ob das H*-SlI nicht nur an der Targetoberflache sondern auch im Targetvo-
lumen enthalten ist.

Der Ansatzpunkt fir weitere neue Untersuchungen ist die Variation der Targetei-
genschaften, wie der Targettemperatur von nichtleitenden (Kapitel 20.1 und 20.2) und
leitenden Festkorpertargets, sowie die Untersuchung der SI-Emission aus einem kon-
trolliert kontaminierten Targetvolumen (Kapitel 20.3).

Bisher gibt es kaum Untersuchungen zur SI-Emission, die bei Targettemperaturen
oberhalb der Raumtemperatur durchgefihrt wurden [Bar97, Bar98, Wie98]. Deswei -
teren gibt es keine Studien, die den Einflu des el ektronischen Bremsvermogens auf
die SI-Emission aus dem Targetvolumen untersuchen. In den folgenden Unterkapiteln
wird daher versucht, den Einblick in Emissionsmechanismen von Sl aus der Kontami-
nationsschicht bzw. aus dem Targetvolumen weiter zu vertiefen und Antworten auf die
obigen Fragestellungen aus der Variation von Targetei genschaften abzuleiten.
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20.1 Desorption von nichtleitendem Tar get

Mit einem neu konstruiertem Flugzeitspektrometer linearer Geometrie, grolerer Mas-
senauflosung und grolRerer Raumwinkel detektion gegentiber dem zylindersymmetri-
schen Spektrometer (siehe Kapitel 14.2) und einem heizbarem Targethalter (siehe Ka-
pitel 16.1), mit dem die Targettemperatur von Raumtemperatur biszu 500K schrittwel-
se erhoht werden kann, wurde die SI-Emission von Festkorpertargets am 7,5 MV Van
de Graaff-Beschleuniger des IKF untersucht. Als Target fand zunachst ein nichtlei-
tendes LiF-Target (215,&) Verwendung, das auf einem Cu (715,&)-Tréger aufgedampft
war (siehe Kapitel 13.1.1).

Die Wahl fur das LiF-Target fiel aufgrund der einfachen Struktur dieses Alkali-
Halogenids: Einkristallines LiF besitzt ein kubisch flachenzentriertes Kristallgitter mit
einer Gitterkonstanten von 4,03 A. Dariiber hinaus bietet sich dieses Target durch die
leicht zu erzeugenden Material schadigungen bel der Bestrahlung fur ein weites An-
wendungsfeld in der Dosimetrie, sowie durch seine hohe optische Durchlassigkeit
auch in der Optik (z.B. Einsatz in Festkorperlasern) an [M199]. Als Trager wurde
Cu aufgrund seiner guten Warmeleitfahigkeit gewahlt, so dal} das Auftreten physika-
lischer Effekte schon bei relativ geringen Targettemperaturen erwartet werden kann.
Das Target wurde mit * N3*-Projektilen unter HV-Vakuumbedingungen (1,2 - 1076
hPa) bei 1, 3M eV /u beschossen.

Abb. 57 zeigt zwei typische Flugzeitspektren positiv geladener Sl, die bel gleicher
Normierung (1,024 - 10° Projektile) jedoch bei unterschiedlichen Targettemperaturen
gemessen wurden.

Das obere Flugzeitspektrum stellt die emittierten SI vom nicht geheizten LiF-
Target (Raumtemperatur) dar. Neben “Li*-Sl, die der LiF-Targetoberflache entstam-
men, werden auch S| beobachtet (z.B. H*, C,H,"), die der Kontaminationsschicht
angehoren, welche sich auf der LiF-Targetoberflache befindet.

Das untere Flugzeitspektrum zeigt zum Vergleich die dramatische Veranderung in
der SI-Emission fur das gleiche geheizte LiF-Target (500K). Deutlich zu sehenist die
nahezu vollstandige Abnahme der Kohlenwasserstoffe von der Targetoberflache. Die
Reinigung der LiF-Targetoberflache von der C, H,"-Kontaminationsschicht hat einen
Anstieg der Lit bzw. (LiF'), Li*-Clusterionen (n = 1,2) zur Folge. Interessanter-
weise ist bei steigender Targettemperatur auch eine Erhdhung der H'-SI-Emission
(n = 1,2) zu erkennen. Dies ist ein erster Hinweis dafirr, dal’ die Emission der H'-
lonen und der C,H,"-lonen, die dem Restgas entstammen (siehe Kapitel 13.4), bei
steigender Targettemperatur Uber unterschiedliche Reaktionskandl e verlauft.

Durch das Reinigen der Targetoberflache von den Kohlenwasserstoffen wird auch
ein Anstieg der Na*-lonen beobachtet. Hier zeigt sich, da das dem Targetherstel-
lungsprozell entstammende Na™ (siehe Kapitel 13.6.1), welches sich unterhalb der
C, H,f-Kontaminationsschicht befindet, mit steigender Targettemperatur ein ahnli-
ches Verhalten wie die Li*-Sl offenbart. Aufgrund der hohen Streuung der Na™*-
Datenpunkte, vermutlich infolge der inhomogenen Na-Bedeckung an der Targetober-
flache, mulite auf eine Auswertung verzichtet werden.
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Abbildung 57: Flugzeitspektren positiv geladener Sl, die an einem LiF-Target bei Va-
riation der Targettemperatur und bei gleicher Normierung (10%-Projektile), gemessen
wurden. Die Spektren zeigen den Vergleich zwischen der SI-Emission vom LiF-Target
bei Raumtemperatur (300K) (oberes Spektrum) und bei geheiztem Target (500K) (un-
teres Spektrum).

In den folgenden K apiteln werden die Ergebnisse der SI-Emission bei Variation der
LiF-Targettemperatur detailliert beschrieben. Im Kapitel 20.1.1 steht dasrelativ einfa-
che Emissionsverhalten der C, H,-lonen im Vordergrund, welches eine qualititative
Beschreibung der Ausbeuten ermoglicht. Im Kapitel 20.1.3 schliefit sich die Beschrei-
bung des komplexeren Emissionsverhaltens der H+- und L:*-Sl und die Diskussion
der Daten in einem Modell an.

20.1.1 Desorption von C, H, -Sekundarionen vom LiF-Target

In Abb. 58 sind die relativen Ausbeuten Yg; von C3H;-, C4H;- und C5H;-SI aus
der Projektileintrittseite der LiF-Targetoberflache als Funktion der Targettemperatur T
dargestellt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde auf eine Darstellung der C, H -
und der C; H"-Sl-Ausbeuten verzichtet. Sie ahnelt jedoch sehr denin Abb. 58 gezeig-
ten Kurven.

In Abb. 58 ist zu beobachten, daf? die Ausbeuten der C', H,"-S| mit steigender Tar-
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Abbildung 58: Relative SI-Ausbeuten eines mit ' N3+ (18 MeV)-Projektilen beschosse-
nen LiF-Targets. Die Ausbeuten fiir drei verschiedene SI-Gruppen (C3 H,", C,H," und
CsH,1) sind in Abhangigkeit von der Targettemperatur T dargestellt. Die durchgezo-
genen Linien beschreiben die Temperaturabhangigkeit der SI-Emission durch jeweils
zwei verschiedene Langmuir-Isothermen ©%%(C, H,;}) und ©“ v (C, H, ).

gettemperatur monoton fallen. Diese Abnahme erfolgt dabel in zwei Stufen. Oberhalb
der Zimmertemperatur bleiben die Ausbeuten bis etwa 320K konstant. Ab dieser Tem-
peratur nehmen die Ausbeuten stark ab und werden bei etwa 390K wieder konstant.
Diese Temperatur ist der Beginn der zweiten Stufe, denn bei etwa 410K erfolgt eine er-
neute Abnahme der Ausbeuten. FUr das C5H;-SI ist bei etwa480K nahezu keine Aus-
beute mehr beobachtbar. Die Ausbeuten der Ubrigen C',. H ;-SI sind ab 480 K wiederum
konstant aber nicht Null. Dainteressanterweise sich die Anderungen der Ausbeuten fiir
ale C, H,-Sl im gleichen Temperaturbereich vollziehen, kann angenommen werden,
dai3 alle beobachteten C, H,7-Sl dem gleichen Muttermolekiil entstammen. Bei die-
sem handelt es sich mit groliter Wahrscheinlichkeit um Polyphenylether (Pumpenol)
mit der relativen Molekillmasse von 454 a.u. (siehe dazu Kapitel 13.4), das aufgrund
seiner GroRe beim Bestrahlen inkleinere Bruchstickewie Cs H,", C H,f, usw. zerfallt.
Das Endprodukt dieser Zerfallsreihe bildet das C' H, (siehe Kapitel 19.3.1).

Aus der zweistufigen Abnahme der Ausbeuten folgt, dal? die Oberflache des LiF-
Targets mit zwei Ubereinander liegenden C', H, -Kontaminationsschi chten bedeckt it
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Wahrend die erste CIH;-Schicht sich direkt an der LiF-Oberflache befindet, bildet
die zweite C, H,"-Schicht die auBere Oberflache. Bei Erhohung der Targettempera-
tur wird diese zweite Schicht zunachst abgebaut. Bei weiterer Temperaturerhohung
folgt der Abbau der darunter liegenden Schicht, die unmittelbar an der LiF-Oberflache
haftet. Der Unterschied zwischen den beiden C', H "-Lagen liegt im wesentlichen in
ihren unterschiedlichen Haftwahrscheinlichkeiten Hy(7') und Bindungsenergien E .
Quantitative Aussagen Uber die Bindungsart und die Bindungsenergien E'; der C, H, -
SI kdnnen aus dem Bedeckungdgrad ©(7") der C, H,"-Kontaminationsschicht an der
LiF-Oberflache erhalten werden. Ein solcher Weg wird im folgenden Abschnitt be-
schrieben.

20.1.2 Bindungsenergieder C,H,-Sekundarionen am LiF-Target

Fur eine Monoschicht mit konstantem Druck und konstanter Temperatur des Adsor-
batgases kann der Bedeckungsgrad ©(7") der Targetoberflache durch eine Kontami-
nationsschicht in erster Naherung mit einer Langmuir-1sotherme beschrieben werden.
Sie gibt den Zusammenhang zwischen dem Bedeckungsgrad und der Targettemperatur
an [Som72]:

A

1) =177 exp(—Ep/kT)

(109)

Hier ist Fp die Bindungsenergie des Adsorbatteilchens an der Targetoberflache,
T die Targettemperatur, £ = 8,61 - 10~ °¢V/K die Boltzmann-Konstante und A eine
Normierungskonstante, die durch das Ausbeuteplateau der ersten (Zimmertemperatur)
und der zweiten Stufe (=~ 390K") vorgegeben ist. Fur b gilt:

, _ DV RT G,
NAT()(T)H()(T)

(110)

Dabei ist p ~ 107%hPa der Druck innerhalb der Experimentierkammer, M die
molare Masse des Adsorbatteilchens, R = 8314.J - kmol~' - K~! die Gaskonstan-
te, Taas ~ 300K die Temperatur des Adsorbatgases, Ny = 6,02 - 10%kmol ! die
Avogadro-Konstante, 7, ~ 10 !*s die Schwingungsdauer der Adsorbatteilchen an
der Targetoberflache und H,, die Haftwahrscheinlichkeit dieser Adsorbatteilchen. Mit
Ausnahme der Grolien 7, und Hy, die auller von der Targettemperatur T auch vom
Bedeckungsgrad © abhangen, wird b durch Glg. (110) nur von Konstanten bestimmt.

Die Bindungsenergie E'z und der Parameter b konnen durch Anpassung der Glg.
(109) an die experimentellen Daten bestimmt werden.

In Abb. 58 ist die Beschreibung der gemessenen Cs;Hf-, CyH-, CsH, -
Ausbeuten durch die Langmuir-1sothermen bzw. durch den Bedeckungsgrad © der
Targetoberflache als durchgezogene Linie dargestellt. Die Ausbeuten missen auf-
grund ihrer stufenformigen Abnahme mit steigender Targettemperatur durch zwel
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unterschiedliche Langmuir-lsotherme beschrieben werden. Die Bedeckung der LiF-
Targetoberflache durch die C, H, -Adsorbatschicht beschreibt die erste Langmuir-
Isotherme ©%'(C, H,}), die Bedeckung dieser Adsorbatschicht durch eine weitere
CmH;-Adsorbatschi cht die zweite Langmuir-lsotherme © €=y (CwH;).

Die Darstellung der C', H,"-Ausbeuten durch die Langmuir-Isotherme besitzt auf-
grund der beiden freien Fitparameter £/ und b eine Schwache, denn hierdurch lassen
sichdie C, H," -Ausbeuten durch beliebige Wahl der beiden freien Parameter beschrei-
ben. Eine exakte Bestimmung der Bindungsenergien E'z der C, H,"-Sl und damit auch
die exakt Beschreibung der CIH;-Ausbeuten mit den Langmuir-Isothermen ist nur
dann moglich, wenn eine Reduzierung der beiden freien Fitparameter auf einen einzi-
gen frelen Fitparameter erfolgt.

103 C T T T T | T T T T | T T T T T T T T T T T T
- 14N3* = |iF (215A) + Cu (715A) ]
3 o B
o
— - _
KoY
T 10 | -
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> | _
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© - _
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(@]
(% 10t |- __
()] o + ]
= C e CH ]
IS - A .-
Ko} - —— Linear Regression |
4 - N _ Y=aX+b —
| Es(CH,)=0301ev 2= 3498.06
b=-574
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Abbildung 59: Die Darstellung der C, H,"-Ausbeuten (hier die Cs H,"-Ausbeuten) aus
dem Hochtemperaturbereich (etwa 400 K bis 500 K) erlaubt die Bestimmung der Bin-
dungsenergien Ep der CxHny-Ionen, die sich unmittelbar an der LiF-Targetoberflache
befinden, aus der Steigung der Regressionsgeraden.

Dafir hohe Targettemperaturen der Term b - exp(—E/kT) > 1 ist, 18kt sich die
Langmuir-Isotherme als © = A/(b - exp(—FEg/kT)) schreiben. Mit dieser Annah-
me kann man die Bindungsenergie £z der Adsorbatteilchen an der LiF-Oberflache
aus dem Arrhenius-Diagramm bestimmen. Dies ist allerdings nur fur die Langmuir-
Isotherme ©*7'(C, H,") mglich, da die Abnahme der Ausbeuten in der zweiten Stufe
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| Sekundarion | Bindungs-Energie Eg | Ionisierungs-Energie E; |

C.H; 0,097¢V £ 0,010eV 8,90 eV
CoHy 0,096eV £ 0,009eV 9,40 eV
CoHy 0,099¢V £ 0,009eV 8,40 eV
CsH 0,145eV £ 0,015eV 8,05 eV
CsHy 0,044eV £ 0, 004eV 8,25 eV
CsHy 0,113eV £0,011eV 8,10 eV
CsH; 0,156eV £ 0,015eV 7,80 eV
C,H 0,216eV £ 0,022eV 8,92 eV
CsH; 0,301eV £ 0, 03eV 9,27 eV

Tabelle 7: Die Tabelle fallt die Bindungsenergien Ep, die aus dem Arrhenius-
Diagramm bestimmt wurden, fiir die an der Oberflache des LiF-Targets gebunden
CpH, -S| zusammen. Im Vergleich dazu enthalt die letzte Spalte der Tabelle die
lonisierungs-Energien £; der C, H,r-SI [Han72].

bei gentigend hohen Targettemperaturen stattfindet, so dal? nur hier der obige Ausdruck
erfullt ist.

Abb. 59 zeigt das Arrhenius-Diagramm der Cg,H;-Ausbeute des abfallenden Ab-
schnitts der zweiten Stufe. Die graphische Auftragung des natirlichen Logarithmus
der Groke ©L" gegen den Kehrwert der Targettemperatur T erlaubt die direkte Be-
stimmung der Bindungsenergie £z aus der Steigung der Geraden. Die so bestimmten
Bindungsenergien £’z sind in Tabelle 7 zusammengefalit.

