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Kapitel 1

Einleitung

Die immer weiter wachsenden Anspriiche an die digitale Informationsverarbeitung
machen es erforderlich, schnellere Halbleiterbauelemente fiir die Computerherstel-
lung zu entwickeln. Neben der Leistungssteigerung in Bezug auf die Geschwindig-
keit und die Ausfallsicherheit ist es aber auch notwendig, 6kologisch vertretbare
Losungen zu entwickeln, die den Energieverbrauch der Halbleiterbauelemente ver-
ringern.

Eine Moglichkeit, diese Forderungen zum Erfolg zu fithren, liegt im Einsatz von
low-k-Materialien als Isolator in elektronischen Halbleiterbauelementen, wie zum
Beispiel Prozessoren. Ein Ansatzpunkt ist die Herstellung von portsen Schichten
auf der Basis von SiOs.

Neben der Charakterisierung dieser portsen Materialien auf elektrische, mechanische
und thermische Eigenschaften ist auch die Porengrofie sowie die Frage, ob es sich
um isolierte Poren oder Porensysteme handelt, von groflem Interesse.

Fiir die Bestimmung der Porengréofien von pordsen Systemen existieren nur sehr
wenige aufwendige Methoden, die aber gerade im unteren Nanometerbereich Limi-
tierungen aufweisen. Eine Herausforderung besteht darin, dass die pordsen Schichten
nur Stirken von einigen hundert Nanometern besitzen und diese Schichten mit me-
tallischen Verbindungen versiegelt werden, wodurch einige Messmethoden wie die
ellipsometrische Porosimetrie nicht mehr angewendet werden kénnen.

Als eine vielversprechende Messmethode fiir Porengréfien hat sich die Positronen-
Annihilations-Lebensdauer-Spektroskopie (PALS) etabliert. Mit dieser Messmetho-
de ist es moglich, die Materialien zerstérungsfrei zu untersuchen. Dabei wird aus-
genutzt, dass sich in vielen Materialien Elektron-Positron-Paare (Positronium) bil-
den konnen. Die Lebensdauer von Positronium ist dabei stark von der Porengrofie
abhéingig und kann mit einem Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Messplatz er-
mittelt werden.

Da mit der konventionellen Positronen-Annihilations-Lebensdauermessung Schicht-
dicken von einigen hundert Nanometern keine Informationen liefern, ist es notwen-
dig, einen monoenergetischen Positronenstrahl zu verwenden. Die Implantations-
energien der Positronen kénnen bei einem monoenergetischen Positronenstrahl zwi-
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schen wenigen Elektronenvolt bis 30 keV eingestellt werden. So kann man bei den
zu untersuchenden Materialien Informationen von der Oberfliche bis zu einer Tiefe
von einigen Mikrometern erhalten.

Ein Ziel dieser Arbeit ist es, das in den letzten Jahren in Rossendorf aufgebaute Po-
sitronenstrahlsystem MePS (Monoenergetic Positron Spectroscopy) zu beschreiben
und die zur Inbetriebnahme notwendigen Uberlegungen, Simulationen und Messun-
gen vorzustellen.

MePS gehort zu dem 2004 begonnenen Projekt EPOS (ELBE Positron Source). Ein
weiteres Teilprojekt von EPOS ist der GiPS-Messplatz (Gamma-induced Positron
Spectroscopy). Mit diesem Messplatz konnen Informationen in Volumenmaterialien
von bis zu einigen Zentimetern Stérke gewonnen werden. Mit den schon bestehen-
den konventionellen Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Messplitzen ist es somit
moglich, Informationen in einem Bereich von wenigen nm bis zu mehreren Zentime-
tern zu bekommen.

Weiterhin werden die mit MePS durchgefiihrten Messungen an low-k-Schichten vor-
gestellt. Diesen Untersuchungen folgten Messungen am Positronenstrahlsystem POS-
SY an der Martin-Luther-Universitat Halle-Wittenberg. Mit beiden Strahlsystemen
konnten Informationen iiber die zur Verfiigung gestellten Proben gewonnen werden,
die mit anderen Untersuchungsmethoden nicht zugénglich sind.

Im Kapitel 2 werden die Grundlagen der Positronen-Annihilations-Spektroskopie
(PAS) erldutert. Auf das Positronenstrahlsystem MePS wird im Kapitel 3 einge-
gangen. Dabei werden die einzelnen Komponenten des Strahlsystems beschrieben
sowie die Simulationen und Messungen vorgestellt, welche die Voraussetzung fiir die
in Kapitel 4 vorgestellten Positronen-Annihilations-Lebensdauermessungen waren.
Eine Zusammenfassung und ein Ausblick werden am Ende der Arbeit gegeben.
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Materialuntersuchungen mit
Positronen

Das Positron wurde im Jahre 1928 von Dirac als Antiteilchen des Elektrons vor-
hergesagt. Anderson konnte dieses Teilchen 1932 erstmals in einer Nebelkammer
nachweisen [Ande33]. In der Natur entstehen Positronen durch Paarbildung, wel-
che durch die Hohenstrahlung hervorgerufen wird. Weiterhin kénnen sie durch den
Zerfall von solaren Myonen entstehen [Haak09]. Fiir Positronenexperimente miissen
Positronen jedoch kiinstlich erzeugt werden. Treffen diese Positronen im Festkoérper
auf Elektronen, kénnen sie unter Aussendung von zwei oder mehr y-Quanten zer-
strahlen.

Das Positron hat bis auf die entgegengesetzte Ladung die gleichen physikalischen
Eigenschaften wie das Elektron und ist im Vakuum stabil. Die positive Ladung
des Positrons fiithrt dazu, dass es zur Untersuchung von Defekten in Festkorpern
verwendet werden kann. In einem idealen Kristall wird das Positron von den positiv
geladenen Atomriimpfen abgestofien und hélt sich vorwiegend im Zwischengitter
auf.

Ein Defekt, in dem die Dichte der positiven Ladungstriger geringer ist als im um-
gebenden Gitter, bildet ein attraktives Potenzial fiir Positronen. Das trifft vor al-
lem bei Defekten in Metallen zu, dessen Gitterfehlstellen prinzipiell ungeladen sind.
Diese attraktiven Potenziale stellen fiir die Positronen eine Falle dar, in der diese
eingefangen werden koénnen.

Die vom Gitter unterschiedliche Elektronendichte und Elektronenimpulsverteilung
in den Defekten fiithrt dazu, dass sich die Lebensdauer der Positronen sowie die
Energie der bei der Zerstrahlung entstehenden y-Quanten dndern.

Wihrend seiner Lebensdauer im idealen Gitter (> 100 ps) sieht das Positron 10°
bis 107 atomare Positionen [Haak(9]. Daraus resultiert die hohe Empfindlichkeit der
Positronenspektroskopie auf geringe Defektkonzentrationen.
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2.1 Positronengeneration

Um Positronen zu erzeugen, gibt es mehrere Moglichkeiten. Am héufigsten wird ein
radioaktives Isotop, zum Beispiel 22Na, verwendet. 22 Na ist als 22 NayC'O5 erhiiltlich
und wird unter Verwendung eines 66 MeV Protonenbeschleunigers und eines Ma-
gnesiumtargets im iThemba LABS (Stidafrika, Faure) hergestellt.

Das ?2Na zerfiillt zu 90,4 Prozent unter Aussendung eines Positrons und eines Elek-
tronneutrinos in einen angeregten Zustand von 2?Ne. Die iiberschiissige Energie von
540 keV wird als kinetische Energie auf das Positron und das Elektronneutrino auf-
geteilt. Der Grundzustand wird nach Aussendung eines v-Quanten mit einer Energie
von 1274 keV innerhalb von 3,7 ps erreicht (Abb. [2.1).

2Na —* Ne+ B+ v, +7 (2.1)

Durch die fast gleichzeitige Aussendung des Positrons und des y-Quants ist die-
ses Isotop besonders fiir die Positronen-Lebensdauer-Spektroskopie geeignet. Das
~v-Quant dient dabei als Startquant fiir die Zeitmessung, das bei der Zerstrahlung
des Positrons und eines Elektrons auftretende y-Quant als Stoppquant.

iNa  euo Abb. 2.1: Der instabile Kern %%N a zerfallt
mit 90,4 % Wahrscheinlichkeit
/ 2mic’ durch B*-Strahlung in einen an-
K=10% geregten Kern %gN e. Dieser Kern
é:%% | e wandelt sich sofort unter Abga-
Lo 1 1275 be eines y-Quants mit einer Ener-
B! ~04-10°% gie von 1,274 MeV in den stabilen

Y / Zustand 33 Ne um.

e Joo
Energy (keV)

Eine weitere Moglichkeit ist die Erzeugung von Positronen durch Paarbildung. Da-
bei wechselwirkt ein hochenergetisches y-Quant mit einem Atomkern oder einem
Elektron der Atomhiille. Die hochenergetischen y-Quanten kénnen durch die Brems-
strahlung von Elektronen aus Linearbeschleunigern oder durch den ~-Zerfall ange-
regter Kernzustinde in Kernreaktoren erzeugt werden [Baue00]. Im Jahre 1969 wur-
de erstmals ein 55 MeV Elektronen-Linearbeschleuniger zur Erzeugung langsamer
Positronen verwendet [Cost72].

Die Bildung eines Elektron-Positron-Paares ist ab einer Energie der v-Quanten von
E = 2mc? plus der RiickstoBenergie des beteiligten Atomkerns moglich. Haben die
~v-Quanten eine hohere Energie, wird diese dem Elektron und Positron als kineti-
sche Energie mitgegeben. Die Energie kann sich beliebig auf das Elektron und das
Positron verteilen, sodass die erzeugten Positronen eine kontinuierliche Energiever-
teilung aufweisen.

Bei konventionellen Messungen wird das durch diinne Folien umschlossene 22Na
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zwischen zwei identischen Proben positioniert. Beachtet werden muss aber, dass
sowohl das Quellmaterial selbst sowie das zum Verschlielen verwendete Material
einen Beitrag zur Lebensdauer beisteuert. Dieser Beitrag wird mit einer bekann-
ten Referenzprobe ermittelt und bei der Auswertung der zu vermessenden Proben
beriicksichtigt.

Fiir viele Anwendungen ist die Verwendung eines radioaktiven Isotops nicht geeignet.
Die kinetische Energie der Positronen ist kontinuierlich auf einen Bereich bis 540
keV verteilt. Daraus ergibt sich je nach Dichte des Materials ein Eindringprofil von
bis zu einem Millimeter. Besonders eine Untersuchung von diinnen Schichten und
Schichtstrukturen wird dadurch unmoglich.

2.2 Die Wechselwirkung von Positronen mit Materie

2.2.1 Thermalisation

Unabhéngig davon, ob radioaktive Isotope oder monoenergetische Positronenstrahl-
systeme als Positronenquelle verwendet werden, ist die kinetische Energie dieser
Positronen um ein vielfaches hoher als die thermische Energie der Positronen im
Festkorper. Dringen die Positronen in den Festkorper ein, thermalisieren sie in-
nerhalb weniger Pikosekunden. Danach befindet sich das Positron im thermischen
Gleichgewicht mit dem Festkorper. Da sich bei den verwendeten Quellaktivitéiten
zur gleichen Zeit nicht mehrere Positronen im Festkorper befinden, kann die Ener-
gie des Positrons durch eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung beschrieben werden. Im
Mittel betrégt die kinetische Energie des Positrons 3/2 kT.

Die Mechanismen, die zur Thermalisation der Positronen fiithren, hingen dabei von
der Energie der Positronen und den zu untersuchenden Materialien ab [Pusk94]. Bei
hohen Positronenenergien (einige 100 keV) dominiert die inelastische Streuung der
Positronen an Elektronen. Von etwa 0,5 eV bis einigen 100 keV kommt es zu plasmo-
nischen Anregungen [Pusk94] [Haak03]. Fiir Positronen mit Energien im eV-Bereich
konnen in Metallen Leitungsbandelektronen angeregt werden und in Halbleitern
Elektron-Loch-Paare entstehen [Krau99]. Besitzen die Positronen Energien im Be-
reich von einigen meV bis 1 eV, kommt der Prozess der Phononenstreuung hinzu
[Perk70].

Unter Beriicksichtigung dieser Thermalisationsprozesse kann mithilfe von Monte-
Carlo-Simulationen das Eindringprofil fiir verschiedene Positronenenergien und Ma-
terialien ermittelt werden. Dabei miissen zwei Félle unterschieden werden. Kon-
ventionelle Quellen liefern ein kontinuierliches Positronenenergiespektrum. In der
Simulation muss die Verteilung der Positronenenergien fiir das jeweilige radioaktive
Isotop sowie das Profil fiir jede Energie beriicksichtigt werden. Aus diesen Berech-
nungen [Bran77] [Pusk94] ergibt sich ein empirisch ermitteltes Implantationsprofil

Sp(Z).
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0SS T T T T T Abb. 2.2: Makhov Profil fiir drei
I l verschiedene Energien
T am Beispiel von Silizium
(p=2,33).
0 S0 100 150 00 20 @0 @0 400
z [nm]
Sp(Z) = 1 — exp(17 5t ) (2.2)

Die Eindringtiefe ist von der Dichte p [g/cm?®|und der maximalen Positronenenergie
Ernaz [MeV] des verwendeten §-Strahlers abhéngig. Fiir die Bestimmung der mittle-
ren Eindringtiefe wird S,(Z)=1-1/e gesetzt. Die maximale Eindringtiefe ist definiert
als S,(2)=0,999 [Krau99]. Daraus ergibt sich fiir Silizium eine mittlere Eindringtiefe
von etwa 50 pum und eine maximale Eindringtiefe von 750 pm.

Bei monoenergetischen Positronenstrahlsystemen muss fiir die Berechnung der Ein-
dringtiefe nur die jeweilige Positronenenergie betrachtet werden. Das Eindringtiefen-
profil kann durch das Makhov Profil dargestellt werden [Makh61] (Abb. [2.2)). Dieses
Profil wurde urspriinglich fiir das Eindringen von Elektronen in den Festkorper ver-
wendet und auf monoenergetische Positronen iibertragen.

P(z,E) = %Texp_(%)m mit 2= gy 0 und 2= % (2.3)
Dabei ist E die kinetische Energie [keV], mit der die Positronen auf die Probe treffen,
p ist die Dichte in g/em?® und T'() die Gammafunktion. Die mittlere Eindringtiefe
kann durch Z angegeben werden. Die Parameter A, n, m sind material- und energie-
abhéngige Werte, welche empirisch bestimmt wurden. Fiir einige Metalle und Halb-
leiter sind diese in [Valk83] [Asok90] aufgelistet. Fiir praxisorientierte Rechnungen
werden A=40 ug cm™2 keV ™", m=2 und r=1,6 verwendet [Veha87].

2.2.2 Diffusion und Positroneneinfang

Nachdem das Positron auf thermische Energie abgebremst wurde, diffundiert es
durch das Gitter und verhilt sich wie ein geladenes Teilchen. Die Positronen wer-
den von den positiv geladenen Atomriimpfen abgestoflen, wodurch die Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit der Positronen im Zwischengitter am hochsten ist. Die Bewegung
der Positronen lésst sich durch einen dreidimensionalen Random-Walk beschreiben
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2.2 Die Wechselwirkung von Positronen mit Materie

[Pusk94]. In defektfreien Materialien kann die Diffusionsweglénge L der Positronen
und die Diffusionskonstante D, durch

Ly =+/nDy mit D, = Trkﬁ—? (2.4)

angegeben werden [Krau99|. Die Diffusionswegldnge liegt in einem Bereich zwischen
200 nm und 500 nm [Haak09]. Dabei wird die Diffusionsweglénge durch die endliche
Positronenlebensdauer 7, begrenzt. 7, ist die Relaxationszeit fiir die dominierenden
Streumechanismen. Die effektive Positronenmasse m* betréagt etwa 1,3 bis 1,7-mal
der Ruhemasse des Positrons [Lynn8§].

Befinden sich Stérungen im Kristallgitter (Einzelleerstellen, Mehrfachleerstellen,
Versetzungen), bildet sich durch den fehlenden Atomkern ein negatives Potenzial
aus. In diesem Potenzial kann das Positron lokalisiert werden |Gold65]. Die Bin-
dungsenergie des Positrons an den Defekt ist von der Tiefe der Potenzialmulde
abhéngig. Bilden sich nur flache Fallen aus (50-100 meV), wie zum Beispiel bei
Versetzungen, konnen die thermalisierten Positronen mit einer kinetischen Energie
von 40 meV bei Raumtemperatur aus diesen entkommen [Smed80]. Um flache Fallen
nachzuweisen, sind Tieftemperaturmessungen notwendig.

Bei groBeren Bindungsenergien, wie sie z.B. bei Leerstellen vorkommen (0,5-1 eV),
handelt es sich um tiefe Fallen. Ein Entkommen ist fiir das Positron sehr unwahr-

scheinlich.
Positron source
l Thermalization R
( Defect-free bulk ) V.(r) vnaecl;tr:i;
Ky Trapping :
(Defect D r
| Ao Ay Annihilation
( Annihilation radiation >

Abb. 2.3: links: Darstellung des Trappingmodells fiir einen Defekttyp. Die Positronen
koénnen mit der Annihilationsrate A\, = 1/7, im defektfreien Material annihilie-
ren. Mit der Trappingrate k4 konnen sie weiterhin in einem Defekt lokalisiert
werden und zerstrahlen dort mit der Annihilationsrate A\g = 1/74. Quelle:
[Krau99]
rechts: Schematische Darstellung fiir einen neutralen Defekt, wie er zum Bei-
spiel in Metallen vorkommt.

Mit dem Trappingmodell [Seeg74] [Krau99] werden die Wahrscheinlichkeiten be-
schrieben, dass das Positron im Zwischengitter oder in den Defekten annihiliert.
Es wird bei diesem Modell davon ausgegangen, dass keine Wechselwirkung der Po-
sitronen untereinander besteht, die Positronen nicht wihrend der Thermalisation
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Kapitel 2 Materialuntersuchungen mit Positronen

eingefangen werden und die Defekte homogen verteilt sind.

Die Einfangrate x; am Beispiel nur eines vorhandenen Defekttypes kann mit

wi=paC = b= = —) = 2= - ) (25)

angegeben werden. Dabei ist 7, die reduzierte Bulklebensdauer und 7,4 die Defektle-
bensdauer mit den zugehorigen Intensitaten I, und ;. C ist die Defektkonzentration
und der Trappingkoeffizient p, ist eine material- und defektabhingige Konstante.
Durch die Lebensdauer 7, kénnen weiterhin Informationen iiber den Defekttyp ge-
wonnen werden. Die lokale Elektronendichte in einem Defekt ist abhéngig von der
Art des Defektes. Bei Mehrfachleerstellen ist die Elektronendichte geringer als bei
Einzelleerstellen. Dadurch sinkt die Wahrscheinlichkeit, dass das Positron mit einem
Elektron annihiliert. Als Folge vergroflert sich die gemessene Positronenlebensdauer
Td-

2.2.3 Zerstrahlung

Wihrend der Diffusion durch den Festkorper oder nach dem Einfang in einen De-
fekt wechselwirkt das Positron mit einem Elektron, was zu einer Zerstrahlung beider
Partner fiihrt. Beide Teilchen geben ihre Ruheenergie und die kinetische Energie in
Form von v-Quanten ab. Am wahrscheinlichsten ist dabei die Zerstrahlung in zwei

Abb. 2.4: Feynman-Diagramm
//t\ fir die Zerstrahlung
) eines Elektron-Positron-
Paares unter Aussen-
e et e e* e e*

dung von einem, zwei
und drei ~y-Quanten.
Quelle: [West73]

~v-Quanten [West73] im Winkel von 180° zueinander. Die Zerstrahlung unter Aus-
sendung von einem oder mehr als zwei Photonen ist ebenfalls moglich. Fiir eine
Einzel-Photon-Annihilation ist ein weiterer Partner, zum Beispiel ein weiteres Elek-
tron oder ein Atomkern notwendig (Abb. [2.4)). Dieser zusétzliche Partner kann den
RiickstoBimpuls kompensieren. Die Wahrscheinlichkeit einer 2+-Annihilation ist ge-
geniiber der 19-Annihilation und der 3y-Annihilation betrichtlich grofier [West73)].
Das Verhéltnis der Wahrscheinlichkeiten kann in Potenzen der Feinstrukturkonstan-
te a angegeben werden und betrégt:

=o'  mit a=- (2.6)

=« 137

sk
SJE

Fiir die weiteren Betrachtungen wird bis auf die Ausnahme bei der Positroniumbil-
dung nur von einer 2v-Annihilation ausgegangen.
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2.3 Positroniumbildung und Zerstrahlung des Positroniums

Da der Impuls des thermalisierten Positrons bei Raumtemperatur vernachléssigt
werden kann (~0,04 V), trigt nur der transversale Impuls des Elektrons bei der
2~-Annihilation zur Abweichung von den 180° bei. Diese Abweichung kann mit der
gestorten Winkelkorrelationsmessung nachgewiesen werden. Der longitudinale Bei-
trag des Impulses in Bezug zur Ausbreitungsrichtung der v-Quanten fiihrt zu einer
Dopplerverschiebung und wird mit der Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie ermit-
telt.

Birth y-ray Annihilation y-rays
1.27 MeV / 0.511 MeV

Pry
6,\",\ -
myc
+
e source
22 e
Na T Diffusion
L,~100 nm
-
~100 um

Thermalization
(10712 s) 3. Doppler broadening

0.511 MeV + AE, AE=p./2

Abb. 2.5: Schematische Darstellung der verschiedenen Positronenexperimente. Nachdem
das Positron in die Probe eingedrungen ist, thermalisiert es innerhalb weniger
ps. Anschliefend diffundiert das Positron durch das Material. Die Positronen-
lebensdauer kann als Zeitdifferenz zwischen dem 1.27 MeV Start-v-Quant und
eines der 0.511 MeV Stopp-v-Quanten gemessen werden. Die Dopplerverbrei-
terung, die durch den Impuls der Elektronen verursacht wird, kann mit einem
energieauflésenden Germaniumdetektor bestimmt werden. Die Winkelabwei-
chung der Annihilationsquanten wird mit Hilfe der Winkelkorrelationsmessung
bestimmt. Quelle: [Krau99]

Eine weitere bedeutende Messgrofle, die Lebensdauer eines Positrons im Festkorper,
wird mit der Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Spektroskopie ermittelt. Hier
wird die Zeitdifferenz zwischen der Entstehung des Positrons und der Zerstrahlung
des Positrons gemessen. Da beim Zerfall von 22Na gleichzeitig mit der Entstehung
des Positrons ein y-Quant mit einer Energie von 1274 keV entsteht, kann dieses als
Startsignal genutzt werden. Eines der bei der Zerstrahlung erzeugten y-Quanten mit
der Energie von 511 keV fungiert als Stoppsignal.

2.3 Positroniumbildung und Zerstrahlung des
Positroniums

Diffundiert ein Positron in Materie und trifft mit einem Elektron zusammen, kénnen
diese annihilieren oder es bildet sich ein gebundenes Elektron-Positron-Paar. Die-
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ser gebundene Zustand wird als Positronium (Ps) bezeichnet und wurde erstmals
1951 experimentell nachgewiesen [Deut51]. Positron und Elektron bewegen sich da-
bei um einen gemeinsamen Schwerpunkt und kénnen quantenmechanisch wie das
Wasserstoffatom behandelt werden. Durch die reduzierte Masse des Systems liegen
die Energieeigenwerte des Ps etwa bei der Hélfte der entsprechenden Eigenwerte des
Wasserstoffs. Daraus ergibt sich eine Ps-Bindungsenergie von Eg = 6,8 eV. Der
mittlere Durchmesser des Positroniums mit 0,106 nm ergibt sich aus dem doppelten
Wert des Bohrschen Atomradius.

Positronium bildet sich in Oxiden, Glasern, Ionenkristallen, organischen und anor-
ganischen molekularen Fliissigkeiten und Feststoffen sowie in Gasen. In Metallen
und Halbleitern bildet sich normalerweise kein Positronium. Eine Ausnahme bilden
hier porose Halbleiter [Dann95].

Positron- Electron pair (e, ) e

Positronium Ps -

25% | p-Ps | 4——» | o0-Ps| 75%

/ \

Intrinsic Annihilation Intrinsic Annihilation
RS
S{k/\/\¢$ Y :E? ** Y
Y
lifetime ¢,= 0.125 ns lifetime ¢,= 142 ns
(in vacuum)

Pick-off Annihilation

lifetime ¢,> 0.5 ns

Abb. 2.6: Schematische Darstellung der Positroniumbildung. Das mit einer Wahrschein-
lichkeit von 25 Prozent entstehende p-Ps zerfillt intrinsisch innerhalb von 0,125
ns und ist fiir Positronen-Lebensdauermessungen unbedeutend. Die Lebens-
dauer des 0-Ps betrigt im Vakuum 142 ns und kann durch pick-off Annihilation
oder Quenching verkiirzt werden. Aus der verdnderten Lebensdauer kann auf
die GroBe von offenem Volumen im Bereich von 0,5 nm bis 100 nm geschlossen
werden.

Fiir die Bildung von Positronium existieren verschiedene Modelle. Die am weitesten
akzeptierten sind die von Ore [Ore49] und Morgensen [Morg74]. Ore geht davon aus,
dass ein Positron in der Endphase der Thermalisation auf ein Molekiil oder Atom
trifft und dieses ionisiert. Mit einem dabei frei werdenden Elektron bildet sich das
Positronium. Bei dem Modell von Morgensen (Spur-Modell) wandert das thermali-
sierte Positron am Ende der Ionisationsspur zu einem der freigesetzten Positronen.
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2.3 Positroniumbildung und Zerstrahlung des Positroniums

Das Positronium liegt je nach Kopplung der Spins von Elektron und Positron in
zwei Grundzustinden vor (Abb. 2.6)). Bei dem para-Positronium (p-Ps), welches
den Singulett-Zustand Sy beschreibt, sind die Spins von Elektron und Positron an-
tiparallel gerichtet. Der Triplett-Zustand 3S; des Elektron-Positron-Paares wird als
ortho-Positronium (o-Ps) bezeichnet. Die Spins sind parallel zueinander ausgerich-
tet. Eine Zerstrahlung des Positroniums in nur ein y-Quant ist aufgrund der Energie
und Impulserhaltung nicht méglich.

Fiir die Bestimmung der Anzahl der entstehenden v-Quanten muss die C-Paritét
betrachtet werden. Diese ist bei der starken Wechselwirkung und der elektroma-
gnetischen Wechselwirkung eine Erhaltungsgréfie. Fiir ein n-Photonensystem gilt
C = (=1)" Fiir ein Fermion-Antifermion System gilt C' = (—1)2*%. Im Grund-
zustand besitzt das Positronium den Bahndrehimpuls L=0. Daraus folgt, dass das
p-Ps nur in eine geradzahlige Anzahl von v-Quanten zerstrahlen kann, das o-Ps nur
in eine ungeradzahlige Anzahl von 7y-Quanten [West73].

Fiir p-Ps ist der wahrscheinlichste Zerfall in zwei v-Quanten mit einer Energie von
jeweils 511 keV mit einer mittleren Lebensdauer von 0,125 ns. Fiir o-Ps ist ein
3v-Zerfall am wahrscheinlichsten. Die Energie von 1022 keV wird dabei auf die ent-
stehenden y-Quanten verteilt und kann zwischen nahezu null und 511 keV liegen. Die
Wahrscheinlichkeit, dass die Positronen héhere Energien innerhalb dieses Bereiches
besitzen, steigt linear an [Gidl06]. Die Lebensdauer des o-Ps betragt im Vakuum et-
wa 142 ns. Das Zerfallen in eine andere Anzahl von y-Quanten ist fiir p-Ps und o-Ps

ebenfalls moglich, die Wahrscheinlichkeit dafiir wird aber auch hier durch Potenzen
L

7 verringert [Stro75].

von o« =

Fiir die Positronium-Lebensdauermessungen hat das p-Ps keine Bedeutung. Auf-
grund der kurzen Lebensdauer von 0,125 ns nimmt es die Umgebung kaum wahr
und liefert keine Informationen iiber die Probe. Die Lebensdauer des o-Ps dage-
gen kann durch verschiedene Prozesse (Quenching) verkiirzt werden. Dabei wird es
in p-Ps umgewandelt und annihiliert vor der intrinsischen Zerstrahlung des o-Ps.
Die Lebensdauer kann zum Beispiel durch magnetische Felder [Morg95|] oder durch
Sauerstoff in den Poren [He(7] verkiirzt werden.

Der bedeutendste und fiir die meisten porosimetrischen Messungen ausgenutzte Ef-
fekt ist jedoch die Zerstrahlung iiber den pick-off Prozess. Beim pick-off Prozess
wird das Elektron mit gleichgerichtetem Spin gegen ein Elektron mit entgegenge-
setztem Spin aus der Umgebung ausgetauscht. Das so entstandene p-Ps zerstrahlt
im Vergleich zur o-Ps Lebensdauer sofort. Die Wahrscheinlichkeit der pick-off Anni-
hilation in Poren steigt mit einer Verkleinerung der Poren, da innerhalb einer festen
Zeitspanne mehr StoBe mit den Porenwénden erfolgen. Dadurch verringert sich die
Lebensdauer des Ps und es kann mit verschiedenen Modellen auf die Porengrofie
geschlossen werden.
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2.4 Das Tao-Eldrup-Modell

Ein vereinfachtes quantenmechanisches Modell zur Bestimmung der Porengrofie aus
der o-Ps Lebensdauer wurde von Tao [Tao72Jund Eldrup [Eldr81] entwickelt. In die-
sem einfachen aber bewahrten Modell ist das Positronium in einem unendlich hohen
Potenzialtopf lokalisiert (Abb. . Eine pick-off Annihilation kann nur erfolgen,
wenn sich das Positronium in dem Bereich 7, bis d r, also in den Porenwénden be-
findet. Dieses Modell betrachtet den Grundzustand des o-Ps und ist nicht anwendbar
auf Mesoporen.

Moy =257 IW =205 [T Jln o Lsin 2] it Ay =L (27)
Beschrénkend ist dabei die De-Broglie-Wellenlédnge des Positroniums mit etwa 6 Na-
nometern [Dull01]. Das o-Ps muss bei grofieren Poren als gauBiformiges Wellenpaket
beschrieben werden, welches sich zwischen den Energiewéllen des Hohlraumes be-
wegt. Weiterhin liegen die Energieniveaus in groffen Hohlrdumen dicht beieinander,
sodass bei Raumtemperatur auch hohere Energiezustdnde besetzt werden konnen.
Die Besetzung der hoheren Energiezustdande ist temperaturabhéngig und steigt mit
wachsender Temperatur an. Daraus ergibt sich, dass bei unverdnderter Hohlraum-
grofe die o-Ps Lebensdauer mit steigender Temperatur abnimmt. Da in Gleichung
die Wahrscheinlichkeit W fiir grolere Hohlrdume kleiner wird, kann die intrinsi-
sche 3v-Zerstrahlung gegeniiber der pick-off Zerstrahlung nicht mehr vernachléssigt
werden.

