Kapitel 3: Messungen

3.1. Verschiedene Methoden der Auswertung

Bevor wir uns mit den tatsachlichen Mef3grofen auseinandersetzen, sollen dese hier zunéchst
definiert werden. Oberfladchen der meisten ionischen Kristalle und vieler anderer Materialien
weisen nach der Bestrahlung mit schweren lonen deutliche Veranderungen auf. So konrten
z.B. mittels RKM auf Polyimid Strukturen bestehend aus Krater mit Ringwall beobachtet
(JONOQ], Abb.3.1 @ und auf Glimmer Verdnderungen des lokalen Reibungskoeffizienten
und der Héarte untersucht werden ([HG94], [N99], [NA96] Abb.3.1 b undc). Im Fale
ionischer Kristalle, insbesondere LiF und CaF,, sind wir auf das etwas Uberraschende
Phanomen gestolfen, dal? sich durch lonenbestrahlung kleine Higel auf der Oberflacde bil den
(IMN98], [MN98_2 Abb.3.1 d, was um so unerwarteter ist, wenn man de experimentell
nadhgewiesenen grof¥en Sputterraten deser Materiaien bei der Bestrahlung in Betracht zieht
(siehe z.B. [TAOZ)]). Diese wirden bel unkriti scher Betrachtung eher die Bildung von Kratern
erwarten lasen, was flr andere Materialien, z.B. organische Einkristalle und Polymere, auch
durchaus beobadtet wurde ([NOOQ]). Da esin deser Arbeit ausschliefdlich um im folgenden
als lonenhiigel bezeichnete Strukturen gehen wird, reicht es vollkommen aus, diese durch
zwei einfache GrofRen zu beschreiben: Hohe und Radius. Was darunter im einzelnen zu
verstehen ist, wird in den folgenden Abschnitten beschrieben. Um leichter eine Vorstellung
von den urtersuchten Strukturen zu erhalten, wird der in Abb.3.1d gezeigte Aus<chnitt einer
bestrahlten LiF-Oberfléche in Abb.3.1e ds Pseudo-3D-Bild nach einmal gezeigt. In dieser
Art der Darstellung ist das Auftauchen kieiner Higel an der Oberflache noch deutlicher zu

erkennen.

3.1.1. Klassische Auswertung von Hand

Eine enfache undnaheliegende Art der Vermesaung von lonenhigeln besteht darin, ein Profil
durch das jewellige Maximum zu legen. Dabel ist es zwedkméldg, diese Profile l1angs der
langsamen Rasterrichtung zu wahlen, da starke Bildartefakte haufiger in der schnellen
Rasterrichtung auftreten, so z.B. wenn es durch einen sehr schnellen Ruckkoppelkreis zu
einem "Ubersprechen” der Regelung kommt oder umgekehrt die Regelung bei zu grofer
Zeitkonstante der wahren Topaographie nicht folgen kann (siehe als Beispiel Abb. 3.2).
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430 x 430 nm?

Abb. 3.1:

Ionen kénnen beim Durchqueren von Oberflichen unterschiedlicher Materialien verschiedenste Effekte
hervorrufen: a) topographisches Bild: mit Ringwall versehene Krater auf Polyimid nach Bestrahlung
mit Au-Ionen; b) verdnderte Reibung auf Glimmer nach Bestrahlung mit Xe-Ionen fithrt zu deutlich
sichbaren Spuren in Lateralkraftbildern; ¢) Bestrahlung von Glimmer dndert lokal auch die Héarte der
Oberfliche (Kraftmodulationsbild); d) viele ionische Kristalle (hier LiF) weisen nach

Schwerionenbestrahlung kleine Hiigel auf der Oberfliche auf, e) dasselbe Bild wie in d), lediglich in
Pseudo-3D-Darstellung.

Allerdings darf auch in langsamer Rasterrichtung nicht automatisch von einer perfekten

Abbildung ausgegangen werden. So kann es z.B. durch thermisches Driften der Probe
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insbesondere in der langsamen Rasterrichtung zu Verzerrungen kommen. Dies wird dann
alerdings haufig durch gut sichtbare Abweichungen von der erwarteten Form deutlich (z.B.
"abknickende” Hugel) und a3t sich durch wiederhotes Abrastern desslben
Probenausschnittes Uberprifen, da bei einer deutlichen Drift dieselben Strukturen an immer

neuer Position auftauchen.