Aus der Tabelle 7 ist ebenfalls zu entnehmen, da die C, H," -S| durch schwache
intermolekulare Kréfte, z.B. Van der Waals-Kréafte, an der LiF- Oberflache gebunden
sind. Die ermittelten Werte fiir die Bindungsenergien E zeigen gute Ubereinstim-
mung mit Werten aus der Literatur. So liefert jede Methylgruppe (-C H3) einen Beitrag
von 0,005 eV bis 0,01 eV zum intermol ekularen Zusammenhalt [Dud88]. Aus der Ta-
belle 7 ist somit zu erkennen, da3 die Bindungenergien mit steigender Lange der Koh-
lenwasserstoffketten zunehmen. Diese Zunahme scheint dabei jeweils ein Vielfaches
der intermolekularen Bindung der Methylgruppe (-C H3) zu sein.

Bei ndherer Betrachtung der Kohlenwasserstoffe, d.h. bei der Auswertung der ein-
zelnen Massen (Peaks) einer C,H, -Gruppe, zeigt sich zudem, dal} die Bindungs-
energie £ der C, H,7-Sl einer Kohlenwasserstoffgruppe z.B. der C3 H,"-Gruppe, mit
hoherem Wasserstoffanteil ansteigt. Dies fuhrt zu dem Schlul3, daR die Kohlenwasser-
stoffe vor allem tber ihren Wasserstoff an der Targetoberflache gebunden sind. Diese
Atome werden quasi als Anker des C, H," -Molekills zum Festhalten an der Oberflache
benutzt.

Zur Beschreibung des Bedeckungsgrades ©“ v der C, H,"-Molekiile aus der er-
sten Stufe wurden in erster Naherung die gleichen Bindungsenergien E'z, wie zuvor
aus ©%" bestimmt, verwendet. Die Bindungsenergien dieser obersten C,, H,-Schicht
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Abbildung 60: Relative H*- und Li*-SI-Ausbeuten eines mit 4 N3+-Projektilen be-
schossenen LiF-Targets in Abh&ngigkeit von der Targettemperatur T. Abh&angig von
dieser Temperatur werden nacheinander drei Emissionsprozesse wirksam. Die entspre-
chenden Temperaturbereiche sind mit I, 11 und 111 gekennzeichnet. Die Linien dienen
zur Fihrung des Auges.

sind so sicherlich mit einem Fehler behaftet. Es zeigt sich aber, da3 die erste Stu-
fe der C, H,"-Ausbeuten dadurch ebenfalls gut beschrieben wird. Der Fitparameter
b der beiden Langmuir-Isothermen ©¢=v und ©L" ist jedoch unterschiedlich. Dies
ist sicherlich ein Indiz dafr, da sich die Haftwahrscheinlichkeit H bzw. die Schwin-
gungsdauer 7, der C', H,-Adsorbatteilchen an der Targetoberflache fir die beiden Kon-
tami nationsschi chten unterscheiden (siehe Glg.(110)).

20.1.3 Desorption von H*-und Li*-lonen

Abb. 60 vergleicht dierelativen Ausbeuten Ys; von H - und Li*-Sl, diein Abhangig-
keit von der Targettemperatur aus der Projektileintrittsseite der LiF-Targetoberflache
emittiert werden. Um die Darstellung der Ergebnisse und die Diskussion der Mef3daten
zu vereinfachen, sind die H*- und Li*-Ausbeuten in drel Temperaturregionen unter-
teilt. Dartber hinaus sind die Ergebnisse der SI-Emission aus den drei unterschiedli-
chen Regionen in Abb. 61 modellhaft dargestellt.
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Dieersteder drei Regionen zeigt die Ausbeutender H*-und L:*-Sl ineinem Tem-
peraturbereich von 300K bis 380K. Betrachtet man zunachst das Emissionsverhalten
des H*-Sl, so wird eine Abnahme der H *-Ausbeute in diesem Bereich mit steigender
Targettemperatur beobachtet. Die Abnahme der H *-Ausbeute erreicht bei etwa 380K
ein Minimum. Der Abfall der Ausbeute betragt dabei von der Raumtemperatur bis zu
diesem Minimum rund 25%.

Wird hierzu die Abnahme der CIH;-Ausbeuten im Bereich dieser ersten Tem-
peraturregion verglichen (siehe Abb. 58), so fallt auf, da sich hier die erste stu-
fenformige Abnahme der C,H, -Ausbeuten vollzieht. Die Targetoberflache wird
demnach mit steigender Targettemperatur von der obersten der beiden C,Hf-
Kontaminationsschichten gereinigt. Interessanterweise betragt die Abnahme der
C,H, -Ausbeuten im Bereich der ersten Region rund 55%. Hieraus erhartet sich die
Vermutung, da3 im Temperaturbereich von 300 K bis 380 K mindestens 60% der H -
S|, die von der Targetoberflache emittiert werden, den Kohlenwasserstoffen (der ober-
sten C, H,7-Schicht), die bei der Bestrahlung durch das N-Projektil aufgebrochen wer-
den, entstammen. Die Emission der H ™-S| kann dabei nur aus dem Bereich des Spur-
kerns rx.., (Kapitel 5.1.1) erfolgen, da nur dort gentigend Energie vom Projektil im
Festkorper deponiert wird, um die C', H," -Molekule aufzubrechen [Mai96, Win99).

Eine quantitative Beschreibung der H *-Ausbeute aus dem Bereich der ersten Tem-
peraturregion durch die Langmuir-Isothermen, wie in Kapitel 20.1.2 dargelegt, ist je-
doch nicht moglich, dadas H*-Sl nicht einer einzigen C, H,-Gruppe entstammt, son-
dern ihren Ursprung allen an der Targetoberflache befindlichen, C, H,-Gruppen ver-
dankt.

Wird nun die Li*-Ausbeute in der ersten Temperaturregion betrachtet, so zeigt
sich, da das Emissionsverhalten der L:"-Sl sich signifikant von den H*-Sl un-
terscheidet. Die Li™-Ausbeute bleibt namlich, im Gegensatz zur H *-Ausbeute, ge-
genuiber dem Anstieg der Targettemperatur konstant. Die konstante Ausbeute des Li -
lons entsteht vermutlich daraus, dal? die beiden C', H,,-Schichten an der LiF-Oberflache
eine Emissionsbarrierefir das Li*-lon bilden. Nur Li*-lonen geniigend hoher Energie
konnen diese Barriere Uberwinden und die Targetoberflache verlassen. Diese Energie
erhalten sowohl die Li*- als auch die H"-lonen aus dem Bereich des heilen Spur-
kerns durch z.B. Coulombexplosionen, Druckpulse, StoRwellen, etc. (siehe Kapitel
19.1.4 und 19.2).

Auch fur die (LiF), Lit-Clusterionen stellen die C, H,-Schichten eine untiber-
briickbare Barriere dar, da sich im Bereich der ersten Temperaturregion interessanter-
wei se keine Clusterionen nachweisen lassen. Diese werden vermutlich beim Passieren
der C, H,-Schichten aufgebrochen, so dal? nur die Emission der Bruchstiicke des Clu-
sterions beobachtbar ist (siehe Abb. 61A.)).

Im Bereich der zweiten Temperaturregion, die den Temperaturbereich von 380 K
bis 450 K reprasentiert, wird fir das H*-Sl ab 380 K ein Anstieg der Ausbeute be-
obachtet. Diese Zunahme im Bereich der zweiten Region betragt rund 35%. Zum bes-
seren Verstandnis ist wiederum die Betrachtung der CIH;-Ausbeuten aus Abb. 58
notwendig. Da in der ersten Region eine Abnahme der H *-Ausbeute mit der Ab-
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nahme der C,, H,"-Ausbeuten beobachtet wird, liegt die Erwartung nahe, dal bei der
Abnahme der zweiten C, H,-Kontaminationsschicht, die sich unmittelbar auf der LiF-
Oberflache befindet, auch eine Abnahme der H *-Ausbeuten erfolgen miite, dain die-
sem Bereich nahezu 100% der C, H,-Schicht abgebaut wird. Mit dem Verschwinden
der C,H,-Schicht wiirde somit die Quelle fir eine H"-Emission und damit die H *-
Ausbeute selbst vollstandig verschwinden. Dies ist jedoch nicht der Fall. In der zwei-
ten Temperaturregion vollzieht sich namlich die Uberlagerung von zwei verschiedenen
Prozessen: Wahrend der Anstieg der Targettemperatur den Abbau der C,, H,,-Schichten
und damit den Abbau der H *-Emissionsquelle zur Folge hat, werden mit steigender
Targettemperatur alerdings immer groRere Bereiche der Targetoberflache durch H-
Atome bzw. durch H,-Molekile, die dem Restgas entstammen (siehe Kapitel 13.4),
besetzt. Der Anstieg der Targettemperatur hat somit einen Abbau der zweiten C, H,-
Schicht und eine Abnahme der aus dieser stammenden H *-lonen zur Folge. Zugleich
kommt es zu einer Kontamination der LiF-Oberflache mit H,,-Restgas (n = 1, 2) und
einem Anstieg der H "-Emission aus dieser Schicht (siehe Abb. 61B.)).

Der Grund furr dieses unterschiedliche Adsorptions- und Desorptionsverhalten des
CyH,- und des H,-Restgases liegt vermutlich in der Haftwahrscheinlichkeit der ver-
schiedenen Restgasspezien. Das C, H,-Gas besitzt eine Haftwahrscheinlichkeit, die
sehr sensitiv auf die Targettemperatur reagiert, das H-Gas zeigt hingegen eine Haft-
wahrscheinlichkeit, die vermutlich gegentiber der Temperatur insensitiv ist bzw. ei-
ne Haftwahrscheinlichkeit, die erst bei hoheren Targettemperaturen (7' < 500K) ab-
nimmt.

Auch fir die Li*-Ausbeute wird im Bereich der zweiten Region ein Anstieg mit
steigender Targettemperatur beobachtet. Die Zunahme der Li"-Ausbeute betragt im
Temperaturbereich von 380 K bis 450 K, wie die H *-Ausbeute, ebenfalls rund 30%.
| nteressanterweise zeigt auch die Zunahme der Li*-Ausbeute im Bereich der zweiten
Region die gleiche Steigung wie die H *-Ausbeute. Dieses Verhalten deutet auf eine
Korrelation zwischender H - und der Li*-Emission hin. In dieser Korrelation spiegelt
sich vermutlich auch die starke chemische Affinitat des Lithiums zum Wasserstoff
wieder [Hof41]. Bei der Emission der Li*-SI kdnnen durch diese Affinitat H-lonen
mitgerissen und so von der Oberflache emittiert werden. Dieser Vorgang kann natiirlich
auch im umgekehrten Reaktionskanal erfolgen, namlich, dal die H *-Sl, die von der
Oberflache emittiert werden, Li-lonen mitreiBen. Die Wahrscheinlichkeit hierfir ist
jedoch sehr gering, da die Li-lonen starker (etwa 5eV) als die H-lonen (etwa 0,5eV)
an der Targetoberflache gebunden sind [Sil00]. Durch die Affinitat des Li zum H wird
vermutlich auch die Haftwahrscheinlichkeit des H-Restgases zusétzlich erhoht.

Der Anstieg der Li"-Ausbeute in der zweiten Region ist wohl darauf zuriick-
zufuihren, da durch die Temperatur-Reinigung der LiF-Oberflache ebenfallsdie Emis-
sionsbarriere, diedurch die C, H,-Schicht besteht, abgebaut wird. Dartiber hinaustragt
mit steigender Targettemperatur T die Defektbildung entlang der Teilchenspur in tie-
fen Bereichen des LiF-Targets zur Metallisierung der Targetoberflache bei und erhoht
dadurch zusétzlich die Li™-Ausbeute [Betz94]. Unter der Metallisierung wird hier der
Anstieg der Li-Konzentration an der Targetoberflache verstanden. Der Metallisierung



20 VARIATION VON TARGETEIGENSCHAFTEN 144

der Targetoberflache geht aber zunachst ein mehrstufiger Defektbildungsprozef? vor-
aus.

Im Bereich des el ektronischen Bremsvermogens tibertragt das Projektil, beim Pas-
sieren eines Alkalihalogenid-Targets, seine Energie auf die Elektronen des Untergit-
ters der Halogenatome, so dal? entlang der Teilchenspur Exzitonen (F'~ — F* 4+ e™,
siehe Kapitel 8.3) mit einer relativ hohen Energie (= 9¢V') und einer kurzen Lebens-
dauer (=~ 10 '25) entstehen [Bie82]. Innerhalb seiner L ebensdauer bildet das Exziton
mit einem seiner Nachbar-Halogenionen ein Fi; -Molekil (F* + F~ — Fy). Das
F, -Molekil, welches im Kristallgitter zwei Gitterplétze belegt (Vy-Zentrum), hat ei-
ne Energie von tiber 8eV und eine Lebensdauer von 10~%s bis 10~%s [1to86, Schw97].
Das V},-Zenter kann durch seinelange L ebensdauer mit dem zuvor emittierten Elektron
rekombinieren (F,, +e~ — F~ + F), so dal} nun eine repulsive Konfiguration ent-
steht. Bei ihrer gegenseitigen Abstolung wandern die beiden Halogenionen entlang
der < 110 >-Richtung des LiF-Kristalls und haben geniigend Energie, um weitere
Defekte zu erzeugen. Bei diesen neuen Defekten handelt es sich Uiberwiegend um F-
(ein Elektron besetzt eine Hal ogen-L eerstelle) und H-Zentren (ein £, -Molekil besetzt
einen Gitterplatz im Kristallverband), die die stabilsten Defekte mit einer Energie von
2,5eV darstellen [Bie82]. Die F- und H-Zentren sind im Kristallgitter sehr beweglich
(Aktivierungsenergie £, =~ 0, 5¢V") und haben im Festkorper eine mittlere Reichweite

von [Szy80]:

MT) =1 (”—37)1/2 exp (75) (111)

wobel F, die Aktivierungsenergie, k die Boltzmann-Konstante, T die Targettem-
peratur, | (= 2, 5A) die Sprunglange,  die Lebensdauer und v =~ 10'3s~! die Sprung-
frequenz des Defekts ist. Defekte, die tief im Inneren des Festkorpertargets entste-
hen, vermdgen somit die Targetoberflache zu erreichen (A > 600A). Dabei kdnnen F-
Zentren mit den Li*-lonen an der Kristalloberflache rekombinieren (e~ + Lit — Li°),
aber auch H-Zentren, die an die Oberflache des Festkorpers diffundieren, konnen ein
Elektron an die Li*-lonen transferieren (F, + Li™ — Li°) und werden so als neutrale
FY-Molekile ins Vakuum emittiert [SilO0] (siehe Abb. 61B.)). Das Li° an der Tar-
getoberflache verhalt sich durch den zusétzlichen Elektroneneinfang wie Li in einem
reinen Li-Metall (Metallisierung der LiF-Oberflache). Durch die Metallisierung sollte
die Li-Ausbeute wieder abnehmen. Dies wird allerdings nicht beobachtet, denn es bil-
den sich vermutlich bel der Metallisierung aufgrund der polykristallinen Struktur des
LiF-Targets nur Li-Inseln, die Oberflache verhalt sich so inihrer Gesamtheit weiterhin
wie ein Isolator.

In der letzten der drei Temperaturregionen wird ab etwa 450 K ein sehr starker
Anstieg der H*- und der Li"-Ausbeute beobachtet. Der Anstieg der Ausbeuten be-
tragt dabel in diesem Bereich Uber 300%. Die enorme Zunahme der Li*- und der
H*-Ausbeute konnten auf einen Phaseniibergang des LiF-Targets hindeuten. Da aber
der Schmelzpunkt des LiF bei 1115 K und der Siedepunkt bel 1950 K liegt, kann ein
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Abbildung 61: Schematische Darstellung der SI-Emission als Funktion der LiF-
Targettemperatur. A.) |. Temperaturregion (300K bis 380K): Abbau der obersten
C, H,-Kontaminationsschicht. B.) Il. Region (380K bis 450K): Abbau der zweiten
C,H,-Schicht. Frei gewordene Platze an der Oberflache werden durch H- bzw. H,-
Adsorbate besetzt. Beginn der Metallisierung an der LiF-Oberflache. C.) Il1l. Region

(450K bis 500K): Die metallische Li-Oberflache schmilzt. Thermische Verdampfung
des Targetmaterials.
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Phaseniuibergang des LiF-Kristalls ausgeschlossen werden. Wird aber, wie oben be-
schrieben, eine Metallisierung der Targetoberflache in Betracht gezogen, so liegt die
Schmelztemperatur des Lithiummetallsbei 453 K [Mor76], also exakt zu Beginn (bei
etwa 450 K) des enormen Anstiegs der Ausbeuten. Die Li-Oberflache beginnt somit
bei etwa 450 K zu schmelzen und es kommt dadurch zu einem thermischen Verdamp-
fen der Targetoberflache (siehe Abb. 61C.)).