AV |‘IIP3

N

or o

ar+r,

Abb. 2.7: Schematisch dargestellt ist das Potenzial V in einem Hohlraum mit dem Radius
7p. &, beschreibt die Uberlappung der Ps-Wahrscheinlichkeitsdichte |¥ ps(r)|?
mit den den Hohlraum umgebenden Molekiilen. Der Radius ro = 07 + 7, wird
im Tao-Eldrup-Modell als Radius des Potenzialtopfes mit unendlich hohen
Wénden angenommen. Quelle: [Krau99]
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2.5 Positronenstrahlsysteme

2.5 Positronenstrahlsysteme

Aus der Notwendigkeit, diinne Schichten zu untersuchen, sind zahlreiche Positronen-
strahlsysteme entwickelt worden. Fiir Positronenstrahlsysteme, welche zur Doppler-
Verbreiterungs-Spektroskopie verwendet werden, nutzt man ??Na-Quellen mit einer
Anfangsaktivitdt von etwa 50 mCi. Die generierten Positronen werden durch ein
Material mit negativer Austrittsarbeit fiir Positronen moderiert und anschliefend
durch Geschwindigkeitsfilter von den schnellen Positronen getrennt. Fiir den Strahl-
transport werden meist magnetische Felder verwendet. Es konnen damit Zahlraten
von bis zu 10000 Ereignissen pro Sekunde erreicht werden.

Fiir Positronen-Lebensdauermessungen sind diese Strahlsysteme ohne die Verwen-
dung von Choppern und Bunchern nicht geeignet, da aufgrund der hohen Akti-
vitdt und der rdumlichen Entfernung kein zeitlicher Bezug zwischen Entstehung und
Annihilation der Positronen hergestellt werden kann. Aufbauten, die fiir die zeitli-
che Strukturierung des kontinuierlichen Strahls Chopper und Buncher verwenden,
kénnen mit Zahlraten von bis zu 1000 Ereignissen pro Sekunde betrieben werden
[Ohda07] [Wang08]. Die Zeitauflosungen dieser Systeme liegen im Bereich zwischen
250 ps und 600 ps.

Fiir den Aufbau von Strahlsystemen fiir Positronen-Lebensdauermessungen mit ho-
heren Zahlraten eignen sich gepulste Elektronen-Linearbeschleuniger. Die durch die
Elektronen beim Auftreffen auf das Target erzeugte Bremsstrahlung generiert dabei
Elektron-Positron-Paare. Ein Positronenstrahlsystem dieser Art ist an der Univer-
sitéit Tsukuba in Japan aufgebaut. Damit werden Zihlraten von 10* Ereignissen pro
Sekunde erreicht. Die Zeitauflosung liegt bei 2300 ps [Suzu03].

Ein weiteres System dieser Art wurde im Rahmen dieser Arbeit von der Martin-
Luther-Universitdt Halle-Wittenberg am Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
entwickelt und aufgebaut (Kapitel . Bei einem Elektronenstrahlstrom von 5 Pro-
zent der moglichen Intensitit betrigt die Ziahlrate 0,96 x 10* Ereignisse pro Sekunde
bei einer Zeitauflosung von 650 ps. Bei den vorgestellten Messungen ist noch kein
Chopper integriert. Mit dem Einsatz des Choppers sollte die Zeitauflosung des Sys-
tems 200 bis 250 ps betragen.

Die Erzeugung von Positronen aus Bremsstrahlung, die durch den v-Zerfall ange-
regter Kernzusténde entsteht, wird am Forschungsreaktor Miinchen (FRM II) prak-
tiziert. Aus dem kontinuierlichen Positronenstrahl wird durch ein Chopper-Buncher
System ein gepulster Strahl erzeugt. In Miinchen kénnen Z#hlraten von 1,4 x 10%
Ereignissen pro Sekunde erreicht werden. Die Zeitauflosung des Systems wird mit
240 ps angegeben [Sper(8].
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2.6 Das Positronenstrahlsystem POSSY

Zur Untersuchung von diinnen Schichten, wie die in Kapitel beschriebenen low-
k-Schichten, eignet sich das Positronenstrahlsystem POSSY an der Martin-Luther-
Universitat Halle-Wittenberg (Abb. . Neben der Messung des S-Parameters und
des W-Parameters kann damit in pordsen Schichten tiefenabhéngig die relative 3-
Annihilationsrate bestimmt werden.

Zur Erzeugung der Positronen wird eine ?Na-Quelle mit einer Anfangsaktivitit von
50 mCi verwendet. Die erzeugten Positronen treffen auf den Moderator, welcher aus
mehreren Wolframnetzen besteht. Die moderierten Positronen mit einer Energie von
etwa 3 eV werden mit einem Gitter elektrostatisch abgesaugt und auf eine Transport-
energie von 28 eV beschleunigt. Dieser Bereich wird aus strahlenschutztechnischen
Griinden mit einer 20 cm starken Bleiburg abgeschirmt. Uber dem Netz befindet
sich ein Wolframzylinder mit einer 10 mm groflen Bohrung, um eine Abschirmung
nach oben zu gewéhrleisten.

Die Positronen werden mit einem longitudinalen magnetischen Fiihrungsfeld mit
einer Starke von 70 bis 150 Gauf bis zur Probe gefiihrt. Dieses Feld beginnt unterhalb
der Quelle und reicht bis hinter die Probe. Zur Korrektur des Strahlengangs und
der Justage des Strahls auf die Probe werden mehrere Sattelspulen verwendet.

Steering coils /ﬁ\
|
1

Accelerator  Collimator Sample

/ chamber =
| l
— ; — Lead
— — shield
— — Vacuum
?Na \Mesh pump

Source

Abb. 2.8: Schematische Darstellung des Positronenstrahlsystems POSSY:
Die grauen Bereiche markieren die Position der Spulen, welche fiir das
Fiihrungsfeld verantwortlich sind. Die blauen Linien kennzeichnen die Posi-
tion der fiir die Korrektur notwendigen Sattelspulen und der Erdmagnetfeld-
kompensationsspulen.

Der Rohrbogen vor dem Beschleuniger dient als Energiefilter fiir die moderierten Po-
sitronen. Durch die Sattelspulen, welche auf dem Bogen aufgebracht sind, wird das
senkrecht zum Strahl erzeugte Magnetfeld so eingestellt, dass sich die Auswirkungen
durch die Zentrifugalkraft und das magnetische Feld auf die langsamen Positronen
aufheben. Besitzen die Positronen hohere Energien, iiberwiegt die durch die Zentri-
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2.7 Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Spektroskopie (PALS)

fugalkraft hervorgerufene Kriimmungsdrift (Abschnitt , sodass diese Positronen
am Vakuumsystem oder an der Blende vor dem Beschleuniger annihilieren.

Mit dem mehrstufigen Beschleuniger werden die Positronen auf die Implantations-
energie von bis zu 25 keV beschleunigt. Der Bereich in Richtung der ?2Na-Quelle
liegt dabei auf einem positiven Hochspannungspotenzial und ist elektrisch isoliert
aufgebaut. Dieser Bereich wird durch ein in das Vakuumsystem eingebautes Glasrohr
elektrisch vom Vakuumsystem auf der Probenseite getrennt.

Eine weitere Blende dient der rdumlichen Begrenzung des Strahls. Mit dem davor
liegenden Sattelspulenpaar kann der Strahl so beeinflusst werden, dass er die Blende
passiert. Das zweite Sattelspulenpaar ist fiir die Justage auf die Probe notwendig.
Die Werte fiir die durch die Spulen flielenden Strome miissen fiir jede Implantati-
onsenergie bestimmt werden.

In einer Entfernung von 30 mm zur Probe und senkrecht zum Strahlsystem befindet
sich der Ge-Detektor, mit dem die Annihilationsquanten detektiert werden.

2.7 Positronen-Annihilations-Lebensdauer-
Spektroskopie
(PALS)

Die konventionelle und am meisten verbreitetste Positronen-Annihilations-Lebens-
dauermessung wird mit einem radioaktiven Isotop durchgefiithrt. Dazu wird héufig
2 Na verwendet. Zwischen zwei identischen Proben mit einer ausreichenden Stiirke
wird die 22 Na-Quelle positioniert. Die aus der Quelle austretenden Positronen wer-
den in den Proben gestoppt und annihilieren so fast ausschliellich in dem zu unter-
suchenden Material. Etwa 10 Prozent der Positronen annihilieren im Quellmaterial
und in der Hiille des Quellmaterials. Dieser Fakt muss bei der spdteren Auswertung
beriicksichtigt werden.

Beim Zerfall des Isotops wird zeitgleich mit der Erzeugung eines Positrons ein -
Quant mit einer Energie von 1.27 MeV emittiert. Dieses Quant kann als Startquant
fiir die Messung verwendet werden. Annihiliert das Positron mit einem Elektron
in der zu untersuchenden Probe, entstehen zwei y-Quanten mit einer Energie von
jeweils 511 keV. Eines dieser v-Quanten bildet das Stoppsignal.

Die Zeitdifferenz zwischen dem 1,27 MeV y-Quant und eines der 511 keV y-Quanten
wird mit dem in Abbildung schematisch dargestellten Messplatz aufgenommen.
Die beiden y-Quanten werden mithilfe eines Szintillators detektiert und in ein fiir den
nachfolgenden Sekundérelektronenvervielfacher (SEV) sichtbares Lichtsignal umge-
wandelt. Dieses 16st in der Photokathode Elektronen aus, die durch die Dynoden
des SEV vervielfiltigt werden und an der Anode ein Signal mit einer Anstiegszeit
von etwa ein bis zwei Nanosekunden erzeugen.
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Abb. 2.9: Schematische Darstellung eines analogen PALS-Messplatzes. Die Positronen-
lebensdauer ergibt sich aus der Messung der Zeitdifferenz zwischen dem 1,27
MeV Start-v-Quant und einem der beiden 0,511 MeV Stopp-y-Quanten. Quel-
le: [Krau99]

In den beiden Single-Channel Analyzern (SCA) werden die Signale auf die Im-
pulshohe untersucht. Da die Impulshéhe mit der Energie der y-Quanten korreliert,
kénnen mit dem SCA die Energiefenster so eingestellt werden, dass eine Unterschei-
dung der 511 keV und 1,27 MeV y-Quanten méglich ist.

Der Time to Amplitude Converter (TAC) misst die Zeitdifferenz der Signale und
wandelt diese in eine Spannung um. Das Startsignal bewirkt, dass ein Kondensator
mit einem konstanten Strom geladen wird. Das Stoppsignal beendet diesen Vorgang.
Aus der danach anliegenden Spannung am Kondensator kann die Zeitdifferenz zwi-
schen den beiden Signalen ermittelt werden, die an einen Vielkanalanalysator (MCA)
weitergegeben wird. Liegt die Spannung in einem der Intervalle des MCA, erhoht
sich der Wert im jeweiligen Intervall um eins. Daraus ergibt sich nach etwa drei
Millionen Ereignissen ein Lebensdauerspektrum.

In den letzten Jahren haben sich in der Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Spek-
troskopie auch digitale Messplétze etabliert. Eine schematische Darstellung der Kom-
ponenten ist in Abbildung [2.10] gegeben. Die Verwendung dieser Messplétze wird
durch die folgenden Vorteile gegeniiber analogen Messplédtzen favorisiert.

Abb. 2.10: Schematische Darstellung eines

digitalen =~ PALS-Messplatzes.

Die Signale der Detektoren

werden an einen  Analog-

|| | Digital-Wandler  iibertragen.

Digitizer Die digitale Weiterverarbeitung

| wird durch einen Computer
realisiert. Quelle: [Kril0§]

Detektor | | Detektor

In1 In2

PC

Im analogen Messplatz wird die Zeit pro Kanal durch die Lange des Messintervalls
und die Kanalzahl des MCA beschrénkt. Die maximale Kanalzahl bei den in Halle
verwendeten Ortec 919 Modulen betrdgt 16384 Kanile. Bei einem Messintervall
von 2 ms, welches bei der Messung von langen Lebensdauerkomponenten iiblich ist,
betrégt die Zeit pro Kanal 125 ps. Dadurch kénnen kurze Lebensdauerkomponenten
nicht mehr ausreichend gut aufgelost werden. Diese Beschréankung existiert bei einem
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2.8 Auswertung des Lebensdauerspektrums

digitalen Messplatz nicht. Die Zeit pro Kanal richtet sich nach der elektronischen
Auflésung und betréigt bei den in Halle verwendeten digitalen Messplédtzen 10 ps.

Ein weiterer Vorteil liegt in der geringeren Storanfilligkeit. Analoge Messplitze rea-
gieren durch die komplexe Elektronik stark auf Temperaturdnderungen. Versuche
haben gezeigt, dass Temperaturschwankungen von 10 K wihrend einer Messung
dazu fiihren, dass die Spektren nicht mehr verniinftig ausgewertet werden konnten.

Bei der Positronen-Lebensdauermessung mit radioaktiven Isotopen ist zu beachten,
dass sich in der Probe in dem eingestellten Messintervall nur ein Positron befin-
den darf. Das Intervall richtet sich nach den zu erwartenden Lebensdauerkompo-
nenten. Wird bei langen Lebensdauerkomponenten das Messintervall zu kurz ein-
gestellt oder eine zu grofle Quellaktivitdt verwendet, erhoht sich der Untergrund,
da auch unkorrelierte Ereignisse in das Spektrum aufgenommen werden. Lange Le-
bensdauerkomponenten mit geringen Intensitdten gehen darin unter und koénnen
mit der Auswertesoftware nicht mehr bestimmt werden. Bei zu erwartenden kurzen
Lebensdauerkomponenten, wie sie in Metallen und Halbleitern vorkommen, werden
Quellen mit einer Aktivitédt von bis zu 50 pCi verwendet. Bei sehr langen Lebensdau-
erkomponenten in pordsen Materialien sollte die Aktivitdat der Quellen 5 pCi nicht
iiberschreiten. Ausfiihrlichere Informationen und eine Abschéatzung der Quellstérke
in Abhéngigkeit von der zu erwartenden Lebensdauer werden in [Thra06] gegeben.

2.8 Auswertung des Lebensdauerspektrums

Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Positron innerhalb der Probe in einer bestimmten
Zeit mit einem Elektron zerstrahlt, kann durch eine exponentielle Zerfallsfunkti-
on beschrieben werden. Das Positronen-Lebensdauerspektrum von defektfreien, aus
einem Element bestehenden Metallen und Halbleitern, besteht aus nur einer Zerfalls-
funktion. Diese Lebensdauer 7, wird in der Literatur als Bulklebensdauer bezeichnet.

Da die Positronenlebensdauer eine Funktion der Elektronendichte am Annihila-
tionsort ist, verdndern Defekte in den Materialien die Lebensdauer der Positro-
nen. Sind Defekte, wie zum Beispiel Einzelleerstellen, Mehrfachlehrstellen oder Ver-
setzungen vorhanden, liefert jeder Defekttyp eine weitere Positronen-Lebensdauer-
komponente 7; mit einer Intensitét I;, welche von der Defektkonzentration abhingig
ist. Daraus ergibt sich ein Lebensdauerspektrum N(t), welches aus der Summe von
m Exponentialfunktionen besteht.

m

Nt =)

=1

&~

ot (2.8)

.

Bei der Auswertung der Spektren muss beriicksichtigt werden, dass N(t) mit min-
destens einer Zeitauflosungsfunktion R(t) gefaltet wird. R(t) lésst sich dabei hinrei-
chend genau durch eine Gaukurve beschreiben und wird durch die Elektronik, den
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Kapitel 2 Materialuntersuchungen mit Positronen

Szintillator, den SEV und den Versuchsaufbau hervorgerufen.

N*(t) = G[R(t) * N(t) + U] (2.9)

G gibt dabei die gesamte Anzahl der Ereignisse im Spektrum an, U bezeichnet den
Untergrund.

Vor der Auswertung der Spektren muss die Halbwertsbreite (FWHM) der Zeitauf-
l6sungsfunktion bestimmt werden. Weiterhin wird bei Verwendung eines radioakti-
ven Isotopes zur Positronenerzeugung dessen Anteil (Isotop, Hiille) am Lebensdauer-
spektrum ermittelt. Dazu wird eine Messung mit einer Referenzprobe durchgefiihrt.
Als Referenzprobe verwendet man ein Material mit vergleichbarer Dichte und einer
bekannten einkomponentigen Positronenlebensdauer (z.B. Si, Fe).

Die Bestimmung der Quellkorrektur entfallt bei Positronen-Lebensdauer-Strahlsys-
temen. Es muss hier auch davon ausgegangen werden, dass die Zeitauflosungs-
funktion nicht mit einer Gaufunktion angepasst werden kann. Das macht sich be-
sonders bei kurzen Lebensdauerkomponenten bemerkbar. Die Halbwertsbreite der
Zeitauflosungsfunktion von konventionellen PALS-Messplétzen liegt bei etwa 200
ps. Damit lassen sich im Lebensdauerspektrum Zeiten von 50 ps auflésen. Liegen
zwei durch verschiedene Defekte verursachte Lebensdauerkomponenten naher als 50
ps beieinander, konnen diese nicht voneinander getrennt werden. Das fiihrt beson-
ders bei der Untersuchung von Metallen zu Schwierigkeiten in der Interpretation der
Ergebnisse, weshalb oft nur die mittlere Lebensdauer angegeben wird.

Bei den in Kapitel 4| untersuchten low-k-Schichten muss beachtet werden, dass sich
die Positronenlebensdauer aus mindestens drei Komponenten zusammensetzt. Die
kurze Lebensdauerkomponente 73 = 0,125 ns wird durch die intrinsische Zerstrah-
lung des para-Positroniums hervorgerufen. Der Anteil kann je nach Material zwi-
schen 25 % und 40 % betragen.

Die zweite Lebensdauerkomponente 75 = 0, 4...0, 5 ns wird durch Positronen hervor-
gerufen, die kein Positronium gebildet haben und in den Poren oder subnanometer-
groflen Hohlrdumen der amorphen Matrix annihilieren.

73 = 1,5..4 ns ist auf eine pick-off Annihilation des ortho-Positroniums in den
subnanometergroffien Hohlraumen zuriickzufiihren.

Eine vierte Lebensdauerkomponente zeigt sich, wenn in dem Material Poren vor-
handen sind. Diese Lebensdauer kann bis zur Vakuumlebensdauer des o-Ps (142 ns)
reichen und beschrankt damit die Gréfle der zu untersuchenden offenen Volumen.
Ab etwa 100 nm Porengrofle kann mit PALS keine Aussage mehr iiber die Grofle der
Poren getroffen werden. Die Abhéngigkeit der Positronenlebensdauer von der Po-
rengrofe ist in Abbildung dargestellt. Dabei handelt es sich um eine Eichkurve
fiir Controlled Pore Glass (CPG) [Thra06].

Ein aufgenommenes Lebensdauerspektrum ist in Abbildung dargestellt. Es
handelt sich dabei um eine low-k-Schicht mit gefiillten Poren. Das Spektrum wur-
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Abb. 2.11: Dargestellt ist die Ps-Lebensdauer in Abhéingigkeit vom Porendurchmesser
in porosem Glas (CPG). Der besonders sensible Bereich reicht bis zu einem
Porendurchmesser von 10 nm.

de mit dem Positronenstrahlsystem MePS aufgenommen. Die Halbwertsbreite der
Zeitauflosungsfunktion betrigt je nach Implantationsenergie etwa 500 ps. Damit ist
es nicht moglich, 7, aufzulésen. 7 beinhaltet in diesem Fall die p-Ps Eigenzerstrah-
lung und die Positronen, die kein Positronium gebildet haben. Weiterhin ist in 7
die Bulklebensdauer von Silizium (219 ps) enthalten, da die Messung mit einer Im-
plantationsenergie von 5 keV aufgenommen wurde und ein Teil der Positronen das
Substrat erreicht. 7 wird durch die Annihilation des o-Ps in den subnanometer-
grofien Hohlrdumen hervorgerufen.
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Abb. 2.12: Positronen-Lebensdauerspektrum einer low-k-Schicht: Die Lebensdauerkom-
ponenten wurden durch einen Fit mit dem Programm Origin 8.5 berechnet.

Dieser Fit beriicksichtigt nicht die Auflosungsfunktion. Mit dem Auswerte-
programm LT 9.0 wurde fiir 71 = 0,53 ns und 7 = 2,97 ns ermittelt.

Fiir die Bestimmung der Positronenlebensdauer stehen verschiedene Programme
(LT 9, LT 10, MELT, CONTIN) zur Verfiigung. Fiir die Auswertung der low-k-
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Kapitel 2 Materialuntersuchungen mit Positronen

Materialien wurde das Programm LT 9.0 verwendet [Kans96]. In LT wird die Funk-
tion mit der Zeitauflosungsfunktion R(t) gefaltet und nach einer nichtlinearen
Methode der kleinsten Quadrate an die Messwerte angepasst. Untersuchungen ha-
ben ergeben, dass neuere Versionen von LT nicht fiir die Auswertung von langen
Lebensdauerkomponenten geeignet sind. Vergleiche durch einen Fit mit dem Pro-
gramm Origin 8.5 zeigen, dass das Programm LT 9.2 ab einer Lebensdauer von etwa
40 ns einen deutlich zu hohen Wert ausgibt.

2.9 Die Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie

Die Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie ist ebenfalls zur Bestimmung der Gitter-
fehlerdichte geeignet. Dabei wird die Impulserhaltung ausgenutzt. Die Komponente
des Impulses des Elektron-Positron-Paares in Ausbreitungsrichtung der Annihila-
tionsquanten fiithrt zu einer Dopplerverschiebung der 511 keV v-Quanten. Die Ener-
gie der y-Quanten ergibt sich dann aus

E =moc* £ F mit p = V2mE.

Dabei ist my die Ruhemasse des Elektrons, p der Impuls des Elektron-Positron-
Paares und c die Lichtgeschwindigkeit. Es wird davon ausgegangen, dass das Positron
zum Zeitpunkt der Annihilation nur thermische Energie besitzt. Diese betréigt nach

B = 3kT

0,038 eV bei Raumtemperatur. Im Vergleich zur Elektronenenergie von bis zu meh-
reren Elektronenvolt kann dieser Wert vernachléssigt werden.

Fiir den Fall, dass der Impuls eines an der Annihilation beteiligten Elektrons einer
Energie von 5 eV entspricht, wird die Energie der Annihilationsquanten um + 1.13
keV verschoben. Da die Auflésung des Germaniumdetektors auch in diesem Bereich
liegt, kann die Verschiebung eines einzelnen Ereignisses nicht vermessen werden.
Werden jedoch mehrere Ereignisse aufgenommen, entsteht eine in Abbildung
dargestellte Kurve. Die Verbreiterung dieser Kurve kann dann eine Aussage dariiber
liefern, ob die Positronen in Defekten oder in einem nahezu defektfreien Material
annihilieren.

Aus den Spektren der Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie kénnen zwei Parame-
ter gewonnen werden. Der S-Parameter wurde von MacKenzie [Mack70] eingefiihrt
und ist definiert als der Quotient der Flache unter dem zentralen Teil der Annihilati-

onslinie und dem Gesamtintegral S = A;/A (Abb. [2.13).

Ein weiterer Parameter ist der W-Parameter. Dieser gibt Informationen iiber die che-
mische Umgebung des Annihilationsortes, wie zum Beispiel die nidchsten Nachbarn
eines Defektes, wieder. Durch Vergleichsmessungen an reinen Materialien konnen die
Elemente identifiziert werden. Definiert ist der W-Parameter als Quotient des hoch-
energetischen Teiles der Annihilationslinie durch das Gesamtintegral W = A,,/A.
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2.10 Germaniumdetektoren
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Abb. 2.13: links: Schematische Darstellung eines Messplatzes fiir die Doppler-
Verbreiterungs-Spektroskopie. Die erhaltenen Daten kénnen auch zur Be-
stimmung der relativen 3+-Annihilationsrate herangezogen werden. Die bei
der Annihilation entstehenden ~-Quanten werden mit einem durch fliissigen
Stickstoff gekiihlten Germaniumdetektor detektiert. Die Impulshche des Si-
gnals ist proportional zur Energie der v-Quanten. Uber einen Vorverstirker
gelangt das Signal an einen MCA und wird dort den einzelnen Kanélen zu-
geordnet. Durch eine Kalibration mit anderen bekannten Isotopen wird die
Energie pro Kanal bestimmt. Quelle: [Krau99)
rechts: Dargestellt ist ein gemessenes Spektrum in dem fiir die S- und W-
Parameterauswertung interessanten Bereich nach der Untergrundkorrektur.
Quelle: [Krau99]

Diese beiden Parameter sind von der apparativen Auflosung abhéngig. Weiterhin
hat die Wahl der Kanalanzahl fiir die Auswertung einen Einfluss auf die erhaltenen
Ergebnisse. Um die Werte mit anderen Spektrometern zu vergleichen, miissen diese

normiert werden.

2.10 Germaniumdetektoren

Fiir die Untersuchung des S-Parameters und der relativen 3y-Annihilationsrate wer-
den zur Analyse der Annihilationsquanten Germaniumdetektoren verwendet. Diese
Halbleiterdetektoren zeichnen sich durch eine sehr gute Energieauflosung (1,0 keV-
1,7 keV) aus.

Ein Halbleiterdetektor funktioniert prinzipiell wie eine in Sperrrichtung geschaltete
Diode. Durch die angelegte Hochspannung wird die Sperrschicht vergréflert. Ioni-
sierende Strahlung kann dann in der Sperrschicht Elektron-Loch-Paare erzeugen.
Diese werden durch das elektrische Feld abgesaugt und gesammelt. Die dabei erhal-
tene Ladung ist proportional zu der Energie, die die Photonen im Detektormaterial
abgeben.

Nimmt man ein Spektrum mit einem Ge-Detektor auf, sind im Spektrum die Effekte,
welche durch den Photoeffekt, den Comptoneffekt und die Paarbildung verursacht
werden, sichtbar. Ein mit einem Ge-Detektor aufgenommenes Spektrum einer Mes-
sung mit dem Positronenstrahlsystem POSSY ist in Abbildung dargestellt.
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Kapitel 2 Materialuntersuchungen mit Positronen

Neben dem 511 keV Vernichtungspeak, welcher durch den Photoeffekt hervorgeru-
fen wird, ist ein niederenergetischer Untergrund zu erkennen. Dieser setzt sich vor
allem aus dem Comptonuntergrund und dem Untergrund durch mehrfache Comp-
tonstreuung zusammen.

T T ' T T T * 1
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Abb. 2.14: Dargestellt ist ein Spektrum, welches mit einem Ge-Detektor aufgenommen
wurde. Neben dem durch den Photoeffekt hervorgerufenen 511 keV Peak
wird ein nicht unbedeutender Teil des Spektrums durch Comptonstreuung
im Detektor oder dem umgebenden Material verursacht.

Ein Teil des Untergrundes entsteht durch die Wechselwirkung der Vernichtungsquan-
ten mit dem Detektormaterial selbst. Der Comptonuntergrund wird durch Photonen
erzeugt, die im Detektorkristall einen Teil ihrer Energie durch Comptonstreuung
verlieren und danach den Detektor verlassen. Die maximale Energie, die die Photo-
nen bei einer Streuung um $=180° an ein Elektron im Detektormaterial abgeben
konnen, ist im Spektrum als Comptonkante sichtbar und kann mit der Gleichung
2,101 berechnet werden.

1

E,(®) = E,(1 _
(@) ( " (1-— cos(CI)))>

(2.10)

14

c2

Bei einem Spektrum, welches durch 7-Quanten mit einer Energie von E,=511 keV
erzeugt wird, liegt die Comptonkante bei 340 keV. Der Bereich zwischen der Comp-
tonkante und dem 511 keV Peak entsteht durch mehrfache Comptonstreuung.

Der Riickstreupeak entsteht ebenfalls durch Comptonstreuung. In diesem Fall aber
durch ein Photon, welches auflerhalb des Detektormaterials (Vakuumkammer, Blei-
abschirmung, Detektorgehduse) gestreut wird. Die Lage im Spektrum ergibt sich aus
der Differenz der Energie des Photons und dem nach Gleichung berechneten
Wert fiir eine 180° Streuung des Photons am Elektron. Fiir ein 511 keV Annihila-
tionsquant liegt dieser Peak bei 171 keV.
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2.11 Messung der relativen 3y-Annihilationsrate

Ganz links im Spektrum sind bei etwa 74 keV und 85 keV zwei weitere Peaks zu
erkennen. Diese werden durch die charakteristische Rontgenstrahlung von Blei er-
zeugt, welches zur Abschirmung verwendet wird [Sevel2] [Debe8§].

Durch Paarerzeugung verursachte Storungen kénnen nicht beobachtet werden, da die
Energie der Annihilationsquanten zu gering ist. Durch die gute Abschirmung der
Positronenquelle und die grofle Entfernung gelangen auch nicht ausreichend 1,27
MeV Quanten der 22 Na-Quelle in die Ndhe des Detektors, um diese Effekte im
Spektrum zu beobachten.

2.11 Messung der relativen 3~-Annihilationsrate

Orthopositronium kann im Inneren einer porosen Probe in zwei oder drei Photonen
zerstrahlen. Bei kleinen Poren zerstrahlt der iiberwiegende Teil des o-Ps durch pick-
off Annihilation in zwei y-Quanten. In Abhéngigkeit von der Porengrifie ist aber
auch eine intrinsische 3y-Annihilation moglich.
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Abb. 2.15: Teil zweier mit einem Ge-Detektor aufgenommenen Energiespektren. Im Si-
lizium bildet sich im Gegensatz zu einem low-k-Material kein Positronium.
Die Anzahl der detektierten Ereignisse im Bereich von 340 keV bis 490 keV
ist daher in der Siliziumprobe geringer und kommt ausschliefSlich durch die
in Abschnitt aufgefiihrten Mechanismen zustande.

Als Maf fiir die Ps-Ausbeute und den Anteil der o-Ps-Eigenzerstrahlungen in 3+-
Quanten wird die relative 3y-Annihilationsrate angegeben. Die 3y-Annihilationsrate
erhélt man durch Integration iiber der Annihilationslinie im Bereich von 340 keV
bis 490 keV. Fiir die 2vy-Rate wird iiber die Zahlrate im Energiebereich von 491 keV
bis 541 keV integriert (Abb. [DIub02]. Die relative 3y-Annihilationsrate be-
rechnet sich aus R = 3v/(2v + 3v) und wird auch als 3v/(2y + 3~y)-Ratenverhéltnis
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bezeichnet. Fiir die Auswertung der Annihilationsrate konnen die mit einem Germa-
niumdetektor aufgenommenen Spektren der Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie
verwendet werden.