Abb. 3.2:

Beispiel fur ein durch schlechte Einstellungen hervorgerufenes Artefakt: topographische Bilder des in
2.2.1 vorgestellten Kalibrationsstandards. Durch eine zu hohe Rastergeschwindigkeit kommt es zu
einem Ubersprechen" der Regelung. a) Pseudoerhebungen zwischen den inversen Pyramiden treten in
schneller Rasterrichtung (von oben nach unten) auf; b) derselbe Oberflichenausschnitt, jedoch bei
umgekehrter schneller Rasterrichtung (unten nach oben): besonders am unteren Bildrand wird deutlich,
daB das Artefakt jetzt jeweils oberhalb der inversen Pyramiden auftritt.

Nadhdem aso eine statistisch ausreichend hohe Anzahl von Profilen duch die lonenspuren
gelegt wurde und jewells der in Abb.3.3 dfinierte Radius und de Hohe des einzelnen
Hugels bestimmt wurde, kénnen duch Binning auf geegneten Intervalen Histogramme fir
die Hohen und Radien erstellt werden. Exemplarisch ist ein solches Histogramm fir
Spurradien auf LiF nach der Bestrahlung mit 5010 U-lonen/cm? in Abb.3.4 dargestellt.
Durch Anpasaing von Normalverteil ungen an de so gewonrenen Histogramme kdnren dann

die mittleren Radien undHOohen sowie deren statistischer Fehler bestimmt werden:
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dabei ist A - Flache unter der Kurve,
Xo - Mittelwert,
0 - Standardabweichung.
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Abb. 3.3:

Definition von Radius und Hohe der beobachteten lonenspuren. a) Ausschnitt aus der Oberféche eines
mit Xe-lonen bestrahlten CaF,-Kristalls. In der VergroBerung sieht man, wie typischerweise Profile in
langsamer Rasterrichtung ausgewahlt werden. b) Profil entlang der Linie A-B in a). Die halbe Breite
des Hiigels von FuBBpunkt zu FuBBpunkt bestimmt den Radius r der Ionenspur, wihrend unter der Hoéhe h
die maximale Erhebung tiber den Hintergrung zu verstehen ist.

In manchen Fallen wurde deutlich, dal3 de emittelten Vertellungen der Mel3g6en etwas
bessr durch logarithmische Normalverteilungen beschrieben werden kdnnen, in denen der
Logarithmus der Mef3werte normalverteilt ist und aus der Normalverteilung durch de

Ersetzung f,,(x) - %DfN (in(x)) hervorgeht:

A 3-(in(x)- uf C
)= o ) 2)
V2Esx g 2 ¢

dabei ist A - Flache unter der Kurve,

"2 _ Mittelwert,

\/ ¥’ E(eSZ —1) - Standardabwei chung.
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Allerdings waren in keinem Fall die Ergebnise von Normalvertellung und logarithmischer
Normalvertellung signifikant verschieden voreinander, weswegen im folgenden
auschlieldich Normalverteilungen verwendet werden. Die physikalische Ursache, warum
z.B. inshesondere die gemessenen Radien eventuell eher logarithmisch namalverteilt sind, ist

bis heute nicht endguiltig gekléart, starke Hinweise auif mdgliche Griinde findet man aber in
3.3.3.
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Abb. 3.4:

Haufigkeit des Auftretens von Ionenspurradien als Funktion des Radius auf LiF nach Bestrahlung mit
11,1 MeV/u U-lonen, aufgetragen iiber 2,5 nm grofen Intervallen ("Binning", Balken). Die Verteilung
kann durch eine Normalverteilung (gestrichelte Linie) angendhert werden. Haufig werden solche
Verteilungen noch besser durch logarithmische Normalverteilungen beschrieben (durchgezogene

Linie), was jedoch nicht zu signifikanten Anderungen des Mittelwerts oder der Breite der Verteilung
fihrt.