Uberraschenderweise sind die Steigungen der Li*- und der H "-Ausbeuten in die-
sem dritten Temperaturbereich unterschiedlich. Zu beobachten ist, da3 die Ausbeute
der Li*-lonen starker mit der Targettemperatur zunimmt als die Ausbeute der H*-
lonen. Diesist ein Anzeichen dafiir, da3 das H-Atom immer stérker von der Targeto-
berflache festgehalten wird und dal} dadurch die Affinitat des Li zu H eine immer ge-
ringere Rolle bei hohen Targettemperaturen zu spielen scheint. Es kann angenommen
werden, dal} moglicherweise durch die hohe Targettemperatur zwischen dem Fluor-
und dem Wasserstoffatom, eine starke Dipol-Dipol-Bindung entsteht. Denn durch die
starke Elektronegativitat des F-Atoms (3,4 eV), wird das an dem F-Atom gebundene
H-Atom stark positiv polarisiert. Dies beruht vor allem darauf, da3 das H-Atom auf-
grund seiner kleinen Oberflache und seiner schwachen Abschirmung des Kerns ganz
besonderes anziehend auf das negativ polarisierte F-Atom wirkt [Dud88].

Zusammenfassend a3t sich sagen, dal? die Bindungsart, der Entstehungsort, sowie
das Emissionsverhalten der meisten Sl fur das LiF-Target (Isolator) durch die Varia-
tion der Targettemperatur ermittelt werden kann. Das unterschiedliche Emissionsver-
halten der Li*- und der H*-lonen bei sehr hohen Targettemperaturen (450 bis 500
K) ist jedoch noch nicht vollstandig verstanden. Zur besseren Untersuchung des Li -
und H "-Emissionsverhaltensbei hohen Targettemperaturen wiirde sich in Zukunft ein
neues, interessantes Mef3verfahren anbieten. Ein nach dem Vorbild von COLTRIMS
(Cold Target Recoil lons Momentum Spectrometry) [Dor94, Mer95, Mos96] mit ei-
nem Festkorpertarget ausgestattetes Spektrometer erlaubt eine kombinierte Messung
von Flugzeiten und Auftrefforten der emittierten SI. Dadurch kdnnten Untersuchun-
gen sowohl zur radialen a's auch zur axiale Anfangsenergieverteilung der Li*- und
der H*-lonen einen tieferen Zugang zum Verstandnis der Emissionsvorgange nicht
nur bei hohen Targettemperaturen ermoglichen.

20.2 Desorption vom leitenden Tar get

In diesem Abschnitt werden Untersuchungen der SI-Emission leitender Targets vorge-
stellt. Der Vergleich der SI-Emission leitender und nichtleitender Targets soll Mecha-
nismen klaren, die abhangig von der Targettemperatur zur SI-Emission fuhren. Er soll
auch Emissionsprozesse aufdecken, die targetunabhangig sind, d.h. nur vom jeweili-
gen Projektil-StoRsystem und der Targettemperatur abhangen.

Existieren solche targetunabhangigen Emissionsprozesse, so bestiinde die
Moglichkeit, SI aus solchen Emissionsprozessen als Boten zur ”in-situ” Untersuchung
der Teilchenspur-Entstehungsmechnisnem in leitenden und nichtleitenden Materialien
Zu nutzen [WiN99].
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Abbildung 62: Flugzeitspektren positiv geladener SI von einem Cu-Target bei Variati-
on der Targettemperatur und bei gleicher Normierung (10°-Projektile), gemessen wur-
den. Die Spektren zeigen den Vergleich zwischen der SI-Emission vom Cu-Target bei
Raumtemperatur (300K) (oberes Spektrum) und bei geheiztem Target (450K) (unteres
Spektrum).

Unter gleichen experimentellen Bedingungen wie im Kapitel 20.1 beschrieben
wurde die SI-Emission diesmal an einem leitenden Festkorpertarget untersucht. Auf-
grund seiner sehr guten Warmel eitfahigkeit fand Cu(715 A) al's Target Verwendung, so
dal’ auch hier mit dem Auftreten physikalischer Effekte an der Targetoberflache schon
bei relativ geringen Anderungen der Targettemperatur zu rechnen war.

Abb. 62 vergleicht zwel typische Flugzeitspektren positiv geladener Sl, die bei
gleicher Normierung (1, 024 - 10° Projektile) und unterschiedlichen Targettemperatu-
ren gemessen wurden. Das obere Spektrum zeigt Sl, die das Cu-Target bei Raumtem-
peratur (300 K) emittiert.

Ebenso wie beim nichtleitenden LiF-Target beobachtet man, dal die gleichen Sl
(H*, C,H,}) auch von der Oberflache des leitenden Cu-Targets emittiert werden. Die-
se Beobachtung spiegelt vor allem die targetunabhangige Kontamination der Targeto-
berflachen durch das Pumpendl wieder. Als weitere Gemeinsamkeit der beiden unter-
schiedlichen Targetmaterialien ist der deutliche Abbau dieser Kontaminationsschicht
mit steigender Targettemperatur zu erkennen (siehe Abb. 62 unteres Spektrum). Das
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untere Spektrum wurde hier bewult fur die SI-Emission bei einer Targettemperatur
von 450 K aufgenommen, daein bei 500 K gemessenes Spektrum bis auf die H *- und
H."-Sl vollstandig von den Kohlenwasserstoffen gereinigt ist.

Die Reinigung der Cu-Oberflache von der C,, H,-Kontaminationsschicht zeigt (wie
beim LiF-Target, siehe Kapitel 20.1) mit steigender Targettemperatur einen Anstieg
der H*-Sl-Emission. Als Ursache fir die Zunahme der H*-Emission kommen da-
mit, auch fir das Cu-Target, zwei verschiedene Entstehungsorte in Frage, die von der
Targettemperatur abhangig sind.

Neben diesen Gemeinsamkeiten der SI-Emission beider Targets lassen die Spek-
tren in Abb. 62 auch Unterschiede erkennen. So fallt beim Vergleich der am LiF- (sie-
he Abb. 57) und am Cu-Target gemessen Spektren auf, da’ vom Cu-Target weniger
Sl (etwa um den Faktor 6) emittiert werden. Hier tritt der targetabhangige Charakter
der SI-Emission zu Tage. Die niedrigere Emission beim leitenden Target ist vor allem
darauf zurtickzufiihren, dal} sich die Neutralisation der Teilchenspur aufgrund freier
Va enzelektronen unmittelbar nach dem Durchgang des Projektils (> 10~!7 s) durch
das Target vollzieht. So kann sich kein elektrisches Feld, das zusatzlich zu SI-Emission
beitragt, zwischen Spurkern und Spurhalo aufbauen (siehe Kapitel 5.2).

Ein weiterer Unterschied zwischen dem leitenden und nichtleitendem Target ist
zu nennen, dal’ so gut wie kein Na*-Sl in den Spektren fir das Cu-Target zu sehen
ist. Vermutlich ist das Cu-Target beim Targetherstellungsprozel unempfindlicher ge-
genuber der Na-Kontamination als das LiF-Target.

Aufgrund der Streuung der Datenpunkte der emittierten, H,"-lonen infolge der ge-
ringen Ausbeute mufte auf eine Auswertung dieser lonen verzichtet werden.

In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der SI-Messung in Abhangig-
keit von der Cu-Targettemperatur detailliert dargestellt. Das Kapitel 20.2.1 befaldt sich
wiederum zunachst mit der Frage nach dem Emissionsverhalten der CxH;-SI nach, da
hier nach dem Vorbild des K apitels 20.1.1 aus dem Bedeckungsgrad der Cu-Oberflache
durch die C, H, -Sl eine quantitative Interpretation der Daten moglich ist. Das sich
anschliellende Kapitel 20.2.3 stellt das komplexere Emissionsverhalten der H *-lonen
und die Diskussion der Daten in einem Modell dar.

20.2.1 Desorption von C, H,f-Sekundarionen vom Cu-Tar get

In Abb. 63 sind relative Ausbeuten Yy; der CyH, - und der CsH, -SI dargestellt,
die, aus der Projektileintrittsseite des Cu-Targets kommend, abhangig von der Target-
temperatur T gemessen wurden. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit sind die CyH, -
und die C3 H,"-Sl-Gruppen nicht mit abgebildet. Das Emissionsverhalten dieser 1onen
ahnelt jedoch sehr den in Abb. 63 gezeigten Sl.

In Abb. 63ist, wiebeim nichtleitenden LiF-Target (siehe Abb. 58), deutlich der mo-
notone Abfall der C4H;- und der C5H;-Ausbeuten mit dem Anstieg der Targettem-
peratur zu sehen. Auch beim Cu-Target setzt sich die Abnahme der C, H,"-Ausbeuten
aus zwei Stufen zusammen. Diese beiden Stufen deuten wiederum auf eine Kontami-
nation der Cu-Oberflache mit zwei C, H,,-Schichten hin.
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Abbildung 63: Relative SI-Ausbeuten eines mit '* N3+ (18 MeV)-Projektilen beschosse-
nen Cu-Targets. Die Ausbeuten fir zwei verschiedene SI-Gruppen (CyH, und C5H,f)
sind in Abhangigkeit von der Targettemperatur T dargestellt. Die durchgezogenen Li-
nien beschreiben die Temperaturabhangigkeit der SI-Emission durch jeweils zwei ver-
schiedene Langmuir-Isothermen ©*(C, H,") und ©"+(C, H).

Eine starke Abnahme der ersten Ausbeutestufe beginnt unmittelbar bei 310K und
endet bei 380K bzw. 390K, aso in etwa bei dem gleichen Temperaturbereich wie
beim LiF-Target. Diese Beobachtung ist ein erster Hinweis darauf, dal3 die oberste
der beiden C, H,-Kontaminationsschichten, da sie sowohl beim Cu-, als auch beim
LiF-Target mit der gleichen Haftwahrscheinlichkeit Hy(T) die unter ihr befindliche
C,H,-Schicht belegt, in ihrem temperaturabhangigen Emissionsverhalten unabhangig
vom Targetmaterial ist.

Im Temperaturbereich von etwa 385K bis 420K zeigen die C,H, -Ausbeuten
einen nahezu konstanten Verlauf. Eine zweite, schwachere Abnahme dieser CIH;-
Ausbeute, d.h. der Abbau der zweiten Kontaminationschicht, die direkt die Cu-
Oberflache belegt, beginnt ab 420K. Bei 520K werden keine C', H,"-Sl mehr beob-
achtet. Hierzu sei erwahnt, dal ab etwa 500K der Untergrund in den Flugzeitspektren
ansteigt. Dies deutet auf eine schlechtere Effizienz des Start- und des Stop-Detektors
hin, so da3 hier die Fehlerbalken langer sind. Die schlechtere Effizienz der Detektoren
erfolgt aufgrund der hohen Temperatur des Targethalters, da dadurch das Ausheizen
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der Experimentier-Kammer in Gang gesetzt wird und so eine Verschlechterung des
Vakuums erfolgt.

Da sich auch fur das Cu-Target die stufenformige Abnahme der Ausbeuten al-
ler C,H,f-Sl im gleichen Temperaturbereich vollzieht, bestatigt dies die Annahme,
daR alle beobachteten CmH;-SI dem gleichen Muttermolekill entstammen. Wie beim
LiF-Target |at sich auch beim Cu-Target Polyethylenether (Treibmittel der Diffusi-
onspumpe) als Muttermol ekl ausmachen.

Uberraschenderweise bildet die CsH,f-SI-Gruppe eine Ausnahme in ihrem Emis-
sionsverhalten gegentiber den restlichen C,. H,F-Sl. So ist Abb. 63 zu entnehmen, daf
nach dem Abbau der ersten Stufe, d.h. der obersten der beiden C', H /-Schichten, die
CsH,f-Me3punkte im Temperaturbereich von 420K keinen Abfall, wie es bei den an-
deren C, H," -S| beobachtet wird, sondern einen Anstieg der Ausbeute mit steigender
Cu-Targettemperatur zeigen. Die Cs H,"-Ausbeute erreicht bei etwa 435K ein Maxi-
mum und nimmt mit steigender Targettemperatur erneut ab. Von hierab verhalt sich die
Cs H,f-SI-Gruppe wieder wie die tbrigen C, H /-SI. Ahnliche Beobachtungen wurden
auch bel anderen Temperaturmessungen an Metall-Targets, jedoch fir negativ gelade-
ne C, H, -Sl, gemacht [Kam63]. Die Ergebnisse deuten daraufhin, dald komplexe che-
mische Reaktionen an der Cu-Oberflache bei hohen Targettemperaturen stattfinden.
Wie aus anderen Messungen bekannt [Per98b], besteht die Cs H,"-SI-Gruppe nicht
aus reinen Kohlenwasserstoffverbindungen. Da im Treibmittel der Diffusionspumpen
auch Silizium enthalten ist, kann dieses, da es sich in vielerlei Hinsicht wie Kohlen-
stoff verhdlt, jedoch keine Doppel- oder Dreifachbindungen bildet [Dud88], mit der
Kohlenwasserstoffgruppe C' H; eine Bindung zum (C H3)3Sit-lon (Tetramethylmo-
nosilan; Masse 73") eingehen. Dies wiirde vor allem den geringen Anteil an C'H;-Sl
im Flugzeitspektrum erklaren. Eine weitere Bestatigung fur das Vorhandensein die-
ses Sl bildet das schwerere (C H3)Si4 -lon (Hexamethyldisilan), das in den Flugzeit-
spektren bei Masse 146 beobachtet wird. Das M uttermolekill dieser beiden SI-Sorten
ist vermutlich (C Hs)3SiC HoS1(C Hs)s (Hexamethylmethylenedisilan; Masse 160)
mit einer Schmelztemperatur bel rund 410K. An der Cu-Oberflache beginnt somit bei
410K das Hexamethylmethylenedisilan zu schmelzen. Dabel zerfdlt das Muttermo-
lekill (Hexamethylmethylenedisilan) in die (C'H3)3Si"- und die (C' Hj)sSi, -lonen,
so dal} es im Temperaturbereich von 420K bis 435K zu einem Anstieg der Ausbeu-
ten dieser lonen kommt. Da die Targetoberflache jedoch bei hdherer Targettempera-
tur von dem Muttermolekil gereinigt wird, kann es auch keine weiteren (C' H3)3 5" -
und (C H3)S1; -lonen nachliefern und dies bedeutet einen erneuten Abfall der C -
Ausbeute.

Weshalb jedoch das Schmelzen von Hexamethylmethylenedisilan und damit der
Anstieg der Cs H,"-Ausbeute nur am leitenden Cu-Target und nicht am nichtleitenden
LiF-Target beobachtet wird, ist bisher noch nicht geklart. Vielleicht liegt das beobach-
tete Emissionsverhalten der C's H,f -SI-Gruppe an gewissen katalytischen Eigenschaf-
ten des Cu-Targets, die das LiF-Target nicht aufweisen kann.
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20.2.2 Bindungsenergieder C, H,-Sekundarionen am Cu-Target

Fur das Cu-Target wird, wie beim LiF-Target, versucht aus dem Bedeckungsgrad ©(7')
der C, H,-Schicht, die unmittelbar die Cu-Oberflache belegt, qualitative Aussagen in
Hinblick auf die Bindungsart und die Bindungsenergien E'z der einzelnen C,H,/-S
dieser Schicht zu erhalten.