Die Wahrscheinlichkeit einer intrinsischen 3y-Annihilation des o-Ps steigt durch eine
Vergroflerung und Intensitét der Poren an. Auch die Ausbildung von Porensystemen
fithrt durch die Vergréflerung des fiir das Positronium spiirbaren offenen Volumens
zu einer Erhohung der relativen 3~-Annihilationsrate [Petk03]. Bildet sich ein zur
Oberflidche hin offenes Porensystem, kann das Positronium den Festkorper verlassen
und zerfallt im Vakuum vor der Probe durch die 3v-Eigenzerstrahlung.

Mithilfe dieser Auswertung konnen verschiedene Fragen beantwortet werden. Dafiir
ist es aber hilfreich, zwei Detektoren zu verwenden (Abb. 2.16). Mit dem Ge-
Detektor, welcher keine Abschirmblende besitzt, werden die Annihilationen in und
auBerhalb der Probe detektiert. Der Detektor mit Abschirmung detektiert nur die
Annihilationen innerhalb der Probe [DIub02][Jean03].

Um eine Aussage iiber eine zur Oberfliche hin offene Porositét treffen zu kénnen,
ist es notwendig, die Positronen so tief in den Festkorper zu implantieren, dass
sich auf der Oberfliche kein Positronium bildet. Gibt es eine Differenz der 3+-
Annihilationsrate beider Detektoren, kann daraus geschlossen werden, dass es sich
um eine zur Oberfliche hin offene Porositét handelt [Jean03]. Mit dieser Methode
kann auch untersucht werden, ob die auf porésen Materialien aufgebrachten Deck-
schichten die porésen Materialien sicher verschliefen [Sun01].

Sample W

Ge 1 — Ge 2

+ W

Abb. 2.16: Dargestellt ist die Versuchsanordnung zur Bestimmung der 3+v-
Annihilationsrate. Mit dem linken Detektor werden die Zerstrahlungen
in der Probe und im Vakuum aufgenommen. Der rechte Detektor registriert
durch die Abschirmblende fast nur die Ereignisse aus dem Inneren der Probe.
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Kapitel 3

MePS-System

In diesem Kapitel wird das Positronenstrahlsystem MePS (Monoenergetic Positron
Spectroscopy) beschrieben. Dazu wird kurz auf die ELBE-Halle (Elektronen Linear-
beschleuniger mit hoher Brillanz und niedriger Emittanz) eingegangen, in welcher
der gepulste Elektronenstrahl fiir die Positronengeneration erzeugt wird. Einem gro-
ben Uberblick iiber MePS folgen Abschnitte iiber den Aufbau, die Funktion und die
durchgefiihrten Untersuchungen mit den einzelnen Komponenten des Positronen-
strahlsystems.

3.1 ELBE-Ubersicht

Die ELBE-Halle befindet sich im Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf (HZDR).
Kernstiick der ELBE-Halle ist ein supraleitender Linearbeschleuniger.

Die Elektronen werden mit einer 250 keV-thermionischen Elektronenkanone erzeugt.
Diese Quelle liefert einen gepulsten Elektronenstrahl mit einer Frequenz von 13
MHz. Zur Komprimierung der Pulse werden zwei HF-Buncher verwendet. Mit zwei
supraleitenden Linearbeschleunigern kann eine Energie von 40 MeV auf den Elek-
tronenstrahl {ibertragen werden. Der Elektronenpuls besitzt bei 13 MHz eine maxi-
male Bunchladung von 77 pC (4,8 x 10® e™) pro Bunch. Im Mikropulsbetrieb wird
eine Pulsbreite von 1 ps bis 5 ps erreicht. Die Wiederholfrequenz kann nach Nut-
zerwiinschen mit 13/2" MHz eingestellt werden (Entwicklungsstand 2011) [Stei98].

Der so erzeugte Elektronenstrahl wird von mehreren Nutzergruppen zur Erzeu-
gung von Sekundérstrahlung verwendet. So wird mit einem Freie-Elektronen-Laser
kohérente Infrarotstrahlung (3-200 pm) erzeugt. Weiterhin werden quasimonochro-
matische Rontgenstrahlung (10-100 keV), polarisierte Bremsstrahlung (<30 MeV)
und ein Strahl freier Neutronen generiert.

Fiir Materialuntersuchungen mit Positronen stehen zwei Messplétze zur Verfiigung.
Mit dem GiPS-Messplatz (Gamma-induced Positron Spectroscopy) kénnen Mes-
sungen mit Positronen an Volumenproben durchgefiithrt werden. Dabei wird mit
dem Elektronenstrahl ein gepulster Photonenstrahl erzeugt und auf die zu untersu-
chende Probe gelenkt. Durch die Wechselwirkung der hochenergetischen Photonen
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mit der Probe werden im Inneren Elektron-Positron-Paare erzeugt. Die generierten
Positronen zerstrahlen wiederum mit den Elektronen in der Probe. Aus den Lebens-
dauermessungen und Dopplerkoinzidenzmessungen erhélt man Informationen iiber
Defekte in der ganzen Probe.

Im MePS-System werden mit dem Elektronenstrahl durch Paarerzeugung Elektron-
Positron-Paare in einem Konverter erzeugt. Ein Teil der Positronen kann moderiert
werden und wird iiber ein magnetisches Fiithrungssystem in das Labor geleitet. Mit-
hilfe eines Beschleunigers vor der zu untersuchenden Probe kann die kinetische Ener-
gie der monoenergetischen Positronen verdndert werden. Dadurch ist es moglich,
diinne Schichten tiefenabhéngig zu untersuchen.

3.2 Das MePS-System

In Abbildung ist das MePS-System schematisch dargestellt. Der von ELBE be-
reitgestellte Elektronenstrahl wird durch ein wassergekiihltes Berylliumfenster in die
Konverterkammer geleitet. Dadurch wird das MePS-Vakuum vom ELBE-Vakuum
getrennt.

In der Konverterkammer trifft der Elektronenstrahl auf den wassergekiihlten Kon-
verter. In diesem werden iiber die daraus resultierende Bremsstrahlung Elektron-
Positron-Paare erzeugt. Die generierten Positronen treffen danach auf den Modera-
tor. Dieser erzeugt aus dem kontinuierlichen Spektrum der Positronen monoener-
getische Positronen. Es werden aber auch im Moderator durch die Bremsstrahlung
Positronen erzeugt, welche ebenfalls moderiert werden.

Um die Positronen auf die Transportenergie von 2 keV zu beschleunigen und den
Positronenstrahl auf einen geringeren Durchmesser zu fokussieren, wird eine Extrak-
tionslinse verwendet. Diese besteht aus einer elektrostatischen Einzellinse [Brue34]
[Wain54] und einem Gitter [Koeg04]. Das Gitter ist auf der ersten Elektrode der
Einzellinse angebracht und steht parallel zum Moderator [3.9) Der Moderator ist
elektrisch isoliert aufgebaut und liegt auf einem positiven Potenzial von 2 keV. Die
erste und dritte Elektrode der Einzellinse liegen auf Massepotenzial, die mittlere
Elektrode kann mit einer negativen oder positiven Spannung so eingestellt werden,
dass der Fokus des Positronenstrahls am Beginn des Magnetfeldes liegt.

Das magnetische Fiihrungsfeld hat eine Feldstédrke von 75£3 Gaufl und verhin-
dert die Aufweitung des Positronenstrahls bis zur Probe. Uber das magnetische
Fithrungssystem gelangen die Positronen in das Labor. Zur Kompensation des Erd-
magnetfeldes und zur Positionierung des Positronenstrahls in der Mitte der Vakuum-
anordnung sind 34 Sattelspulenpaare angeordnet (Stand 2011).

Bevor die Positronen im Labor die fiir das Timing notwendigen Komponenten errei-
chen, wird der Strahl mit einigen Blenden auf einen Durchmesser von 6 mm begrenzt.
Fiir das Timing werden ein Chopper und ein Buncher benétigt. Das ist notwendig,
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Abb. 3.1: Schematische Darstellung des MePS-Messplatzes. Die grundlegenden Elemen-
te sind dabei der Konverter zur Erzeugung der Bremsstrahlung und einen
Teil der Positronen. Im Moderator werden durch die Bremsstrahlung ebenfalls
Positronen generiert, er soll aber hauptséichlich einen Teil der Positronen mo-
derieren. Die moderierten Positronen werden durch eine Einzellinse mit aufge-
setztem Gitter auf eine Energie von 2 keV beschleunigt und in ein Magnetfeld
fokussiert. Das Magnetfeld ist fiir einen nahezu verlustfreien Transport der Po-
sitronen bis zur Probe notwendig. Im Labor werden die Positronen durch ein
Chopper-Buncher System zeitlich auf die Probe fokussiert und kénnen mit ei-
nem Beschleuniger auf die gewiinschte Implantationsenergie beschleunigt wer-
den. Ein SEV mit BaFs-Szintillator registriert die y-Quanten der Annihilation
und stellt die Signale zur Aufnahme des Lebensdauerspektrums zur Verfiigung.

da sich der Zeitfokus des Positronenstrahls durch den Transport aufweitet. Mit dem
Chopper wird ein Zeitfenster realisiert, in welchem die Positronen den Chopper pas-
sieren konnen. Fiir die restliche Zeit wird der Positronenstrahl ausgeblendet. Der
Buncher komprimiert den Positronenstrahl zeitlich, sodass die Positronen in einem
sehr schmalen Zeitfenster auf die Probe treffen. Dabei werden die Positronen, die
den Buncher vor dem Normpositron erreichen, abgebremst und die Positronen, die
den Buncher spéter erreichen, beschleunigt. Angestrebt wird eine Zeitauflosung des
Systems von etwa 200 ps Halbwertsbreite (FWHM).

Im Anschluss an das Timing-System ist ein Vorbeschleuniger und ein Beschleu-
niger installiert. Zwischen beiden befindet sich die Driftstrecke. Diese Driftstrecke
ermoglicht es, den Zeitfokus bei gleichbleibender Amplitude am Buncher auf die
Probe zu fokussieren. Mit dem Endbeschleuniger konnen die Positronen bis auf 25
keV beschleunigt werden.

Nach dem Beschleuniger schlieit sich ein Rohrbogen an. Dieser ist notwendig, da
von der Probe riickgestreute Positronen den Beschleuniger wieder erreichen kénnen,
in diesem reflektiert werden und erneut auf die Probe gelangen. Diese Positronen
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wiirden Nebenpeaks im Spektrum verursachen und eine Auswertung erschweren oder
unmoglich machen. Der Faradaykifig in der Probenkammer verhindert, dass die
Positronen das duflere Massepotenzial des Vakuumsystems sehen. Weiterhin kann
dieser mit einer von der Beschleunigerspannung verschiedenen Spannung betrieben
werden, um Storungen im Spektrum zu vermeiden.

Hinter der Probenkammer befindet sich ein Sekundérelektronenvervielfacher (SEV)
mit Szintillator. Mit diesem werden die bei der Annihilation entstehenden y-Quanten
detektiert. Fiir die Lebensdauermessung wird das Signal aus dem SEV als Startsi-
gnal verwendet. Der Maschinenpuls vom ELBE-System, welcher zeitlich mit dem
Elektronenstrahl korreliert ist, stellt das Stoppsignal bereit. Diese Variante hat den
Vorteil, dass nur Daten verarbeitet werden, wenn im Detektor ein 511 keV ~-Quant
detektiert wird. Bei Verwendung eines digitalen Lebensdauermessplatzes kann so die
Systemauslastung wesentlich verringert werden.

Geplant ist eine Erweiterung des Systems durch die Integration einer konventionellen
2 Na-Quelle. So kann das System auch genutzt werden, wenn der Elektronenstrahl
fiir andere Experimente bereitgestellt wird.

3.3 Der Konverter

Durch die Bewegungsenergie der Elektronen wird aufgrund der Wechselwirkung mit
der Materie im Konverter Bremsstrahlung erzeugt. Diese Bremsstrahlung generiert
bei ausreichender Energie durch die Wechselwirkung des Photons mit dem Coulomb-
feld eines Atomkerns oder eines Elektrons ein Elektron-Positron-Paar. Die Dichte
des Materials ist dabei entscheidend fiir die Positronenausbeute.

2,1x10" —m—————7—— 17— —T7— ———TTTT

o © )} 2,5x10" =
[ ] [ ] *e
- 20x10" | ’e . R
e ° | 2,0x10° | . i
> €
§ 19x10 | e 5}
= S 1,5x10° | 2 -
(7) o L]
g 1,8x10" - — s 13
7 S 1,0x10° . -
by g )
1,7x10" |- E 5.0x10% * |
E =40 MeV 10X .
elec J e
[ F .o 4
1,6x10" 1 — L | — I — L 1 ool 1 o011 %Cedemaadannl
4 5 6 7 8 9 0 5 0 15 20 25 30 35
Thickness W target [mm] Energie [MeV]

Abb. 3.2: links: Simulierte Abhéngigkeit der Positronenausbeute von der Stérke des Kon-
vertermaterials. Quelle: [Sach04] (verdndert)
rechts: Simulierte Energieverteilung der Positronen nach Verlassen des Kon-
verters. Quelle: [Krau06] (veréndert)

Damit eine hohe Ausbeute an Bremsstrahlung und somit an Positronen erreicht wird,
wird als Konvertermaterial Wolfram verwendet. Um eine Aussage iiber die optimale
Stéirke und die daraus resultierende Positronenausbeute zu machen, wurden am
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Forschungszentrum Dresden-Rossendorf Monte-Carlo-Simulationen mit dem Code
MCNP-4C2 [Brie00] durchgefiihrt.

Die Ergebnisse zeigen, dass die optimale Stédrke des Konvertermaterials bei 7 mm
liegt (Abb. . Die zugehorige Energieverteilung der Positronen ist ebenfalls darge-
stellt. Das Intensitdtsmaximum der Positronenenergie nach Verlassen des Konverters
liegt bei etwa 3 MeV.

Abb. 3.3: links: Wolframplatten mit Abstandshaltern
rechts: Fertig aufgebauter Konverter mit Anschliissen fiir die Wasserkiihlung

Urspriinglich sollte als Konvertermaterial gesintertes Wolfram verwendet werden.
Dieses ermoglicht durch die offenen Kanile eine direkte Wasserkiihlung. Untersu-
chungen haben aber gezeigt, dass das Material aufgrund des nur geringen Wasser-
durchflusses ungeeignet ist. Daraufhin wurde der Konverter aus 50 Wolframplattchen
mit einer Stirke von jeweils 100 pm aufgebaut. Zwischen den Pléattchen befinden sich
Abstandshalter (Abb. [3.3), sodass ein ausreichender Wasserdurchfluss gew#hrleistet
wird, um den Wérmeeintrag von 14,7 kW sicher abzuleiten [Sach04].

3.4 Moderator

Um aus den generierten Positronen monoenergetische Positronen zu gewinnen, gibt
es zwei Moglichkeiten. Die gewiinschten Energien kénnen durch Geschwindigkeits-
filter separiert werden oder es wird ein Moderator verwendet (Abb. [3.4). Mit der
ersten Moglichkeit konnen aufgrund der hohen Energieverteilung nur sehr wenige
monoenergetische Positronen erzeugt werden. Die Verwendung eines Moderators ist
hier die bessere Variante.

Bei der Moderation wird die Tatsache ausgenutzt, dass einige Metalle fiir Positro-
nen eine negative Austrittsarbeit besitzen. Geeignete Materialien fiir die Moderation
sind Platin und Wolfram [Reur06]. Abbildung|3.5|zeigt schematisch, welche
Vorgénge im Moderator ablaufen. Ein grofier Teil der Positronen verlédsst den Mo-
derator mit einer kontinuierlichen Energieverteilung. Diese Positronen wirken sich
storend auf die Messung aus und miissen vor dem Auftreffen auf die Probe eliminiert
werden.
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Ein weiterer Teil der Positronen verliert im Moderator so viel Energie, dass diese
die Oberflache nicht mehr erreichen und im Material annihilieren. Ein sehr geringer
Teil, bei der Verwendung von konventionellen 22 Na-Quellen etwa 104 Positronen,
thermalisiert im Moderator und gelangt durch Diffusion gerade an die Oberfliche.
Dort verlassen diese Positronen durch die negative Austrittsarbeit des Materials fiir
Positronen den Moderator mit einer wohldefinierten Energie von etwa 3 eV. Da
die Positronen nicht nur senkrecht zur Oberfliche austreten (Abb. [3.5), kénnen sie
in longitudinaler Richtung eine Energieverschmierung von 3 eV besitzen. Bei einer
Lange des Strahlsystems von 10,84 m kann es dadurch zu Laufzeitunterschieden von
0,306 ns kommen.
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Abb. 3.5: links: Dargestellt ist das Prinzip der Positronenmoderation in einem 2 pym star-
ken Wolframmoderator fiir eine konventionelle 22 Na-Quelle. Die Effektivitiit
des Moderators héngt entscheidend von der Diffusionsweglédnge der Positronen
im Moderatormaterial ab.
rechts: Winkelverteilung der austretenden moderierten Positronen. Quelle:
[Fisc86]

Um moglichst viele moderierte Positronen zu erhalten ist es notwendig, die Diffu-
sionsweglénge an der Oberfliche im Moderator so grof§ wie moglich zu halten. Die
Diffusionsweglange ist von der Defektkonzentration abhéngig. Eine Verringerung
der Defektkonzentration kann durch Ausheilung des Moderators erreicht werden. In
[Reur06] konnte ermittelt werden, dass die Moderatoreffektivitét einer 3 um star-
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ken Wolframfolie durch das Ausheilen bei 1000 °C von 0,004 x 10~* auf 2,3 x 1074
gesteigert werden kann.

Fiir die Auswahl des Moderators im MePS-System muss beriicksichtigt werden, dass
der Elektronenstrahl Defekte im Moderator erzeugt. Weiterhin kommt es durch den
Elektronenstrahl zu einem betréchtlichen Energieeintrag. In [Krau06] wurden Simu-
lationen vorgestellt, die zeigen, dass die aus dem Konverter austretenden Positronen
ein Intensititsmaximum bei 3 MeV besitzen (Abb. [3.2). Die mittlere Eindringtiefe
der Positronen in Wolfram betrégt bei dieser Energie etwa 1 mm. Simulationen zum
thermischen Verhalten haben aber gezeigt, dass sich eine 1 mm starke Wolfram-
oder Platinfolie zu stark erhitzen wiirde (Abb. [3.6).

Die sich in geringer Entfernung befindliche Linse mit dem Absauggitter wiirde sich
iitber den Schmelzpunkt von Edelstahl erwéirmen. Basierend auf den Simulationen
[Wernli] wurde eine Moderatorstirke von 125 pum gewéhlt. Dabei erhitzt sich der
Moderator bei voller Leistung des Elektronenstrahls auf 1100 °C.

Vor dem Hintergrund, dass die durch den Elektronenstrahl verursachten Defekte
wihrend des Betriebes ausgeheilt werden sollen, eignet sich unter diesen theoreti-
schen Betrachtungen Platin am besten. Die Ausheiltemperatur fiir Defekte kann
grob mit 2/3 der Schmelztemperatur abgeschétzt werden. Bei einer Schmelztempe-
ratur von 1768 °C fiir Platin ergibt sich eine Ausheiltemperatur von etwa 1100 °C,
welche mit der Temperatur bei voller Leistung des Elektronenstrahls identisch ist.

Aus diesem Grund wurde fiir die ersten Versuche ein Platinmoderator verwendet. Es
stellte sich aber heraus, dass dieser Moderator nicht effizient ist und die Z&hlrate im
Betrieb stark abfillt (Abb. [3.7). Eine ElektronenstoBheizung, mit der der Moderator
wihrend des Betriebes erhitzt werden konnte, fiihrte zu der Uberzeugung, dass die
Moderationseigenschaften von Platin bei hoheren Temperaturen stark vermindert
werden und dieses Material nicht fiir MePS geeignet ist.

Unabhéngige Versuche am HZDR und am MPI Halle beschéftigten sich zu dieser
Zeit mit der Effizienzsteigerung von Wolframmoderatoren. Am MPI Halle wurde
untersucht, ob sich Wolframnetze besser fiir die Moderation eignen als Folien. Die
Untersuchungen am MPI Halle basieren auf Veroffentlichungen von Weng und Saito
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Abb. 3.7: Abfall der Zdhlrate bei Verwendung eines Platinmoderators. Zu Beginn der
Messung wurde der Moderator schon einige Zeit vom Elektronenstrahl getrof-
fen (Fadeln des Elektronenstrahls auf den Konverter). Daher kann keine Aus-
sage iiber die maximale Zdhlrate gemacht werden. Der Einbruch der Z&hlrate
nach etwa einer Minute wird durch den kurzzeitigen Ausfall des Elektronen-
strahls hervorgerufen.

[Weng04], [Sait02]. Es konnte nachgewiesen werden, dass Wolframnetze bessere Mo-
derationseigenschaften besitzen als planare Wolframfldchen. Vermutet wird, dass die
Steigerung der Effektivitdt durch die gréfere Oberflache erreicht wird.

Am HZDR wurden Wolframfolien untersucht, die mit einer Blitzlampe behandelt
wurden [Skor04]. Die Energie des Lichtblitzes kann so eingestellt werden, dass das
Wolfram {iber den Schmelzpunkt von 3422 °C erhitzt wird. Durch die kurze Warme-
einwirkung (1-3 ms) wird aber nur die Oberfliche aufgeschmolzen. Diese Methode
erlaubt es, auch diinne Folien und Netze (> 2um) zu behandeln. Untersuchungen mit
DBS zeigten, dass durch diese Behandlung eine Diffusionswegldnge der Positronen
von 175 £ 42 nm erreicht wird [Anwal2].

Diese Untersuchungen wurden verwendet, um fiir das MePS-System einen Moderator
zu entwickeln, der beides kombinierte. Da eine Montage von Netzen in der Konver-
terkammer aus Stabilitédtsgriinden nicht moglich ist, wurden auf einer Wolframplatte
mit einer Stirke von 125 pum 10 Wolframnetze aufgebracht. Die Wolframplatte wur-
de mit einer bewdhrten Rezeptur [Weng04}, [Sait02] geétzt und die Oberflache mit der
Blitzlampe aufgeschmolzen. Die Netze wurden durch Atzen von 25 pm Drahtstiirke
auf 10 um abgediinnt und ebenfalls mit der Blitzlampe behandelt.

Unter Verwendung dieses Moderators konnte die Zdhlrate gegeniiber dem Platin-
moderator um den Faktor 20 gesteigert werden. Mit einem Elektronenstrahlstrom
von 48 pA wurde eine Zahlrate von 9400 Impulsen pro Sekunde mit einem BAF-
Detektor erreicht. Wéhrend der Strahlzeit iiber 72 Stunden konnte kein Abfall der
Zihlrate beobachtet werden, was zu der Uberzeugung fithrt, dass der Einfluss der
Schadigung des Moderators durch den Elektronenstrahl iiberschétzt wurde. In ei-
nem Bereich von 1 A bis 49 pA Elektronenstrahlstrom ist der Anstieg der Zahlrate
linear (Abb. . Sollte dieses Verhalten bis 0,5 mA erhalten bleiben, kann man
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davon ausgehen, dass bei der Hilfte der Elektronenstrahlleistung eine Zahlrate von
98000 Ereignissen pro Sekunde zu erwarten ist.
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Abb. 3.8: Abhingigkeit der Positronenzihlrate vom Elektronenstrahlstrom.

3.5 Einzellinse

Um die moderierten Positronen auf die Transportenergie zu beschleunigen, wird der
Moderator auf ein positives Potenzial von 2 kV gelegt. Auf dem ersten Linsenstiick,
welches sich auf Massepotenzial befindet, ist ein Gitter mit einer offenen Fliche
von 90 Prozent angebracht (Abb. . Das dazwischen erzeugte elektrische Feld
beschleunigt die Positronen auf die Transportenergie von 2 keV.

Abb. 3.9: Dargestellt ist die An-
ordnung des Moderators
und des oberen Teiles
der Einzellinse mit dem
Absauggitter.

Mit der elektrostatischen Einzellinse wird der Durchmesser des Positronenstrahls
reduziert. Im idealen Zustand, die Positronen bewegen sich alle parallel zur Achse
der Einzellinse, ist ein grofler Abstand zwischen Linse und Fokus (und somit auch
dem Beginn des Magnetfeldes) zu wéhlen. Bei einer Verringerung des Eintrittswin-
kels der Positronen in das Magnetfeld verringert sich auch der Gyrationsradius der
Positronen und somit der Durchmesser des gesamten Positronenstrahls.

Bei der zurzeit verwendeten Anordnung beginnen die Magnetfeldspulen in einer Ent-
fernung von 330 mm, vom Moderator aus betrachtet. Wie in Abbildung dar-
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Abb. 3.10: Im unteren Teil der Grafik ist eine Simulation des Strahlengangs mit
dem Programm SIMION 8.1 dargestellt. Zu erkennen ist die fokussieren-
de Wirkung der Einzellinse und die Ostzillation des Positronenstrahldurch-
messers im Magnetfeld. Das Magnetfeld in x-Richtung, welches durch die
Fiihrungsfeldspulen erzeugt wird, ist rot dargestellt.

gestellt, liegt ein Teil der Einzellinse bei diesem Abstand aber noch im Magnetfeld.
Simulationen mit dem Programm Simion 8.1, welches auch durch Spulen erzeug-
te Magnetfelder beriicksichtigt, haben aber gezeigt, dass sich ein in dieser Stérke
vorhandenes Magnetfeld nur geringfiigig auf die Funktion der Einzellinse auswirkt.
Farbig dargestellt ist der Positronenstrahldurchmesser unter der Annahme, dass die
Positronen am Moderator in einem vorgegebenen Durchmesser starten (Tab. .

Farbe | Durchmesser Moderator | Durchmesser Positronenstrahl
schwarz 16 mm 6,5 mm
rot 8 mm 3,2 mm
grin 2 mm 0,8 mm

Tab. 3.1: Abhéngigkeit des Strahldurchmessers vom Durchmesser der aktiven Modera-
torfliche

Der frithzeitige Eintritt in das magnetische Fiihrungsfeld hat jedoch den Nachteil,
dass dadurch ein Teil der longitudinalen Energiekomponente der Positronen aus den
weiter vom Zentrum des Moderators entfernten Bereichen in eine transversale Ener-
giekomponente umgewandelt wird. Diese transversale Energieckomponente von bis zu
9 eV fiihrt zu einem Gyrationsradius von 1,4 mm. Weiterhin veréndert sich durch die
Erniedrigung der longitudinalen Energiekomponente die Flugzeit der Positronen aus
diesen Bereichen gegeniiber den Positronen aus der Mitte des Moderators. Dieser
Flugzeitunterschied betrégt bis zur Probe 0,92 ns.

Urspriinglich war ein Moderator-Fokus-Abstand von 1100 mm geplant. Es hat sich
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aber gezeigt, dass bei dieser Entfernung die Zéhlrate um eine Groéflenordnung abféllt.
Beriicksichtigt man in den Simulationen nur den nicht senkrechten Austritt der Po-
sitronen aus dem Moderator, kann dieses Verhalten nicht erkléart werden. Es muss
davon ausgegangen werden, dass die Inhomogenitdt des elektrischen Beschleuni-
gungsfeldes, welches durch das Absauggitter hervorgerufen wird, einen Anteil zur
transversalen Energie der Positronen beisteuert. Der Einfluss des Gitters kann mit
dem zur Verfiigung stehenden Programm nicht ausreichend simuliert werden.

Abb. 3.11: links: Der durch die Einzellinse hervorgerufene Fokus des Positronenstrahls
tritt axial in das Magnetfeld ein. Der Durchmesser des gesamten Positronen-
strahls wird durch die am weitesten vom Zentrum des Moderators startenden
Positronen bestimmt.
rechts: Der Fokus des Positronenstrahls liegt 10 mm auflerhalb der Achse des
Magnetfeldes. Es kommt zu einer Gyration des gesamten Positronenstrahls.
(Ein Késtchen entspricht 1 mm.)

Ein kritischer Punkt in der Strahlfithrung ist der Eintritt in das Magnetfeld. Weicht
der Fokus von der Achse des Magnetfeldes ab, wird durch transversale Magnetfeld-
komponenten ein Teil der longitudinalen Energie der Positronen in eine transversale
Energiekomponente umgewandelt, wodurch sich der Gyrationsradius der Positronen
weiter vergrofiert. Aufferdem kommt es zu einer Gyration des gesamten Positronen-
strahls, was eine weitere Nutzung unmoglich macht. Der Eintritt der Positronen im
Zentrum und 10 mm auflerhalb vom Zentrum des Magnetfeldes werden in Abbildung

miteinander verglichen.

Da sich ein Grofiteil des ersten Linsenstiickes im aufgestreuten Elektronenstrahl
befindet, muss der Energieeintrag in diesem Bereich durch diinne Rohrwénde mini-
miert werden. Die durch zerspanende Arbeiten erfolgte Reduzierung der Wénde hat
seine Grenzen bei einer Wandstéirke von 100 pm. Zur weiteren Reduktion wurde das
Linsenstiick elektrolytisch geétzt. Damit wurde eine Wandstérke von 50 um erreicht.
Ein weiterer Vorteil des elektrolytischen Atzens besteht darin, dass die Oberfliche
sehr rau wird, wodurch sich die Warmeabstrahlung des Linsenstiickes erhoht.
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Ob die Reduzierung der Wandstérke ausreichend ist, wurde im Zusammenhang mit
der thermischen Analyse fiir den Moderator untersucht [Wernll]. Die Ergebnis-
se sind in Abbildung dargestellt und zeigen, dass die Temperatur mit voller
Elektronenstrahlleistung im oberen Teil des Linsenstiickes bei 1150 K liegt. Ein
Aufschmelzen ist somit nicht zu erwarten.

3.6 Strahlfithrung

Um elektrisch geladene Teilchen iiber eine grofie Distanz zu transportieren, bietet
sich eine elektrostatische oder eine magnetische Strahlfithrung an. Fiir die Aus-
wahl der jeweiligen Methode muss beriicksichtigt werden, dass die Positronen den
Moderator nicht senkrecht, sondern mit einer in Abschnitt dargestellten Win-
kelverteilung verlassen. Eine elektrostatische Strahlfiihrung miisste daher aus einem
Linsensystem aufgebaut werden. Weiterhin besteht keine geradlinige Verbindung
zwischen der Positronengeneration im Cave und der Probenkammer im Labor. Aus
strahlenschutztechnischer Sicht werden die Positronen durch einen Tunnel unter
der 3,2 Meter starken Betonwand in das Labor gefiihrt. Die dazu bendétigten drei
Rohrbogen machen einen elektrostatischen Transport sehr schwierig.

Aufgrund dieser Schwierigkeiten werden die Positronen durch ein Langsmagnetfeld
mit einer Stédrke von 75 Gauf3, beginnend 330 mm nach dem Moderator, iiber die
Distanz von 10,84 Metern in das Labor auf die Probe gefiithrt. Dabei gehen kei-
ne Positronen verloren, da die transversale Energiekomponente der Positronen im
Magnetfeld zu einer Gyration fiihrt.