3.1.2. Automatisierung

Die Erstellung vieler (ca 100 Profile durch verschiedene lonenhiigel fir einen einzelnen
Datenpunk ist nicht nur mihsam, sondern auch etwas problematisch. Das in Abb.3.5a
gezeigte typische Profil durch einen solchen Higel suggeriert namlich, dal’ es sch bei diesen
Profilen um tatsAdiliche, kortinuierliche Kurven entlang einer gedachten Linie auf der
Oberflache handelt.
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Abb. 3.5:

Die digitalisierte Form der Bilder, wie sie heute in der RKM ublich ist, kann das Erscheinungsbild von
aufgenommenen Strukturen beeinflussen. a) Wéhrend der Bildauthahme wird in Aquidistanten
Abstanden (angedeutet durch die vertikalen Linien) der zugehorige Hohenwert der Oberflache
(hellgraver Bereich) gespeichert. Dic meisten Programme zeichnen Profile, indem sic dic gemessenen
Woertepaare (x,y) durch gerade Linien verbinden. b) Tatsachlich bekannte Punkte des in a) gezeigten
Profils. ¢) Eine angepalite Normalverteilung an b) reprisentiert die Oberfiiche wesentlich besser als das
i a) gezeigte Profil. Scheinbare FuBpunkte sind verschwunden und die Hohe wird korrekt
wiedergegeben.

Dabel a3t man dann all erdings auf3er Acht, dal3 es sch bel den hier gezeigten RKM-Bildern
in Wirklichkeit um digitale Bilder, d.h. genaugenommen Matrizen, handelt. Um diesem
Sachverhalt Rechnung zu tragen, wére es eigentlich ratsam, nur die tatsadlich gespeicherten
Werte an ihrer jewelligen Position aufzutragen, wie in Abb.3.5b angedeutet. Dann wird
unmittelbar klar, dal3 der héchste Mef3wert nicht zwangslaufig auch die "Spitze des Berges®
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darstellt. Vielmehr ist dies ogar unwahrscheinlich, da sich de Entstehung solcher Bilder
vereinfacht dadurch vorstellen 183, dal3 ein &quidistantes Raster Uber die tatsadliche
Oberflache gelegt und dann an jedem Rasterpunkt gerade der zugehdrige Hohenwert in der
zugehdrigen Bild-Matrix notiert wird. Die Wahrscheinlichkeit, da3 immer an den Stellen
lokaler Hohenmaxima @n solcher Rasterpunkt liegt, ist dann dfensichtlich verschwindend
klein (siehe auch 3.1.4.,Abb.3.15. Der Vergleich zwischen Abb.3.5aund Abb.3.5b zeigt
ferner, dal3 es ebenso ein wenig fragwirdig ist, wenn man die Durchmessr von einem
FuRpunk zum anderen mifdt. Die Mel3punke in den Hohenprofilen lassen sich ndmlich sehr
gut durch Normalverteilungen approximieren, wodurch es sch eriibrigt, von Ful3punken oder
Radien zu spredhen. Die Position der Ful3punkte wird alein duch de Wahl des Rasters (also
insbesondere durch Auswahl der jeweiligen Auflésung) bestimmt. Diese Sachverhalte sollen
durch de Darstellung in Abb.3.5c¢ verdeutlicht werden, eine mehr quantitative Bewertung
findet man in Abschnitt 3.1.4. uter Verwendung vonAbb. 3.15.Hinzu kommt erschwerend,
dal3 das manuell e Einzeichnen vonProfilli nien in den Bildern sorgféltig durch die Mitte, bzw.
durch das lokale Hohenmaximum der lonenspuren geschehen mufy um systematische
Verkleinerungen der Mefl3werte zu vermeiden, wie sie entstehen, wenn Profile nicht immer
ganz mittig durch die jeweili gen Spuren gelegt werden.

Das dles deutet darauf hin, dal3 es sinnvdl ist, den gesamten Auswertungsproze3 zu
automatisieren. Deswegen wurde in Zusammenarbeit mit M. Hell3 unter Verwendung von
ImagePro (Bildverarbeitung) ein Makro geschrieben, welches die nadhfolgend beschriebenen
Operationen durchfihrt. Ausgangspunk ist jeweils ein RKM-Bild (Abb. 3.63a), indem durch
Auswahl eines geeigneten Hohengrenzwertes die Lage und wungefahre Form der lonenhiigel
festgelegt wird. Dabei rechnet man will kirlich ale Punkte des Bildes, welche e@nen héheren
Wert haben as diese Schwelle, den lonenhiigeln zu, wéhrend alle anderen Punkte den
Hintergrund blden. Dies geschieht in der Praxis derart, da® man in kleinen Schritten
verschiedene Hohenwerte ds Schwelle durchfdhrt und per Auge in einem zusétzlichen
Eigenschaftsbild kortrolli ert, bel welchem Wert die Hugel am besten identifiziert werden. Als
Ergebnis erhdit man aso ein zusdtzliches bindres Bild, in dem die Lage der Hige
gekennzeichnet ist (Abb. 3.6b). In einem weiteren Schritt ist es nun notwendig, gewisse
identifizierte Bereich von dr welteren Auswertung auszuschlief3en. Bel dieser Art der
Festlegung kann es ndmlich auch zur Identifikation von Mehrfachhigeln (mehrere
lonentreffer in einem sehr eng begrenzten Gebiet, wobel dann richt mehr von individuellen
lonenspuren ausgegangen werden kann) kommen undauch von Strukturen (z.B. Stufen), die

nicht durch loneneinschlége verursacht wurden.
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Abb. 3.6:

Schema einer automatisierten Auswertung: a) RKM-Bild (500 x 500 nm?) einer CaF,-Oberfliche nach
Bestrahlung mit Xe-Ionen. b) Eigenschaftsbild durch Festlegen eines Hohengrenzwertes. ¢) Unrunde
und zu grofe Strukturen (vermutlich "Doppeltreffer”") wurden automatisch aus dem Eigenschafisbild
entfernt.
Eigenschaftsbild (links oben, weiles Kreuz) wird im RKM-Bild (rechts oben) in langsamer
Rasterrichtung je ein Profil gezogen (rechts unten). Vor dem Speichern des jeweiligen Profils wird eine
Normalverteilung mit linearem Untergrund angepaBt, wodurch sich das Profil mit dem Maximum in die
z-Achse verschieben und der Untergrund subtrahieren 14t (links unten).

d) Durch die Positionen der Schwerpunkte der tbriggeblichenen Strukturen im



Seite 3-9

N
Grauwert [a.u.]
N w
T T
! J L

Grauwert [a.u.]

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

0 50 100 150 200 0 50 100 150 200
y-Position [Pixel] y-Wert [Pixel]

b) d)
Abb. 3.7:

a) Konstlich erstelltes Bild einer Stufe. b) Profil in vertikaler Richtung von oben nach unten durch das
Bild in a). ¢) Nach Subtraktion ¢iner Ebene (wie iblicherweise bei RKM-Bildern zum Entfernen des
Untergrundes bentitzt) erscheint scheinbar ein Hiigelkamm im Bild. d) Vertikales Profil von oben nach
unten durch ¢).

Der Sadwerhalt, da3 z.B. auch Stufen identifiziert werden konren, mag nach den
vorangegangenen Beschreibungen zunadhst etwas irritierend erscheinen, aber fir diese Art
der Auswertung ist es unbedingt erforderlich, mit moglichst glatten Bildern zu arbeiten,
weswegen ein RKM-Bild, sollte e einzelne Stufen aufweisen, zunadist immer eben
ausgerichtet werden muf3 (d.h.man zieht eine Hintergrundebene &). In solchen Fallen werden
Stufen in ene Art Hugedkamm umgewandelt (vergleiche Abb.3.7). Unerwinscht
ausgewahlte Gebiete (die tatsadlich keine Higel enthalten) werden in urserem Fall durch
zwel verschiedene Mechanismen wieder geldscht: zum einen findet eine frei skalierbare
Ausonderung  zu  grof¥flachiger  Strukturen statt, zum anderen werden gewis®e
Vorausstzungen beziglich der Form der identifizierten Bereiche gemacht (z.B. mul3 s

Verhdltnis zwischen Flache und Umfang der Struktur in etwa mit einer Kreissymmetrie
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vertréglich sein), wodurch z.B. elli ptische Strukturen, wie bei Doppeltreffern, ausgeschlossen
werden. Zusétzlich wird es dem Benutzer des Programms erlaubt, einzelne Strukturen von der
weiteren Auswertung auszunehmen. Wenn man mit der Auswahl der Objekte zufrieden ist
(vergleiche Abb.3.6c), werden jetzt durch de Schwerpunkte dler identifizierten Strukturen
automatisch Profil e vorgegebener Gesamtlange gelegt und cem Benutzer angezeigt, welcher
einzeln de Korrektheit des jewelligen Profils bestétigt. Bevor die Profile zur weiteren
Verwendung gespeichert werden, wird an jedes einzelne Profil naherungsweise ane
Normalvertellung mit lineaem Hintergrund angepald, anschliefend der Hintergrund
abgezogen und d&s Profil mit dem Maximum in de y-Achse verschoben. Der zuvor
beschriebene Ablauf ist symbadlisch in Abb. 3.6d zu sehen.
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N
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Abb. 3.8:

"Durchschnittliches" Profil, erhalten durch das Ubereinanderlegen vieler einzelner Profile, welche mit
der in Abb. 3.6 gezeigten Methode bestimmt wurden (Punkte). Die an die MefBdaten angepalite
Normalverteilungsfunktion (durchgezogene Linie) beschreibt das Durchschnittsprofil sehr gut.