Wieim Kapitel 20.1.2 wird auch fur das Cu-Target der Bedeckungsgrad ©(7") der
Cu-Oberflache durch die C, H,-Schicht in einfachster Naherung wiederum mit einer
Langmuir-1sotherme (siehe Glg. (109)) beschrieben.

Da jedoch die stufenformige Abnahme der C, H,"-Ausbeuten mit steigender Tar-
gettemperatur verrét, dal® an der Cu-Oberflache zwei C, H,-Monoschichten vorhan-
den sind, wird die Bedeckung dieser beiden Schichten auch mit zwei verschiede-
nen Langmuir-l1sothermen beschrieben. So stellt im folgenden die erste Langmuir-
Isotherme ©““(C,H,") die unmittelbare Bedeckung der Cu-Oberflache durch eine
erste C, H,-Schicht dar, wéhrend die zweite Langmuir-lsotherme 0=+ (C, H,") die
Bedeckung, der auf der Cu-Oberflache liegenden C, H,-Schicht, durch eine weitere
C, H,-Schicht beschreibt.

Durch die Anpassung dieser beiden Langmuir-l1sothermen an die experimentel-
len Daten (siehe Abb. 63) lassen sich so die Bindungsenergien E'z der C, H,"-Sl und
der Parameter b aus Glg. (109) bestimmen. Um die Wahl der freien Parameter E'z
und b einzuschranken, wird die Bindungsenergie £ der C, H,"-SI, die unmittelbar
die Cu-Oberflache belegen, aus der Abnahme ihrer Ausbeuten im Hochtemperatur-
bereich (430 K bis 500 K) wiederum Uber das Arrhenius-Diagramm bestimmt. Die-
se Vorgehensweise ist jedoch nur moglich, dader Term b - exp(—FEp/kT) > 1 fur
hohe Temperaturen giltig ist. Dadurch a3t sich die Langmuir-1sotherme erneut als
© = A/(b-exp(—Ep/kT)) schreiben.

Abb. 64 zeigt die graphische Darstellung der C's H,"-MeRdaten aus dem Hochtem-
peraturbereich gegen den Kehrwert der Targettemperatur. Dem Vergleich der Cs5 H,f -
Datenpunkte, die am leitenden Cu-Target, mit denen, die am nichtleitenden LiF-Target
gemessen wurden (siehe Abb. 59) sind unterschiedliche Steigungen der Regressions-
geraden zu entnehmen. Die unterschiedliche Steigung spiegelt hier die unterschiedli-
chen Bindungsenergien der C H,/-SI an der Cu- bzw. an der LiF-Oberflache wieder.

Die aus dem Arrhenius-Diagramm bestimmten Bindungsenergien E'z der einzel-
nen Kohlenwasserstoffe an der Cu-Oberflache sind in Tabelle 8 zusammengefalit.

In Tabelle 8 wird fur das Cu-Target gezeigt, da die C,H, -S|, ebenso wie das
LiF-Target, durch schwache intermolekulare Kréfte (z.B. Van der Waals-Kréafte) an
der Oberflache gebunden sind. Die Werte fur die Bindungsenergien £z der C, H,-SI
an der Cu-Oberflache und der LiF-Oberflache sind jedoch nicht gleich (siehe Tabelle
7). So zeigt sich, da die C, H, -SI an der Cu-Oberflache kleinere Bindungsenergien
E'p asan der LiF-Oberflache besitzen. Dadurch kann die Cu-Oberflache mit steigen-
der Targettemperatur schneller als die LiF-Oberflache von den Kohlenwasserstoffen
gereinigt werden.

Aus der Tabelle 8 ist ebenfalls zu entnehmen, dal? die Bindungsenergien der Koh-
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Abbildung 64: Die Darstellung der C', H," -Ausbeuten (hier zum Vergleich die C5 H,'-
Ausbeuten) aus dem Hochtemperaturbereich (etwa 430 K bis 500 K) erlaubt die Bin-
dungsenergien E'z der CmH;-Ionen, die sich unmittelbar an der Cu-Targetoberflache
befinden, aus der Steigung der Regressionsgeraden zu bestimmen.

Relative Secondary lon Yield (x 10°)

lenwasserstoffe mit steigender Lange der Kohlenwasserstoffketten ansteigt. Wie bei
der LiF-Oberflache, soist auch fir die Cu-Oberflache die Zunahme der Bindungsener-
gien E proportional zum Vielfachen der intermolekularen Bindung (=~ 0,018¢eV))
[Dud88] einer Methylgruppe (—C H3).

Darliber hinaus zeigt sich bei naherer Betrachtung der einzelnen C, H, -S| aus ei-
ner Kohlenwasserstoffgruppe (z.B. der Cs H,"-Gruppe), dal3 auch fur das Cu-Target die
Bindungsenergien E' dieser C, H," -S| wiederum, wie beim LiF-Target, mit hoherem
Wasserstoffanteil ansteigt. Hierdurch erhértet sich die Vermutung, dai3 die Kohlenwas-
serstoffe vor alem Uber ihren Wasserstoff durch Van der Waals, Wasserstoffbriicken-
Bindungen an der Targetoberflache gebunden sind.

Leider gestattet nur die Langmuir-1sotherme ©<“(C.H,}) im Hochtemperaturbe-
reich eine quantitative Beschreibung der Cu-Oberflachenbedeckung durch die C, H, -
Schicht und liefert gute Ergebnisse in bezug auf die Bindungsenergie E'z dieser
C,H, -lonen. Um so schwieriger gestaltet sich wiederum die Beschreibung der er-
sten stufenformigen Abnahme der CxH;-A usbeuten, herriihrend vom Abbau der ober-
sten C, H,-Kontaminationsschicht im Niedertemperaturbereich (310K bis 380K). Um
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| Sekundarion | Bindungsenergie Eg | Ionisierungs-Energie E; |

C.H; 0,028 £ 0,005¢V 8,90 eV
CoHy 0,021V £ 0,002¢V 9,40 eV
CoH; 0,036V £ 0, 004eV 8,40 eV
C,H; 0,059¢V £ 0, 006eV 8,05 eV
CsH; 0,026eV £ 0,003eV 8,25 eV
CsH; 0,027¢V £ 0,003eV 8,10 eV
CsHT 0,056V £ 0, 006eV 780 eV
C.H; 0,103eV £ 0,010eV 8,92 eV
C-H, 0, 164eV £ 0, 033¢V 9,27 eV

Tabelle 8: Die Tabelle falt die Bindungsenergien Ep, die aus dem Arrhenius-
Diagramm bestimmt wurden, fur die C, H,"-SI, die an der Oberflache des Cu-Targets
gebunden sind, zusammen. Im Vergleich dazu enthalt die letzte Spalte der Tabelle die
lonisierungs-Energien £; der C, H,r-SI [Han72].

die erste stufenformige Abnahme der Ausbeuten gut beschreiben zu konnen, war er-
neut die Einschrankung der Fitparameter notwendig. Zur Beschreibung der C, H, -
Abnahme der ersten Stufe durch die Langmuir-Isotherme ©=v(C, H,) wurden Bin-
dungsenergien E'z verwendet, die im Bereich der Bindungsenergien aus Messungen
mit dem LiF- und dem Cu-Target erhalten wurden. Die Verwendung der gleichen Bin-
dungsenergien sowohl fir das LiF- als auch fur das Cu-Target ist nur moglich, da
die oberste C, H,-Kontaminationsschicht, die ja wiederum eine C, H,-Schicht belegt
ein targetunabhangiges Verhalten aufweist. Zwar beschreiben so die beiden Langmuir-
| sothermen die experimentellen Daten relativ gut, aber dennoch ist durch die Wahl der
Bindungsenergien die Isotherme ©= v (C,, H,") mit eéinem Fehler behaftet, so dal} auf
eine genaue Interpretation der C',H,"-Daten aus der ersten Stufe verzichtet werden
mul3.

20.2.3 Desorption von H"-lonen

Erganzend zu den C, H,"-Ausbeuten zeigt Abb. 65 die relative Ausbeute von H*-Sl,
die in Abhangigkeit von der Targettemperatur ebenfalls aus der Projektileintrittseite
des Cu-Targets emittiert werden. Analog zum nichtleitenden LiF-Target (siehe Kapi-
tel 20.1.3), werden zum besseren Verstandnis der Ergebnisse und der Diskussion der
MelRdaten der H*-Ausbeutenin drel Temperaturregionen eingeteilt. Abb. 66 illustriert
wiederum modellhaft die Ergebnisse der H *-SI-Emission aus den drei unterschiedli-
chen Temperaturregionen.

Die erste der drei Regionen stellt die H*-Ausbeuten im Temperaturbereich von
300K bis 350K dar. In diesem Bereich nimmt die H "-Ausbeute mit steigender Tar-
gettemperatur ab. Diese adaquate Beobachtung wurde bereits bei der Untersuchung
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Abbildung 65: Relative H *-SI-Ausbeuten eines mit * N3*-Projektilen beschossenen
Cu-Targets in Abhangigkeit von der Targettemperatur T. Abhangig von dieser Tem-
peratur werden nacheinander drei Emissionsprozesse wirksam. Die entsprechenden
Temperaturbereiche sind mit I, 11 und I11 gekennzeichnet. Die Linie dient zur Fiihrung
des Auges.

der H+-Sl am LiF-Target gemacht. Der Unterschied zwischen dem Cu- und dem LiF-
Target liegt jedoch darin, dai die Abnahme der H *-Ausbeute beim Cu-Target friher,
d.h. bereits bei etwa 350K, ein Minimum erreicht. Die Ursache fur diesen Unterschied
liegt vor allem am leitenden Charakter des Cu-Targets. Dank der besseren Warme-
leitfahigkeit des Cu-Targets a3t sich die Targetoberflache schon bei niedrigeren Tar-
gettemperaturen, als das LiF-Target von der C', H,-Kontaminationsschicht befreien.

In der Abnahme der H*-Ausbeute zeigen sich jedoch keine materialabhangigen
Unterschiede, denn auch an der Oberflache des Cu-Targets betragt die Abnahme der
H"-Ausbeute von der Raumtemperatur bis zum Minimum rund 20%. Einen interes-
santen Vergleich zu den H*-Ausbeuten bieten wiederum die Resultate der C, H, -
Ausbeuten (siehe Kapitel 20.2.1), denn auch fur die C, H,"-Sl wird im Bereich der
ersten Temperaturregion die erste stufenformige Abnahme der C, H,"-Ausbeuten, d.h.
der Abbau der obersten C', H,-Kontaminationsschicht beobachtet. Die Abnahme der
C, H,-Ausbeuten betragt in der ersten Region beim Cu-Target ebenfalls rund 55%.
Ausder Verringerung der H*- und der C, H,7 -Ausbeuten ist erneut zu entnehmen, dal3
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die Kohlenwasserstoffe der obersten Kontaminationsschicht die Quelle fur die H *-
Emission bilden. Mit steigender Targettemperatur fuhrt ein Abbau dieser Kontami-
nationsschicht, analog zum LiF-Target, unweigerlich zur Abnahme der H*-Emission
(siehe Abb.66A)).

Aus der Gesamtheit der Beobachtungen kann, in Verbindung mit den Unter-
suchungen am LiF-Target, fur das Cu-Target geschlossen werden, dal3 die oberste
C, H,~-Kontaminationsschicht in ihrem temperaturabhangigen Emissionsverhalten na-
hezu unabhangig vom Targetmaterial ist. Die Ursache hierfur ist die unter ihr liegen-
de C, H,-Schicht, die im ersten Temperaturbereich fur alle Materialien die gleiche
(C,H,-)Targetoberflache bildet. Auch der "Geburtsort” ist im ersten Temperaturbe-
reich nur von Projektileigenschaften, wie z.B. Geschwindigkeit, Ladung, etc., und
nicht vom Targetmaterial abhangig, denn die H *-Emission kann nur im Bereich des
Spurkerns r ., Stattfinden, da hier vom Projektil geniigend Energie deponiert wird,
so daf die C', H,-Molekile aufbrechen konnen.

In der zweiten Temperaturregion (350K bis430K) ist, ahnlichwie beim LiF-Target,
bei etwa 350K ein deutlicher Anstieg der H ™-Ausbeute mit steigender Targettem-
peratur zu erkennen. Die Zunahme der H ™-Ausbeuten betragt dabei rund 45%. Ein
weiterer Vergleich der H*-Ausbeute mit dem temperaturabhangigen Emissionsver-
halten der C, H,f -lonen zeigt, daf in diesem Temperaturbereich die verbliebenen 45%
der C', H,-Oberflachenkontamination abgebaut werden (siehe Abb. 63). Hier vollzieht
sich somit der Abbau der zweiten C, H,-Schicht, die unmittelbar die Cu-Oberflache
belegt. Fur das Cu-Target ist, analog zum LiF-Target, zu erkennen, dal’ die Emission
der H*-Sl in der zweiten Region ihren Ursprung unmoglich den Kohlenwasserstof-
fen verdanken kann, da mit dem Verschwinden der zweiten C, H,-Schicht auch die
Quelle fur die H*-Emission verschwindet. Damit wird auch fur das Cu-Target in der
ersten und der zweiten Temperaturregion eine Uberlagerung von zwei verschiedenen
Emissionsprozessen bzw. die Emission von H *-lonen aus unterschiedlichen Quellen
beobachtet. Der Abbau der C, H,-Kontaminationsschicht und damit der Quellefur die
H™"-lonen fuhrt mit steigender Targettemperatur zu einer Abnahme der H *-Ausbeute.
Dieser Prozef? wird aber mit steigender Targettemperatur durch den Prozef? der Tar-
getoberflachenkontamination durch H-Restgasatome bzw. H,-Restgasmolekile Uber-
lagert und filhrt so zu einem erneuten Anstieg der H *-Ausbeute. Die beiden unter-
schiedlichen Emissionsprozesse spiegeln gleichfalls die unterschiedlichen Haftwahr-
scheinlichkeiten der C, H,-Molekillbruchstiicke gegentiber des H- bzw. H,-Restgases
wieder. Auch die temperaturabhangigen Untersuchungen am Cu-Target zeigen, dal? die
bei hohen Targettemperaturen von den C, H,,-Schichten gereinigten Targetoberflachen
sofort durch H-Restgasatome bzw. H,- Restgasmolekille kontaminiert werden (siehe
Abb. 66B)).

In der letzten der drei Temperaturregionen (430K bis 550K) ist bei etwa 430K der
Anstieg der H "-Ausbeute beendet. Bei weiterer Erhdhung der Targettemperatur bleibt
die H*-Ausbeute nahezu konstant. Die Ursache dieser Sattigung liegt darin, dai3 die
Cu-Oberflache nun vollstandig durch dasH- bzw. H,-Restgas bedeckt ist. Dartiber hin-
aus zeigt die Sattigung ebenfalls, dal die Desorptionsrate des H- bzw. H,-Restgases
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gleich der Adsorptionsrateist. Das Gleichgewicht kann allerdings durch Strahl schwan-
kungen, wie sie auch bei anderen Messungen beobachtet wurden [Wun98], gestort
werden und zu Schwankungen in der H*-Ausbeute fuhren.

Interessanterweise ist die Ausbeute der H'-SI, die der Kohlenwasserstoff-
Emissionsquelle (erste Temperaturregion) entstammen, gegeniber den H *-Sl, die
der H- bzw. H,-Restgas-Emissionsquelle (dritte Temperaturregion) entstammen,
rund 40% niedriger. Die Ursache firr dieses unterschiedliche Emissionsverhalten
der H*-lonen liegt moglicherweise in ihrem unterschiedlichen Geburtsort. Die
H"-lonen entstammen unabhangig von ihren unterschiedlichen Emissionquellen
aus dem gleichen Emissionsort, dem Spurkerns r .., (Siehe Kapitel 5.1.1), da
zur Emission der H*-lonen die lonisation (13,6 €V) der H-Atome notwendig
ist. Der Unterschied zwischen der H*-Emission im ersten Temperaturbereich ge-
genulber der H*-Emission im dritten Temperaturbereich liegt in der Oberflachenbe-
legung der jeweiligen Emissionsquellen. So belegen die H-Restgasatome bzw. H-
Restgasmolekille im dritten Temperaturbereich die Targetoberflache dichter, als die
C,H,-Restgasmolekille im ersten Temperaturbereich. Die H *-Emissionsflache, die
den H*-Sl zur Verfugung steht, ist somit von der Art der Emissionsquelle abhangig:
% n(H — Kontamination; dritterTemperaturbereich) > wri,..(C.H, —
Kontamination; er sterTemperaturbereich). Hieraus folgt, dal die H*-Emission
im dritten Temperaturbereich aus einer 40% grosseren Emissionsflache, als die H *-
Emission im ersten Temperaturbereich, stattfindet (siehe Abb. 66C)).