Um ein homogenes Magnetfeld zu erzeugen, wurden die Windungen im ersten Teil
des Strahltransportes direkt auf die Bogen und die geraden Vakuumrohre aufge-
bracht. Im Labor wurde das Magnetfeld teilweise durch Helmholtzspulen fortgesetzt.
Dadurch kénnen technische Anderungen am System mit einem geringen Aufwand
durchgefiithrt werden. Weiterhin muss das Magnetfeld nicht durch elektrische und
mechanische Zufithrungen unterbrochen werden (Abb. B.13). Um ein iiber die ge-
samte Distanz einheitliches Magnetfeld zu erzeugen [Jung08], wurde das Programm
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3.6 Strahlfiihrung

Abb. 3.13: Dargestellt ist der Aufbau des Positronenstrahlsystems im Labor. Neben Spu-
len, die direkt auf das Vakuumrohr aufgebracht wurden, werden auch Helm-
holtzspulenanordnungen verwendet.

1 Abb. 3.14: Drift eines elektrisch
geladenen Teilchens in
einem Rohrbogen.

Torusachse

mfield.m verwendet. Die Abweichung des Magnetfeldes betriagt + 3 Gaufi.

Uber den fiir das Léngsmagnetfeld verantwortlichen Spulen wurden 34 Sattelspu-
lenpaare angeordnet. Diese kompensieren den Einfluss des Erdmagnetfeldes auf den
Positronenstrahl. Weiterhin kann der Positronenstrahl so durch die Blenden und
Rohrbogen gefiadelt werden. Ein Sattelspulenpaar hat auf einer geradlinigen Strecke
etwa eine Lange von einem Meter. An kritischen Stellen wurde diese Léange verkiirzt,
um zusétzliche Einstellmoglichkeiten zu erhalten.

Die auf den Bogen aufgebrachten Korrekturspulen haben auch die Aufgabe, die Ra-
dialdrift und die Kriimmungsdrift [Schm07] der moderierten Positronen zu kompen-
sieren. Die Kriimmungsdrift kommt dadurch zustande, dass die elektrisch geladenen
Teilchen den Feldlinien des Magnetfeldes folgen. Dadurch unterliegen sie einer Zen-
trifugalkraft, welche eine Drift bewirkt (Abb. [3.14)). Die Gradientendrift wird durch
die hohere Windungsdichte an der Innenseite des Bogens und des daraus resultie-
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renden hoheren Magnetfeldes gegeniiber der Aufienseite des Bogens hervorgerufen.

Eine besondere Herausforderung ist der storungsfreie Transport des Positronen-
strahls durch das Magnetfeld. Wichtig dabei ist, dass der Strahl besonders an den
Verbindungsstellen zwischen zwei Spulen des Fiihrungsfeldes im axialen Zentrum
des Magnetfeldes verbleibt. Je weiter der Strahl aus der Mitte riickt, umso mehr
machen sich die dann nicht mehr in Strahlrichtung verlaufenden Magnetfeldlinien
bemerkbar (Abb. [3.15|rechts). Das duBert sich darin, dass ein Teil der longitudinalen

Energie der Positronen in eine transversale Komponente umgewandelt wird.

Da der Strahl eine Ausdehnung von etwa 6 mm hat, konnen sich auch bei einer
axialen Strahlfithrung unterschiedliche Transportenergien herausbilden, die sich in
Laufzeitunterschieden der Positronen &uflern. Weiter von der Achse entfernte Po-
sitronen verlieren bei den in Abbildung [3.15| verwendeten Parametern longitudinal
0,085 eV. Durch die vielen Ubergéinge im Strahlsystem fiihrt dieser Effekt zu einer
weit hoheren Energieverschmierung.
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Abb. 3.15: links: Auswirkung eines Magnetfeldiiberganges auf einen Positronenstrahl mit
einem Durchmesser von 6 mm. Der Spulendurchmesser betragt 104 mm, der
Abstand der beiden Spulen zueinander 10 mm. Daraus ergibt sich eine maxi-
male Magnetfeldabweichung (longitudinal) von 9 % bei 76 GauB. Der Gyra-
tionsdurchmesser der am weitesten vom Zentrum entfernten Positronen be-
triigt nach dem Passieren des Ubergangs 0,26 mm, was einer transversalen
Energie von 0,085 eV entspricht.
rechts: Einfluss desselben Magnetfeldiibergangs fiir einen Strahl, dessen Zen-
trum 10 mm von der Magnetfeldachse abweicht. Der grofite Gyrationsdurch-
messer betrigt 1,26 mm. Das entspricht einer transversalen Energie von 1,96
eV.

Eine Moglichkeit, die Storungen so gering wie moglich zu halten, ist eine Einstel-
lung des Positronenstrahls an den Magnetfeldiibergdngen auf die Mitte des Strahl-
transportsystems. Dazu miissten an diesen Stellen Blenden angebracht werden. Mit
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3.6 Strahlfiihrung

Abb. 3.16: Dargestellt ist der
Elektronenspot auf
dem mit Fluoreszenz-
farbe bestrichenen
Sichtflansch des Ka-
merageh&uses. Die
Abbildung des Be-
schleunigungsgitters
deutet darauf hin,
dass der Strahl durch
das Magnetfeld nur
geringfiigig beeinflusst
wird.

einem seitlich positionierten Detektor kann dann die Annihilationsstrahlung ver-
wendet werden, um den Positronenstrahl zu justieren. Eine Detektion der Annihila-
tionsstrahlung ist aber auf den ersten fiinf Metern bis in das Labor nicht moglich.
Durch die hohe Gammadosisleistung, welche im Cave und im Tunnel bei eingeschal-
tetem Elektronenstrahl vorhanden ist, konnen Untergrund und Annihilationssignal
nicht getrennt werden, sodass diese Moglichkeit erst nach den ersten fiinf Metern
genutzt werden kann. Im ersten Teil des Strahlsystems wurden die Werte fiir die
erforderlichen Strome in den Korrekturspulen mit einem Elektronenstrahl ermittelt.

Startet man Positronen und Elektronen auf beiden Seiten eines Magnetfeldes gegen-
einander, ist durch die unterschiedliche Ladung der Weg beider Teilchen der gleiche,
nur mit unterschiedlicher Richtung. Die Stréme der Korrekturspulen kénnen somit
mit einem Elektronenstrahl justiert werden, welcher in der Probenkammer startet
und in Richtung Cave fiihrt. Die in der Probenkammer erzeugten Elektronen wer-
den mithilfe einer Blende und eines Gitters auf die Transportenergie von 2 keV
beschleunigt. Um die Elektronen im Rohrsystem an den jeweils kritischen Stellen
zu detektieren, wird eine Kamera in ein vakuumdichtes, fahrbares Gehéause einge-
setzt. Auf der Seite zur Elektronenquelle wird ein Sichtflansch mit Fluoreszenzfarbe
bestrichen. Die Kamera kann dann mittels Dréahten durch das gesamte Rohrsystem
gezogen werden, wobei bei jeder neuen Einstellung das Vakuum im Strahlsystem
gebrochen werden muss. An den kritischen Punkten werden die jeweils letzten Sat-
telspulen so eingestellt, dass der durch die Elektronen erzeugte Spot in der Mitte
des Fensters liegt.

Eine Aufnahme ist in Abbildung [3.16] dargestellt. Der Elektronenstrahl besitzt einen
Durchmesser von 2 mm. Der Abstand der Quelle zur Kamera betréigt 2,7 m. Deutlich
zu erkennen ist, dass die Struktur des Beschleunigungsgitters sichtbar ist. Aus den
geringfiigigen Verzerrungen kann geschlossen werden, dass der Strahl mit diesem
Durchmesser bei axialer Strahlfiihrung durch das Magnetfeld kaum beeinflusst wird.

Nach der Ermittlung der Strome fiir die Korrekturspulen wurde eine konventionelle
2 Na-Quelle installiert, wie sie auch im Positronenstrahlsystem POSSY verwendet
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wird. Nach kleinen Korrekturen im vorderen Bereich des Magnetfeldes (Quellenseite)
konnte der Positronenstrahl in das Labor gefiihrt werden. In dem sich anschlieflen-
den Experiment zum Strahltransport der durch Paarbildung generierten Positronen
zeigte sich jedoch, dass die Schwierigkeit nicht im Strahltransport selbst, sondern in
der Erhaltung einer verniinftigen Zeitstruktur liegt. Nur durch eine optimale Ein-
stellung der Sattelspulen kann eine verwertbare Zeitstruktur des Positronenstrahls
erreicht werden.

3.7 Simulationen und Messungen zum Zeitverhalten
des Positronenstrahls

Ein sehr wichtiger Punkt fiir spdtere PALS-Messungen mit dem Positronenstrahl-
system ist das Zeitverhalten des Positronenstrahls. Angestrebt wird, dass alle Po-
sitronen eines Bunches zur gleichen Zeit die Probe treffen. Dass die Zeitstruktur des
Elektronenbunches nicht auf den Positronenstrahl {ibertragen werden kann und der
Strahl zeitlich aufgeweitert wird, hat mehrere Ursachen.

Die Lénge des Elektronenbunches (5 ps) spielt dabei keine entscheidende Rolle. Ein
erster Einfluss kommt vom Moderator. Dort kénnen sich die Positronen aufgrund
der Bulklebensdauer von Wolfram bis zu 100 ps authalten, bevor die moderierten
Positronen den Moderator verlassen.

Die Startenergie der Positronen vom Moderator beeinflusst ebenfalls das Zeitver-
halten, da sich durch die unterschiedlichen Geschwindigkeiten der Positronen der
Zeitfokus auf der Probe vergrofiert. Die Austrittsarbeit von Wolfram betrigt etwa 3
eV. Durch den unterschiedlichen Austrittswinkel der Positronen aus dem Moderator
kann der longitudinale Differenzbeitrag zwischen nahezu null und drei Elektronen-
volt liegen. Bei MePS kann es dadurch bis zur Probe zu Laufzeitunterschieden von
0,3 ns kommen.

Durch die Rohrbégen kommt es ebenfalls zu Laufzeitunterschieden der Positronen,
da diese durch die Ausdehnung des Strahls (6 mm Durchmesser) unterschiedliche
Strecken zuriicklegen. Die Wegdifferenz betrigt bei den geometrischen Gegebenhei-
ten 20 mm, was bei einer Transportenergie von 2 keV einer Zeitdifferenz von 0,75
ns entspricht.

Durch die in Abschnitt 3.5 beschriebene Einzellinse und den nicht senkrechten Ein-
tritt in das Magnetfeld kann es bei der gegebenen Geometrie des Aufbaus zu Flug-
zeitunterschieden der Positronen von 0,92 ns kommen.

Um diese Laufzeitunterschiede zu kompensieren, wird ein Chopper-Buncher Sys-
tem verwendet. Der Chopper blendet Positronen aus, die nicht im vorgegebenen
Zeitfenster ankommen. Urspriinglich sollte der Chopper nur den Untergrund an Po-
sitronen unterdriicken, es zeigte sich aber, dass der Zeitfokus auf der Probe ohne
zeitverbessernde Elemente grofler ist als erwartet.
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Der Buncher fokussiert die den Chopper passierenden Positronen zeitlich auf die Pro-
be. Ahnliche Systeme werden schon erfolgreich im Positronenstrahlsystem PLEPS
in Miinchen [Baue00] und Tsukuba (Japan) verwendet. Aufgrund der verschiedenen
Strahlparameter muss dieses System fiir MePS neu modifiziert werden.

In den folgenden Abschnitten wird auf das Zeitverhalten und die dafiir erforderlichen
Komponenten des Positronenstrahls eingegangen. Neben den Simulationen werden
auch die durchgefiihrten Messungen vorgestellt.

Die vorgestellten Simulationen wurden mit dem Programm Simion 8.0 [ManuOS§]
durchgefiihrt. Dieses Programm erlaubt es, die Trajektorien der Positronen in ma-
gnetischen und elektrischen Feldern zu simulieren. Die Simulationen beriicksichtigen
nicht den Einfluss der Uberginge des Magnetfeldes auf den Positronenstrahl. Die
Moglichkeit, einzelne Spulen in die Simulation aufzunehmen, ist erst ab der Version
8.1 gegeben. Eine Neuberechnung konnte im zeitlichen Rahmen dieser Arbeit nicht
durchgefiihrt werden.

Durch die Programmiersprache Lua ist es moglich, zeitabhéngige Simulationen durch-
zufithren. Die Vorteile gegeniiber den vorangegangenen Versionen liegen darin, dass
komplexe Geometrien aus CAD-Programmen importiert werden kénnen. Durch die
64 Bit Kompatibilitdt konnen auch grofie Raume simuliert werden. Einschrankend
ist, dass eine Simulation mit 200000 Teilchen auf dem verwendeten 8-Kern-Rechner
etwa 24 Stunden benétigt.

3.8 Untersuchungen ohne zeitverbessernde Elemente

Nachdem der Positronenstrahl erfolgreich in das Labor gefithrt wurde, wurden Mes-
sungen vorgenommen, die die zeitliche Struktur des Strahls aufklaren. Dazu wurde
ein in Abschnitt vorgestellter Lebensdauermessplatz verwendet. Als Startsignal
wurde ein bei der Zerstrahlung entstehendes y-Quant genutzt. Fiir das Stoppsignal
wurde der von ELBE zur Verfiigung gestellte Maschinenpuls verwendet. Diese Vari-
ante besitzt den Vorteil, dass nur dann Ereignisse aufgenommen werden, wenn eine
Annihilation detektiert wird. Die entstehenden Spektren miissen fiir die Auswertung
gespiegelt werden.

Eines der ersten aufgenommenen Spektren ist in Abbildung dargestellt. Neben
dem Hauptpeak sind dabei Storungen zu erkennen, die eine Lebensdauermessung
unmoglich machen. Verdnderungen des Léngsmagnetfeldes sowie der Korrekturfel-
der konnten diese Storungen nicht beseitigen, zeigten aber, dass die Storpeaks ihre
Position und Grofle verdnderten.

Die Untersuchungen lieBen darauf schliefen, dass die Positronen nicht nur einen,
sondern mehrere diskrete Wege nehmen. Der Grund fiir dieses Verhalten konnte
jedoch nicht geklart werden.

Bei den folgenden Versuchen wurde auch eine in [Jung0§| vorgestellte Doppelblende
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Abb. 3.17: links: Dargestellt ist eines der ersten Lebensdauerspektren, die mit dem Po-
sitronenstrahlsystem MePS aufgenommen wurden.
rechts: Aufgenommenes Spektrum bei Verwendung einer Doppelblende.

in das System integriert. Diese dient dazu, den Strahl sicher auf einen vorgegebenen
Durchmesser zu begrenzen. Der Abstand der Blenden zueinander betriagt die Hélfte
einer Gyrationslange. Dadurch wird erreicht, dass Positronen mit einem grofien Gy-
rationsradius, welche die erste Blende noch passieren, an der zweiten Blende an-
nihilieren. Es zeigte sich, dass dadurch auch die Stérungen im Spektrum beseitigt
wurden (Abb. .17 rechts). Weiterhin wurde das Peak-zu-Untergrund-Verhéltnis ent-

scheidend verbessert.
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Abb. 3.18: Schematische Darstellung des Energie Analyzers. Durch eine an der mittleren
Elektrode anliegenden positiven Spannung werden die Positronen zwischen
den ersten beiden Gittern abgebremst und zwischen dem zweiten und dritten
Gitter wieder auf die Transportenergie beschleunigt. Ist das Potenzial grofier
als die kinetische Energie der Positronen, werden die Positronen reflektiert
und konnen die Probe nicht erreichen.

Die bei den ersten Messungen verwendete einzelne Blende fiihrte nicht zu diesem Er-
gebnis. Daraus kann geschlussfolgert werden, dass es sich um einen Hauptstrahl und
mehrere gyrierende Nebenstrahlen handelt. Es erklirt auch, warum eine Anderung
des Fiihrungsmagnetfeldes die Position und die Intensitédt der Nebenpeaks im Spek-
trum verdndert. Andert man die Stéirke des Langsmagnetfeldes, dndert sich auch die
Gyrationslange des Strahls und eine zweidimensionale Ebene senkrecht zum Strahl
wird an verschiedenen Stellen durchflossen. Dadurch ist es moglich, dass die gyrie-
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3.8 Untersuchungen ohne zeitverbessernde Elemente

renden Strahlen die einzelne Blende passieren oder daran annihilieren.

Da sich die auf die Positronen iibertragene Energie von 2 keV bei einem gyrierenden
Strahl in eine longitudinale und transversale Energiekomponente aufteilt, wurden
weitere Versuche mit einem Energieanalysator durchgefiihrt (Abb. . Mit die-
sen Gegenfeldmessungen sollten auch Informationen gewonnen werden, warum der
Strahl eine von der Theorie stark abweichende zeitliche Ausdehnung von etwa 25 ns

besitzt (Abb. rechts).

Der Energieanalysator besteht aus drei Netzen, welche sich im Strahlgang der Po-
sitronen befinden (Abb. . Die beiden dufleren Netze liegen auf Massepotenzial,
an das innere Netz wird ein positives Potenzial angelegt. Besitzen die Positronen
eine grofere kinetische Energie als das Potenzial an der Mittelelektrode, werden die
Positronen zwischen den ersten beiden Netzen abgebremst, kénnen aber das mittlere
Netz passieren. Zwischen dem zweiten und dem dritten Netz werden sie wieder auf
die Transportenergie beschleunigt. Ist die kinetische Energie der Positronen kleiner,
werden die Positronen zwischen der ersten und der zweiten Elektrode reflektiert und
konnen den Energieanalysator nicht passieren.
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Abb. 3.19: links: Abhéngigkeit der Zdhlrate von der angelegten Gegenspannung fiir den
Strahl ohne und mit eingebauter Doppelblende. Durch die Doppelblende wer-
den Positronen mit geringen oder zu hohen Energien ausgeblendet.
rechts: Darstellung eines Bereiches bei der Messung mit Doppelblende

Die Probe und der Detektor zur Ermittlung der Zidhlrate befinden sich einen Me-
ter hinter dem Energiefilter. Dadurch wird sichergestellt, dass die in den Netzen
annihilierenden Positronen keinen Einfluss auf die Messung haben.

Die Ergebnisse sind in Abbildung dargestellt. Bei der Messung ohne Blende fallt
die Zahlrate schon bei einer Gegenspannung von unter 2 kV ab. Etwa 10 Prozent
der Positronen haben eine geringere Energie als die geforderte Transportenergie. Die
meisten Positronen werden bei einer Gegenspannung von 2 kV bis 2,07 kV detek-
tiert. Es ist aber auch ersichtlich, dass etwa 20 Prozent der Positronen eine Energie
zwischen 2,07 keV und 3,5 keV besitzen. Bei diesen Positronen kann es sich nicht
um moderierte Positronen handeln. Um auszuschlieflen, dass es sich dabei um einen
Fehler in der Messanordnung handelt, wurde am Moderator eine negative Spannung
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angelegt. Moderierte Positronen werden so nicht zur Linse hin beschleunigt. Es zeig-
te sich jedoch, dass die hoherenergetischen Positronen weiterhin detektiert werden
konnten. Die Herkunft dieser Positronen ist noch nicht geklért.
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Abb. 3.20: Zeitspektren des Positronenstrahls in Abhéngigkeit von der Gegenspannung.
Ab einer Gegenspannung von 2700 V ist keine Zeitstruktur ersichtlich. Die
Spektren wurden nach dem Einbau der Doppelblende aufgenommen.

Bei den Gegenfeldmessungen mit der Doppelblende fillt die Zéhlrate erst ab einer
Gegenspannung von 2 kV ab. Auch werden keine Positronen bei einer Gegenspan-
nung iiber 2,07 kV detektiert. Die langsamen und zu schnellen Positronen werden
durch die Doppelblende erfolgreich ausgeblendet. Physikalisch nicht zu erkléren ist,
warum Positronen mit einer Startenergie von 2 keV den Energieanalysator auch bei
Gegenspannungen zwischen 2 kV und 2,07 kV passieren konnen. Um die Vermutung
zu bestétigen, dass der Energieanalysator eine Ungenauigkeit besitzt, wurden Mes-
sungen mit demselben Energieanalysator am Positronenstrahlsystem SPONSOR am
HZDR durchgefiihrt. Der Verlauf der Zahlrate in Abhéngigkeit von der Gegenspan-
nung hatte einen dhnlichen Verlauf, obwohl davon ausgegangen werden kann, dass
die moderierten Positronen nur eine Energieverteilung von 3 eV aufweisen. Fiir wei-
tere Untersuchungen ist es deshalb erforderlich, einen besseren Energieanalysator zu
entwickeln.

Um die Energieverteilung dennoch abzuschétzen, wurden bei verschiedenen Gegen-
spannungen Lebensdauermessungen durchgefiihrt. Die Messungen beinhalten gleich
viele Ereignisse im ganzen Spektrum. Dadurch erhéht sich zu héheren Gegenspan-
nungen der Untergrund im Spektrum bei einer gleichzeitigen Verringerung des Ma-
ximums. Die Entfernung zwischen Moderator und Probe betriagt 8 Meter. Die Flug-
zeitdifferenz zwischen Positronen mit einer Energie von 2 keV und 2,07 keV wiirde
5,1 ns betragen, was bei einer Uberlagerung der Spektren sichtbar wire.

Die in Abbildung dargestellten Ergebnisse zeigen aber, dass die Spektren nicht
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3.9 Chopper

um diese Zeit verschoben sind. Normiert man die Spektren auf das Maximum, ist
nur eine Differenz von 450 ps zu erkennen. Es muss also davon ausgegangen werden,
dass der Energieanalysator eine grofie Ungenauigkeit besitzt.
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Abb. 3.21: Dargestellt ist rot das real gemessene Lebensdauerspektrum und griin das
mit 4 Exponentialfunktionen angenéherte Spektrum fiir die Simulationen mit
Simion.

Der Grund fiir die von der Theorie abweichende Zeitstruktur konnte bis jetzt nicht
geklart werden. Fiir die im weiteren Verlauf durchgefiihrten Simulationen wurde
davon ausgegangen, dass die Positronen mit der ohne zeitverbessernde Mafinahmen
gemessenen Zeitverteilung starten. Mithilfe von einer ansteigenden Exponentialfunk-
tion (0,719 ns, 39,9 %) und drei abfallenden Exponentialfunktionen (3,468 ns, 4,2
%; 2,582 ns, 5,5 %; 1,322 ns, 50,4 %) werden die Anfangsbedingungen fiir die Simu-
lation im Programm SIMION 8.0 generiert. Weiterhin wurden bei der Berechnung
der Trajektorien die Energieverschmierung von 3 eV und die Laufzeitunterschiede
in den Rohrbogen beriicksichtigt. Ein Vergleich des gemessenen Spektrums und des
so erhaltenen simulierten Spektrums ist in Abbildung dargestellt.

3.9 Chopper

Der in Abschnitt beschriebene Buncher kann nur wirkungsvoll arbeiten, wenn
die zeitliche Ausdehnung des eintreffenden Positronenstrahls nicht zu grof3 ist.

Messungen am aufgebauten System (Abb.|3.21]) haben gezeigt, dass der Positronen-
strahl eine Gesamtbreite von bis zu 25 ns besitzt. Fiir eine zeitlich fokussierende
Wirkung des Bunchers ist dieser Positronenbunch zu breit.

Damit die Positronen den Buncher nur in einem vorgegebenen Zeitintervall erreichen,
wird ein Chopper verwendet. Ziel ist es, den Positronenstrahl in einem vorgegebenen
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Abb. 3.22: links: Schematische Darstellung des Choppers: An einem Plattenpaar werden
zeitgleich 2 Pulse mit entgegengesetzter Polaritdt angelegt. Diesen Pulsen
wird eine Gleichspannung iiberlagert, sodass sich nur im Bereich der Spitzen
kein ausreichend grofies elektrisches Feld zwischen den Platten aufbaut. In
dieser Zeit kénnen die Positronen den Chopper ungehindert passieren. Das
zweite Plattenpaar soll die transversale Energiekomponente, die auf die Po-
sitronen im ersten Plattenpaar iibertragen wurde, kompensieren.
rechts: Signal, welches an das erste Chopperplattenpaar angelegt wird.

Zeitintervall unverindert passieren zu lassen. Fiir die restliche Zeit soll der Strahl
ausgeblendet werden.

Der Aufbau ist schematisch in Abbildung dargestellt. Das Prinzip dieses Auf-
baus hat sich am Positronenstrahlsystem PLEPS bewihrt und wurde an das MePS-
Strahlsystem angepasst. Liegt an dem ersten Plattenpaar mit einer Lénge von 1/4
der Gyrationslédnge eine Spannung an, wird durch das auf den Positronenstrahl wir-
kende elektrische Feld eine transversale Energiekomponente in y-Richtung iiber-
tragen. Diese fithrt dazu, dass die Positronen durch das Langsmagnetfeld eine Gyra-
tionsbewegung ausfiithren (Abb. . Die einstellbare Schlitzblende ist in einer Ent-
fernung von einer halben Gyrationsldnge (von der Mitte des ersten Plattenpaares)
angeordnet. An dieser Stelle annihilieren die nicht gewiinschten Positronen. Liegt
an den Platten eine Spannung an, die nur einen kleinen Gyrationsradius bewirkt,
konnen die Positronen die Schlitzblende ungehindert passieren.

Ein dafiir ideales elektrisches Signal ist ein Rechteckimpuls, dem eine Gleichspan-
nung {iberlagert ist. Bei der verwendeten Transportenergie von 2 keV wird fiir das
vollsténdige Ausblenden des Positronenstrahls eine Spannung von mindestens 150
Volt benotigt. Parameter, die diesen Wert beeinflussen, sind der Durchmesser des
Positronenstrahls und die Offnung der Schlitzblende. Technisch ist es aber nicht
moglich, dieses Signal zu erzeugen. Fiir die Simulationen mit dem Programm Si-
mion 8.0 wurde deshalb ein einer Gleichspannung iiberlagerter Gau3puls verwendet

(Abb. 3.22).
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Abb. 3.23: Dargestellt ist die Bewegung eines geladenen Teilchens im Chopper.
Rechts: Ansicht auf die x-y-Ebene. Das Fiithrungsmagnetfeld verlauft senk-
recht zur Zeichenebene. Wird durch eine Spannung an den Platten ein elek-
trisches Feld erzeugt, gyriert das Teilchen im Magnetfeld. Erreichen die Po-
sitronen in der Nahe des Sollzeitpunktes den Chopper, wird nur eine geringe
transversale Energie auf die Teilchen iibertragen. Der Gyrationsradius ist
klein genug, um die Schlitzblende zu passieren. Auf Teilchen, die nicht in der
Nihe dieses Zeitpunktes den Chopper erreichen, wird eine hohere transversa-
le Energie iibertragen, sodass sie durch den gréfleren Gyrationsradius an der
Blende annihilieren.

Links: Ansicht auf die x-z-Ebene. Dargestellt ist ein Teilchen, welches durch
einen nur geringen Energieiibertrag die Schlitzblende passieren kann.

Weiterhin muss beachtet werden, dass die Positronen 1,2 ns benotigen, um ein
Chopperplattenpaar zu durchqueren. Das bedeutet, dass auf ein Teilchen an ver-
schiedenen Stellen zwischen den Chopperplatten ein anderes elektrisches Feld wirkt.
Beriicksichtigt man diesen Punkt sowie die Verwendung eines Gauflpulses, muss das
erforderliche Signal bei einem Strahldurchmesser von 6 mm und einer Offnung der
Schlitzblende von 10 mm iiber 200 V betragen, um den Positronenstrahl aulerhalb
des gewihlten Zeitfensters sicher auszublenden.

Da an den Chopperplatten die meiste Zeit die iiberlagerte Gleichspannung anliegt,
spiiren die Positronen dieses Feld auch in einiger Entfernung. Dadurch wird eine
Energiekomponente in longitudinaler Richtung auf die Positronen iibertragen. Es
ist deshalb notwendig, vor und nach den Chopperplattenpaaren eine Blende zu in-
stallieren. Diese muss so nah wie moglich an die Platten reichen. Der Abstand muss
aber auch so gewihlt werden, dass keine Uberschlige stattfinden.

Werden die Platten mit einer symmetrischen Spannung angesteuert, befindet sich
in der Mitte zwischen den Platten eine virtuelle Masse. Simulationen haben gezeigt,
dass dadurch eine Energieéinderung der Positronen in longitudinaler Richtung weiter
verringert wird. Giinstig wirkt sich dabei aus, dass pro Platte nur £ 100 V benétigt
werden, um die Positronen auszublenden.

Auch auf einen Teil der Positronen, die sich in dem gewiinschten Zeitfenster befinden,
wird eine transversale Energieckomponente iibertragen. Um einen Teil dieser trans-
versalen Energie abzubauen, wird ein zweites Plattenpaar verwendet. Das zweite
Plattenpaar beginnt eine Gyrationslange nach dem Beginn des ersten Plattenpaa-
res. Das elektrische Feld ist um die Zeit einer Gyrationsdauer phasenverschoben und
entgegengesetzt zum elektrischen Feld im ersten Plattenpaar gerichtet.
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Kapitel 3 MePS-System

Simulationen, die diese Faktoren beriicksichtigen, werden im Abschnitt vorge-
stellt.

3.10 Der 26 MHz Buncher
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[ \ H
l |
‘ Ve \\7/’\
E £ E
B > AE \ AE O
st ! At ! At !

Abb. 3.24: Mit dem Buncher wird ein ausgedehnter Positronenpuls zeitlich auf die Probe
fokussiert. Dazu werden die beiden dufleren Rohrelektroden auf Massepoten-
zial gelegt und die innere Elektrode an eine phasenstabile Sinusspannung
angeschlossen. Die Teilchen durchlaufen beim Passieren des Bunchers zwei
Verzogerungs- oder Beschleunigungsstrecken, je nachdem, ob die Positronen
vor oder nach dem Normpositron den Buncher erreichen. Quelle: [Jung0§]

Fiir die zeitliche Fokussierung des Positronenstrahls auf die Probe wird ein Doppel-
schlitzbuncher verwendet. Positronen, die vor dem Normpositron eintreffen, werden
dabei abgebremst, Positronen die zu spiat kommen, beschleunigt. Mit dieser Me-
thode gehen keine Positronen verloren. Da nach dem Liouville-Theorem das sechs-
dimensionale Phasenraumvolumen, welches durch die Orts- und Impulskoordinaten
aufgespannt wird und bei ausschliellich konservativ wirkenden Kréften auf die Teil-
chen erhalten bleibt, verursacht man durch den Zeitfokus auf der Probe eine erhéhte
Verteilung in der Energie der Positronen. Bei den verwendeten Implantationsener-
gien ab 1 keV kann diese Abweichung bei den PALS-Messungen in Bezug auf die
Eindringtiefe vernachléssigt werden.