Die so gewonrenen Daten konren jetzt in volliger Analogie zum vorigen Abschnitt

ausgewertet werden, sie elauben aber auch, eine @was ungewohrliche Form der Darstellung
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zu wahlen. Das Schaubild in Abb. 3.8 ergibt sich, wenn man alle zuvor gewonrenen Profile
fUr eine Probe in einem einzelnen Diagramm auftrégt. Diese Art der Darstellung zeigt dem
Betradchter sozusagen den Verlauf eines durchschnittli chen Profil s, welches durch Anpassung
einer Normalverteilung quantifiziert werden kann, und umittelbar durch die Streuung der
Datenpunke aich de Dispersion dr Mel3werte um den mittleren Verlauf der Profile.
Besonders anschaulich erkennt man ferner die bereits erwahnte Fragwurdigkeit der Wahl von
FuBpunken, da en duchschnittliches Profil offensichtlich sehr gut durch ene
Normalvertell ung beschrieben werden kann.

Bevor wir jedoch Ergebniss dieser Methode mit der manuell en Auswertung vergleichen, soll
zunadhst im nadhsten Abschnitt eine weitere mogliche Methode der Auswertung vorgestellt

werden.

3.1.3.Relative Flachenbedeckung

Als einen weiteren Zugang zu den zu bestimmenden Grofen wollen wir uns in diesem
Abschnitt mit einem anderen Ansatz auseinandersetzen. Die Anzahl von loneneinschldgen
pro Flacheneinheit auf der Oberflache des zu betrachtenden Materials kann schon wéhrend
der Bestrahlung mit recht hoher Genauigkeit durch Mesaung der lonenstrome festgestellt
werden. Zusétzlich ist es auch nach méglich, in den RKM-Bildern de applizierte Fluenz
durch Z&hlen der lonenhligel zu tberprifen, solange man davon ausgehen kann, daf3 jedes lon
genau einen Higel an der Oberflache ezeugt (siehe dazu auch Abb.3.19 undAbb.3.20 und
die Gesamtzahl der Einschldge nicht zu gro wird, man aso nach einzelne Hugel
identifizieren kann. Um daraus Informationen Ubker die Hugeldimensionen zu gewinnen,
verwendet man den in Abb.3.9a illustrierten Ansatz. Sie zeigt schematisch einen kleinen
Ausghnitt der Flache Ag einer bestrahlten Oberflache. Sei a die Flade aner einzelnen
lonenspur, dann mufd bei weterer Bestrahlung de noch urberiihrte Flache A folgender

einfacher Differentialgleichung gentigen:

dA=-alAldo ,

wobei @ die Fluenz in lonen/cm?ist.
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Abb. 3.9:

a) Die gesamte Fliche A, = A + B setzt sich aus noch unberiihrter Fliche A und bereits bestrahlter
Flache B zusammen. b) Setzt man voraus, daf die durch einzelne Ionen hervorgerufenen Spuren
(dunkle Flecken) Kreissymmetrie (Radius r) besitzen, so kann die relative Flichenbedeckung in
Abhingigkeit von der Fluenz durch ein Poisson-Gesetz beschrieben werden.
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Abb. 3.10:

a) RKM-Bild einer mit 4-10!! Xe-Tonen/ecm? (1500 MeV) bestrahlten CaF -Oberfliche. b) Zum in a)
gezeigten Bild gehdriges Grauwerthistogramm, welches gut durch zwei Normalverteilungen
beschrieben werden kann (durchgezogene Linie). Die linke Gaullfunktion (niedrige Grauwerte = grofie
Hohen) beschreibt den insgesamt bereits bestrahlten Bereich. Das Verhiltnis von bestrahlter Flache zu
Gesamtfliche ergibt die relative Flichenbedeckung mit Spuren im Bild: RFB = 75%. Die gestrichelten
Kurven sind die beiden GauBkurven, aus welchen sich die Gesamtverteilung zusammensetzt.
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Diese Gleichung besagt nichts anderes, a's dal3 die Abnahme dA der unbestrahlten Fl&che bei
Erhdéhurg der Fluenz um dg gerade propational ist zur Flache e@ner einzelnen lonenspur a

undzu A. Diese Gleichung wird, wie man leicht durch Einsetzen tberprifen kann, duch
A= Aexp(-ad)

gelost. Im allgemeinen interessert man sich jedoch nicht fir die noch urverédnderte Fléche A,
sondern fUr den bereits bestrahlten undsomit veranderten Tell der Oberfléche B:

B=A - A= Al-ep(-a2)),

d.h.fur die relative Flachenbedeckung mit lonenspuren muf3 gelten:

% = (1-exp(- ab)).