Die Untersuchungen der targettemperaturabhangigen Sl-Emission eroffnen in-
teressante Moglichkeiten, die das Studium der Spurentstehungsmechanismen in
Festkorpern betreffen. So konnen die Sl, insbesondere die H*-Sl, bei hohen Tar-
gettemperaturen ein hochempfindliches Werkzeug darstellen, mit dem ”in situ”
Untersuchungen der Teilchenspurdynamik ohne zusétzliche technische Malinah-
men (z.B. UHV-Bedingungen) moglich waren. Diese Methode hétte einen weite-
ren Vorteil z.B. gegenilber Teilchenspuruntersuchungen mit Hilfe der Raster-Kraft-
Mikroskopie [MU99, Neum96], da damit auch ein Studium der Spurentstehung an
leitenden Festkorpertargets [WUN99] moglich ware, bei denen die kurze Neutralisa-
tionszeit der Spur eine Untersuchung dieser Materialen unmaoglich macht.

20.3 Sekundarionenemission aus dem Targetvolumen

Wie in den vorangegangenen Kapiteln 20.1 und 20.2 gezeigt, ist die Targetoberflache
bei Raumtemperatur und unter HV-Vakuumbedingungen (=~ 10~%hPa) durch Kohlen-
wasserstoffe in Form von Treibmittelfragmenten der Diffusionspumpe kontaminiert.
Bei niedrigen Projektilzahlraten (z.B. 1kHz) befindet sich diese Oberflachenkontami-
nation im dynamischen Gle chgewicht (Desorptionsrate gleich Adsorptionsrate). Diese
Schicht ist gleichzeitig eine Quelle von SI, wie atomarem und molekularem Wasser-
stoff sowie Kohlenwasserstoffen (H*, H,, C.. H,).

Zahlreiche Messungen [Mai96, Win99] und die in den Kapiteln 20.1 und 20.2
dargelegten Ergebnisse zeigen, dal die Emission positiv geladener C,H,-Sl aus
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Abbildung 66: Schematische Darstellung der SI-Emission als Funktion der Cu-
Targettemperatur. A.) |. Temperaturregion (310K bis 350K): Abbau der obersten
C, H,-Kontaminationsschicht. B.) Il. Region (350K bis 480K): Abbau der zweiten
C,H,-Schicht. Frei gewordene Platze an der Oberflache werden durch H- bzw. H,-

Adsorbate besetzt. C.) I11. Region (480K bis 550K): Die H-Desorptionsrate ist gleich
der H-Adsorptionsrate.
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dem Bereich des Spurhalos erfolgt. Unklar ist jedoch, ob die Emission der C,H, -
Sl durch einen heifen chemischen Proze} erfolgt, ausgelost durch ein §-Elektronen-
Bombardement, oder ob die Emission gleichsam aus einem Oberflachen-Shake off-
ProzeR, also aus thermischen Gitteroszill ationen stammt, nachdem die Bindungen zwi-
schen der Targetoberflache und den Kohlenwasserstoffen aufgebrochen sind.

Die bisherigen Messungen zeigen ebenfalls, dal} das H*-Sl durch einen Mecha-
nismus vom Target emittiert wird, der sich von den schweren C', H,/-SI unterscheidet.
Dieleichten H*-S| werden vor allem aus dem Bereich des Spurkerns durch eine Kom-
bination von thermischer Anregung und Coulombexplosion emittiert. Die Fragen, die
sich in bezug auf die H"-Emission stellen, sind vor alem, ob die H *-Sl nicht nur
aus dem Oberflachenbereich, wie in Kapiteln 19 und 20 dargelegt, sondern auch aus
dem Targetvolumen emittiert werden. Ist fir die H *-Targetvolumen-Emission eine
Schwellenenergie notwendig, die vom Projektil im Festkorper deponiert werden mui3?
Falls keine Schwellenenergie fur diese Emission notig ist, so stellt sich die Frage,
aus welchen Anteilen sich jeweilsdie H ™-Emission aus dem Oberflachenbereich bzw.
aus dem Targetvolumenbereich zusammensetzt? Ebenfalls von Interesse ist in diesem
Zusammenhang, inwieweit sich diese Anteile bel der Variation der vom Projektil im
Festkorper deponierten Energie andern.

Die Klarung dieser Fragen kdnnte zu einer interessanten Anwendung der H *-Sl
fUhren. SolieBe sich eine H *-Emission aus dem Targetvolumen zum Studium der Spu-
rentstehungsdynamik in Festkorpern nutzen. Denn aus der Anfangsenergieverteilung
der H*-Sl, die tief aus dem Targetvolumen emittiert werden, a3t sich direkt sowohl
die vom Projektil im Targetvolumen deponierte Energie bzw. Temperatur al's auch das
lokale Spurpotential, das die H "-S| aus dem Bereich des Spurkerns wegstoRt, prazise
messen. Die anal ogen Messungen der deponierten Energie aus der Anfangsenergiever-
teilung der H+-Sl, die von der Kontaminationsschicht an der Targetoberflache emit-
tiert werden, scheiterten bisher daran, dai3 die emittierten H *-Sl durch Aufladungs-
prozesse der gesamten Targetoberflache einen zusatzlichen StoR erhalten und dadurch
eine Verschiebung der Anfangsenergieverteilung (Off set) zur folge haben. Die Aufla-
dung der Oberflache hangt dabei von den Targeteigenschaften ab [Gro95].

Zur Untersuchung der H*-Emission aus dem Targetvolumen wurden unter HV-
Vakuumbedingungen isotachische C-, Ar-, Kr-, Sn-Projektile mit der spezifischen Pro-
jektilenergie von 1,4 MeV/u (siehe Abb. 48) am HLI 11°-Strahlkanal der GSI auf drei
unterschiedliche Festkorpertargets geschossen (siehe Kapitel 19.2). Durch die isota-
chische Projektilgeschwindigkeit ist das Spurvolumen im Festkorper konstant (siehe
Kapitel 5.1.1). Die Anderung des Projektils (2C'— (130, 8¢V/A), 36 Ar— (584, 3¢V/A),
86K — (1252eV/A), 1250 — (1734eV//A)) fithrt somit zu einer Variation der depo-
nierten Energie innerhalb dieses konstanten Spurvolumens, d.h. hoheres dE/dV.

Umdie H*-Emission aus der Targetoberflache von der H *-Emission aus dem Tar-
getvolumen unterscheiden zu konnen, wurden amorphe deuterierte (a-C:D) und hydro-
genierte (a-C:H) Festkorpertargets (siehe Kapitel 13.2) verwendet. Bei der Messung
der SI-Emission von diesen Targets wird erwartet, dal} SI, die aus dem Targetvolu-
men emittiert werden, im Massenspektrum einen Anstieg der D - und D -Ausbeute
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fur das deuterierte- (siehe Abb. 671.)) und einen Anstieg des Ausbeuteverhaltnis-
ses zwischen den H+- und H. -Ausbeuten beim hydrogenierten Target hervorrufen
(siehe Abb. 6711.)). Das Flugzeitspektrum, das an einem Standard-Kohlenstofftarget
(500A) gemessen wird dient bei jedem Experiment als Referenzspektrum fir die Sl-
Ausbeuten, die am deuterierten und hydrogenierten Target registriert werden (sie-
he Abb. 67111.)). Die verwendeten deuterierten und hydrogenierten Targets sind auf-
grund extremer Festigkeit, Durchlassigkeit fur Infrarot und elektrischer Leitfahigkeit
[ANng86] ein Gegenstand aktueller Forschung [Paw99].

Die Messung der S| erfolgte mit dem zylindrischen Flugzeitspektrometer (Kapitel
14.3) von der Projektileintrittsseite des Targets mit einem mittleren Projektilladungs-
zustand und einem gepul sten Strahlstrom von etwa 500Hz. Die SI wurden koinzident
mit dem multihitfahigen Datenaufnahmesystem MULTI (Kapitel 17.3) registriert.

20.3.1 Ergebnisse und Diskussion

Uberraschenderweise wird bei der Messung der H*- und H; -Sl-Ausbeuten kein Un-
terschied im Emissionsverhalten zwischen dem Standard-Kohlenstoff -, dem deute-
rierten -, und dem hydrogenierten Target beim Beschu mit isotachischen C-, Ar-, und
Kr- Projektilen beobachtet. Abb. 68 (unteres Spektrum) zeigt als Beispiel ein typisches
Flugzeitspektrum des deuterierten Targets, das mit 12C'-Projektilen beschossen wurde.
Wie beim Standard-Kohlenstoff- und beim hydrogenierten Target zeigt auch das deu-
terierte Target keine Anderung des Ausbeuteverhaltnisses zwischen den H *- und H;' -
Sl. Im Gegenteil, beim Beschul? der drel Targets mit den C-, Ar-, Kr-Projektilen wird
ein konstantes H*/H, - Ausbeuteverhaltnis fur alle drel Targets, das etwa 9,5 betragt,
beobachtet. Dartiber hinaus macht sich beim deuterierten Target fur die drel genannten
Projektile keine SI-Emission der Masse 4+ bemerkbar, was auf eine Emission des Deu-
teriummolekils D, aus dem Targetvolumen hindeuten wiirde. Bei allen drei Targets
wird allerdings ein Anstieg der H -, H, -, H; -Ausbeuten mit steigender Projektil-
masse beobachtet. Dieser Anstieg ist wiederum auf einen Anstieg der Energiedichteim
Festkorpertarget mit steigender Projektilmasse zuriickzufiihren (siehe Kapitel 19.2).

Die obigen Untersuchungen zeigen zunachst, dal} im Bereich des elektronischen
Bremsvermogensdie Sl vor allem aus der Targetoberflache emittiert werden und sogar
Energien von (dE/dz), < 1250eV//A zur SI-Emission aus dem Targetvolumen nicht
ausreichen.

Bei Messungen mit dem '2Sn-Projektil (siehe Abb. 68 oberes Spektrum) wird
erstmals der Beginn der D" -Emission beobachtet, wobei dies ein erster Hinweis dafiir
ist, dal eine Schwellenenergie von mindestens (dE/dz). ~ 1700eV /A notwendigist,
um D; -Emission aus dem Targetvol umen auszuldsen. Ein dhnliches Schwellenverhal -
ten fUr die deuterierten und hydrogenierten Targets wird auch bei [Paw97, Paw99] mit
Hilfe der Rutherford-Ruckstreuanalyse (RBS) beobachtet, wobei fur die Sl aus dem
Targetvolumen eine Schwellenenergie von 250 eV/A gemessen wurde. Der Projek-
tilfluR @ dieser Messungen lag allerdingsbei @ ~ 6 - 10%Ionen/(s - em?) und somit
um den Faktor 10* hoher alsbei den hier dargestellten Untersuchungen. Aufgrund die-
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Abbildung 67: Schematische Darstellung der SI-Emission: |. von einem Standard-
Kohlenstofftarget (links) mit einem typischen gemessenen Massenspektrum (rechts). I1.
von einem deuterierten Target (links) mit einem erwarteten Massenspektrum (rechts)
bei einer Targetvolumenemission. I11. von einem hydrogenierten Target (links) mit ei-
nem erwarteten Massenspektrum (rechts) bei einer Targetvolumenemission.
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Abbildung 68: Typische Flugzeit-Massenspektren der gleichen Normierung fir ein
deuteriertes Target, das mit isotachischen 2C- (unteres Spektrum) und !'2Sn-
Projektilen (oberes Spektrum) beschossen wird.

ser unterschiedlichen Projektilfliisse ist der Vergleich der hier dargestellten Daten mit
den Daten von Pawlak et a. [Paw97, Paw99] nicht angebracht.

Das Vorhandensein einer Schwellenenergie verrat jedoch schon, da nur bei
genugend hoher vom Projektil an das elektronische System des Festkorpers tbert-
ragener Energie geniigend hohe Elektronenstol3dichten erzeugt werden kdnnen, um
Targetatome aus dem Festkorperverband zu 16sen, so dall sie das Target verlassen
konnen. Die Schwellenenergie zeigt dartiber hinaus eine Abhangigkeit vom Proje-
kilfluR und vom Targetmaterial. Betrachtet man zum Vergleich ein LiF-Target (sie-
he Kapitel 19.2.1), so fallt auf, dal zur Li* -Emission aus dem Targetvolumen eine
vergleichbar niedrige Energiedichte notwendig ist.

Wird nun wiederum das H */H." -Ausbeuteverhdltnis fur das hydrogenierte Target
mit dem Standard-Kohlenstofftarget verglichen, so zeigt sich eineleichte Erhdhung des
Ausbeuteverhdtnisses um den Faktor 1.2. Dieses Ergebnis sollte nicht Uberbewertet
werden, da die Erhohung im Bereich der Fehlertoleranz liegt.

Die Untersuchung der Emissionsschwelle fir Sl aus dem Targetvolumen eroffnet
eine interessante Moglichkeit zur direkten Messung der im Festkorper vom Projek-
til deponierten Energie bzw. der in der Teilchenspur erzeugten Temperatur. Die hier
vorgestellten Ergebnisse konnen aber leider zunachst aus Mangel an Messungen ober-
halb der Schwellenenergie d.h. mit schwereren Projektilmassen bzw. hoheren Ener-
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giedichten nur als Grundlage fur zukiinftige Untersuchungen der SI-Emission aus dem
Targetvolumen dienen. Aus den Messungen ist aber bereits zu entnehmen, da3 die
Sl-Emission bel Raumtemperatur vor allem aus der Targetoberflache erfolgt.

Als Anregung fur weitere Messungen sollte auch ein Augenmerk auf negativ ge-
ladene Sl gelegt werden, da das Flugzeit-Massenspektrum im Bereich von 1~ bis 5~
nur das H—-Sl enthalt. Dieser Umstand wirde zur wesentlichen Vereinfachung der
Schwellenuntersuchung bei der D, -SI-Emission (n = 1, 2) aus dem Targetvolumen
beitragen.
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21 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit werden zum ersten Mal detailliert Emissionsprozesse von
Sekundarionen (Sl), die aus der 1on-Festkorper-Wechselwirkung im Bereich des maxi-
malen el ektronischen Bremsvermogens des Projektilions resultieren, studiert. In zwel
Themengebieten (Projekleigenschaften und Targetei genschaften) werden die Untersu-
chungen zum Emissionsort (Ursprung) und zur Emissionsart positiv und negativ ge-
ladener Sl, die von leitenden und nichtleitenden Festkorpertargets emittiert werden,
vorgestellt. Der Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit Resultaten des kirz-
lich von Pereira und da Silveira entwickelten Modells der kritischen Energiedichte
[Per00] erlaubt eine Uberprifung der ihr zugrundeliegenden Ansitze und Nzherungen.
Die Resultate aus den Untersuchungen zum Einflu der Projektil- und Targeteigen-
schaften auf die SI-Emission bilden eine Basis zum Verstandnis der Entstehungsdy-
namik von Teilchenspuren in Festkorpern mit Sl. Fir die systematische Untersuchung
der Emissions- und Entstehungsmechanismen von Sl werden Projektileigenschaften
(Geschwindigkeit vp, Masse Zp, Anfangsladungszustand ¢;) und Targeteigenschaf-
ten (Targetmaterial 7, Targettemperatur T) gezielt variiert. Dadurch 183t sich eine
adaguate Modellierung der experimentellen Ergebnisse mit Hilfe der Theorie ermogli-
chen. Als Sl finden vor allem leichte #=- und schwere C,, H,*-SI Anwendung, die aus
einer im dynamischen Gleichgewicht die Festkorperoberflache bedeckenden Kontami-
nationsschicht emittiert werden. Neben diesen S| werden auch Li*-lonen gemessen,
die der tatsachlichen Oberflache eines polykristallinen LiF-Targets entstammen.