Die Wirkungsweise ist in Abbildung dargestellt. An die mittlere Rohrelektro-
de wird eine mit dem ELBE-Signal synchronisierte phasenstabile Sinusspannung
angelegt, die dufleren beiden Rohrelektroden liegen auf Massepotenzial. Die Phase
der Sinusspannung wird so eingestellt, dass das Normpositron die beiden Schlitze
wéhrend des Nulldurchgangs passiert. Aus der Transportenergie der Positronen von
2 keV und der verwendeten Sinusspannung mit einer Frequenz von 26 MHz ergibt
sich ein Abstand der Spalte von 508,6 mm. Die Phase muss weiterhin so gewéhlt
werden, dass die zu zeitig eintreffenden Positronen abgebremst werden und die zu
spat kommenden Positronen beschleunigt werden.

Fiir eine bestmogliche zeitliche Komprimierung des Teilchenstrahls mit einem Bun-
cherspalt sollte das elektrische Signal folgender Gleichung entsprechen [Lync78].
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Abb. 3.25: Dargestellt ist der optimale Spannungsverlauf am Buncher und die verwende-
te Sinusspannung mit einer Frequenz von 26 MHz und einer Amplitude von
230 V. Die Energie der Positronen betrigt 2 keV, der Abstand vom Eintritt
in den Buncher bis zur Probe betréigt 2,835 m.

U(t) = Ep((1 - %)—2 —1) (3.1)
Bei den notwendigen Spannungen ist die Erzeugung der Pulsform nicht moglich.
Die Form des Pulses kann aber mit einer Sinusspannung angenéhert werden. Ein
Vergleich zwischen idealer Pulsform und der verwendeten Sinusspannung ist in Ab-
bildung dargestellt. Mit einem idealen Buncher kann bei der vorgegebenen
Geometrie des Positronenstrahlsystems ein Positronenbunch von etwa 6 ns verar-
beitet werden. Bei einer realitdtsnahen Betrachtung miissen jedoch folgende Punkte
mitberiicksichtigt werden.

Fiir einen potenzialfreien Weitertransport der Teilchen muss ein Doppelschlitzbun-
cher verwendet werden. Die Entfernung der beiden Schlitze richtet sich nach der
Flugstrecke des Normpositrons mit 2 keV in einer halben Periodendauer des Sinus-
signals. Positronen, die vor oder nach dem Normpositron den Buncher erreichen,
besitzen eine abweichende kinetische Energie zwischen den beiden Buncherspalten
und erreichen den zweiten Spalt nicht genau bei der um 180° verschobenen Phasenla-
ge. Weiterhin muss beriicksichtigt werden, dass die Spalten geometrisch ausgedehnt
sind und die Positronen eine Durchlaufzeit in den Spalten besitzen. Eine analyti-
sche Berechnung der maximalen Pulsbreite des Positronenstrahls vor dem Buncher
ist unter diesen Bedingungen nicht moglich. Im folgenden Kapitel werden aber die
Ergebnisse von Simulationen vorgestellt, die diese Faktoren beriicksichtigen.

Mit den im Abschnitt bestimmten Anfangsbedingungen wurde untersucht, ob
die simulierten Spektren und die gemessenen Spektren unter Verwendung des Bun-
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Abb. 3.26: Die Halbwertsbreite des gemessenen und des simulierten Spektrums bei Ver-
wendung des Bunchers (ohne Chopper) ist etwa gleich. Bei dem simulierten
Spektrum sind die ansteigenden und abfallenden Flanken jedoch steiler. Der
Grund fiir die Abweichung kénnte in einer nicht genau eingestellten Bun-
cheramplitude oder einer Phasenverschiebung der Sinusspannung liegen. Bei
der Einstellung des Bunchers wurde nur die Halbwertsbreite und nicht der
ganze Impuls betrachtet. Die Simulationen wurden erst spéter durchgefiihrt
und beriicksichtigen nicht die Lebensdauer der Positronen in der Kupferpro-
be.

chers iibereinstimmen. Beide Spektren sind im direkten Vergleich in Abbildung
dargestellt. Es zeigt sich, dass die Halbwertsbreite beider Spektren anndhernd
iibereinstimmt. Die ansteigende und abfallende Flanke ist jedoch bei dem gemes-
senen Spektrum deutlich schlechter. Eine Erkldrung dafiir konnte nicht gefunden
werden. Es muss abgewartet werden, wie sich die Spektren unter Einbeziehung des
Choppers gestalten.

Ein weiteres Detail, welches betrachtet werden muss ist, ob es einen Untergrund an
Positronen gibt, welcher durch den Buncher strukturiert wird. Um die Grofle des
Bunchers zu begrenzen, wird dieser mit einer Frequenz von 26 MHz betrieben. Die
hochste Messfrequenz liegt bei 13 MHz. Wird eine lange Lebensdauerkomponente
in der Probe vermutet, kann die Pulsfrequenz des Elektronenstrahls auf 13/8 MHz
verringert werden. Existiert ein Untergrund an Positronen, &uflert sich das im Spek-
trum durch periodische Storungen in Abstdnden von 38,5 ns. Um das Verhéltnis
zwischen Untergrund und Storungen zu ermitteln wurde simuliert, wie der Buncher
einen Untergrund strukturieren wiirde. Dazu wurden in der Simulation Teilchen zu
zufillig generierten Zeiten gestartet.

In Abb. ist links ein simulierter Untergrund und rechts ein gemessenes Spektrum
dargestellt. Das in der Simulation durch den Buncher erzeugte Peak-zu-Untergrund-
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3.11 Simulationen mit Chopper und Buncher

Verhiiltnis betrigt etwa 30:1. In der rechten Abbildung miisste ein solcher Peak bei
60,1 ns deutlich zu sehen sein. Dass das nicht so ist, spricht dafiir, dass kein Unter-
grund an Positronen am Buncher vorhanden ist. Aus diesem Grund ist ein weiterer
Chopper, welcher bei Lebensdauermessungen mit 13/8 MHz eingesetzt werden soll-
te, nicht notwendig.
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Abb. 3.27: links: Simuliert wurde ein Untergrund an Positronen, der durch den Buncher
strukturiert wird.
rechts: Ein real aufgenommenes Spektrum mit Buncher. Es ist keine Struk-
turierung bei 60,1 ns sichtbar, wie es bei einem Untergrund an Positronen zu
erwarten ware.

3.11 Simulationen mit Chopper und Buncher

In diesem Abschnitt wird die Frage geklédrt, welche Parameter der elektrische Im-
puls an den Chopperplatten besitzen muss, um mit dem Strahlsystem eine akzepta-

ble Zeitaufldsung zu erreichen. Bei vorangegangenen Simulationen [Sach04] [Butt11]
wurde davon ausgegangen, dass es sich bei dem Puls um ein Rechtecksignal handelt.

Nach dem heutigen technischen Stand ist es aber nicht méglich, ein Rechtecksignal
mit einer Pulshéhe von 100 V zu generieren. Deshalb muss geklart werden, ob ein
Signal mit ansteigenden und abfallenden Flanken geeignet ist, um den Chopper zu
betreiben.

Bei den Simulationen muss beriicksichtigt werden, dass auf die Teilchen beim Passie-
ren der Chopperplatten nicht die ganze Zeit dasselbe elektrische Feld wirkt. Die Zeit,
die ein Positron fiir die Durchquerung der Chopperplatten benotigt, betragt 1,2 ns.
In dieser Zeit verdndert sich das elektrische Signal und damit das elektrische Feld
zwischen den Platten. Weiterhin miissen auch die elektrischen Potenziale des Va-
kuumsystems sowie der Blenden vor und hinter den Chopperplatten beriicksichtigt
werden (Abb. . Zum jetzigen Zeitpunkt besitzt der Strahl vor dem Eintritt in
den Chopper einen Durchmesser von 6 mm. Das fiihrt dazu, dass trotz der Verwen-
dung einer symmetrischen Spannung zur Ansteuerung des Choppers unerwiinschte
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transversale und longitudinale Energiekomponenten auf die Positronen iibertragen
werden konnen. Das betrifft die Positronen, die nicht in der Ebene der virtuellen
Masse in den Chopper eintreten.
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Abb. 3.28: Abgebildet sind die Zeitauflosungen fiir verschiedene Halbwertsbreiten der
Gauflpulse. Die Amplitude der Gauflpulse betrigt 100 V. In der Simulation
wurde eine Zeitauflosung des SEV mit 140 ps beriicksichtigt. Zu erkennen ist,
dass eine Halbwertsbreite des Gaufipulses zwischen 2,35 ns und 3,92 ns eine
gute Zeitauflosung erwarten ldsst. Bei grofleren Werten wird das Signal ver-
breitert. Kleinere Werte sorgen zwar fiir eine bessere Zeitauflosung (FWHM),
das gesamte Signal wird aber breiter.

Mit Simion 8.1 ist es moglich, die genannten Einfliisse zu beriicksichtigen. In dem
Programm koénnen an einzelne Elektroden des Aufbaus verschiedene Spannungen
angelegt werden. Durch die implementierte Programmiersprache Lua konnen diese
Spannungen auch einen zeitabhéngigen Verlauf besitzen. Die gegebene Geometrie
wird in einzelne Zellen unterteilt. Erreicht ein Teilchen diese Zelle, wird mit den
zu dieser Zeit an den Elektroden anliegenden Spannungen das elektrische Feld be-
rechnet. Darauthin wird die Trajektorie in dieser Zelle ermittelt. Den elektrischen
Feldern ist das magnetische Fiihrungsfeld von 75 Gauf3 iiberlagert.

Fiir die Simulation der Chopperpulse wurde eine Gaufifunktion verwendet, welche

von einer Gleichspannung tiberlagert ist (Abb. 3.22)).

t—tg 2

U = Upaz — Upaze *° = (3.2)

Umnae bezeichnet dabei die maximale Spannung am Chopper. ¢, ist die Zeit, die
das Normpositron mit einer Energie von 2 keV vom Moderator bis zur Mitte der
Chopperplatten benotigt und t ist die Zeit, die das fiir die Simulation relevante
Positron unterwegs ist. Mit o wird die Pulsbreite eingestellt.
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Mit den in Abbildung dargestellten Anfangsbedingungen und der Verwen-
dung des Bunchers wurde simuliert, welche Halbwertsbreite die an den Chopper-
platten anliegenden Pulse besitzen miissen, um eine bestmogliche Zeitauflosung der
Positronen-Lebensdauermessungen zu erhalten. Bei der Simulation wurde ebenfalls
die Zeitauflosung der SEV-Messsonde mit 140 ps beriicksichtigt.

Die simulierten Daten zeigen, dass sich ein Optimum zwischen 2,35 ns FWHM und
3,92 ns FWHM befindet. Durch die Verwendung von schmaleren Pulsen kann die
Halbwertsbreite noch weiter verringert werden. Es zeigt sich aber, dass die Pulse eine
unvorteilhafte Form besitzen und sich Teile im Spektrum ausbilden, die weit von ¢,
entfernt sind. Ein Spektrum mit einer solchen Zeitauflosungsfunktion lésst sich mit
den zur Verfiigung stehenden Lebensdauer-Auswerteprogrammen nicht analysieren.
Der Grund fiir die weit auslaufenden Flanken ist in dem Verhéltnis der Pulsdauer

Abb. 3.30: Die gelben Werte stellen den gemessenen Puls dar, welcher mit den schnellen
Schaltern generiert wurde. Die griinen Werte zeigen einen Gaufipuls mit einer
Amplitude von 135 V und einer Halbwertsbreite von 3,95 ns. Der gemessene
und der simulierte Puls stimmen dabei sehr gut {iberein.

und der Zeit, die die Positronen in den Chopperplatten zuriicklegen, zu suchen.
Bei einem ungiinstigen Verhéltnis wird auf einen Teil der Positronen eine héhere
longitudinale Energie iibertragen.
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Weiterhin muss auch die Ausbeute der Positronen beriicksichtigt werden. Bei zu
kurzen Pulsen wird ein Grofiteil ausgeblendet (Abb. [3.29). Bei der optimalen Halb-
wertsbreite zwischen 2,35 ns und 3,92 ns erreichen 65 bis 72 Prozent der Positronen
die Probe.
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Abb. 3.31: Dargestellt ist die Simulation mit dem in Abbildung simulierten Gauf-
puls. Ohne Beriicksichtigung des Detektors kann eine Zeitauflosung von 159
ps erreicht werden. Beriicksichtigt man eine Zeitauflosung des Detektors von
140 ps, betriagt die Halbwertsbreite des simulierten Signals 203 ps.

Mit diesen Vorgaben wurde am HZDR nach einer Moglichkeit gesucht, einen Puls
mit diesen Anforderungen zu erzeugen. Step Recovery Dioden [Grek81] konnten die
Anforderungen der Pulshohe bedienen, die Pulsbreite von einer Nanosekunde ist
jedoch zu gering. Weiterhin kann bei diesen Pulshohen die Ausfallsicherheit der Di-
oden nicht gewéhrleistet werden. Marx-Generatoren erreichten sowohl die Pulsbreite
sowie die geforderte Spannung, die Wiederholfrequenz belauft sich aber nur auf et-
wa 100 kHz. Ebenso ist nicht gew&hrleistet, dass der Generator kontinuierlich die
geforderten Pulse liefert.

Die neuen, schnellen MOSFET-Schalter der Firma IXYS konnen alle gestellten An-
forderungen erfiillen. Die Schalter kénnen Pulse mit den geforderten Halbwertsbrei-
ten und einer Spannung von weit iiber 100 V erzeugen. Ein so generierter Puls ist in
Abbildung dargestellt. Die Pulshohe betrégt 135 V mit einer Halbwertsbreite
von 3,95 ns. Ein Gauflpuls mit denselben Parametern ist iiber diesen Puls gezeich-
net. Die beiden Pulse stimmen im Peakbereich sehr gut {iberein. Die Schwingungen
des gemessenen Pulses um die Nulllinie wirken sich auf die Funktion des Choppers
nicht aus, da die Spannung von 100 V, bei einer Uberlagerung mit einer 135 V
Gleichspannung, immer iiberschritten ist. Die Simulation mit diesen Parametern in
Abbildung zeigt, dass mit diesem Puls theoretisch eine Zeitauflosung von 203
ps zu erreichen ist.

Einen weiteren Einfluss auf den Zeitfokus hat die Phasenstabilitit der Sinusspan-
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3.12 Ansteuerelektronik

nung. Fin Jitter im Nulldurchgang kann sich im gemessenen Spektrum bemerkbar
machen. Temperaturdnderungen, die auf die Lichtleiterkabel, den Buncherschwing-
kreis und die Ansteuerelektronik wihrend einer Messung einwirken, konnten diese
Schwankungen in der Phasenstabilitit verursachen.
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Abb. 3.32: Dargestellt ist rechts die Zeitauflosung des Systems unter Beriicksichtigung
des Detektors in Abhéngigkeit der Grofle des Jitters beim Nulldurchgang der
Buncherspannung. Links sind die zugehorigen Halbwertsbreiten aufgetragen.

Um Informationen zu erhalten, in welchem Bereich sich diese Schwankungen nur ge-
ringfiigig auf die Zeitauflosung des Systems auswirken, wurden Simulationen durch-
gefiithrt. Dabei wurde die Phase fiir jedes Teilchen durch einen Zufallsgenerator im
gewihlten Bereich verschoben. Die in Abbildung dargestellten Ergebnisse der
Simulationen zeigen, dass sich ein Jitter bis & 50 ps kaum im Spektrum auswirkt.
Die Halbwertsbreite der Zeitauflosung unter Beriicksichtigung der Zeitauflosung des
Detektors steigt dabei von 210 ps auf 220 ps.

Die Messung des Jitters gestaltet sich schwierig, sollte aber aufgrund der Ergebnis-
se durchgefithrt werden. Ahnliche Simulationen wurden auch fiir Schwankungen in
der Amplitude durchgefiihrt. Es zeigte sich aber, dass eine Verdnderung der Am-
plitude um + 5 % keinen Einfluss auf die Zeitauflosung des Systems besitzt. Diese
Genauigkeit kann mit der vorhandenen Elektronik eingehalten werden.

3.12 Ansteuerelektronik

Fiir Messungen im Pikosekundenbereich ist es notwendig, dass die Ansteuerelektro-
nik fiir den Chopper und den Buncher sehr stabil arbeitet. Dabei muss besonders auf
die Phasenstabilitdt geachtet werden. Des Weiteren muss sich die Phase aufgrund
der rdumlichen Trennung an den einzelnen Komponenten (Chopperplattenpaare,
Buncher) verschieben lassen.

Die Phasenverschiebung der einzelnen Signale erfolgt mithilfe einer DDS-Elektronik
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Kapitel 3 MePS-System

(Direct Digital Synthesis). Ausgangspunkt fiir die Zeitelektronik ist ein Mitec-Signal
(Abb. , welches aus dem Muttertakt des ELBE-Beschleunigers generiert wird.
Dieses Signal wird iiber ein Lichtleiterkabel in das Positronenlabor gefithrt und mit
Hilfe eines Mitec-Empféngers in ein elektrisches Signal umgewandelt. Das generierte
Sinussignal wird einem Phasenschiebermodul mit einem internen, spannungskontrol-
lierten Quarzoszillator zugefiihrt.

Computer 1
% AV

LWL

3 Kanal
— Phasen- ‘

[ schieber j

@ Buncher
Monitor

ELBE
Strahl

L| 3Kanal | — Loaik
Phasen- —Chopper 2 fU'gr

m Zeitsteuerung

Abb. 3.33: Blockschaltbild der Ansteuerelektronik fiir den Chopper und den Buncher.
K Komparator, T Treiber fiir die schnellen Schalter, S schnelle Schalter,
LWL Lichtleiterkabel, R Abschlusswiderstand 50 Ohm (Stand 02.2013)

Mit einem Phasenschiebermodul kénnen drei phasenverschobene Sinusspannungen
erzeugt werden. Der vierte Ausgang wird an den Phasenkomparator am Eingang des
Moduls angeschlossen. Liegt eine Phasendifferenz zwischen Ausgang und dem Mitec-
Signal vor, wird durch eine Ladungspumpe und einen Tiefpassfilter die Spannung
am VCO (voltage controlled oscillator) leicht versndert, wodurch sich eine Anderung
der Frequenz ergibt (Abb. . Ist die richtige Phase erreicht, stabilisiert sich der
Ostzillator auf die Frequenz des Mitec-Signals. Das Phasenschiebermodul kann so
Storungen in der Mitec-Strecke kompensieren.

Fiir den Betrieb des MePS-Systems sind ein Signal fiir den Buncher und vier Si-
gnale fiir den Chopper erforderlich. Diese miissen unabhéngig voneinander eine
Moéglichkeit zur Verstellung der Phase besitzen. Die Phase kann in 360° /2! Schritten

e ] Abb. 3.34: Schematische Darstel-
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i E lung der Phasensta-
H = PHASE CHARGE ! LOOP @ - e .
REFERENCE ° : = COMPARATOR PUMP : FILTER blllslerung. Quelle:
Vv ! ]

[Anal05]

REFCLK

AD9959

H—

L =

60



3.12 Ansteuerelektronik

verstellt werden. Fiir den Buncher besteht weiterhin die Moglichkeit zur Regelung
der Amplitude.

L O o o e I L
450 |- B R R K AR ]
400 [ . ]
350 |- R ]
300 [ ]
250 |- ]
150 ]

Buncher Voltage [V]
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Abb. 3.35: Dargestellt ist die benétigte Amplitude der Sinusspannung in Abhéngigkeit
von der Implantationsenergie der Positronen, um einen optimalen Zeitfokus
auf der Probe zu erhalten.

Das Signal fiir den Buncher wird einem Verstiarker zugefithrt. In diesem ist ein
Stehwellenmesser integriert. Damit kann die Fehlanpassung des Verstérkers an den
Buncherschwingkreis, welcher durch die Kapazitidt der Buncherelektrode und der
Induktivitdt der Spule gegeben ist, gemessen werden. Mit einem zur Buncherelek-
trode parallel geschalteten verstellbaren Kondensator wird diese Fehlanpassung kor-
rigiert. Die Fehlanpassung kommt dadurch zustande, dass sich bei Temperatur-
verdnderungen, welche durch unterschiedliche Buncheramplituden oder duflere Ein-
fliilsse hervorgerufen werden, die Induktivitdt der Spule dndert. Deshalb weicht die
Resonanzfrequenz von der 26 MHz Eingangsfrequenz ab.

Fiir die Auswahl des Verstérkers ist es notwendig, die maximal nétige Buncheram-
plitude zu bestimmen. Die Ergebnisse der durchgefiihrten Simulationen sind in Ab-
bildung dargestellt. Aufgrund der Simulationen wurde der fiir die Sinusspan-
nung verwendete Verstiarker ausgewéhlt. Es konnen Amplituden von 600 V erreicht
werden, was fiir die geforderten Implantationsenergien der Positronen bis 30 keV
ausreichend ist.

Ein am Buncher kapazitiv ausgekoppeltes Signal wird an ein Oszilloskop weiter-
gegeben, um die Amplitude und die Phasenlage gegeniiber dem Mitec-Signal zu
iiberwachen.

Die vier weiteren Sinussignale der Phasensteuerung werden an jeweils einen Kompa-
rator weitergeleitet, welcher daraus einen 20 ns breiten TTL-Impuls erzeugt. Diese
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TTL-Signale werden den Pulstreibern fiir die schnellen Schalter zugefiihrt. Ein Puls-
treiber erzeugt daraus ein Rechtecksignal mit einer Breite von 4 ns. Zur galvanischen
Trennung werden diese Signale iiber einen Ringkerntrafo den schnellen Schaltern zu-
gefiihrt. Die schnellen Schalter sind isoliert aufgebaut und liegen auf einem positiven
oder negativen Potenzial. Durch die Spannungspulse der Schalter kann die jeweils
angesteuerte Chopperplatte kurzzeitig auf Massepotenzial gebracht werden. Zurzeit
werden Spannungspulse von 135 V mit einer Halbwertsbreite von 3,95 ns favorisiert.

Mit der Programmieroberfliche LabVIEW wurden die fiir die Anderung der Para-
meter notwendigen Programme erstellt. Die Werte kénnen in Abhéngigkeit von der
Energie gespeichert werden und stehen damit fiir weitere Messungen zur Verfiigung.

3.13 Reflektierte Positronen

Nicht alle Positronen, welche die Probe erreichen, verbleiben in der Probe. Ein grofier
Teil kann remittiert oder durch elastische Streuprozesse reflektiert werden. Die An-
zahl der reflektierten Positronen ist dabei abhéngig von der Ordnungszahl der Probe
und der Implantationsenergie der Positronen (Abb. .

=
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Backscattering probability
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N
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Abb. 3.36: Dargestellt sind die durch Monte-Carlo-Simulationen (rechts) und experi-
mentelle Untersuchungen (links) ermittelten Riickstreuwahrscheinlichkeiten

in Abhéngigkeit von der Positronenimplantationsenergie fiir verschiedene Ele-
mente [M&ki92] [Mass94]. Quelle: [Krau99]

Da die Energie der reflektierten Positronen zwischen nahezu null und der Implan-
tationsenergie variiert, ist es schwierig, einen geeigneten Geschwindigkeitsfilter zu
entwickeln. In anderen Strahlsystemen, wie zum Beispiel am PLEPS am FRM II,
wird ein ExB-Filter verwendet [Baue00]. Die Spektren weisen jedoch Stoérungen
auf. Das kommt zum einen dadurch zustande, dass einige Positronen den Beschleu-
niger trotz dieser Mafinahme erreichen. Ein weiterer Grund ist, dass am Anfang der
Probenkammer eine Blende mit 5 mm Durchmesser integriert ist. Diese ist fiir die
Funktion des ExB-Filters notwendig. Positronen, die in einem kleinen Winkel zur
Senkrechten der Probenoberfliche reflektiert werden, konnen diese Blende passieren
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3.13 Reflektierte Positronen

und werden im ExB-Filter vernichtet. Werden die Positronen von der Probe mit ei-
nem stark von der Senkrechten abweichenden Winkel reflektiert, haben diese einen
groferen Gyrationsradius im Magnetfeld und kénnen an der Blende annihilieren.

Um Stoérungen im Spektrum durch riickgestreute Positronen zu vermeiden, wurde
an MePS ein 45° Bogen als Riickstreufilter integriert. Positronen, die den Beschleu-
niger verlassen, werden mithilfe der Sattelspulen auf die Probe gefiihrt. Die Ra-
dialdrift (Abschnitt wird durch das Magnetfeld der Sattelspulen kompensiert.
Fiir Positronen, die von der Probe reflektiert werden, gilt das nicht mehr. Die beiden
Krifte addieren sich und die Positronen annihilieren je nach Energie, die nach der
Riickstreuung noch vorhanden ist, an verschiedenen Stellen im Rohrbogen. Durch
die grofle Entfernung zum Detektor und die unterschiedlichen Annihilationsorte sind
die Zerstrahlungen im Spektrum nicht als Peak sichtbar.
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100 E
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Counts
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50 -25 0 25 50 75 100 125 150 175 200
Time [ns] Time [ns]

Abb. 3.37: links: Dieses Spektrum wurde ohne den Rohrbogen als Riickstreufilter aufge-
nommen. Deutlich zu erkennen sind Stérungen im Spektrum, welche durch
reflektierte Positronen hervorgerufen werden, die wieder auf die Probe be-
schleunigt wurden.
rechts: Dargestellt ist das Spektrum mit Rohrbogen. Der Nebenpeak ist nicht
mehr sichtbar.

Beide Spektren wurden ohne den Buncher aufgenommen.

Um den Unterschied mit und ohne Filter deutlich zu machen, wurde der Bogen
fiir die erste Messung mit eingeschaltetem Beschleuniger nicht installiert. Die Mes-
sungen ohne und mit Bogen sind in Abbildung dargestellt. Zu erkennen ist,
dass die ohne Bogen vorhandenen Storungen vollstandig eliminiert werden. Ein wei-
terer Vorteil, der sich aus dem Einbau des Bogens ergibt ist, dass die Detektoren
auflerhalb der Achse der Strahlfithrung durch die Blenden und den Chopper lie-
gen. Gammaquanten, die an diesen Stellen durch die Zerstrahlung der Positronen
entstehen, konnen durch eine Bleiabschirmung den Detektor nicht mehr erreichen.

Um festzustellen, in welchem Mafle die Zeitauflosung des Systems durch den langeren
Weg beeinflusst wird, wurden Simulationen durchgefiihrt. Dabei wird davon ausge-
gangen, dass sich die Probenkammer direkt hinter dem Beschleuniger befindet oder
ein Bogen mit einem Winkel von 22,5° oder 45° mit einem Radius von 800 mm ver-
wendet wird (Abb. [3.38)). Deutlich zu erkennen ist, dass sich die Zeitauflssung unter
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2 keV Positronenenergie bei Verwendung eines 45° Bogens verschlechtert. Verwendet
man einen 22,5° Bogen, ist diese Verschlechterung erst unter 1 keV Positronenener-
gie relevant. Die Verschlechterung der Zeitauflosung liegt in der Tatsache begriindet,
dass sich durch die Verwendung der Bogen die Strecke zwischen Buncher und Probe
erhoht. Fiir die ersten Testmessungen wurde ein 45° Bogen verwendet. Das liegt zum
einen daran, dass sich dadurch der Detektor besser gegen die Annihilationsstrahlung,
die im Chopper und in den Blenden entsteht, abschirmen ldsst. Weiterhin sinkt die
Wahrscheinlichkeit, dass riickgestreute Positronen den Beschleuniger erreichen.
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Abb. 3.38: Dargestellt ist die Zeitauflosung des Systems mit Detektor. Fiir Energien
iiber 2 keV fiihrt der Bogen mit 22,5° und der Bogen mit 45° zu keiner
deutlichen Verschlechterung der Zeitauflosung. Unter 2 keV verschlechtert
sich die Zeitauflosung fiir den 45° Bogen. Die Zeitauflésung ist aber noch
akzeptabel. Bei Positronenenergien unter 1 keV ist eine deutliche Abweichung
von der Zeitauflosung des Systems ohne Bogen zu erkennen.

3.14 Beschleuniger

Bei der Entwicklung des Beschleunigers mussten mehrere Faktoren beriicksichtigt
werden. Um den Strahl nicht unnotig aufzuweiten, darf im Beschleuniger nur wenig
transversale Energie auf den Strahl iibertragen werden. Da der Strahl einen Durch-
messer von 6 mm besitzt, kommt es aber gerade in den Randbereichen durch die
dort nicht senkrecht zum Strahl verlaufenden Aquipotenzialflichen zu einem Ener-
gieiibertrag. Diese transversale Komponente fiihrt zu einer Gyration der Positronen.
Gerade an der ersten und der letzten Elektrode des Hauptbeschleunigers lédsst sich
das aber nicht vermeiden.
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3.14 Beschleuniger

Durch eine Vergroflerung des Innendurchmessers der Beschleunigerelektroden kann
dieser Effekt verringert werden. Es muss dabei aber ein Kompromiss aufgrund der
Grofle des Beschleunigers eingegangen werden. Weiterhin ist die Geometrie der Elek-
troden entscheidend. In Abbildung [3.39] ist der verwendete Beschleuniger darge-
stellt. Die gesamte Beschleunigereinheit besteht aus einem Vorbeschleuniger, einer
Driftstrecke und dem Hauptbeschleuniger. Der Hauptbeschleuniger besteht aus 6
Beschleunigungsstufen, die iiber 1 G2 Widerstdnde verbunden sind. Bei einer Be-
schleunigung der Positronen im Hauptbeschleuniger mit 15 kV wird der Strahl von
6 mm auf 6,9 mm aufgeweitet, was bei einer Probengeometrie von 10 mm x 10 mm
vertretbar ist.

Plattenventil inneres Rohr auf
Potentialabschirmung HV-Potential
Plattenventil
100 mm Hauptbeschleuniger
Driftstrecke ; \

%
t

L—__,__—
;
_4
————]

o o
Vorbeschleuniger HV 1 HV 2

Abb. 3.39: Dargestellt ist die Beschleunigereinheit mit Vorbeschleuniger, Driftstrecke
und Hauptbeschleuniger. Das Plattenventil dient zur Trennung des Vaku-
ums wahrend des Probenwechsels. Die Position ist die letztmdgliche vor dem
Beschleuniger. Eine Positionierung kurz vor dem Vorbeschleuniger war aus
geometrischen Griinden nicht moglich (Fiithrungsspulen). Die Potenzialab-
schirmung ist aber ausreichend, um eine Beeinflussung des Strahls durch das
Massepotenzial des Vakuumsystems zu verhindern. Um Uberschlige zu ver-
meiden, muss die Hochspannung am Vorbeschleuniger beim Schlieflen des
Plattenventils abgeschaltet werden.

Die Beschleunigerstufe soll auch dazu dienen, den zeitlichen Fokus auf die Probe
zu verdndern. Das ist zwar mit dem Buncher moglich, indem man die Amplitude
der Sinusspannung verédndert. Eine Erhchung der Amplitude bewirkt aber auch ei-
ne Verdnderung der Temperatur im Schwingkreis des Bunchers und verédndert die
Phasenlage und die Giite des Schwingkreises. Beide Parameter miissen nachgestellt
werden, um den Zeitfokus auf die Probe zu erhalten. Da die Temperatur aber erst
nach einiger Zeit stabil ist, verkiirzt sich dadurch die effektive Messzeit.

Eine einfachere Moglichkeit besteht darin, die Amplitude am Buncher fest einzu-
stellen. Die verschiedenen Laufzeiten der Positronen in Abhéngigkeit von der Be-
schleunigungsspannung kénnen damit kompensiert werden, dass die Positronen im
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Vorbeschleuniger abgebremst werden und die Driftstrecke so langsamer durchlaufen.
Je hoher die Endbeschleunigung ist, umso mehr miissen die Positronen im Vorbe-
schleuniger abgebremst werden.

3.15 Die Probenkammer

Die zurzeit verwendete Probenkammer wurde fiir die ersten Experimente relativ ein-
fach aufgebaut. Vor der Entwicklung einer Probenkammer mit Probenwechsler und
Temperaturregelung sollten Informationen gewonnen werden, ob die Dimensionen
der Probenkammer ausreichend sind. Bei einer zu kleinen Probenkammer kénnen
reflektierte Positronen in der Ndhe der Probe annihilieren und das Lebensdauer-
spektrum storen. Die Probenkammer besteht aus einem Edelstahlrohr (160 mm)
mit einem unterhalb angebrachten Stutzen fiir die Hochspannungszufiihrung. In der
Probenkammer befindet sich der Faradaykiifig aus einem engmaschigen Netz. Dieser
sorgt dafiir, dass die Positronen das Massepotenzial der Probenkammer nicht sehen.
Der Probenhalter kann am Faradaykéfig isoliert angebracht werden, um die Probe
auf ein anderes Potenzial zu bringen. Die Messungen der Zeitstruktur zeigen jedoch,
dass ein vom Faradaykéfig verschiedenes Potenzial am Probenhalter bis zu Energien
von 10 keV nicht notwendig ist. Bei einer besseren Zeitauflosung des Systems durch
die Verwendung des Choppers muss diese Aussage jedoch iiberpriift werden.

Um den Strahl auf die Probe zu fokussieren, sind in Abhéngigkeit von der Energie
vier Parameter zu verdndern. Eine Blende mit einem Durchmesser von 6 mm ist
am Anfang der Probenkammer eingebaut, um den Strahl mittig in die Kammer zu
leiten. Dazu werden die Strome in den zwei Sattelspulenpaaren des Rohrbogens so
verdndert, dass die Zahlrate auf der Probe maximal wird. Bei maximaler Zahlrate
wird dann ein Spektrum aufgenommen. Sind vor dem Hauptpeak Stérungen zu
erkennen, annihilieren einige Positronen an der Blende.

Die korrekte Fokussierung auf die Probe wird mit den Sattelspulen der Probenkam-
mer vorgenommen. Dazu wird fiir diese Einstellungen temporér eine Blende im Ab-
stand von 60 mm vor der Probe eingebaut. Mit einer LabVIEW-Programmeinheit
konnen die Strome in den iiber der Probenkammer horizontal und vertikal ange-
brachten Sattelspulen verdndert werden. Die erhaltene Zahlrate in Abhéngigkeit
von den Spulenstréomen kann danach graphisch dargestellt werden. Daraus lassen
sich die optimalen Einstellungen ermitteln, um den Strahl durch die Blende auf die
Probe zu justieren. Die so erhaltenen Spulenstrome werden mit den jeweiligen Po-
sitronenenergien gespeichert und konnen fiir die Messung der einzelnen Proben vom
Steuerprogramm abgerufen werden.

Die Annihilationsquanten werden mit einem BaF-Szintillator detektiert. Ein SEV
wandelt die durch den Szintillator erzeugten Photonen in ein elektrisches Signal um.
Der SEV mit Szintillator befindet sich axial ausgerichtet hinter der Probe. Zwischen
Probe und Detektor befindet sich ein Sichtflansch, der diese elektrisch voneinander
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trennt. Der SEV ist neben der vom Hersteller mitgelieferten p-Metallabschirmung
von einem weiteren 1 mm starken zur Probe hin geschlossenen p-Metallzylinder
umgeben.

Untersuchungen haben ergeben, dass die vom Hersteller vorgesehene Abschirmung
nicht ausreicht (Abb. und die Zéhlrate bei einer zu den magnetischen Feldlini-
en parallelen Ausrichtung in Abhéngigkeit von der Stédrke des magnetischen Feldes
schnell abfallt. Durch die nur zylindrische, zur Probe hin nicht geschlossenen Ab-
schirmung konnen die Feldlinien in den SEV durchgreifen und somit den Weg der
Elektronen zwischen den Dynoden beeinflussen.
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Abb. 3.40: Der SEV-Detektor wurde senkrecht und parallel zu den Magnetfeldlinien po-
sitioniert. Bei einer parallelen Positionierung kann das Magnetfeld in den
Detektor eindringen, da die py-Metallabschirmung des Herstellers aus einem
offenen Zylinder besteht. Die Zahlrate bricht weit vor der eines senkrecht zu
den Magnetfeldlinien liegenden Detektors ein.

Das urspriinglich geplante Multidetektorsystem aus 8 Detektoren wurde nicht fertig-
gestellt. Versuche, die Spektren mehrerer Detektoren zusammenzulegen, sind noch
nicht erfolgreich abgeschlossen. Dazu sind weitere Untersuchungen an konventionel-
len Lebensdauermesspliatzen mit mehr als zwei Detektoren notwendig. Mittels Simu-
lationen muss auch gekléart werden, wie die u-Metallabschirmungen das Magnetfeld
und somit den Positronenstrahl beeinflussen.

3.16 Zeitauflosung der SEV

Neben der Zeitauflosung des Systems ist auch die Zeitauflosung der SEV entschei-
dend. Dazu wurden Untersuchungen mit einem Picosecond Injection Laser (PIL)
mit einer Wellenldnge von 375 nm durchgefiihrt. Die Pulsbreite des Lasers betragt
36 ps FWHM, der Jitter 2,5 ps.

Der Aufbau ist in Abbildung dargestellt. Uber einen x-y-Tisch kann die Posi-
tion des den Laser iibertragenden Lichtleiterkabels iiber zwei Schrittmotore zweidi-
mensional verstellt werden, sodass an jeder Position der SEV-Rohre eine Messung
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Abb. 3.41: Aufbau des Messplatzes zum Vermessen der SEV . Das den Laser ansteuernde
Kontrollgerat liefert ein Startsignal an den Digitizer. Das Stoppsignal liefert
die Anode der zu untersuchenden SEV-Rohre. Die Signale werden vom Di-
gitizer verarbeitet und im PC1 als Lebensdauerspektrum abgespeichert. Mit
einem zweiten PC werden die Steuereinheit fiir den verstellbaren x-y-Tisch
angesprochen und das Lebensdauermessprogramm gesteuert. Die erhaltenen
Daten konnen graphisch dargestellt werden. Quelle: [Haeb12]

durchgefiihrt werden kann. Mit dem Digitizer des digitalen Lebensdauermessplatzes
werden die Triggersignale der Laser-Ansteuerung und die Signale des SEV verar-
beitet und dem Rechner zur Erstellung eines Lebensdauerspektrums zugefiithrt. Fiir
realititsnahe Messungen wurde der Laser mit einer Wiederholrate von 1 kHz betrie-
ben.

Aus den Einzelspektren konnen die Halbwertsbreite und die relative Durchlaufzeit
(T'TS, transit time spread) bestimmt werden. Ein exemplarisches Beispiel fiir die Un-
tersuchung einer Hamamatsu-Sonde vom Typ 3378-50 ist in Abbildung darge-
stellt. Deutlich zu erkennen ist, dass die Halbwertsbreite der Spektren ortsabhéngig
ist.

Darauf aufbauend wurde mit dieser Messanordnung untersucht, ob die Position ei-
nes von einem von 35 mm Durchmesser auf 20 mm Durchmesser reduzierten BaF-
Szintillators einen Einfluss auf die Zeitauflosung der Messung hat [Haeb12]. Es zeigte
sich, dass die Positionierung des 20 mm Szintillators in der Mitte der SEV-Rohre
zur besten Zeitauflosung fithrt. Mit einem konventionellen Lebensdauermessplatz
konnte unter Verwendung von 2 Rohren des Typs 3378-50 eine Zeitauflosung von
178 ps erreicht werden. Die Zeitauflosung einer SEV-R6hre mit einem 20 mm BakF-
Szintillator betragt damit 126 ps.
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3.17 Zusammenfassung und Ausblick
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Abb. 3.42: links: Dargestellt ist die Halbwertsbreite der aufgenommenen Zeitspektren
in Abhéngigkeit von der Position des Lasers bei einer Betriebsspannung der
Rohren von 3,5 keV. Durch die Verwendung von Szintillatoren mit einem ma-
ximalen Durchmesser von 35 mm kann der Randbereich der 40 mm R&hren
vernachléssigt werden. Die Halbwertsbreite der Pulse liegt im Bereich zwi-
schen 100 ps bis 130 ps.
rechts: Abgebildet ist die relative Zeitdifferenz des Maximums (TTS) von den
aufgenommenen Spektren in Abhéngigkeit von der Position des Lasers. Fiir
die am weitesten auseinander liegenden Maxima ergibt sich ein Wert von 25

ps.
3.17 Zusammenfassung und Ausblick

Mit dem Positronenstrahlsystem MePS ist es seit September 2011 moglich, tiefen-
aufgeloste PALS-Messungen durchzufithren (Baubeginn in Rossendorf 2007). Trotz
der fehlenden Chopper-Einheit besitzt das System eine Zeitauflosung von unter 600
ps. Damit kénnen zum Beispiel porése Materialien untersucht werden.

In diesem Kapitel wurde gezeigt, wie durch die Weiterentwicklung des Moderators
die Zahlrate erheblich gesteigert werden konnte. Durch den fiir MePS nur zeitlich
begrenzt zur Verfiigung stehenden Elektronenstrahl ist es dadurch erst moglich ge-
worden, Proben in einer angemessenen Zeit zu untersuchen.

Die Qualitdt der Spektren konnte durch die Verwendung einer Doppelblende erheb-
lich verbessert werden. Auch der als Riickstreufilter dienende Rohrbogen hat sich
bestens bewéhrt. Die durch diese Mafinahmen erhaltenen Lebensdauerspektren sind
bei korrekter Einstellung der Strahlfiihrung nahezu ungestort.

Simulationen mit dem Programm SIMION 8.1 lassen darauf schliefen, dass unter
Verwendung des Choppers eine Zeitauflosung (mit Detektor) von 210 ps zu erreichen
ist.

Wie in anderen Strahlsystemen wird aber auch die Weiterentwicklung von MePS eine
grofle Rolle spielen. So konnten die Strahlparameter am FRM II in Miinchen durch
umfangreiche Mafinahmen erheblich verbessert werden [Sper0§] [Hugel2]. Die nur
begrenzt zur Verfiigung stehende Strahlzeit erschwert dabei jedoch zeitaufwendige
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Kapitel 3 MePS-System

Untersuchungen.

Die grofie zeitliche Verbreiterung des Positronenstrahls kann nicht mit theoretischen
Betrachtungen geklart werden. Durch den Einsatz der Doppelblende ist es zwar ge-
lungen, einen Teil der stérenden Positronen auszublenden, die Ursache dafiir wurde
aber nicht behoben. Es muss davon ausgegangen werden, dass die hoherenergetischen
Positronen nicht durch das Linsensystem oder die Strahlfithrung generiert werden.
Eine Analyse ist daher sehr schwierig. Fiir die Positronen mit geringerer Energie
gibt es jedoch mehrere Erklarungen.

Durch den Einschuss in das Magnetfeld und den Transport in diesem kann ein Teil
der longitudinalen Energiekomponente in eine transversale Komponente umgewan-
delt werden. Durch die fehlende und auch nicht mogliche Diagnose auf den ersten 5
Metern des Strahlsystems ist eine Fehlersuche in diesem Bereich kaum moglich.

Ein Ansatzpunkt zur Losung des Problems ist die Verwendung eines Spiders [Stoe99]
zu Beginn des Magnetfeldes. Dieser wird in anderen Strahlsystemen verwendet, um
die Positronen aus einem magnetischen Fiihrungsfeld auszukoppeln, ohne dass die
Teilchen den Magnetfeldlinien folgen kénnen.

Weitere intensive Entwicklungsarbeit sollte auch am Linsensystem vorgenommen
werden. Der Abstand zwischen dem Gitter auf dem oberen Linsenstiick zum Mo-
derator betrigt zurzeit etwa 4 mm. Die Zwischenrdume des Gitters haben einen
Durchmesser von etwa 0,5 mm. Dieses Verhéltnis sollte durch eine Erhohung des
Abstandes vergrofiert werden, um den Einfluss der Inhomogenitéten im elektrischen
Feld durch das Gitter zu verringern. Bei einer Vergroflerung des Abstandes ist es
aber auch notwendig, die Durchmesser der Flachen vom Moderator und dem Netz
zu vergrofern, um einen Einfluss des sich in der Nahe befindenden Konverters zu
verhindern.

Weiterhin kénnte die Beschleunigung der Positronen auf die Transportenergie nicht
nur zwischen Moderator und Gitter, sondern mehrstufig mit einer konzentrischen
Anordnung von Moderator und Extraktionselektroden erfolgen [Koegl0O]. Ein sol-
cher Aufbau ist durch den hohen Energieeintrag des Elektronenstrahls an dieser
Stelle sehr aufwendig und erfordert ein hohes Mafl an Entwicklungsarbeit und fein-
mechanischen Fertigkeiten, verspricht jedoch eine Verbesserung der Strahlparameter.
Durch eine damit verbundene Reduzierung des Strahldurchmessers konnen auch die
Laufzeitunterschiede in den Bogen verringert werden.
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Kapitel 4

PAS-Messungen an low-k-Schichten

4.1 low-k-Materialien

In den letzten Jahren wurde die Dichte der Transistoren in mikroelektronischen Bau-
elementen, insbesondere in Computerchips, stark erhoht. Diese Entwicklung ldsst
sich aber aufgrund unerwiinschter Effekte nicht beliebig fortsetzen. Durch die Mi-
niaturisierung verldangern sich die Leiterbahnen bei gleichzeitiger Erniedrigung des
Leiterbahnenquerschnittes.

Dieser Umstand fithrt dazu, dass der Widerstand steigt. Weiterhin schrinken die
Kapazitdten, welche durch die Miniaturisierung an Bedeutung gewinnen, die Verar-
beitungsgeschwindigkeiten der Signale ein. Um diese Faktoren zu beriicksichtigen,
wird ein vereinfachtes Modell (Abbildung [4.1)) betrachtet [Bohr95]. Bei dem Modell
wird davon ausgegangen, dass eine Leiterbahn sich zwischen 2 weiteren Leiterbah-
nen befindet. Diese wiederum befinden sich zwischen 2 Metallisierungsebenen. Die
Leiterbahnbreite und die Absténde zwischen den Leiterbahnen ist gleich. Ebenso
entspricht die Leiterbahnhohe dem Abstand zwischen der Leiterbahn und der Me-
tallisierungsebene. Aus dem Modell ergeben sich 2 Kapazitaten Cp zwischen den Lei-
terbahnen und zwei Kapazitaten Cj; zwischen der betrachteten Leiterbahn und den
beiden Metallisierungsebenen. Geht man davon aus, dass das Dielektrikum iiberall
homogen ist und der Aufbau einem idealen Plattenkondensator entspricht, ergibt
sich fiir Cr, und C,,

Abb. 4.1: Einfaches Modell erster Ordnung fiir
die parasitiren Kapazitéiten in inte-
grierten Schaltungen. Die dunklen Be-
reiche stellen die Leiterbahnen und die
Metallisierungsebenen dar, die hellen

Bereiche das Dielektrikum.
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hl

CL = €&y - " (4.1)
bl

CM = €p€p ﬁ (42)

Der Parameter 1 bezeichnet dabei die Ausdehnung der Leiterbahnen in die Zeichen-
ebene.

Fir die mittlere Leiterbahn wird der Widerstand iiber

[

berechnet.

Das Produkt aus dem Widerstand und den parasitdren Kapazitéiten gibt die Signal-
verzogerung an, die durch das Aufladen und Entladen des Systems nicht zu umgehen
ist.

h? + b?

e (4.4)

T = eoérerpl’
Um die Zeitkonstante zu verringern, wurden die Leiterbahnen miniaturisiert, was je-
doch aufgrund der sich dann erhéhenden Stromdichten an seine Grenzen stofit. Die
bei hohen Stromdichten nicht zu vernachlidssigende Elektromigration fiithrt dazu,
dass Leiterbahnen unterbrochen werden |[Lloy95] [Meye02]. Der spezifische Wider-
stand kann durch die Verwendung von Kupfer (p=0,0178 Qmm?/m) statt Alumini-
um (p=0,0278 Qmm?/m) gesenkt werden, stellt die Herstellung aber vor neue Her-
ausforderungen, da Kupfer leicht in andere Materialien diffundiert. Zur Vermeidung
der Diffusion des Kupfers in die Isolationsschichten sind zusétzliche Barriereschich-
ten notwendig.

Die Verkiirzung der Signalleitungen stofit auch an ihre Grenzen. Ein erheblicher
Fortschritt konnte aber durch die senkrechte Anordnung der Transistoren erreicht
werden. Eine weitere Verringerung der Zeitkonstante ist durch die Erniedrigung der
Dielektrizitétskonstante der Isolationsmaterialien moglich (Tab. [£.2).

SiO9 besitzt eine relativ hohe Dielektrizitatskonstante. Es wird deshalb nach Alter-
nativen fiir SiOy gesucht. Ideal ist ein k-Wert von 1, welcher im Vakuum auftritt.

Das Vakuum-Isolierverfahren (air gaps) [Stol95] fiir Kupferleiter wird teilweise bei
der Chipfertigung verwendet. Dazu werden zwischen den Leiterbahnen Opferschich-
ten aufgebracht, die spiter durch geeignete Atzlosungen wieder entfernt werden.
Diese Moglichkeit kann jedoch nur begrenzt verwendet werden, da die mechanische
Stabilitat sowie die Wéarmeableitung ein Problem darstellen.

Zur FErniedrigung der Dielektrizitdtskonstante bei einer ausreichenden Stabilitét
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4.1 low-k-Materialien

der Isolationsschichten konnen auch Materialien mit wenigen polaren Bindungen
verwendet werden. Dadurch wird die Polarisierbarkeit gesenkt. Das erreicht man
zum Beispiel durch die Verwendung von organischen Siliziumdioxiden (organosilica-
te Glass, OSG) als Isolationsmaterial. Nichtporose OSG-Materialien besitzen einen
k-Wert von etwa 2,8 [Klos02]. Weitere Materialien mit den zugehorigen Dielektri-
zitatskonstanten sind in Tabelle [£.1] aufgefiihrt.

Material k-value
Silicon Dioxide (Si05) 4.0-4.5
Fluorinated Silicate Glass (FSG or SiOF) | 3.2-3.6
Hydrogen Silsesquioxane (HSQ) 2.8-3.0
Methyl Silsesquioxane (MSQ) 2.7

Organosilicate glass (OSG) 2.8-3.0
Organic aromatic polymers 2.6-2.9

Tab. 4.1: Aufgefithrt sind h#ufig verwendete Isolationsmaterialien in Halbleiterbau-
elementen mit der zugehérigen Dielektrizitétskonstante [Hoof05].

Eine weitere Moglichkeit liegt in der Senkung der Dipoldichte. Geeignete Materia-
lien sind mikropordse Schichten mit viel freiem Volumen. Zurzeit werden in der
Halbleiterindustrie durch CVD oder spin-on-Verfahren abgeschiedene mikroporose
Schichten verwendet. Fiir porése OSG-Materialien werden damit k-Werte von unter

2 erreicht (Abb. [4.3)).

4.1.1 Klassifizierung von porosen Materialien

Durch die IUPAC (International Union of Pure and Applied Chemistry) wurde
eine Klassifizierung von pordsen Materialien nach der Porengréfie (Durchmesser)
vorgenommen [Meye95]. Poren mit einem Durchmesser Dp < 2 nm werden als
Mikroporen bezeichnet. Liegt der Durchmesser der Poren im Bereich von 2 nm
< Dp < 50 nm, handelt es sich um Mesoporen. Bei einem Durchmesser von Dp > 50
nm spricht man von Makroporen.

Weiterhin sind porose Materialien durch ihren Porositétsgrad ¢ = % gekennzeich-
net. V bezeichnet das gesamte Volumen und Vp gibt das Volumen der Poren an.

Bei Materialien mit einem geringen Porositdtsgrad handelt es sich im Allgemeinen
um isolierte Poren. Steigt der Porositédtsgrad an, konnen die einzelnen Poren unter-
einander verbunden sein. Es handelt sich dabei um eine offene Porositét. Im Folgen-
den wird auch der Begriff ,,zur Oberfliche hin offene Porositdat® verwendet. Damit
wird ausgesagt, dass die Porensysteme bis an die Oberflache der Schicht reichen.

Handelt es sich um Materialien mit isolierten Poren, wird auch eine Unterteilung in
kubische Poren, sphérische Poren und zylindrische Poren vorgenommen. Ein Zugang
zur Porengeometrie durch verschiedene Messmethoden ist jedoch besonders bei den
Mikroporen nur schwer moglich und beschréankt sich auf theoretische Modelle.

73



Kapitel 4 PAS-Messungen an low-k-Schichten

4.1.2 Herstellung von porosen low-k-Schichten

Die Erzeugung des freien Volumens wird zurzeit mit zwei technologischen Prozessen
erreicht.

Bei der konstruktiven Porositdt werden durch die Einbringung von Fremdatomen
oder funktionellen Gruppen in die SiO,-Matrix die Bindungsverhéltnisse verandert.
Dadurch wird die Materialstruktur aufgeweitet. Durch dieses Verfahren wird auch
die Polarisierbarkeit des Materials verringert.

Die subtraktive Porositét beschreibt ein Verfahren, bei dem nach der Schichtabschei-
dung Teile des Materials aus der Schicht entfernt werden. Dazu wird die Ausgangs-
substanz (Precursor) mit einem Porengenerator (Porogen) versetzt. Als Porogen
kénnen Monomere, Polymere oder Makromolekiile verwendet werden.

Dieses Gemisch wird im spin-on-Verfahren (Rotationsbeschichtung) (Abb. [4.2a, b)
oder durch eine plasmaunterstiitzte chemische Gasphasenabscheidung (PECVD) auf
dem Substrat abgeschieden. PECVD hat gegeniiber CVD den Vorteil, dass bei der
Herstellung der Schichten die Temperatur niedriger gehalten werden kann. CVD-
Prozesse finden bei etwa 400 °C bis 500 °C statt. Verwendet man die plasmaun-
terstiitzte chemische Gasphasenabscheidung, reichen Temperaturen von 300 °C bis
350 °C aus. Dadurch kann eine Schédigung der in vorangegangenen Herstellungs-
prozessen aufgebrachten Strukturen vermindert werden. In der Produktion ist die
Schichtabscheidung durch PECVD gegeniiber dem spin-on-Verfahren bei der Ver-
wendung von Porogenen vorzuziehen, da mit diesem Verfahren eine gleichméfige
Beschichtung dreidimensionaler Strukturen (Vertiefungen in Wafern) moglich ist.

Wihrend der sich anschlieBenden Trocknung (Pre-bake) verbleibt das Porogen in-
nerhalb der Schicht (Abb. ¢). Nachfolgend wird das Porogen durch eine ther-
mische Behandlung (Final-cure) aus dem Material ausgetrieben. Die Temperatur
ist dabei abhéngig von dem verwendeten Porogen. Um ein weiteres Ausgasen bei
nachfolgenden Prozessschritten zu vermeiden, erfolgt die Behandlung oberhalb der
notwendigen Temperatur bei iiber 400 °C [Schu0§].

low-k Precursor +
g Porogen »

b
== =
(a) (b) (c) (d)

Abb. 4.2: Dargestellt ist der Prozess fiir die Erzeugung subtraktiver Porositéat durch Ro-
tationsbeschichtung. Quelle: [Schu0§]

Durch rein thermisches Heizen ist der Warmeeintrag sehr grofl, sodass schon vor-
handene Strukturen verédndert werden konnen. Das Elektronenstrahlheizen [Miya04]
oder das Heizen mit UV-Licht [Jous09] verkiirzt die Behandlungszeit erheblich, wo-
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4.1 low-k-Materialien

durch der Warmeeintrag stark verringert wird. Ein grofler Vorteil der UV-Behand-
lung liegt darin, dass durch die Verwendung geeigneter Wellenléngen bestimmte
Bindungen aufgebrochen werden kénnen. Dadurch wird das Geriist der Ausgangs-
substanz nicht beschédigt und die Bildung von Si-H, welches fiir eine Feuchtigkeits-
aufnahme verantwortlich ist, wird verhindert.

Eine weitere Moglichkeit zur Herstellung von low-k-Schichten wird durch die sub-
traktive Porositéit innerhalb eines Sol-Gel-Prozesses erreicht. Ausgangspunkt ist ei-
ne kolloidale Losung von Feststoffpartikeln (Sol). Fiir eine Solsynthese werden als
Ausgangsmaterialien oftmals Alkoholate von Metallen oder Nichtmetallen verwen-
det. Das Gemisch geliert durch Hydrolyse und Kondensationsvorgénge, wodurch der
Vernetzungsgrad und die Viskositéit ansteigen (pre-Gelation). Dieser Prozess kann
durch Katalysatoren gesteuert werden und findet in einer geséttigten Atmosphére
statt. Dadurch wird ein Entweichen des Losungsmittels verhindert.

Erreicht das Stoffgemisch eine definierte Viskositét, wird es im spin-on-Verfahren
auf das Substrat gebracht. Bei fortschreitender Vernetzung bildet sich darauthin ein
stabiles Netzwerk (post-Gelation).

Im Anschluss wird die Schicht getrocknet, wobei das Losungsmittel in einer un-
gesattigten Atmosphére verdunstet. Die durch dieses Verfahren synthetisierten Ma-
terialien (Xerogele, Aerogele) unterscheiden sich durch das Trocknungsverfahren
[Schu08].

40 ————— , —T T 0 Abb. 4.3: Abhéngigkeit
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Erfolgt die Trocknung unter Normalbedingungen, kann die Aerogelstruktur durch

Kapillarkréafte und Oberflachenspannungen zerstort werden. Dadurch wird die Schicht
verdichtet und schrumpft. Die Porositét dieser Schichten kann bis zu 50 Prozent be-

tragen.

Durch eine iiberkritische Trocknung lédsst sich die Zerstorung der Aerogelstruk-
tur vermeiden. Bei einem ausreichend hohen Druck und einer hohen Tempera-
tur verschwindet die Phasengrenze Fliissigkeit-Gas. Dadurch kann sich keine Ober-
flaichenspannung ausbilden, die zur Schrumpfung fiithrt. Mit diesem Verfahren lassen
sich Materialien herstellen, die eine Porositédt von iiber 99 Prozent besitzen [Rebe91].
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Bei der Verwendung von porosen Materialien in der Mikroelektronik muss jedoch
beachtet werden, dass eine Erhohung der Porositdt durch eine Senkung der me-
chanischen Stabilitidt gekennzeichnet ist (E-Modul, Hérte) (Abb. [4.3). Weiterhin
verschlechtert sich das Durchbruchsverhalten beim Anlegen eines elektrischen Feldes
durch die erhéhten Feldstirken an den Porenwénden [Yian05]. Auch die Verédnderung
der chemischen Stabilitdt und eine verringerte thermische Leitfihigkeit [Schu08] so-
wie ein von Kupfer verschiedener Ausdehnungskoeffizient sorgen dafiir, dass
bei der Verwendung von low-k-Materialien Kompromisse beziiglich der theoretisch
erreichbaren Dielektrizitatskonstante eingegangen werden miissen.

4.1.3 Pore-Sealing

Low-k-Materialien mit einem hohen Porositdtsgrad besitzen offene Porensysteme,
die auch bis an die Oberfliche der Schicht reichen. Durch die porose Struktur kénnen
bei weiteren Verarbeitungsschritten Fliissigkeiten und Gase in die low-k-Matrix ge-
langen. Weiterhin muss vermieden werden, dass das Kupfer der Leiterbahnen in die
low-k-Schicht eingebracht wird.

Um das zu verhindern, wird eine metallische Barriereschicht zwischen die isolierende
low-k-Schicht und das Kupfer eingebracht. Dadurch wird auch ein oberflichliches
Verschlieflen der Porensysteme erreicht (Pore-Sealing).

metallische Diffusionsbarriere dielektrischer Liner

dielektrische Diffusionsbarriere
e =

poroses low-k o i ) Figte . poroses low-k
Material Erragk Pl Material

dielektrische Diffusionsbarriere dielektrische Diffusionsbarriere
metallische Diffusionsbarriere

Abb. 4.4: links: Pore-Sealing ohne Verwendung eines dielektrischen Liners.
rechts: Vor dem Aufbringen der metallischen Diffusionsbarriere wird ein di-
elektrischer Liner auf der low-k-Schicht abgeschieden. Quelle: [Schu0g]

Als Barrierematerial wird hiufig TaN [Heil05] oder TiN [Satt02] verwendet. Scheidet
man das Barrierematerial direkt auf der porésen low-k-Schicht ab, ist die Dicke der
Barriereschicht durch die Rauigkeit der low-k-Schicht-Oberflache vorgegeben. Auch
kann das Barrierematerial in die Porensysteme eindringen (Abb. . Dadurch wer-
den die Elektrodenabsténde verringert, was mit einer Erhéhung der elektrischen
Feldstédrken und einer Erhchung der Kapazitét zwischen den Leiterbahnen verbun-
den ist.

Ein Losungsansatz ist das Abscheiden eines Liners (z.B. Si02) auf der Oberflache der
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4.1 low-k-Materialien

pordsen low-k-Schicht [Mour03]. Dadurch kénnen auch Unebenheiten in der low-k-
Schicht ausgeglichen werden, wodurch sich die notwendige Stérke der Barriereschicht
verringert [Schu08].

Eine andere Moglichkeit wird bei der Plasmabehandlung ausgenutzt. Bei dieser Be-
handlung wird die Oberfliche der porésen low-k-Schicht unter Verwendung von in-
erten Gasen (z.B. Argon) mechanisch verdichtet. Die chemischen Bindungen des
low-k-Materials werden dabei nur geringfiigig beeinflusst [Schu0§].