Alle Stolsysteme wurden mit der gleichen FlugzeitmelRmethode gemessen. Der
praparierte Projektilstrahl trifft auf ein Festkorpertarget. Die SI, welche die Targe-
toberflache aufgrund der Projektil-Target Stol3prozesse verlassen, werden mit einem
Flugzeitspektrometer detektiert und nach ihrer Flugzeit bzw. Masse sortiert. Da SI-
Ausbeuten Informationen Uber den lon-Festkorper StoRR beinhalten, erfolgt eine koin-
zidente Zuordnung der emittierten SI zu den Projektilen, die sie ausgel st haben. Alle
Sl-Ausbeuten wurden in dieser Arbeit von der Eintrittsoberflache gemessen.

In den Experimenten des ersten Themas werden Projektileigenschaften gezielte
variiert und der Zusammenhang zwischen der Sl-Emission und der Projektilenergie
Ep, Projektilmasse Zp, sowie des Projektilanfangsladungszustands ¢; untersucht. In
der vorliegenden Arbeit gelingt erstmals eine systematische Messung leichter H *-
und schwerer C, H,"-Sl-Ausbeuten, die von einem 525A dicken, amorphen C-Target
beim Beschull mit H *-Projektilen (50 keV/u < Ep < 140 keV/u) emittiert werden.
Als Projektil wurde das einfachste geladene H* gewahlt, um die Anzahl der mogli-
chen zur SI-Emission beitragenden Reaktionskanale zu minimieren. Dies ist auch fur
die theoretische Betrachtung der SI-Emission von Vorteil, da sich so aus den Mes-
sungen bessere Naherungen herleiten lassen. Die besondere Schwierigkeit des Experi-
ments liegt in den extrem niedrigen Wirkungguerschnitten fur die SI-Emission. Die
Untersuchungen zeigen, dal} bei der Emission der leichten H - und der schweren
C,H, -Sl €in nichtlinearer Zusammenhang mit dem elektronischen Bremsvermogen
(TRIM93 [Trim93]) des H-Projektils in Kohlenstoff auftritt. Dieses als Geschwindig-
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keitseffekt [Albe82, Bro82, Hak93, Neu97a, Per98a] bekannte Phanomen fuhrt dazu,
dal3 beim gleichen Bremsvermogen eine Erhohung der SI-Ausbeuten im niederenerge-
tischen Lindhard-Scharff-Schigtt-Bereich (L SS-Bereich) gegenuiber dem hochenerge-
tischen Bethe-Bloch-Bereich (BB-Bereich) beobachtet wird. Der Effekt ist vor allem
auf die vom Projektil in der Teilchenspur deponierte Energie zuriickzufiihren. Da der
Durchmesser der Teilchenspur von der Projektilgeschwindigkeit abhangig ist, wird
beim gleichen Bremsvermogen die Energie im LSS-Bereich in einem kleineren Spur-
volumen deponiert, was zu einer hdheren SI-Ausbeute fuhrt. Dartiber hinaus zeigen die
gemessenen Sl-Ausbeuten als Funktion der Projektilenergie E'p» ein Maximum, das bei
einer deutlich niedrigeren Geschwindigkeit als das Maximum des Bremsvermogens
(dE/dx), liegt:

dE Mazx
Ep(YX™) % 0,67 - vp <%> (112)

e

Der EinfluB einer Anderung des Spurdurchmessers mit der Anderung der Pro-
jektilgeschwindigkeit wird im Modell der kritischen Energiedichte [PerO0] fur die
Sl-Emission berticksichtigt. Das Modell geht von einem targetabhangigen kritischen
Spurradius - aus, der von einer kritischen Energiedichte ¢, abhangt. Eine Sl-
Emission kann nur innerhalb des kritischen Spurradius und oberhalb der kritischen
Energiedichte stattfinden. Unter Beriicksichtigung dieser Annahmen liefert das Modell
(Uber die Integration der Energiedichte) ein effektives Bremsvermogen (dE/dx)eyy.,
das die experimentellen Ergebnisse hervorragend beschreibt. Die Anpassung der Rech-
nungen an die experimentellen Daten zeigt, dal? der mittlerekritische Radius 7 fur das
leichte H*-Sl rund 7 ~ 5A und fir die schwereren C, H; -Sl 12A< 7 < 37A be-
tragt. Diese Ergebnisse bestatigen die Beobachtungen [Mai96, Win99], dal leichte
H*-Sl aus dem Bereich des Spurkerns r.,,, emittiert werden, da zu ihrer Emission
mindestens die Bindungsenergie £z = 13, 6V aufgebracht werden muli. Zur lonisa-
tion der schwereren C,. H,"-S| hingegen reichen bereits geringere Energien aus, so daf3
diese aus dem Bereich des Spurkerns g, emittiert werden konnen.

Vergleicht man die mit dem H *-Projektil gemessen Daten mit der fir 3He™ ge-
messen Ausbeuten [Neu97a], dann wachst der mittlere kritische Radius 7 fur die
leichten H*- (7 ~ 14A) wie auch firr die schweren C, H-Sl (30A< 7 < 90A )
um etwa den Faktor 3. Der im Experiment beobachtete Ausbeuteanstieg Y ('H ™) <
Y (®*He™) hat seine Ursacheim Anwachsen der Emissionsflache 72 mit der VergroRe-
rung des kritischen Radius r.

Bei der Beschreibung der SI-Ausbeuten in Abhangigkeit vom elektronischen
Bremsvermogen (dE/dx). nach TRIM [Trim93] wurde nicht beriicksichtigt, daf}
TRIM von einem mittleren Ladungsgleichgewicht ¢, und nicht von einem definier-
ten Anfangsladungszustand ¢; des Projektils ausgeht. Dartiber hinaus konnte die Ver-
schiebung des Ausbeute-Maximums gegeniiber dem Maximum des Bremsvermogens
darin begriindet sein, dal} das Bremsvermogen fur die aus der Kontaminationsschicht
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emittierten H*- und C, H,/-Sl stark vom Bremsvermogen der unterhalb der Konta-
minationsschicht liegenden Kohlenstoffschicht abweichen. Zur Uberprifung dieser
Annahmen und zum weiteren Test des Modells der kritischen Energiedichte wurde
ein weiteres Experiment durchgefiihrt. Das neue StoRsystem bestand aus 4 Ndeau. -
Projektilen (0,036 MeV/u < vp < 1,5MeV/u), die auf €in 500A dickes polykristal-
lines LiF-Target geschossen wurden. Uberraschenderwase zeigte auch dieses StoR3sy-
stem einen nichtlinearen Zusammenhang zwischen der SI-Emission und dem elektro-
nischen Bremsvermogen (dE/dzx)., der sich vor alem wiederum in einer Verschie-
bung der maximalen Li*-Ausbeute gegeniber dem Maximum des Bremsvermodgens
manifestierte:

(113)

) dE Mazx
Ep(YM#*) ~ 0,5 Ep ( >

dzx

Die deutliche Abweichung der Ergebnisse vom elektronischen Bremsvermogen
nach TRIM treten vor allem dadurch auf, dal3 die vom Projektil im Festkorper de-
ponierte Energie nicht ausschliellich in die Emission von Sl, sondern auch in andere
Reaktionskandle, wie die Freisetzung von Elektronen, Phononen, Photonen etc. ein-
flieRt. Die SI-Emission wird jedoch durch Rechnungen des kritischen Energiedichte-
Modells angemessen reproduziert, da es ein effektives Bremsvermogen (dE/dx).s;.
ergibt, das nur die Emission der Sl einschlie3t. Die Anpassung der Rechnungen an die
Li*-Ausbeuten zeigt, dai3 die L: -S| aus einem Bereich mit dem mittleren kritischen
Radius 7 ~ 7A emittiert werden. Die Li+-Emission erfolgt somit ebenfalls, wie beim
leichten H*-SI der Kontaminationsschicht, aus dem Bereich des Spurkerns r k... Da
zur lonisation des Li eine Energie von Ep = 13, 8¢V notwendig ist, ahnlich der lo-
nisationsenergie des H (Ep = 13, 6eV), spiegelt dies die Korrelation zwischen dem
Emissionsort und der |onisationenergie der emittierten SI wieder.

Zum zweiten Abschnitt des Themas Projektileigenschaften gehort die Untersu-
chung des Einflusses der Projektilmasse m p auf die SI-Ausbeuten. Hierzu wurde ein
525A dickes LiF-Target mit schweren isotachischen (vp = 1,4MeV/u) Projektilen
(**C, N, 3% Ar, 88 Kr, 1'2Sn) im Gleichgewichtsladungszustand ¢, beschossen.
Die Anderung der Projektilmasse bei isotachischer Geschwindigkeit v ist hierbel
gleichbedeutend mit der Anderung des el ektronischen Bremsvermogens (dE /dz). in-
nerhalb eines konstanten Spurvolumens. Die gemessenen H *- und L:"-Ausbeuten,
die unterschiedlichen ”Geburtsorten” (Kontaminationsschicht und die dadurch die-
se verdeckte LiF-Oberflache) entstammen, zeigen einerseits in diesem Geschwindig-
keitsbereich ein nahezu gleiches Emissionsverhalten, das auf den gleichen Emissi-
onsort zurlickzufuihren ist. Andererseits wird ein linearer Zusammenhang zwischen
der Ausbeute und dem Bremsvermdgen beobachtet. Der Ubergang von einer nicht-
linearen Abhangigkeit bei niedrigen Projektilenergien zu einer linearen Abhangigkeit
der gemessenen A usbeuten vom Bremsvermogen wird durch das Volumendesorptions-
Modell [Rei93] erklart. Danach kommt es im untersuchten Geschwindigkeitsbereich
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aufgrund der hohen Energiedichte innerhalb der Teilchenspur zu einem Ubergang der
Festkorperphase in die Gasphase und zur anschlieRenden Emission des Festkorper-
materials aus dem Bereich der Teilchenspur. Die Beobachtungen konnen auch durch
das Modell der kritischen Energiedichte gut beschrieben werden. Die Anpassung
der Rechnungen an die Ausbeutedaten zeigt, dal? mit steigender Projektilmasse m p
auch der kritische Spurradius (rc(2C) =~ 3A, rc(*N) ~ 5A, rc(3Ar) ~ 16A,
re(®Kr) ~ 25, ro(M28n) ~ 30A) ansteigt und dadurch folglich mit steigender
Masse m p eine groBere Emissionsflache 7rZ, zur Verfiigung steht. Diekritischen Spur-
radien r zeigen zum ersten Mal, dal’ bei hohen Projektilenergien E'» und hinreichend
schweren Projektilmassen (mp > N) HT- und Li*-Sl aufgrund der hohen Ener-
giedichte, die zu einer hohen |onisationsdichte und der Freisetzung energiereicher o-
Elektronen fuhrt, auch aus dem Bereich des Spurhalos emittiert werden konnen. Da
es sich hier aber um theoretische Werte fur die kritischen Spurradien handelt, sind
zusétzliche Messungen notwendig. Die Untersuchungen zum Mol ekl effekt [WUN99]
konnten hier als Vorbild zur direkten Messung des Durchmessers dienen, innerhalb
dessen die Sl entstehen.

Im letzten Abschnitt zum Thema Projektileigenschaften werden Uber die Variati-
on des Projektil-Anfangsladungszustands ¢; Aussagen Uber Emissionsort und Emis-
sionsart der SI gemacht. Andert sich der Anfangsladungszustands ¢; eines isotachi-
schen Projektils (1 N%, ¢; = 1+ bis 5+; vp =0,14 MeV/u), dann wird damit auch
die Energiedichte bzw. die lonisationsdichte innerhalb eines konstanten Spurvolu-
mens an der Projektileintrittsoberflache eines polykristallinen LiF-Target geandert.
Der Unterschied zwischen zwei Energiedichten, die von Projektilen mit unterschied-
lichen Anfangsladungszustanden ¢; deponiert werden, ist im Zentrum der Spurach-
se am hochsten und nimmt radia vom Spurzentrum ab. Diese Unterschiede in
der Energiedichte spiegeln sich in der SI-Emission wieder. Das Ausbeuteverhaltnis
Y(N>T)/Y(NT) positiv und negativ geladener Sl in Abhangigkeit von ihrer Masse
zeigt, daB dieleichten H+- und H, -SI hohe Ausbeuteverhatnisse (4 bis 5) aufweisen
und damit nahe der Spurachse emittiert werden. H - und CxHyi-Sl zeigen Ausbeu-
teverhdtnisse zwischen 2 und 3,5. Dies legt den Schlul3 nahe, dal’ diese lonen aus
weiter vom Zentrum der Spur entfernten Bereichen emittiert werden. Bel den CmHj-
Sl beobachtet man, dal3 groRe Mol ekille nur weit vom Spurzentrum unzerstort emittiert
werden. Li*-lonen, die aus dem LiF-Oberflachenbereich unterhalb der Kontaminati-
onsschicht emittiert werden, zeigen ein Ausbeuteverhaltnis Y+ (N°") /Y,+(NT), das
nahezu 1 ist. Somit lassen sie erkennen, dal} der Anfangsladungszustand des Projek-
tils nach Durchdringen der Kontaminationsschicht in einen Glei chgewichtsladungszu-
stand Ubergeht, so dal’ bereits im Bereich der verdeckten LiF-Oberflache kein Ein-
flu’ vom Anfangsladungszustand auf die Li-lonen zu beobachten ist. Zur Analyse der
Ergebnisse wurde wiederum das Modell der kritischen Energiedichte herangezogen
und durch einen anfangsladungsabhangigen Term modifiziert. Die Rechnungen die-
ses Modells zeigen, da die - und H;-Sl (r ~ 3A) aus dem Bereich des Spur-
kernsund die H~ bzw. CxHj-SI (r=11 A) aus dem Bereich des Spurhal os emittiert
werden. Diese Ergebnisse lassen sich auch durch andere Beobachtungen [WuN99] fur



21 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK 169

das gleiche Projektil mit der gleichen Energie bestétigen. Dennoch sind weitere Uber-
prufungen des neu entwickelten Modells der ladungsabhangigen kritischen Energie-
dichte notwendig. Um mehr Informationen tber die Emissionsmechanismen der Sl
zu erhalten, sollten zukiinftige Experimente auch die radiale und axiale Energiever-
teilung sowie die Winkelverteilung der Sl berticksichtigen. Aus diesen Ergebnissen
ware eine winkleabhangige Modifikation des Kritischen-Energiedichte-Modells vor-
stellbar. Dartiber hinaus konnte diese Mellmethode in Zukunft in UHV-Experimenten
Aufschlul’ Uber den Emissionsort der SI an der Targetoberflache geben.

Durch Variation des Projektilanfangsladungszustands ¢; und Messungen der Sl-
Emission |&Bt sich der Gleichgewichtsladungszustand ¢.,.,. €ines isotachischen Pro-
jektils (*N%, ¢; = 1+ bis 5+; vp = 0,14 MeV/u und 0,5 MeV/u) nach dem
Durchgang durch ein C-Target bestimmen. In einem solchen Experiment wurden H -
und L:i*-Sl-Ausbeuten zum einen as Funktion des Anfangsladungszustands ¢; und
zum anderen as Funktion des Gleichgewichtsladungszustand nach dem Durchgang
des Projektils durch das C-Target gemessen. Aus dem Schnittpunkt der beiden durch
die Me3daten gefuihrten Kurven kann der Gleichgewichtsladungszustand des Projek-
tils ermittelt werden. Das Ergebnis dieser Messung zeigt eine gute Ubereinstimmun-
gen mit theoretischen Werten [Boh48]. Bei einer Variation der Targetdicke lieRe sich
zukiinftig mit ahnlichen SI-Messungen die Anderung des Projektilladungszustands
in Festkorpern untersuchen. Dadurch konnte eine Entscheidung zugunsten eines der
drel Ladungszustands-Modelle von Bohr-Lindhard [Boh54], Betz-Grodzins [Betz72]
und Veje-Zaikov [Zai86] getroffen werden und so zum besseren Verstandnis der lon-
Festkorper-Wechselwirkung dienen.