4.1.4 Maoglichkeiten zur Charakterisierung der pordsen
low-k-Schichten

Neben der mechanischen Stabilitéit, den elektrischen und chemischen Eigenschaften
der low-k-Schichten ist vor allem die Porositét hinsichtlich der Porengrofie und des
Porositétsgrades von Bedeutung. Als Charakterisierungstechniken fiir porése Mate-
rialien konnen dabei grundsétzlich Stickstoff-Tieftemperatur-Adsorption, Quecksil-
berintrusion, die Elektronenmikroskopie und die Rontgenkleinwinkelstreuung ver-
wendet werden. Die beiden ersten Methoden kénnen jedoch nur bei offenen Poren-
systemen und bei Porengréflen > 4,9 nm angewendet werden. Die Transmissions-
Elektronen-Mikroskopie (TEM) liefert nur bei ausreichend grofien Poren brauch-
bare Ergebnisse und ist mit einem hohen Praparationsaufwand verbunden. TEM-
Untersuchungen an den zur Verfiigung stehenden Proben konnten die mit PALS
nachgewiesenen Poren nicht auflosen. Fiir die Rontgenkleinwinkelstreuung werden
Proben mit groBeren Schichtdicken benotigt. Weiterhin ist eine Auswertung meist
nur mit grofem mathematischen Aufwand und in Verbindung mit anderen Messme-
thoden aussagekréftig. FEine tiefenabhédngige Charakterisierung der Schichten hin-
sichtlich der Porengrofile und des Porositatsgrades sind mit diesen Messtechniken
nicht moglich.

Die zur Verfiigung stehenden Proben wurden im Vorfeld mit einer weiteren Mess-
methode, der ellipsometrischen Porosimetrie (EP) untersucht. Die ellipsometrische
Porosimetrie nutzt die Anderungen der optischen Eigenschaften der porésen Filme
wéhrend der Adsorption und Desorption von Methylbenzol und bestimmt die Men-
ge des Adsorbates in den Poren. Diese Messmethode kann nur bei low-k-Schichten
verwendet werden, deren Oberfléiche nicht durch eine Plasmabehandlung oder durch
das Aufbringen einer metallischen Diffusionsbarriere abgeschlossen ist.

Um diese Beschrinkungen zu umgehen, bietet sich die Positronen-Annihilations-
Lebensdauer-Spektroskopie an. Mit dieser Messmethode konnen auch Schichten mit
isolierten Poren und Schichten, die durch eine Plasmabehandlung oder eine metal-
lische Diffusionsbarriere verschlossen sind, untersucht werden.
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4.1.5 Selbstorganisierende low-k-Materialien

Die Erhéhung der Porositdt der low-k-Schicht fiihrt dazu, dass die Schichten an
mechanischer Stabilitdt verlieren. Deshalb wurden am Fraunhofer-Institut [ZFP-
D Versuche unternommen, die Anordnung der Poren zu strukturieren (Abb.
[Seif10]. Durch die Strukturierung kommt es nicht zu einer zufilligen Verbindung
der Poren, wodurch sich die Stabilitdt bei einer gleichzeitigen Erhéhung der Po-
rositidt verbessert. Neben den verbesserten mechanischen Eigenschaften sind diese
Materialien auch hydrophob [Smirl1].

Die Verfahrensweise zur Herstellung von selbstorganisierenden porésen Materialien
wurde in erstmals beschrieben. Die Ausgangsmaterialien waren in wéssriger
Losung vorliegende amphiphile Molekiile (Tenside) und Silika- Ausgangssubstanzen
(Precursor). Durch die Selbstassemblierung der Tenside bilden sich Mizellen. Die hy-
drophoben Enden der Tenside lagern sich in der Mitte aneinander an. Die hydrophi-
len Kopfgruppen (Alkylgruppen) sind nach auen zur wéssrigen Phase ausgerichtet.

Abb. 4.5: Vergleich zwischen
nicht organisierten
und organisierten

low-k-Materialien. Bei
den nichtorganisierten
Schichten kénnen sich
schon  bei  geringer
Porositédt Porensysteme

ausbilden, was  die
Stabilitidt der Schicht
beeinflusst. Quelle:
[Yeap13]

Die Mizellen bilden dabei die Vorlage fiir die spateren Poren und iibernehmen die
Aufgabe des Porogens. Durch die Lange der Alkylgruppe kann der gewiinschte Po-
rendurchmesser eingestellt werden. Durch die Zugabe des Silika-Precursors ordnen
sich die Mizellen. Im Anschluss kommt es zu einer Kondensation der Silikatanionen
des Precursors an den Mizellen und somit zur Entstehung einer Netzwerkstruktur

um die Mizellen [Muet10] [JaehO8].

Das Material wird daraufhin durch das spin-on-Verfahren in der gewiinschten Schicht-

dicke auf das Substrat aufgebracht. Durch eine thermische Behandlung werden die
organischen Bestandteile ausgetrieben, wodurch eine pordse Schicht zuriickbleibt.

Die in Abschnitt[4.3]untersuchten Organosilicate Glass (OSG)-Schichten mit einheit-
lichen Mikroporen wurden in einem &hnlichen selbstorganisierenden Prozess erzeugt
[Smir11]. Dazu wurde eine auf Alkohol basierende hydrolisierte alkylisierte Silizium-
dioxidlésung mit amphiphilic Triblock-Copolymeren in einem Sol-Gel-Prozess herge-
stellt [Zhao98]. Diese Losung wird durch das spin-on-Verfahren auf das Si-Substrat
gebracht. Die amphiphilic Triblock-Copolymere dienen dabei als Porogen. Durch ei-
ne Wiarmebehandlung wird das Polymer ausgetrieben und hinterlisst ein geordnetes
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4.2 PAS-Untersuchungen an low-k-Schichten

poroses Si0y-Netzwerk mit Alkylgruppen. Die Alkylgruppen passivieren dabei die
Oberflachen der Poren und der Schicht.

Die fiir die PAS-Untersuchung zur Verfiigung gestellten low-k-Schichten besitzen
einen k-Wert von 1,82 bis 2,45. Die Porositét liegt zwischen 24 % und 49 %.

4.2 PAS-Untersuchungen an low-k-Schichten

Die verschiedenen low-k-Schichten wurden mit den Positronenstrahlsystemen MePS
(Lebensdauer-Spektroskopie) und POSSY (Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie)
untersucht. Fiir beide Systeme ist es erforderlich, die Eindringtiefen bei den verschie-
denen Positronenenergien zu bestimmen. Exemplarisch sind dazu fiir einige Energien
die Eindringprofile und die Halbwertsbreite der Verteilung in Abhéngigkeit von der
Implantationsenergie der Positronen dargestellt (Abb. .
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Abb. 4.6: links: Makhov Eindringprofil fiir verschiedene Positronenimplantationsenergien
bei einer Dichte von 1,21 g/cm3.
rechts: Die rote Linie zeigt die mittlere Eindringtiefe der Positronen in
Abhéangigkeit von der Implantationsenergie der Positronen. Die Halbwertsbrei-
te der Makhov-Verteilung ist grau dargestellt.

Fiir kleine Implantationsenergien bis etwa 2 keV liegt die mittlere Eindringtiefe im
Bereich von wenigen Nanometern bis 100 nm. Es ist aber ersichtlich, dass die gemes-
senen Spektren zu hoheren Energien hin Informationen aus einem weiten Bereich
der Schicht enthalten. Beachtet werden muss ebenfalls, dass bei Implantationstie-
fen, welche sich im Bereich der Diffusionsweglénge der Positronen bewegen (je nach
Material bis zu 100 nm), die Positronen wieder die Oberfldche der Schicht erreichen
konnen. Dort werden sie, sofern es sich nicht um Materialien mit einer negativen
Austrittsarbeit fiir Positronen handelt, im Oberflachenpotenzial gefangen.

Die Positronen kénnen im Oberflachenpotenzial mit einem Elektron zerstrahlen oder
Positronium bilden. Im ersten Fall kann durch die geringere Elektronendichte an der
Oberflache eine lange Lebensdauer von bis zu 500 ps auftreten und so einen Bei-
trag zur PALS-Messung geben, der nicht der Struktur zuzuschreiben ist. Bildet sich
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Positronium, bleibt es durch seine Neutralitdt nicht mehr im Oberflachenpotenzial
gefangen und kann in das Vakuum entweichen. Dort wird es in drei v-Quanten zer-
strahlen und sich in der relativen 3v-Annihilationsrate widerspiegeln.

4.2.1 PALS-Messungen der low-k-Schichten

Die mit der Positronen-Annihilations-Lebensdauer-Spektroskopie untersuchten low-
k-Schichten wurden mit dem in Abschnitt beschriebenen spin-on-Verfahren zur
Erzeugung einer subtraktiven Porositéit hergestellt. Alle Proben wurden einer Wér-
mebehandlung zum Austreiben des Porogens ausgesetzt. Die Zeit dieser Behandlung
liegt im Sekundenbereich. Die Probe N1A wurde nach diesem Prozess nicht weiter-
behandelt. Bei den Proben N3A und N5A wurde die Oberfldche zusétzlich durch
eine Plasmabehandlung mit 300 W und 600 W verdichtet. Eine TiN-Schicht mit ei-
ner Stéarke von 10 nm und 20 nm wurde auf den Proben N7A und N9A aufgebracht.
Eine Plasmaverdichtung wurde bei diesen beiden Proben nicht durchgefiihrt. Weite-
re Informationen iiber die Herstellung der Proben sind aufgrund der Geheimhaltung
nicht verfiigbar.

Mit PALS soll festgestellt werden, welche Gréfle die entstandenen Poren haben und
ob sich diese durch die Behandlung der Schichten verédndern. Die PALS-Messungen
wurden am in Kapitel |2 vorgestellten MePS-System durchgefiihrt. Es handelte sich
dabei um die ersten Messungen, die mit diesem Aufbau durchgefithrt wurden. Die
Zeitauflosung des Systems von unter 600 ps ist ausreichend, da die zu erwartenden
langen Lebensdauerkomponenten, welche Informationen iiber die Porengrofle liefern,
im Nanosekundenbereich liegen.

Die Spektren fiir Proben dieser Beschaffenheit setzen sich aus mindestens drei Le-
bensdauerkomponenten zusammen (Abschnitt [2.3)). Durch die Zeitauflésung von 600
ps ist es aber nicht moglich, die Komponenten fiir Parapositronium (125 ps), die oh-
ne Positroniumbildung annihilierenden Positronen in den Poren ( 500 ps) und die
bei grofleren Positronenimplantationsenergien auftretende Komponente von Silizi-
um (219 ps) voneinander zu trennen. Diese Lebensdauerkomponenten kénnen bei
der Auswertung nur in einer Lebensdauerkomponente 71 zusammengefasst werden.

Eine zweite und dritte Lebensdauerkomponente der bei diesen Untersuchungen er-
haltenen Spektren ist fiir die Auswertung die entscheidende Gréfle. Durch das in
Abschnitt vorgestellte Tao-Eldrup-Modell kann von den langen Lebensdauer-
komponenten auf die Porengréfle in den Schichten geschlossen werden.

Um Informationen iiber die gesamte Schicht zu bekommen, wurden Positronen-
implantationsenergien von 2 keV bis 10 keV in 1 keV Schritten gewahlt. Da die
Ansteuerelektronik fiir den Beschleuniger zu diesem Zeitpunkt noch nicht fertigge-
stellt war, konnte nicht unter einer Implantationsenergie von 2 keV gemessen werden.

Als Beispiel sind die Spektren aller Proben bei einer Implantationsenergie von 5
keV in Abbildung [4.7] dargestellt. Deutlich zu erkennen ist, dass die unbehandelte

80



4.2 PAS-Untersuchungen an low-k-Schichten

N1A 5kV|

F + N3A_5kV|T]
10000 £ § —
| - N5A_5kV 3
F * N5A_5kV|]
1000 | | < N9A_5kv|]

Counts

100 i

10 &1

40 60 80 100 120 140
Time [ns]

Abb. 4.7: Dargestellt sind die Lebensdauerspektren der low-k-Schichten bei der gleichen
Implantationsenergie von 5 keV. Diese Energie entspricht einer mittleren Ein-
dringtiefe von 450 nm. Zu erkennen ist, dass die unbehandelte Probe N1A
eine kiirzere Lebensdauerkomponente besitzt. Die Lebensdauerkomponenten
der anderen Proben zueinander unterscheiden sich nur geringfiigig.

Probe N1A eine geringere Lebensdauer als die behandelten Proben aufweist. Die
Lebensdauerspektren der plasmaverdichteten low-k-Schichten und die mit den TiN-
Schichten verschlossenen low-k-Schichten haben nur geringe Abweichungen vonein-
ander.

Die unbehandelte Probe N1A

Die Auswertung mit dem Programm LT 9.2 zeigt, dass die unbehandelte Probe
N1A eine lange Lebensdauerkomponente 7 = 2,99 ns £+ 0,09 ns besitzt (Abb. .
Das entspricht einer Hohlraumgréfie von d = 0,72 nm + 0,08 nm. Die Unsicher-
heit in der Bestimmung der Hohlraumgrofie kommt vor allem dadurch zustande,
dass keine Aussagen iiber die Geometrie dieser Hohlrdume getroffen werden kann.
Die geringe Erhchung der Lebensdauer bei 2 keV kommt durch den Einfluss von
Oberflacheneftfekten zustande. Es kann davon ausgegangen werden, dass die Schicht
beziiglich der Hohlraumgréfie sehr homogen ist. Diese Lebensdauerkomponente kann
durch Vergleiche mit anderen PALS-Messungen der Methyl-Silsesquioxane Matrix
zugeschrieben werden [Gidl06]. Es handelt sich hierbei nicht um Hohlrdume, die
durch einen Herstellungsprozess fiir die Erzeugung subtraktiver Porositéit entstehen
(Abb. . Eine weitere lange Lebensdauerkomponente, welche die Anwesenheit von
groferen Poren anzeigt, wurde in der Probe nicht nachgewiesen. Diese sollte jedoch
nach dem Austreiben des Porogens vorhanden sein. Es muss davon ausgegangen wer-
den, dass die Zeit der thermischen Behandlung nicht ausreichend ist. Zur Klarung
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Abb. 4.8: Dargestellt sind die Lebensdauerkomponenten 7 bis 73 mit den dazugehorigen
Intensitéten fiir die untersuchten low-k-Schichten in Abhingigkeit von der Im-
plantationsenergie der Positronen. Weiterhin ist fiir 79 und 73 der nach dem
erweiterten Tao-Eldrup-Modell berechnete Porendurchmesser angegeben.
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dieses Sachverhaltes wird auf den Abschnitt 1.2.4] verwiesen.
Plasmaverdichtete und mit einer TiN-Schicht versehenen low-k-Schichten

Bei den behandelten Proben ist eine Auswertung mit zwei ldngeren Lebensdauer-
komponenten 75 und 73 sowie einer langen Lebensdauerkomponente 7, unter Beriick-
sichtigung einer Groflenverteilung der Poren méglich. Die Varianz und die Residuen
zeigen dabei kaum Unterschiede. Wird nur eine lange Lebensdauerkomponente an-
genommen, liegt die Porengréfenverteilung im Bereich von 0,6 nm bis 1,8 nm (Abb.
. Eine Auswertung mit zwei langen Lebensdauerkomponenten, bei der eine Kom-
ponente eine Verteilung in der Porengréfle aufweist, verschlechtert die Varianz und
die Residuen deutlich.

O =TT Abb. 4.9: Porengrofienverteilung
in den low-k-Schichten
03 L i bei einer Implantations-
energie der Positronen
= von 6 keV. Die Aus-
g 02r 7 wertung erfolgte unter
g Annahme einer langen
01k i Lebensdauerkomponen-
te mit einer Verteilung.
00 ! (N S

00 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20
Pore size d [nm]

Unter Beachtung von vorangegangenen Untersuchungen an &hnlichen Materialien
[Gidl06] kann die Auswertung nur mit zwei langen Lebensdauerkomponenten er-
folgen. Die Komponente 75 stammt dabei von der Methyl-Silsesquioxane Matrix.
Mithilfe einer weiteren langen Lebensdauerkomponente 73 kénnen Aussagen iiber
die Grofle der Poren getroffen werden. Die Entstehung der Poren in den Schichten
kann damit erklart werden, dass die Proben wéahrend der Plasmaverdichtung und
dem Aufbringen der TiN-Schichten ldngere Zeit einer thermischen Belastung ausge-
setzt waren. Diese Belastung scheint im Gegensatz zum eigentlichen Curing-Prozess
auszureichen, um das Porogen aus der Schicht zu entfernen.

In der Abbildung sind die erhaltenen Ergebnisse dargestellt. In der ersten Po-
sitronenlebensdauerkomponente 7; sind die Lebensdauer des p-Ps, der Positronen,
die kein Positronium in den Poren gebildet haben und die Bulklebensdauer vom
Silizium enthalten. In der Schicht (5 keV Implantationsenergie der Positronen) liegt
diese bei 540 ps £ 20 ps. Zu héheren Eindringtiefen der Positronen nimmt der Wert
der Lebensdauerkomponente 7; ab, da mehr Positronen das Bulkmaterial erreichen
und somit die Lebensdauerkomponente vom Silizium einen hoheren Beitrag leistet.
Das spiegelt sich auch im Anstieg der Intensitét fiir diese Lebensdauerkomponente
wider.

Die Erhohung der Intensititat I; fiir die behandelten Proben mit einer Implanta-
tionsenergie der Positronen von weniger als 4 keV ldsst sich darauf zuriickfiihren,
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dass durch das Aufbringen der TiN-Deckschicht in diesem Schichtbereich keine Po-
sitroniumbildung stattfindet. Durch die erhohte Dichte werden weiterhin viele Po-
sitronen in der TiN-Schicht gestoppt. Die durch die Plasmabehandlung verdichteten
Schichten verhalten sich &hnlich. Da Informationen zur Starke und zur Dichte der
verdichteten Schicht fehlen, kann der Anteil der in diesem Bereich gestoppten Po-
sitronen nicht bestimmt werden. Dadurch ist es auch nicht moglich, Aussagen iiber
das Vorhandensein von Poren in diesem Schichtbereich zu treffen.

Fiir die Proben mit der aufgebrachten TiN-Deckschicht wird in Abb. eine
Abschéitzung iiber den Anteil der gestoppten Positronen in diesen Schichten an-
gegeben. Bei einer Implantationsenergie von 2 keV und einer TiN-Schichtdicke von
20 nm werden 40 % der Positronen auf thermische Energie abgebremst. Da sich die
Diffusionsweglidnge der Positronen ebenfalls in diesem Bereich bewegt, ist eine Aus-
sage dariiber, wie viele Positronen nur Informationen aus der TiN-Schicht liefern,
nicht moglich.

S e s s Abb. 4.10: Aufgetragen ist der
I : ;g m I:m ] Anteil der Positronen

in Abhéngigkeit von
der Implantations-
energie, welche in der
3 TiN-Schicht mit einer
Stérke von 10 nm und
20 nm thermalisiert
werden.
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Die dritte Lebensdauerkomponente 73 der behandelten Proben nimmt von kleinen
Implantationsenergien bis zu einer Implantationsenergie von 5 keV ab. Die Inten-
sitdt I3 steigt dagegen in diesem Bereich an. Daraus kann gefolgert werden, dass
sich in den oberen Bereichen der low-k-Schicht durch die Plasmabehandlung und
das Aufbringen der TiN-Schicht grioflere, aber weniger Poren als in den tieferen
Schichtbereichen bilden. Um die Ergebnisse der PALS-Messungen zu verifizieren,
wurden S- und W-Parametermessungen an den gleichen Proben durchgefiihrt. Diese
werden im folgenden Kapitel vorgestellt.

4.2.2 S- und W-Parametermessungen der low-k-Schichten

S-Parameter

Der in Abschnitt beschriebene S-Parameter ist sensitiv auf die Porengréfie und
den Volumenanteil der Poren am Gesamtvolumen. Bei den untersuchten pordsen
Materialien muss aber auch der Einfluss der vermehrten Positroniumbildung be-
riicksichtigt werden. Die bei der Zerstrahlung des o-Ps beteiligten Elektronen sind
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nicht an den Atomen gebunden. Dadurch kommt es nur zu einer geringen Dopp-
lerverbreiterung, was zu einem schmaleren Peak fiihrt. Diese drei Informationen
kénnen bei der S-Parameterauswertung nicht getrennt werden und erschweren eine
Interpretation der gewonnenen Daten.

Mean penetration depth [nm]
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Abb. 4.11: S-Parameter der low-k-Schichten in Abh#ngigkeit von der Implantationsener-
gie der Positronen.

Um abzuschétzen, ob Verdnderungen in den Schichten stattfinden, ist dieser Pa-
rameter jedoch ausreichend. Dabei muss jedoch beachtet werden, dass gerade bei
geringen Implantationsenergien der Positronen auch die Oberflache einen Einfluss
auf die erhaltenen Daten besitzt.

Die in Abbildung gezeigten Messwerte wurden mit dem Positronenstrahlsys-
tem SPONSOR [Anwal2a] am HZDR ermittelt. Dieses System ist &hnlich dem
in Abschnitt vorgestellten Positronenstrahlsystem POSSY an der MLU Halle-
Wittenberg.

Wie schon bei den PALS-Messungen ermittelt, ist die Schicht der unbehandelten
Probe N1A sehr homogen. Der S-Parameter besitzt ab einer mittleren Eindring-
tiefe der Positronen von 14 nm keine signifikanten Unterschiede. Das Fehlen einer
Verdnderung des S-Parameters zwischen der Schicht und dem Si-Substrat kann nicht
interpretiert werden. Moglich ist ein zufillig gleicher S-Parameter.

Der Abfall im oberflichennahen Bereich kann mit der Bildung von Positronium
an der Oberflache begriindet werden. Der Einfluss ist aber nur bis zu einer Im-
plantationsenergie von 0,6 kV, welche einer mittleren Eindringtiefe von 14 nm ent-
spricht, zu beobachten. Die plasmaverdichteten low-k-Schichten sowie die mit ei-
ner TiN-Deckschicht versehenen Schichten zeigen jedoch eine starke Anderung des
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S-Parameters iiber einen grofien Bereich. Bei den mit TiN beschichteten low-k-
Schichten ist bei geringen Implantationsenergien ein deutliches Plateau zu erkennen.
Ab 0,8 keV /1,5 keV (10 nm /20 nm Deckschicht) steigt der S-Parameter bis zum
Maximum an. Dieses Verhalten steht im Einklang mit der Intensitdt I3 der PALS-
Messungen. Das Abfallen des S-Parameters zu hoheren Energien hin ist wieder auf
den Einfluss des Si-Substrates zuriickzufiihren.

Bei den plasmaverdichteten Schichten ist dieses Plateau nicht zu erkennen, was mit
einem kontinuierlichen Ubergang erklirt werden kann. Deutlich wird aber, dass bei-
de Verfahren zu Verdnderungen und Inhomogenitéten in der Schicht fithren. Diese
Inhomogenitéten sind jedoch nicht gewiinscht. Aufgrund dieser Erkenntnis werden
Fertigungsschritte optimiert, die die Verdichtung der Oberfliche mit einem geringe-
ren Energieeintrag ermoglichen.

Mean penetration depth [nm]
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Abb. 4.12: W-Parameter der low-k-Schichten in Abhéngigkeit von der Implantations-
energie der Positronen.

W-Parameter

Der W-Parameter wurde aus demselben Datensatz ermittelt und ist sensitiv auf
die chemische Umgebung des Ortes der Annihilation (Abschnitt . Die Probe N1
in Abb. zeigt dabei ein sehr homogenes Verhalten. Daraus kann geschlossen
werden, dass sich die chemischen Eigenschaften in der Schicht nicht &ndern.

Bei den plasmaverdichteten Proben féllt der W- Parameter von der Oberflidche bis zu
einer mittleren Eindringtiefe der Positronen von 150 nm ab. Die Plasmaverdichtung
fithrt somit zu einer Inhomogenitdt der chemischen Umgebung des Annihilations-
ortes. Zwischen einer mittleren Eindringtiefe der Positronen von 150 nm bis 450 nm
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zeigt sich ein Plateau. In diesem Bereich verdndert sich die chemische Umgebung
fiir die an der Annihilation beteiligten Positronen nicht.

Die mit einer Deckschicht aus TiN versehenen Proben zeigen ein dhnliches Verhalten.
Deutlich zu erkennen sind auch hier die unterschiedlich starken TiN-Deckschichten.
Der Abfall des W-Parameters bis zu einer mittleren Eindringtiefe der Positronen
von 450 nm zeigt, dass diese Behandlung die Schicht stérker verdndert als die plas-
maverdichteten Schichten. Neben einer chemischen Verdnderung, welche durch die
thermische Einwirkung verursacht wird, ist es in diesem Fall auch moglich, dass das
TiN in die Schicht eindringt und dadurch eine Erhéhung des W-Parameters in der
Schicht hervorruft.

Untersuchungen mit der Transmissions-Elektronen-Mikroskopie haben gezeigt, dass
TiN in die Probe eindringt und diese Vermutung nicht ausgeschlossen werden kann
(Abb. [£.13)). Durch die in Abschnitt aufgefithrten Arbeitsschritte kann das
Eindringen von TiN in die low-k-Schicht jedoch verhindert werden.

Abb. 4.13: Die low-k-Schicht
(links)  wird  mit
einer TiN-Schicht
(dunkler Bereich)
abgeschlossen. In den
markierten Bereichen
sind Gitterstruk-
turen zu erkennen,
die auf das Vorhan-
densein von TiN in
der low-k-Schicht
zuriickzufiihren sind.

4.2.3 Messung der relativen 3~-Annihilationsrate

Durch die Messung der relativen 3-Annihilationsrate kann eine Abschétzung da-
riiber getroffen werden, ob sich verschiedene Proben hinsichtlich der Anzahl und
der Grofle der Poren voneinander unterscheiden. Diese Information kann genutzt
werden, um die Proben fiir ein geplantes PALS-Experiment auszuwéhlen.

Trifft das Positron auf ein pordses Material, besteht die Moglichkeit, dass sich zwi-
schen den Molekiilen oder an den Porenwénden Positronium bildet. Das zwischen
den Molekiilen gebildete Positronium diffundiert zu den Poren und wird von diesen
gefangen. Das 0-Ps kann dann an den Porenwénden iiber die pick-off Annihilation
in zwei y-Quanten zerstrahlen. Ein Teil des o-Ps zerstrahlt im Inneren der Poren
durch Selbstannihilation in drei y-Quanten. Der Anteil der 3y-Annihilation nimmt
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Abb. 4.14: Dargestellt ist die relative 3y-Annihilationsrate. Bei der unbehandelten Probe
fallt die Rate bis zu einer Energie von 1,5 keV ab. Danach ist nur noch ein
geringfiigiger Abfall zu erkennen. Die behandelten Proben zeigen ebenfalls
einen Abfall, steigen aber im Inneren der Probe an, um sich dann im Substrat
den Werten der unbehandelten Probe anzunahern.

mit zunehmender Groéfle der Poren zu. Beriihren sich die einzelnen Poren, wirkt
es fiir das Positronium wie eine groflere Pore. Der Anteil der 3y-Annihilation wird
dadurch ebenfalls erhoht.

Die in Abbildung[4.14] dargestellte Messung der relativen 3y-Annihilationsrate zeigt,
dass sich die Proben nach der Behandlung von der Probe N1A unterscheiden. Die
erhohte relative 3y-Annihilationsrate in der Néhe der Schichtoberfliche ist auf die
Bildung von Positronium an der Oberflache zuriickzufiihren. Bei der unbehandelten
Schicht N1A bleibt der Wert ab einer mittleren Eindringtiefe der Positronen von 63
nm nahezu konstant und wird nur noch durch den Einfluss des Si-Substrates bei
hoheren Implantationsenergien erniedrigt.

Das Ratenverhéltnis der plasmaverdichteten Schichten und der mit einer TiN-Deck-
schicht versehenen Schichten fillt bis zu einer Implantationsenergie der Positronen
von 0,8 keV ab. Danach steigt das Ratenverhéltnis wieder an, bis sich der Einfluss
des Si-Substrates bemerkbar macht. Diese Ergebnisse zeigen, dass in den behandel-
ten Proben mehr oder gréflere Poren vorhanden sind. Obwohl mit dieser Messung
keine qualitative Aussage iiber die Porengréfle und Anzahl der Poren moglich ist,
konnte dieses Verfahren durch den relativ geringen Aufwand in der Produktion zur
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Qualitédtskontrolle eingesetzt werden.

4.2.4 Temperaturabhangige Messung des S-Parameters

Die in Kapitel dargestellten Ergebnisse der PALS-Messung zeigen, dass sich
die Porengrofie der unbehandelten Probe von den Porengrofien der behandelten
Proben unterscheidet. Alle Proben haben dabei den Curing-Prozess durchlaufen.
Es sollte sich deshalb kein Porogen in den low-k-Schichten befinden. Die durch-
gefithrten Messungen zeigen aber, dass in der unbehandelten Probe N1A keine Po-
ren vorhanden sind, sich das Porogen also vermutlich noch in der Schicht befindet.
Zur Uberpriifung dieser Aussage wurden temperaturabhingige Messungen mit der
Doppler-Verbreiterungs-Spektroskopie durchgefiihrt. Als Messsystem wurde das Po-
sitronenstrahlsystem POSSY in Halle verwendet.

Um die Einfliisse auf das Material so gering wie moglich zu halten, wird ein Proben-
halter mit integrierter Heizung verwendet. Die Probe kann wiahrend der gesamten
Messzeit im Vakuum verbleiben. Die Probe wird dann auf die jeweilige Temperatur
erhitzt. Die Temperatur wird 30 Minuten konstant gehalten und danach mithilfe
von fliissigem Stickstoff, welcher von auflen durch den Probenhalter gefithrt werden
kann, schnell abgekiihlt.

Die Messungen starten bei Raumtemperatur. Die Temperatur wird fiir die einzel-
nen Messungen in mehreren Schritten bis auf 718 K erhoht. Dabei zeigt sich, dass
sich auch bei geringen Temperaturen Verdnderungen in der low-k-Schicht abzeich-
nen (Abb. . Aufgrund der Tatsache, dass sich die Probe ldngere Zeit an der
Luft befand, muss iiberpriift werden, ob es sich dabei um eingetretene Gase oder
Feuchtigkeit handelt. Die Erhéhung der S-Parameterwerte mit der Temperatur las-
sen den Schluss zu, dass bestimmte Bestandteile des Porogens bei verschiedenen
Temperaturen ausgetrieben werden. Auf Messungen iiber 718 K wurde verzichtet,
da die Schicht bei hheren Temperaturen zerstért wird.

Die Ergebnisse fithrten dazu, dass an einer Probe der gleichen Serie N1A eine Rest-
gasanalyse durchgefiihrt wurde. Dazu wurde die Probe im Vakuum auf eine Tem-
peratur von 300 °C erwarmt. Die Verbindung zum Massenspektrometer und zur
Pumpstation wurde erst nach einiger Zeit wieder hergestellt, da sich bei den diinnen
Schichten das nur in geringen Mengen austretende Porogen schlecht nachweisen lésst.
Die erhaltenen Daten sind in der Grafik dargestellt.