In Experimenten des zweiten Themengebiets, welches den Einflul der Targetel-
genschaften auf die SI-Emission behandelt, erlaubt die Variation der Targettemperatur
T mit Hilfe eines neu konstruierten Targethalters sowie des Targetmatrials einen Ein-
blick in die Adsorptions- und Desorptionsmechanismen der Sl an der Targetoberflache.
Als Targets stehen ein nichtleitendes 215A dickes, polykristallines LiF- und ein leiten-
des 715A dickes Cu-Target zur Verfiigung, die mit isotachischen (vp = 1,29M eV/u)
14 N3+ -Projektilen beschossen wurden. Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit zei-
gen, dal} die Temperatur eines Festkorpers das Emissionsverhalten von Sl nachhal-
tig beeinflulRt. Im Temperaturbereich von 300K < T < 380K dominiert beim LiF-
Target eine Abnahme der H - und C, H,"-Ausbeuten um rund 50%, wahrend die Li*-
Ausbeute konstant bleibt. Diese Beobachtung 1&3t sich durch die Reinigung der LiF-
Oberflache von der C, H,-Kontaminationsschicht erklaren. Ferner bildet die C', H -
Schicht die Emissionsquelle fur H*-Sl, so da mit der Abnahme dieser Schicht auch
die H*-Ausbeute sinkt. Dieses parallele Emissionsverhalten der /- und C,H, -S|
ist auch beim leitenden Cu-Target zu erkennen. Der targetunabhangige Emissionsme-
chanismusder H- und C, H,"-Sl wird so gedeutet, dad die LiF- bzw. Cu-Oberflache
von mindestens zwei C, H,-Monolagen des Restgases bedeckt ist, wobei im ersten
Bereich der gemessenen Temperaturerhohung die Targetoberflache zunachst nur von
der obersten der beiden C, H,-Schichten gereinigt wird. Im nachsten Temperaturbe-
reich von rund 350K < T < 500K wird auch die unmittelbar auf der LiF- bzw.
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Cu-Oberflache haftende zweite C,, H,-Schicht vollstandig entfernt. Die Folge dieser
Reinigung ist eine erneute Kontamination der Oberflachen mit Wasserstoff aus dem
Restgas. Durch die Langmuir-1sothermen, die den Bedeckungsgrad © einer Adsorp-
tionsschicht an der Targetoberflache in Abhangigkeit von der Targettemperatur an-
geben, werden die Bindungsenergien E'z der einzelnen Sl einer C, H,-Gruppe, die
unmittelbar die Targetoberflache belegen, bestimmt. Diese zeigen eine systematische
Erhdhung (0, 02¢V < Ep < 0, 3eV) mit steigendem C-Anteil der Gruppe und sind fur
das LiF-Target hoher als fur das Cu-Target. Dartiber hinaus wachst die Bindungsener-
gie Ep einer C, H,/-Gruppe mit steigender H-Konzentration, was auf intermolekulare
Bindungen der C,H,-SI mit der Targetoberflache schlieBen Iakt. Beim LiF-Target
wird zusatzlich im Temperaturbereich von 380K < T < 450K zunachst ein An-
stieg der Li"-Ausbeute um etwa 30% beobachtet. Dieser Anstieg ist auf die Defektbil-
dung entlang der Teilchenspur zuriickzuflhren. So setzt bei Alkalihalogenid-Targets
mit steigender Targettemperatur eine Diffusion dieser Defekte an die Targetoberflache
ein [Szy80, Bie87] und macht sich einerseitsin einer Ausbeuteerhohung und anderer-
seitsin der Metallisierung der Targetoberflache bemerkbar. Diese Metallisierung fihrt
ab etwa 450K, der Schmelztemperatur von Li, zu einem Verdampfen des Li-Materias
von der Oberflache und damit zu einer Erhdhung der L:*-Ausbeute um nahezu 350%.
In diesem Temperaturbereich beobachtet man auch eine groBe Ahnlichkeit der H*-
zur LiT-Emission, was wieder auf die Entstehung dieser lonen im gleichen Emissi-
onsort (Spurkern) zuriickzufuihren ist. Um weitere Informationen tiber den Einflul der
Targettemperatur auf die SI-Emission zu gewinnen, sollten zukinftige Experimente
auch negativ geladene Sl beriicksichtigen. Vom Interesse ist auch der Einflul der Tar-
gettemperatur auf die radiale und axiale Energieverteilung der SI, da hier zusatzliche
Details Uber den Entstehungsort und die Entstehungsart gewonnen werden.

In einem weiteren Experiment zum Thema Targeteigenschaften wird erstmals an
amorphen hydrogenierten a:C-H- und deuterierten a:C-D-Targets beim Beschul? mit
isotachischen Projektilen (12C, 3¢ Ar, 3¢ K'r, 112Sn; vp = 1,4MeV/u) die SI-Emission
aus dem Targetvolumen untersucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchung zeigen ei-
ne Emissionsschwelle fur die SI aus dem Targetvolumen. So missen im deuterier-
ten Target mindestens 1700eV/A vom Projektil im Festkorper deponiert werden, um
D3-SI im Festkorpervolumen zu erzeugen. Aufgrund dieser hohen Emissionschwel-
le konnen die Ergebnisse dieser Arbeit nur als Ansatz fur weitere Untersuchungen
mit schwereren Projektilen (Zp >''? Sn) gesehen werden. In Zukunft sind auch
Emissions-Messungen an negativ geladenen Sl notwendig, da diese die Untersuchun-
gen zur Schwellenenergie erheblich erleichtern konnten. Dartiber hinaus 1&83t sich mit
diesen Targetmaterialien Uber die Energieverteilung der aus dm Festkorpervolumen
emittierten S direkt auf die vom Projektil im Target deponierte Energie schlieRen und
das Ergebniss mit Desorptionsmodellen [Rei 93, Per00] vergleichen.

Die Ergebnisse dieser Arbeit zeigen, da’ das aktuelle theoretische Modell der
kritischen Energiedichte zur Beschreibung der ioneninduzierten SI-Emission von
Festkorpern mit Erfolg angewendet werden darf. Die systematische Variation von Pro-
jektileigenschaften und Targetei genschaften zeigen auch, dald der Ursprung der Sl vor
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allem im Bereich der Festkorperoberflache liegt, wobei Sl (z.B. H*, Li*) mit einer
hohen | onisationsenergie naher zur Spurachse, as Sl (z.B. C, H,") mit einer niedrigen
|onisationsenergie, emittiert werden. Nur beim Uberschreiten eines Bremsvermogens
von (dE /dz), > 1700eV/A werden Sl auch aus dem Inneren des Festkorpers emit-
tiert. Besonderesinteressant erscheint in diesem Zusammenhang, da3 Sl dieder C, H -
Oberflachen-Kontaminationsschicht eines LiF-Targets entstammen sensitiver auf den
Anfangsladungszustand des Projektils, as die S, die unterhalb dieser Schicht emit-
tiert werden. Die Stabilitét dieser C, H,-Oberflachen-Kontaminationsschicht ist jedoch
von der Targettemperatur abhangig. H-Sl, die Gegenstand vieler Untersuchungen sind,
haben einen Ursprung der von dieser Targettemperatur abhangt. Diese Abhangigkeit
sollte vor allem in zukiinftigen Anwendungen zur Untersuchung der Teilchenspurent-
stehung mit H-SI berticksichtigt werden.
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A Target-Temperaturmessung

A.1 Heizungssteuerung fur den Targethalter

A.2 Quellcode des Pt-100 Programms

Der Widerstandswert des Pt-100 [&3t sich mit einem Multimeter direkt ablesen.
Dadurch ist eine Kontrolle der Targettemperatur Uber die gesamte Meldauer gewahr-
leistet. Mit dem folgenden einfachen C-Programm kann der Widerstandswert des
Pt-100 in den entsprechenden aktuellen Temperaturwert (Ist-Targettemperatur) des
Targethalters umgerechnet werden:

/* Programm zur Umwandlung von Widerstandswerten in Temperatur */

#include <stdio.h>
#include <math.h>

main ()

int ok = 1;

double r;

double temperatur;
double kelvin;

/* int error = 0; */

printf ("Umwandlung von Widerstandswerten des Pt-100 in Temperatur.\n");
printf ("Eingabeende mit -1.\n");
while(ck == 1)

printf ("\nEingabe des Widerstandswert des Pt-100: ");
scanf ("%1g", &r);
if (r == -1)
ok = 0;
else

temperatur = 3364.37125 - sqrt(11318993.91 + (100 - r)/58.0195e-6);

printf ("\n Der Widerstandswert %.31f des Pt-100 \n
entspricht %.31f Grad Celsius", r, temperatur);

kelvin = temperatur + 273.15;
printf (" oder %.31f Grad Kelvin\n\n", kelvin);

}

Abbildung 69: Quellcode des C-Programms zur Umrechnung von Widerstandswerten
des Pt-100 in Temperaturwerte.
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B Temperatur in der Tellchenspur

Beim Durchgang eines schnellen geladenen Projektils durch einen Festkorper mit el-
ner geometrisch idealen glatten Oberflache, kommt es entlang der Projektiltrajekto-
rie im Festkorper zu atomaren und elektronischen Kollisionskaskaden (siehe Kapitel
5.1). Diese Kollisionsprozesse fuhren dabel zu einem Energieverlust des Projektils
im Festkorper. Wahrend die direkten thermischen Auswirkungen der elektronischen
Kollisionen vernachlassigbar sind so bewirken die atomaren Kollisionskakaden einen
Temperaturanstieg in der Teilchenspur. Die nun folgende Rechnung soll grob die Tem-
peratur in der Teilchenspur anhand eines Beispiels abschatzen.

Ein schnelles * N+ (2MeV) Projektil, das ein Kohlenstofftarget (Atomradius:
Ro—aom = 2,6A, Dichte: p = 2,25g/cm?), [Dud88] durchdringt (Bremsvermogen:
dE /dzx ~ 175¢V//A) deponiert dabei pro Atomlage die Energie Ey,, :

dFE
Edep. - % . QRC—Atom ~ 9256V/At0mlage (114)

Diese Energie wird in einem Volumen V' = 72, - Re arom Mit rao ~ 50A,
dem Radius des Spurhalos (siehe Kapitel 5.1.2), deponiert:

V=7 (rao)? - 2Rc atom = m - (50A)% - 5,2A ~ 41000A> (115)

Im Vergleich dazu betragt das Volumen Vi 44, des Kohlenstoffatoms:

M 12g/mol - 10%*
p-Na  2,25g/A3-6,02-10%mol-!

Ve atom = ~ 90A® (116)

wobel M die molare Masse des Kohlenstoffs und N4 = 6,02 - 10%1/mol die
Avogadro-Konstanteist.

Hieraus ergibt sich, dal im Durchschnitt etwa 455 C-Atome im Volumen V (pro
atomare Lage) enthalten sind. Folglich wird eine Energie von 925e17/455 ~ 2eV pro
C-Atom deponiert.

Unter der Annahme, dal3 etwa 20% [Sil00] der vom Projektil im Festkorper depo-
nierten Energie in kinetische Energie der Targetatome umgewandelt wird, gilt fur die
vom Festkorper aufgenommene Warmemenge Q-

Q=0,2-2V =cc- AT (117)

Dabei ist cc = 8,54.J/(K - mol) = 9- 10 °eV/K die Warmekapazitat von Koh-
lenstoff. Nach dem Durchgang des N+ — Projektils durch das C-Target herrscht
eine Temperatur von rund
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0,4eV

AT = ———
9.107%V/K

~ 4500K (118)

in der Teilchenspur.

C ElektrischesFeld in der Tellchenspur

Beim Durchgang eines schnellen geladenen Projektils durch einen Festkorper bildet
sich etwa 10~'°s nach dem Passieren des Projektils aufgrund des Elektronenmangels
entlang der Trajektorie eine positive Ladungsverteilung, der sogenannte Spurkern (sie-
he Kapitel 5.1.1), die von einer negativen Ladungsverteilung, dem Spurhalo (siehe Ka-
pitel 5.1.2), umschlossenist. Zwischen Spurkern und Spurhal o baut sich kurzzeitig ein
starkes el ektrisches Feld auf [Joh82]. Dieses elektrische Feld und der Elektronenman-
gel im Spurkern fiihren nach etwa 1013 s zu einer Coulombexplosion der Atomriimpfe
im Spurkern. Diese bewirkt eine Verschiebung der Festkorperatome und dadurch eine
hohe lokale Schadigungsdichte im Festkorpermaterial entlang der Trajektorie.

Im folgenden Abschnitt erfolgt mit Hilfe des Gaulschen Gesetzes eine
Abschatzung der Starke des elektrischen Feldes, das sich kurzzeitig zwischen Spur-
kern und Spurhalo bildet.

Um das Feld innerhalb des Spurhal os zu berechnen, wird eine zylindrische GauR-
sche Oberflache der Lange | mit dem Radiusr betrachtet, deren Achse mit der des Spur-
hal os zusammenfallt. Aus Symmetriegrinden wird angenommen, dal? das elektrische
Feld E Uberall senkrecht auf der GauRschen Oberflache steht und dort die Starke E,
besitzt. Der FluR ¢ von E, der die Gaulische Oberflache durchdringt, ist [Tip94, Sil0Q]:

¢ges =L, % dd = E,2megrl = anen (119)

wobei Qe die Ladung im Spurkern und Q*“#¢" die Ladung im Spurhalo ist.
Dabei gilt Qinmer = Qben Die GroBe ey = 8,85 - 1071245V ~m~! ist hier die elek-
trische Feldkonstante. Wird nun Q“"¢* durch die Ladungsdichte p = >~ Q/V ersetzt,
wobei V' = 772, , 1 ist, so ergibt sich:

Qauﬁen

Qinnen — Qauﬁen - pV — Qauﬁen o 5 . 7TT2l (120)
71-rHa,lol
oder
auBBen 1
59 (_ _ > (121)
27TGOZ r THaio
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Beispiel:

Ein schnelles geladenes 12C**(1 MeV/u) Projektil, das ein Kohlenstofftarget durch-
dringt, bildet einen Spurkern mit dem Radius r g, ~ 10A und einen Spurhalo mit
dem Radius 7., ~ 350A. Beim Passieren des Targets deponiert das Projektil eine
Energie von rund 135 eV/A [Trim93]. Da die Bindungsenergie ' der C-Atome etwa
5eV betragt [Lib00], werden in erster Naherung rund 27 Elektronen (Qe“*" ~ 27)
aus dem Spurkern in den Spurhal o emittiert. Diese Naherung stimmt hervorragend mit
experimentell gemessenen Elektronenausbeuten v bei Beschu von 900A dicken C-
Targets mit 12O+ (1 MeV/u) Projektilen tiberein [Kro88]. Werden nun diese GroRenin
Glg. (121) eingesetzt (fir [ = 1A), so erhalt man ein sehr starkes elektrisches Feld von
etwa 2 V/A im Bereich der Grenzoberflache des Spurkerns (siehe Abb. 71). Die Starke
des el ektrischen Feldes nimmt dabel radial vom Zentrum der Spur ab und verschwindet
an der Grenzflache des Spurhalos. Die hier berechnete Starke des elektrischen Feldes
in der Teilchenspur stimmt gut mit der Referenz [Joh82] Uberein.

2T | | | |

1 C* (1 MeV/u) => C (900A)

Electric Field [V/A]

0 50 100 150 200 250 300
Radius[A]

Abbildung 71: Die mit Hilfe des GauBschen Gesetzes berechnete elektrische
Feldstarke E, in der Teilchenspur in Abhangigkeit vom radialen Abstand r von der
Spurachse.
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D Tabellen

D.1 Sekundarionenausbeuten

In dem folgenden Kapitel sind Tabellen mit relativen Sekundarionenausbeuten Y
und den dazugehorigen Projektilenergien Ep aufgelistet. In den Tabellen ist eben-
falls das elektronische Bremsvermogen (dE/dx), fur die jeweilige Projektil-Target-
Wechselwirkung aufgetragen, der mit TRIM93 berechnet wurde [Trim93]. Diese Da-
ten bilden die Grundlage dieser Arbeit.