Die Untersuchung wurde in drei Schritten durchgefiihrt. Die erste und zweite Mes-
sung gibt Aufschluss {iber den Einfluss der Vakuumkammer und des reinen Matrix-
materials SICOH auf die Untersuchung. Bei der dritten Messung wird die low-k-
Schicht analysiert. Bei geringen Massenzahlen (bis etwa 40) unterscheiden sich die
Ergebnisse kaum voneinander. Zu grofleren Massenzahlen hin sind Abweichungen
zwischen den ersten beiden und der letzten Analyse erkennbar. Es zeigt sich, dass
aus der porosen Probe Kohlenwasserstoffe austreten, die dem Porogen zugeschrieben

89



Kapitel 4 PAS-Messungen an low-k-Schichten

Mean implantation depht [nm] —— 300K
101 312 602 960 1378 1851 2376 —— 373K

0840 T T T T T T . 423K

S-Parameter

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Positron Energy [keV]

Abb. 4.15: Dargestellt ist die Verdnderung des S-Parameters in Abhéngigkeit von der
Temperatur. Die Probe wurde 30 Minuten auf die gewiinschte Temperatur
gebracht und danach wieder abgekiihlt. Durch einen Hard- und Software-
wechsel am Positronenstrahlsystem wurde die Probe nicht bei allen Energien
komplett vom Strahl getroffen. Das zeigt sich besonders deutlich bei einer
Energie von 4 keV und 5 keV.

werden konnen. Die Vermutung, dass der eigentliche Curing-Prozess nicht ausrei-
chend ist, um das Porogen aus der Schicht zu entfernen, hat sich damit bestétigt.

4.2.5 Zusammenfassung

In den vorangegangenen Abschnitten wurde gezeigt, wie die Positronen-Annihila-
tions-Spektroskopie zur Untersuchung von porosen low-k-Schichten eingesetzt wer-
den kann. Dabei hat sich die Aufgabenstellung wéahrend der Untersuchung veréndert.
Am Anfang der Untersuchungen sollte nur die Gréfle der Poren bestimmt werden.
Die PALS-Messungen am MePS-System lieferten diese Information. Gleichzeitig
stellte sich aber die Frage, warum die Probe N1A keine Poren enthélt. Durch die
temperaturabhéngige S-Parametermessung konnte die Vermutung, dass sich das Po-
rogen noch in der Probe befindet, erhértet werden. Darauthin durchgefiihrte massen-
spektrometrische Untersuchungen konnten einen Austritt von Kohlenwasserstoffen
aus der Schicht nachweisen.

Weiterhin zeigte sich, dass auch die W-Parametermessungen sowie die Auswertung
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Abb. 4.16: Die Restgasanalyse zeigt, dass sich viele organische Bestandteile in der low-
k-Schicht befinden, welche durch die Erwarmung der Probe auf 300 °C aus
der Probe ausgetrieben werden. Quelle: [Ahnel3]

der relativen 3vy-Annihilationsrate Informationen iiber die low-k-Schichten liefern.
Die W-Parametermessung zeigt, dass durch die Plasmaverdichtung und die TiN-
Beschichtung chemische Verdnderungen in der Schicht hervorgerufen werden, die
nicht nur die Oberfliche der Schicht betreffen. Durch die Messung der relativen
37-Annihilationsrate konnten die Ergebnisse der PALS-Messung bestétigt werden,
dass sich die Probe N1A hinsichtlich der Porositét in der Schicht von den anderen
Proben unterscheidet. Da die Messung der 3y-Annihilationsrate im Gegensatz zur
PALS in relativ kurzer Zeit mit einem geringeren Aufwand durchgefithrt werden
kann, ist ein Einsatz dieser Untersuchungsmethode in der Qualitdtskontrolle nicht
auszuschlieflen.
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4.3 PAS-Untersuchungen an selbstorganisierenden
low-k-Schichten

Fiir die Messungen an den selbstorganisierenden low-k-Schichten wurde das Positro-
nenstrahlsystem POSSY in Halle verwendet. Mit diesem Positronenstrahlsystem
konnen Informationen iiber die Dopplerverbreiterung (Abschnitt , die relative
3v-Annihilationsrate (Abschnitt und die Gesamtzéhlrate gewonnen werden.

Ziel der Untersuchungen ist die Beantwortung der Frage, ob der Ubergang von isolier-
ten Poren zu offenen Porensystemen in den low-k-Schichten detektiert werden kann.
Dazu werden Messungen mit und ohne Blende vor dem Ge-Detektor durchgefiihrt
(Abschnitt . Geht man davon aus, dass die Poren periodisch angeordnet sind
und die gleiche Grofle besitzen, muss der Ubergang von isolierten Poren zu einem
offenen Porensystem bei einer spezifischen Porositéit erfolgen. Ausgewéhlte Proben
sollen spéter im Positronen-Lebensdauerstrahlsystem MePS auf die Grofle der Poren
untersucht werden.

Fiir die Untersuchung wurden 9 low-k-Schichten bereitgestellt. Die Werte hinsicht-
lich der Porositdt und der Dielektrizitdtskonstante sind in Tabelle aufgefiihrt.
Die letzten beiden Ziffern der Bezeichnung geben die bei der Herstellung angestrebte
Dielektrizitétskonstante/10 an. Die Buchstaben vor den Ziffern bezeichnen die ver-
schiedenen Herstellungsvariationen. Die Stérke der Schichten liegt in einem Bereich
zwischen 500 nm bis 550 nm.

Probennummer | k-Wert | Porositit in %
NP124 n.a. 0
P224 2,45 24
P122 2.25 31
P222 2.25 31
PA22 2,27 30
PC20 2,05 40
PEV20 2,01 42
PWLI1R 1,92 45
PEV1S 1,01 49

Tab. 4.2: Herstellerinformationen fiir die Porositat und die Dielektrizitatskonstanten der
untersuchten low-k-Schichten.

4.3.1 Vergleich von einem Referenzspektrum mit und ohne
Bleiblende

Um den Einfluss des Messaufbaus auf das Spektrum zu untersuchen, wurde ein
Silizium-Referenzspektrum mit und ohne Blende vermessen (Versuchsaufbau Abb.

2.16|) und auf die Gesamtzihlrate normiert (Abb. |4.17]). Die Messungen wurden fiir
g
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4.3 PAS-Untersuchungen an selbstorganisierenden low-k-Schichten

die Siliziumprobe und die low-k-Schichten hintereinander ausgefiihrt. Zuerst wurden
die Spektren ohne Blende aufgenommen, danach wurden die Messungen mit Blende
durchgefiihrt.
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Abb. 4.17: Dargestellt sind zwei Siliziumspektren bei einer Positronenimplantations-
energie von 2 keV.

Bei der Messung mit Blende ist rechts neben dem Annihilationspeak gegeniiber der
Messung ohne Blende ein erhohter Untergrund zu erkennen. Diese Erhéhung lésst
sich auf die um den Faktor drei langere Messzeit zuriickfithren. Der Untergrund wird
durch die Untergrundstrahlung und die beim Zerfall der 2 Na-Quelle entstehenden
1,27 MeV ~-Quanten hervorgerufen. Weiterhin werden in diesem Bereich Ereignisse
von zwei bei der gleichen Annihilation entstehenden y-Quanten sichtbar. Da bei-
de y-Quanten in einem Winkel von 180° emittiert werden, konnen nur ein direktes
und ein Compton-gestreutes v-Quant ein Signal liefern. Zu sehen ist das bei der
Messung ohne Blende an der Strukturierung bei 682 keV. Dieses Signal ergibt sich
aus der Summe des 511 keV Peaks und dem Riickstreupeak von 171 keV fiir aufler-
halb des Detektormaterials gestreute v-Quanten. Bei der Messung mit der Blende
ist dieses Signal nicht mehr sichtbar, da die Wahrscheinlichkeit, dass am Materi-
al der Probenkammer gestreute v-Quanten den Detektor erreichen, sehr gering ist.
Aus diesem Grund ist auch der bei 171 keV liegende Riickstreupeak nicht so stark
ausgepragt.

Links neben dem Annihilationspeak ist bei der Verwendung der Bleiblende im Be-
reich des Untergrundes durch mehrfache Comptonstreuung eine hohere Zahlrate als
ohne Blende zu erkennen. Dafiir ist die Comptonstreuung in der Bleiblende und
nicht die im Detektormaterial verantwortlich. Die Differenz der Zahlrate nimmt fiir
kleiner werdende Energien ab, da vy-Quanten mit groflen Streuwinkeln und somit
geringeren Energien nicht detektiert werden.
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Durch den Einfluss der Comptonstreuung in der Bleiblende lassen sich die im folgen-
den erhaltenen Daten (mit und ohne Blende) quantitativ nur schlecht miteinander
vergleichen. Es ist am Beispiel der Messung der Gesamtzéhlrate mit und ohne Blende
keine genaue Aussage dariiber moglich, welcher Anteil des Positroniums bei einem
zur Oberflache hin offenen Porensystem die Probe verlassen kann.

4.3.2 Messungen der relativen 3v-Annihilationsrate an
selbstorganisierenden low-k-Schichten

Zu Beginn der Untersuchungen wurden die selbstorganisierenden low-k-Schichten
ohne Bleiblende zwischen Probe und Detektor vermessen. Bei diesen Messungen sind
alle Zerstrahlungen innerhalb und auflerhalb der Probe sichtbar. Aus den erhaltenen
Daten wird in Abhéngigkeit von der Implantationsenergie der Positronen die relative
3v-Annihilationsrate bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung dargestellt.
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Abb. 4.18: relative 3y-Annihilationsrate: Aufgenommen wurden die Daten ohne Blende.
Es sind alle Zerstrahlungen innerhalb und auflerhalb der Probe sichtbar.

An der Oberflache (27 eV Implantationsenergie) liegt die relative 3y-Annihilations-
rate zwischen 0,334 und 0,407. Der fiir die jeweilige Probe erhaltene Oberflachenwert
ist aber vom weiteren Verlauf der Messwerte abhéingig. Durch die nicht zu ver-
nachldssigende Diffusionsweglénge der Positronen in der Probe gehen auch Informa-
tionen aus etwas tieferen Teilen der Schicht in den Oberflichenwert ein. Eine Inter-
pretation der Daten bis etwa 1 keV Implantationsenergie ist daher schwer moglich.
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Im Bereich von 1 keV bis 2,5 keV bildet die relative 3y-Annihilationsrate bis auf
einige Proben ein Plateau. Ab einer Energie von 3 keV ist der Einfluss des Si-
Substrates erkennbar.

Wie zu erwarten, nimmt die relative 3y-Annihilationsrate mit steigender Porositét
zu. Ein deutlicher Sprung, der auf einen Ubergang von isolierten Poren zu einem
offenen Porensystem hinweist, ist aber nicht vorhanden. Betrachtet man die Proben
mit einer angestrebten Dielektrizitdtskonstante von 2,2, stellt man fest, dass sich die
Proben deutlich voneinander unterscheiden.

Wihrend die Schicht PA22 ein deutliches Plateau zwischen 1 keV und 2,5 keV
besitzt, weichen die Kurven der Schichten P122 und P222 zu hoéheren Implantati-
onsenergien der Positronen von diesem Verlauf ab. Bis zu einer Implantationsener-
gie von 0,6 keV steigt das Ratenverhéltnis dieser beiden Proben an. Ab 0.8 keV
sinkt das Ratenverhéltnis jedoch kontinuierlich ab. Das Abfallen der relativen 3-
Annihilationsrate kann darauf hindeuten, dass die Anzahl oder die Grofie der Poren
mit zunehmender Tiefe in der Schicht abnimmt.
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Abb. 4.19: relative 3y-Annihilationsrate: Aufgenommen wurden die Daten mit der Blen-
de. Es sind fast nur Zerstrahlungen innerhalb der Probe sichtbar.

Die Schichten mit einer angestrebten Dielektrizitéitskonstante von 1,8 und 2,0 be-
sitzen die hochsten Werte fiir die relative 3y-Annihilationsrate. Die Werte liegen
jedoch dicht beieinander und korrelieren nicht mit der Reihenfolge der Werte fiir die
Porositét aus Tabelle [£.2] Bei einer Erhéhung der Porositit von 40 % auf 49 % ist
jedoch ein Zusammenhang zwischen der Porositdat und dem Messwert fiir die relative
3v-Annihilationsrate zu erwarten.
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Im Folgenden sind die gleichen Proben mit einer 3 cm starken Bleiblende zwischen
der Probe und dem Detektor vermessen worden (Abb. [£.19). Die Spaltbreite der
Blende entspricht der Stérke der Probe (0,8 mm). Sichtbar sind bei dieser Messung
fast nur die Zerstrahlungen, die in der Probe stattfinden. Thermalisiertes Positroni-
um besitzt nach Formel 4.5| eine mittlere Geschwindigkeit von 8,26 pm/ns. Bei einer
Lebensdauer von 142 ns kann das Positronium somit 1,17 c¢m zuriicklegen. Da es
sich bei der Lebensdauer um eine abfallende Exponentialfunktion handelt, kénnen
auch weitere Strecken zuriickgelegt werden.

Ey, = 3kgT Vi, = ) 22 (4.5)

m

Kann das Positronium die Probe durch ein zur Oberfliche hin offenes Porensys-
tem verlassen, findet ein Teil der Zerstrahlungen auflerhalb des Sichtbereiches des
Detektors statt.

Auch bei den Messungen mit Blende ist zu erkennen, dass sich die relative 3-
Annihilationsrate mit steigender Porositét erhoht. Ein deutlicher Sprung, der einen
Ubergang von isolierten Poren zu einem offenen Porensystem anzeigt, ist aber auch
bei diesen Messwerten nicht zu erkennen.

Vergleicht man die Reihenfolge der Proben mit den Werten fiir den Porositétsgrad,
so ist ersichtlich, dass die relative 3y-Annihilationsrate mit dem Porositatsgrad kor-
reliert. Lediglich die Probe P122 zeigt einen unerwarteten Verlauf, da sich die Mess-
werte im Bereich von 1 keV bis 4 keV néher an einer Probe mit geringerer Porositét
bewegen. Im Vergleich zu den Messungen ohne Blende liegen die Messwerte fiir die
relative 3y-Annihilationsrate der Proben PA22 und P222 im Bereich von 1 keV bis
2,5 keV nahe beieinander. Daraus kann gefolgert werden, dass sich die Grofle oder
die Anzahl der Poren in der Schicht nicht wesentlich éndert. Es muss davon ausge-
gangen werden, dass die Ursache fiir die unterschiedlichen Verldufe der Messwerte in
Abbildung fiir die Proben mit einer angestrebten Dielektrizitdtskonstante von
2,2 durch 3~-Annihilationen auflerhalb der Probe liegt.

Um Informationen iiber das Verhiltnis der Zerstrahlungen innerhalb und aufler-
halb der Schichten zu erhalten, wurde die Gesamtzihlrate mit und ohne Blende
ausgewertet. Ein Vergleich der Messungen mit den Proben NP124 und PEV1S ist
in Abbildung dargestellt. Die Messwerte wurden durch das Verhéltnis bei 19
keV aufeinander normiert. Ein Vergleich der Schicht NP124 mit und ohne Blende
zeigt, dass der Verlauf der Messwerte dhnlich ist. Die Abweichung der Messwerte im
oberflichennahen Bereich kommt durch Oberflacheneffekte zustande. Das sich an
der Oberfliche gebildete Positronium entweicht in das Vakuum. Dadurch kann die
Zerstrahlung nicht mehr von dem Detektor mit Blende erfasst werden.

Bei der Schicht PEV18 ist ein deutlicher Unterschied zwischen den Messwerten zu
erkennen. Die Anzahl der detektierten Zerstrahlungen ist bei den Messungen mit
Blende deutlich geringer als bei denen ohne Blende. Bei einer Implantationsenergie
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von 2 keV werden unter Verwendung der Blende 32 % weniger Ereignisse detektiert.
Das ist ein deutliches Zeichen dafiir, dass ein Teil des in der Probe gebildeten Po-
sitroniums die Probe verlassen kann und bei der Messanordnung mit Blende nicht
mehr detektiert wird.

Da der Unterschied auch bei hohen Implantationsenergien beobachtet wird, miissen
die Porensysteme iiber die ganze Schicht ausgedehnt sein. Ab einer Implantations-
energie von 4 keV steigt die Zahlrate fiir die Messanordnung mit Blende an, da sich
der Einfluss des Si-Substrats bemerkbar macht.
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Abb. 4.20: Verlauf der Gesamtzidhlrate in Abhéngigkeit von der Positronen-
implantationsenergie am Beispiel der Probe NP124 und PEV18. Die
Messungen wurden mit und ohne Blende zwischen Probe und Detektor
durchgefiihrt. Aufgrund der langeren Messzeit fiir die Anordnung mit Blende
wurden weniger Datenpunkte aufgenommen.

Bei der Auswertung der Daten muss beachtet werden, dass auch der Messaufbau
einen Einfluss auf die Gesamtzéhlrate hat. So erreichen bei unterschiedlichen Im-
plantationsenergien nicht gleich viele Positronen die Probe. Hauptgrund dafiir ist
die Blende zwischen den beiden Korrekturspulen (Abschnitt [2.6). Weiterhin ist die

Anzahl der riickgestreuten Positronen von der Implantationsenergie abhéingig.

Aus diesem Grund wurden die Werte auf eine Silizium-Referenzprobe normiert.
Nicht beriicksichtigt ist dabei, dass auch beim Silizium Oberflacheneffekte auftre-
ten. Der Verlauf der Kurven in Oberflaichennéhe ldsst sich dadurch nur schlecht
interpretieren.

Betrachtet man die in Abbildung dargestellten Ergebnisse, welche die Gesamt-
zéhlrate mit Blende darstellen, ist jetzt ein deutlicher Sprung zu erkennen. Bei
den low-k-Schichten mit einer angestrebten Dielektrizitatskonstante von 1,8 und
2,0 (40 % - 49 % Porositit) annihilieren weit weniger Positronen in der Probe als
bei den Proben mit einer hoheren Dielektrizitatskonstante (24 % - 31 % Porositit).
Der Verlauf der Kurven zeigt, dass das Positronium auch bei hohen Positronen-
implantationsenergien die Schicht wieder verlassen kann. Das ist nur méglich, wenn
es sich um ein ausgedehntes und zur Oberfliche hin offenes Porensystem handelt.
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Mit einer sich weiter erhohenden Porositdt im Bereich zwischen 40 % und 49 %
vergroflert sich der Wert fiir das auflerhalb der Probe zerstrahlende Positronium nur
geringfiigig. Diese Verdnderung weist aber darauf hin, dass bei einem Porositéitsgrad
von 40 % noch einige Verbindungen unterbrochen sind.

Mean implantation depth [nm]
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Abb. 4.21: Gesamtzihlrate mit Blende: Fiir die Daten in der Grafik wurden alle Ereig-
nisse im Spektrum summiert (0-541 keV). Um Fehler, die durch Einfliisse des
Messaufbaus hervorgerufen werden kénnen zu minimieren, wurden die Daten
auf die Messwerte einer Silizium-Referenzprobe normiert.

Betrachtet man den Verlauf der Kurve fiir die low-k-Schicht P122, kann die Frage
beantwortet werden, warum in Abbildung die relative 3y-Annihilationsrate zu
geringen Implantationsenergien zunimmt. In dieser Schicht scheint sich schon ein
zur Oberfliche hin offenes Porensystem auszubilden. Das Porensystem ist aber an
vielen Stellen unterbrochen. Dadurch verringert sich die Wahrscheinlichkeit, dass
das Positronium aus tieferen Bereichen der low-k-Schicht die Oberflache erreicht
und die Schicht verlassen kann.

Vergleicht man den Verlauf der Proben PA22 und P222, zeigt sich, dass aus der Pro-
be PA22 mehr Positronium austreten kann als bei der Probe P222. Es muss somit
ein teilweise offenes Porensystem vorhanden sein, welches sich auch iiber die gesamte
Schicht ausdehnt. Diese Erkenntnis deckt sich auch mit den Ergebnissen der rela-
tiven 3y-Annihilationsrate. Bei der Messung der 3~-Annihilationsrate ohne Blende
unterscheiden sich die Kurven beider Proben voneinander, bei den Messungen mit
Blende iiberlagern sich beide Kurven. Die Erhchung der 3+-Annihilationsrate bei
der Probe PA22 (Messung ohne Blende) kommt also ausschlieflich durch die Anni-
hilation des Positroniums auflerhalb der Probe zustande.
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4.3 PAS-Untersuchungen an selbstorganisierenden low-k-Schichten

4.3.3 Zusammenfassung

Die Untersuchungen an den selbstorganisierenden low-k-Schichten haben gezeigt,
dass mit der Methode der Positronen-Annihilations-Spektroskopie Aussagen iiber
das Vorhandensein von offenen Porensystemen getroffen werden kénnen. Es zeigte
sich aber, dass die Auswertung der 3y-Annihilationsrate keine eindeutige Interpre-
tation zulésst. Als bessere Methode fiir diese Fragestellung hat sich die Auswertung
nach der Gesamtzihlrate ergeben. Aus diesen Ergebnissen ist eindeutig zu erken-
nen, dass sich bei den Proben mit iiber 40 % Porositét ein zur Oberfliche hin offenes
Porensystem ausgebildet hat. Fiir die Proben mit einer Porositit von 30 % kann ge-
sagt werden, dass sich die Proben je nach Herstellungsprozess stark voneinander
unterscheiden. Es wird vermutet, dass sich bei etwa 30 % Porositit ein offenes Po-
rensystem ausbildet. Diese Aussage muss aber noch durch weitere Untersuchungen
bestétigt werden. Dafiir ist es wichtig, dass die Messungen der Gesamtzéihlrate mit
Blende fiir Proben mit einer Porositét zwischen 30 % und 40 % durchgefiihrt werden.
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Kapitel 5

Zusammenfassung und Ausblick

Der erste Teil der vorliegenden Arbeit beschreibt den Aufbau des Positronenstrahl-
systems MePS fiir tiefenabhéingige PALS-Messungen am HZDR. Neben der Beschrei-
bung der einzelnen Komponenten wurden die wichtigsten Simulationen und Mes-
sungen vorgestellt, welche fiir den Betrieb des Strahlsystems notwendig waren. Fiir
den erfolgreichen Transport des Positronenstrahls waren umfangreiche Berechnun-
gen des Magnetfeldes notwendig. Gerade an den Spuleniibergéngen wurde viel Wert
auf eine grofitmogliche Homogenitdat des Magnetfeldes gelegt. Da eine Berechnung
der Trajektorien fiir den Strahltransport einen unverhéltnisméfig hohen Aufwand
bedeutet hétte (das in diesem Bereich nicht homogene Erdmagnetfeld, die umgeben-
den Materialien und die Abweichungen bei der Umsetzung des Aufbaus hétten in
den Simulationen mitberiicksichtigt werden miissen), wurden die Parameter fur die
zur Korrektur notwendigen Sattelspulen experimentell bestimmt. Dazu wurde ein
Elektronenstrahl von der Laborseite durch das Strahlsystem in das Cave gefiihrt.

Nach dem erfolgreichen Transport der Positronen in das Labor zeigte sich, dass die
Effektivitdat und Stabilitidt des verwendeten Platinmoderators nicht ausreichend war.
Durch die Verwendung eines speziellen Wolframmoderators konnte die Zéhlrate um
den Faktor 20 gesteigert werden. Es zeigte sich aber auch, dass die Zeitstruktur
des Positronenstrahls nicht fiir PALS-Messungen geeignet ist. Neben einem Haupt-
peak waren noch mehrere Nebenpeaks im Spektrum sichtbar. Diese Nebenpeaks
konnten jedoch durch die Verwendung einer Doppelblende eliminiert werden. Die
Zeitauflosung des Systems betrug zu diesem Zeitpunkt etwa 2 ns.

Mit dem Buncher konnte die Zeitauflosung bis auf unter 600 ps verringert werden.
Dadurch wurden Messungen an pordsen Materialien mit langen Lebensdauerkom-
ponenten moglich.

Ein weiteres Problem stellten die von der Probe riickgestreuten Positronen dar. Im
Gegensatz zu anderen Positronenstrahlsystemen wurde hier statt eines Ex B-Filters
ein Rohrbogen zur Eliminierung der riickgestreuten Positronen verwendet. Der Rohr-
bogen hat gegeniiber dem ExB-Filter bei Energien unter 2 keV einen negativen
Effekt auf die Zeitauflosung. Der geringere Aufwand und die nahezu vollstindige
Eliminierung der riickgestreuten Positronen rechtfertigt diese Entscheidung.

Die letzte grofle Herausforderung stellt der Chopper dar. An dieser Komponen-
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te wurde lange gearbeitet. Erst die Verfiigharkeit der schnellen MOSFET-Schalter
der Firma IXYS brachten den Durchbruch. Die vorgestellten Simulationen zeigen,
dass bei dem Aufbau und dem durch die schnellen Schalter erzeugten Signal eine
Zeitauflosung von unter 210 ps moglich ist.

Im zweiten Teil der Arbeit wurden PAS-Untersuchungen an low-k-Schichten vorge-
stellt. Durch die Messungen an den low-k-Schichten konnte bestétigt werden, dass
sich das MePS-Strahlsystem trotz der zu dieser Zeit noch fehlenden Baugruppe
(Chopper) fiir die Messung langer Lebensdauerkomponenten eignet. Es wurde ei-
ne Zeitauflosung von unter 600 ps erreicht. Die gemessenen Spektren weisen keine
Storungen auf, wie sie in anderen PALS-Strahlsystemen vorkommen.

Die Messungen am MePS-Strahlsystem lieferten Informationen iiber die Gréfle und
die relative Anzahl der Poren. Gerade bei low-k-Schichten mit aufgebrachten Deck-
schichten sind diese Erkenntnisse mit anderen Messmethoden nicht zugénglich. Bei
den Untersuchungen wurde festgestellt, dass das Porogen der Ausgangsschicht durch
die Warmebehandlung nicht ausgetrieben wurde. Es bestand die Vermutung, dass
erst durch nachfolgende Prozessschritte das Porogen aus der Schicht ausgetrieben
wird. Temperaturabhéngige S-Parametermessungen am Positronenstrahlsystem POS-
SY erhérteten diese Vermutung. Die am Fraunhofer-Institut ENAS durchgefiihrten
massenspektroskopischen Untersuchungen bestétigten die Ergebnisse der PAS-Mess-
ungen.

Bei einer weiteren Probenserie handelt es sich um selbstorganisierende low-k-Schich-
ten. Es sollte untersucht werden, ab welchem Porositétsgrad die Poren ein offenes
Porensystem bilden. Mit dem Positronenstrahlsystem POSSY wurde die relative
37-Annihilationsrate bestimmt. Aus dem Vergleich der Messungen mit und ohne
Blende vor dem Ge-Detektor sollte dieser Punkt bestimmt werden. Im Verlauf der
Untersuchungen zeigte sich, dass sich die Auswertung der Gesamtzihlrate unter
Verwendung des Ge-Detektors mit Blende besser fiir diese Fragestellung eignet.

Ausblick  Die PAS-Messungen an den low-k-Schichten haben gezeigt, dass sich
PAS gut zur Charakterisierung dieser Schichten eignet. Besonders bei den selbstor-
ganisierenden low-k-Schichten sind jedoch noch einige Untersuchungen notwendig.
Dass sich ein offenes Porensystem bei einem Porositiatsgrad zwischen 30 % und 40
% ausbildet, konnte durch die Untersuchungen belegt werden. Um diesen Punkt zu
konkretisieren, sind weitere Messungen in diesem Bereich notwendig.

Durch die Messungen an den low-k-Schichten konnte gezeigt werden, dass sich das
MePS-System fiir PALS-Untersuchungen eignet. Eine groflie Herausforderung fiir
weitere Entwicklungen ist dabei die Verringerung der Zeitauflosung des Systems.
Durch die Verwendung des Choppers sollte eine Zeitauflosung von etwa 210 ps
moglich sein.

Eine Zeitauflosung in diesem Bereich ist auch notwendig, um geplante Projekte
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an diesem Messplatz zu realisieren. Eine besondere Bedeutung kommt dabei dem
AIDA-Projekt zu. Durch die Erweiterung des MePS-Systems sollen Untersuchungen
der Defektentstehung in neuartigen Materialien fiir die Energiewende durchgefiihrt
werden. In einer Vakuumkammer sollen dabei Schichtabscheidung, Ionenimplantati-
on, Tempern /Kiihlen sowie PAS und Widerstandsmessung kombiniert werden. Nach
der Ausbaustufe I, welche am Positronenstrahlsystem SPONSOR am HZDR getestet
wird, soll in der Ausbaustufe I die Wechselwirkung dieser defektreichen Materialien
mit Wasserstoff am Positronenstrahlsystem MePS untersucht werden.

Aber auch die beantragten Strahlzeiten von anderen Forschungsgruppen zeigen, dass
ein groBes Interesse an MePS besteht. Um die Erwartungen der kiinftigen Nutzer zu
erfiillen, sind jedoch stédndige Weiterentwicklungen durch engagierte Wissenschaftler
am Strahlsystem notwendig.
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Abkiirzungsverzeichnis

[ elektrische Feldkonstante

Er e Dielektrizitatszahl

P o Dichte

P spezifischer Widerstand

T Zeitkonstante bei Lade-und Entladevorgéngen

Th o Positronen-Bulklebensdauer

Tr e Relaxationszeit fiir Streuprozesse

CpL oo, Kapazitat zwischen zwei Leitungen

Chp oo Kapazitéit zwischen Leiter und Metallisierungsebene
Dy ..o Diffusionskonstante

Eoaw o Maximale Positronenenergie des S-Strahlers

ky oo Boltzmann-Konstante

Ly ... ... Diffusionsweglénge

R ... elektrischer Widerstand

Sp(Z) oo Stopp Profile fiir Positronen aus % Strahlern
CVD ............ chemical vapour deposition

DBS ............. Doppler-broadening spectroscopy

DDS ............. Direct Digital Synthesis

ELBE ........... Electron Linac for beams with high Brilliance and low Emittance
EPOS ........... ELBE POsitron Source

FWHM .......... Full Width at Half Maximum

GiPS ............ Gamma-induced Positron Spectroscopy

MePS ........... Monoenergetic Positron Spectroscopy

Mitec ............ Hersteller fiir Kurzzeitelektronik

MOSFET ........ metal oxide semiconductor field-effect transistor
o-Ps ............. Orthopositronium

OSG ............. organische Siliziumdioxyde, (organosilicate glass)
P(zE) ........... Makhov Profile fiir monoenergetische Positronen
p-Ps ...l Parapositronium

PALS ............ Positronen- Annihilations-Lebensdauer-Spektroskopie
PAS .......... ... Positronen-Annihilations-Spektroskopie

PECVD ......... plasma-enhanced chemical vapour deposition
PLEPS .......... Pulsed Low Energy Positron System

PLL ............. phase-locked loop, Phasenregelschleife

Ps ..o Positronium
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SEV ............. Sekundarelektronenvervielfacher

T .o Temperatur

TEM ............ Transmissions-Elekronen-Mikroskopie
TTL ... Transistor-Transistor-Logik

TTS ... .. transit time spread

VCO ............ voltage-controlled oscillator
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