D.1.1 HTt-induzierte Sekundarionenemission

1H*-Projektile auf C-Target (500 A)

Energie HT ‘ CzH; ‘ CgH; ‘ C4H; ‘ C5H; (dE/dX)e

(keV/u) | Ausbeutepro8.19 - 10° Projektile (eV/A)

50 444 | 237 370 201 639 15.32
60 483 | 241 383 277 630 1581
70 488 | 296 414 208 700 16.11
80 457 | 281 462 303 711 16.27
90 383 | 235 334 209 562 16.32
100 341 | 190 260 191 482 16.28
110 289 | 229 285 131 418 16.17
120 2066 | 194 228 152 428 16.00
130 293 | 14 249 82 333 15.78
140 234 | 153 206 144 286 1554

Tabelle 9: Sekundarionenausbeuten von H T, CQH;, C3Hy+, C4H;, C5H?j— aus der
Eintrittsoberflache eines 500 A dicken Kohlenstoftargets beim BeschuR mit H*-
Projektilen. Die Projektilenergien liegen im Bereich von 50 bis 140 keV/u. Zum Ver-
gleich sind die nach TRIM93 [Trim93] berechneten Werte fir das Bremsvermogen
dargestellt. Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 15% und 20%.
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D.1.2 N4 induzierte LiT-Emission

14 Naeau.-Proj ektile auf Li-Target (500 A) + C-Substrat (200 A)

Energie Li* (dE/dx). Qef.

(MeV/u) | Relative Ausbeuten (x1073) | (eV/A) (e
0.0357 3.28 83.0 1.96
0.0714 5.35 118.0 2.60
0.1071 8.33 144.0 3.04
0.1429 9.86 162.0 3.37
0.1786 10.60 175.0 3.64
0.2143 10.40 184.0 3.87
0.2857 10.70 192.0 4.23
0.3571 8.71 194.0 4.52
0.4286 8.64 193.0 4.76
0.5000 741 193.0 4.95
0.5357 8.48 192.0 5.04
0.6429 6.27 188.0 5.26
0.7500 5.88 183.0 5.45
0.8571 5.35 178.0 5.60
0.9643 474 173.0 573
1.0714 4.58 167.0 5.84
1.1786 4.13 163.0 594
1.2857 3.59 158.0 6.02
1.3929 3.89 152.0 6.10
1.5000 3.44 148.0 6.17

182

Tabelle 10: Sekundarionenausbeuten von Li* aus der Eintrittsoberfléche eines 500
A dicken polykristallinen LiF-Targets auf einer 200 A dicken C-Tragerfolie beim Be-
schuB mit * N -Projektilen. Die Projektilenergien liegen im Bereich von 0.0357 bis
1.5 MeV/u. Zum Vergleich sind die nach TRIM93 [Trim93] berechneten Werte fiir das
Bremsvermdgen dargestellt. Der dynamische Gleichgewichtsladungszustand ¢, wur-
de durch Glg. (26) (siehe Kapitel 4.2) bestimmt. Der statistische Fehler der Ausbeuten
liegt zwischen 12% und 17%.



D TABELLEN 183

D.1.3 Anderung der Energiedichte im konstantem Spurvolumen

Projektil | H' | H; | Hj | °Li' | "Li’ | (dE/dX). | Qen.

1.4 MeV/u Relative Ausbeuten (x10-3) (eV/A) (e)

120 %equ. 0.157 | 0.0095 | — — 10144 130.5 5.39
14 N dequ. - - - 0.007 | 0.164 162.3 6.10
36 Ay teau. 0.345 | 0.144 | 0.010 | 0.017 | 0.456 580.7 11.98
86 [ pdequ. 1.523 | 0.268 | 0.052 | 0.072 | 0.849 1250 17.95
128pdequ. | 3743 | 0.492 | 0.175 | 0.273 | 3.101 1710 21.28

Tabelle 11: Sekundarionenausbeuten von H*, H.), H;", Li*, "Li* aus der Ein-
trittsoberflache eines 500 A dicken polykristallinen LiF-Targets auf einer 200 A
dicken C-Tragerfolie beim BeschuR von isotachischen (1.4 MeV/u) 2C-, 1Y N-, 36 Ap-
, 80 Kr-, 112S9n-Projektilen im Ladungsgleichgewicht. Zum Vergleich sind die nach
TRIM93 [Trim93] berechneten Werte des Bremsvermdogens dargestellt. Der dynami-
sche Gleichgewichtsladungszustand g, wurde durch Glg. (26) (siehe Kapitel 4.2)
bestimmt. Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 10% und 14%.

PI’Ojektll HT ‘ H; ‘ H; (dE/dX)e Qeft.

1.4MeV/u | Relative Ausbeuten (x1073) |  (eV/A) G

12C%equ. 0.445 | 0.041 — 130.5 5.39
36 Apteau. 0.385 | 0.05 — 580.7 11.98
86 | deau. 1.710 | 0.300 0.0027 1250 17.95
128t | 3.030 | 0.600 0.076 1710 21.28

Tabelle 12: Sekundarionenausbeuten von H*+, H,, H, aus der Eintrittsoberflache
eines hydrogenierten a:C-H Targets beim BeschuR mit isotachischen (1.4 MeV/u) 2C-
, 1AN-, 36 Ap- 86 Kp- 1129n-Projektilen im Ladungsgleichgewicht. Zum Vergleich sind
die nach TRIM93 [Trim93] berechneten Werte fiir das Bremsvermogen dargestellt. Der
dynamische Gleichgewichtsladungszustand g.,,. wurde durch Glg. (26) (siehe Kapitel
4.2) bestimmt. Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 10% und 14%.
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Projektil | H* [H; /D' [H; /HD' | D} [ (dE/dx). | qex.
1.4MeViu Relative Ausbeuten (x10-3) (eV/A) (e)

12 Cequ. 0.789 [ 0.074 - - 1305 | 5.39
36 p¢ean. | 0.842 | 0.105 0.0146 - 580.7 | 11.98
86 pean | 0.602 | 0.10 0.013 - 1250 | 17.95
U2Gnteau. | 2240 | 0.380 0.041 |00073| 1710 |21.28

Tabelle 13: Relative Ausbeuten von H*-, H)- bzw. D*-, H"- bzw. HD"-, D; -
Sekundarionen aus der Eintrittsoberfléche eines hydrogenierten a:C-D Targets beim
BeschuB mit isotachischen (1.4 MeV/u) 2C-, 1*N-, 36 Ar-, 86 Kr-, 112 Sn-Projektilen
im Ladungsgleichgewicht. Zum Vergleich sind die nach TRIM93 [Trim93] berechneten
Werte fir das Bremsvermdgen aufgefiihrt. Der dynamische Gleichgewichtsladungszu-
stand ¢.,,,. wurde durch Glg. (26) (siehe Kapitel 4.2) bestimmt. Der statistische Fehler
der Ausbeuten liegt zwischen 10% und 14%.



D TABELLEN

D.1.4 Desorption bei Anderung der Targettemperatur

4N3+-Projektile auf LiF-Target (215 A) + Cu-Substrat (725 A)
Temperatur | H' | Li* | C;H3 | CoH; | CsHY | C4H] | CsH
(K) Ausbeute pro 1.024 - 10° Projektile
304.55 1052 | 284 | 384 550 | 2399 | 2287 | 1436
306.62 926 | 315 | 365 502 | 2361 | 2345 | 1462
311.79 1008 | 296 | 415 516 | 2520 | 2473 | 1399
318.80 971 | 316 | 365 525 | 2320 | 2335 | 1425
326.34 908 | 300 | 369 445 | 2218 | 2295 | 1158
329.98 884 | 319 | 351 453 | 2107 | 2260 | 1075
332.33 905 | 326 | 347 458 | 1948 | 2109 | 972
337.81 902 | 317 | 337 455 | 1939 | 2226 | 1042
344.34 959 | 323 | 324 447 | 1871 | 2032 | 899
351.82 884 | 253 | 323 404 | 1742 | 1953 | 837
356.67 833 | 286 | 276 402 | 1531 | 1891 | 726
364.56 828 | 275 | 295 339 | 1516 | 1771 | 670
369.30 804 | 276 | 272 329 | 1407 | 1724 | 693
375.11 780 | 277 | 269 312 | 1362 | 1629 | 631
381.98 760 | 279 | 275 308 | 1320 | 1603 | 598
387.81 856 | 335 | 228 290 | 1287 | 1603 | 536
391.79 880 | 353 | 262 307 | 1227 | 1574 | 524
398.43 959 | 403 | 231 291 | 1208 | 1534 | 523
404.56 985 | 434 | 211 274 | 1152 | 1515 | 476
417.11 914 | 413 | 202 245 | 1056 | 1298 | 399
420.86 1024 | 465 | 192 229 959 | 1240 | 345
430.52 1036 | 463 | 194 170 847 998 221
444.79 1111 | 477 | 125 179 640 857 165
446.68 1235 | 513 | 154 127 565 716 141
447.22 1515 | 592 | 161 148 579 459 140
461.84 1917 | 1041 | 128 125 337 301 31
481.17 2480 | 1823 | 101 84 364 253 48
487.46 2603 | 2350 | 101 93 295 200 31
496.77 2731 | 2657 | 76 85 231 193 27
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Tabelle 14: Relative Ausbeuten von H*-, Li*-, CoH; -, CQOHE,*-, CsHf-, CH,f-,
Cs H,f-Sekundarionen aus der Eintrittsoberflache eines 215 A dicken, polykristalli-
nen LiF-Targets auf einer 725 A dicken Cu-Tragerfolie beim BeschuR mit 4 N3+-
Projektilen (1.3 MeV/u). Die Ausbeuten wurden im Targettemperaturbereich von
304.55 bis 496.77K gemessen. Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen

9% und 12%.



D TABELLEN
14N3+_Projektile auf Cu-Target (725 A)
Targettemperatur | H* | C;Hy | C;H] | CsH; | C4HJ | CsHY
(K) Ausbeute pro 2.048 - 10° Projektile

298.86 249 53 69 290 262 234
311.79 247 46 70 292 230 216
314.39 244 62 71 311 228 227
318.80 251 52 80 328 243 206
322.18 229 50 80 274 264 186
327.38 224 42 64 246 214 157
329.98 213 42 69 250 215 167
332.59 218 43 73 255 248 162
335.20 239 37 62 249 214 175
337.81 235 43 63 212 214 140
340.42 232 36 60 208 195 140
344.34 225 35 58 191 191 145
346.96 208 33 52 185 183 115
350.89 220 32 64 174 171 131
352.20 241 32 45 176 164 121
354.83 242 31 45 155 165 125
358.77 255 41 55 155 148 105
362.71 224 30 43 117 129 86
364.03 247 25 37 123 127 92
369.30 247 27 33 127 129 85
374.58 250 31 34 101 114 104
379.86 263 28 41 129 122 74
383.83 271 22 35 101 88 76
387.81 271 19 31 93 88 86
391.79 280 16 29 96 71 79
398.43 263 19 33 83 83 76
406.43 266 20 19 82 69 94
417.11 322 16 28 71 80 81
419.79 311 21 24 79 70 88
426.49 319 15 26 83 60 97
433.21 362 24 27 63 53 99
452.09 342 20 21 58 32 68
490.19 330 18 17 41 28 27
517.69 363 10 16 9 14 0
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Tabelle 15: Relative Ausheuten von H*-, CyHy -, CyHy -, CsH,/ -, C4H,\ -, C5H,F-SI
aus der Eintrittsoberflache eines 725 A dicken Cu-Targets beim BeschuR mit 4 N3+-
Projektilen (1.3 MeV/u). Die Ausbeuten wurden im Bereich von 298,86 bis 517,69K
gemessen. Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 9% und 12%.
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D.1.5 Desorption bei Anderung der Projektilladung

14N +aiProjektile auf LiF-Target (200 A)

Sekundarionen

Projektilanfangsadungszustand qg;;
Relative Ausbeuten (x103)

N* | N?F | N3F | N&F | NoF
H* (1u) 0.239 | 0.249 | 0.356 | 0.549 | 0.939
H- (1u) 172 | 2.08 | 240 | 2.29 | 4.48
Hi (2u) 0.014 | 0.021 | 0.026 | 0.31 | 0.73
Li* (7u) 035 | 028 | 027 | 0.20 | 043
C'H; (15u) 0.014 | 0.014 | 0.017 | 0.016 | 0.030
C, (24u) 0.034 | 0.037 | 0.052 | 0.124 | 0.120
CyH~ (25U) 0.164 | 0.161 | 0.198 | 0.311 | 0.565
CoHj (26U) 2.038 | 1.924 | 2,370 | 2.810 | 4.989
CoHJ (27u) 0.130 | 0.140 | 0.150 | 0.190 | 0.30
C,HZ (29u) 0.260 | 0.280 | 0.290 | 0.280 | 0.520
CH; (39u) 0.140 | 0.140 | 0.160 | 0.190 | 0.350
CyH, (40u) 0.075 | 0.072 | 0.075 | 0.103 | 0.150
CyHZ (41u) 0.290 | 0.300 | 0.330 | 0.370 | 0.610
CsH (41u) 0.152 | 0.149 | 0.168 | 0.201 | 0.338
CH7 (43u) 0.290 | 0.300 | 0.310 | 0.350 | 0.520
C, (48u) 0.070 | 0.081 | 0.102 | 0.117 | 0.240
C H~ (49u) 0.221 | 0.215 | 0.282 | 0.327 | 0.560
C,Hy (51u) 0.232 | 0.262 | 0.280 | 0.302 | 0.550
C,H; (51u) 0.058 | 0.058 | 0.062 | 0.093 | 0.140
C,H7 (53u) 0.260 | 0.270 | 0.280 | 0.290 | 0.470
C,H7 (55u) 0.200 | 0.230 | 0.240 | 0.230 | 0.380
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Tabelle 16: Relative Ausbeuten positiv und negativ geladener Sekundarionen aus der
Eintrittsoberflache eines 200A dicken polykristallinen LiF-Targets auf einer 500A
dicken C-Tragerfolie beim Beschuf mit ** Nf-Projektilen (0.14 MeV/u; ¢; = 1 bis 5)
Der statistische Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 13% und 17%.
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14N +a-Projektile auf LiF-Target(200A) + C-Substrat(500A)

Projektilenergie

Projektilanfangsladungszustand q;;

2MeV/u Relative Ausbeuten (x103)
Sekundarionen | Nt | N2t | N3t | N4+ NG
H* (q;) 0.707 | 0.722 | 0.815 | 1.112 1.376
H" (Gequ.) 0.934 | 0.913 | 0.852 | 0.887 0.857
Lit (g;) 1599 | 1.491 | 1.683 | 1.838 2.118
L (Gequ.) 1625 | 1.635 | 1.660 | 1.611 1.565
Projektilenergie

7MeV/u

H* (q;) 0.292 | 0.500 | 0.570 | 0.740 0.900
H" (Qequ.) 0.835 | 0.850 | 0.920 | 0.860 0.960
Li* (g) 0.107 | 0.151 | 1.250 | 1.510 | 1.900
Li* (Gegu.) 1.680 | 1.730 | 1.680 | 1.700 |  1.750
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Tabelle 17: Relative H*- und Li*-Sekundarionenausbeuten aus der Eintrittsober-
flache eines 200A dicken polykristallinen LiF-Targets auf einer 500A dicken C-Trager-
folie beim BeschuB mit '* N?-Projektilen (0.14 MeV/u und 0.5MeV/u; ¢; = 1 bis
5) Der mittleren Gleichgewichtsladungszustands g.,.. des * N’-Projektils wurde nach
dem Durchgang durch eine 5004 dicke C-Equilibriumsfolie erreicht. Der statistische
Fehler der Ausbeuten liegt zwischen 13% und 17%.
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