Der bereits bestrahlte Flachenanteil gehorcht also einem Poisson-Gesetz, wie esin Abb.3.9b
dargestellt ist. Die Annahme dner Kreissymmetrie fir die lonenspuren (a=n [1?) erlaubt es

jetzt, einen Zusammenhang zwischen enem mittleren Spurradius r, relativer

Fladchenbedeckung RFB und Fluenz @ herzustell en:
RFB = (1-exp(- 7 [ (@)

Was wir jetzt noch benttigen, ist ein einfacher experimenteller Zugang zu deser relativen
Flachenbedeckung. Dazu betrachten wir exemplarisch das Grauwerthistogramm (Abb. 3.10b)
eines Bildes (Abb.3.10 a), welches mittels RKM auf der Oberflache ener CaF,-Probe
aufgenommen wurde, nachdem diese mit 410" Xe-lonen/cm? bestrahlt wurde. Man erkennt
deutlich zwei Maxima in desem Histogramm, welches nichts anderes darstellt as die
Haufigkeitsverteil ung verschiedener  absoluter Hohenwerte  im betrachteten
Oberflachenbereich. Wieso es zu zwei solchen Maxima kommt, verdeutlicht man sich am
besten an einem einfachen Beispiel (Abb.3.11).
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Abb. 3.11:

Entstehung von Grauwerthistogrammen. Sind die abgebildeten Strukturen ausschlieBlich gleich hohe
Zylinder (links oben), so zeigt das zugehérige Grauwerthistogramm zwei scharfe Linien (links unten).
Die linke Linie gibt unmittelbar die Anzahl aller zu den Zylindern gehérigen Bildpunkte wieder (und
damit die gesamte zu den Zylindern gehorige Fliache), wihrend die rechte den Hintergrund
repriasentiert. Betrachtet man statt dessen gaufformige Erhohungen tiber einem nicht ganz glatten
Hintergrund (rechts oben), so werden aus den Linien im Histogramm gauBférmige Kurven (rechts
unten).

Angenommen, der Hintergrundin einem Bild, also der unbkestrahlte Teil der Oberflache, wére
absolut flach, dann wirde jeder einzelne Bildpunkt genau denselben Grauwert (und somit
indirekt auch denselben Hohenwert) enthalten (im Beispidl: Grauwert 4). Zusétzlich wollen
wir annehmen, alle lonenspuren waren kleine Bereiche auf der Oberfladche, welche sich
gerade dadurch auszeichnen, dal3 sie @énen Grauwert grof¥er als der Hintergrund enthalten (im
Beispiel: rechtekige Erhebungen der Flache 4 Pixel und der konstanten Hohe 9). Das
Histogramm eines lchen Bildes weist gerade avel Linien an den Positionen 4 und 9auf,
wobei die Lange der jeweili gen Linie gerade durch de Gesamtzahl der an ihr beteili gten Pixel
(undsomit indirekt Fladche) gegeben ist.
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Abb. 3.12:

Relative Fliachenbedeckung mit Ionenspuren gemessen auf CaF,-Proben nach Bestrahlung mit 800
MeV Xe-lIonen bei verschiedenen Fluenzen. Die Anpassung ciner Poisson-Verteilung (durchgezogene
Linie) erlaubt es, einen fiir alle Proben und Sensorspitzen gemittelten Spurradius r = 14 nm = 1 nm zu
extrahieren.

In reden Fadllen sind de Hugel, wie man bereits friher sehen konrte, gut durch
zweidimensionale Gauf3kuven beschreibbar (vergleiche3.12), wobel deren maximaler
Hohenwert selbst auch namalverteilt ist (vergleiche 3.1.1). Es ist aso durchaus verntirftig
anzunehmen, dal3 de Grauwerte (Hohenwerte) aller zu den lonenspuren gehérigen Pixel
selbst auch normalverteilt sind, wobei die Flache unter dieser Gauf3kuve gerade ein Mal3 fir
die gesamte bededte Fladhe ist. Zuséizlich kann man nicht erwarten, dald3 der Hintergrund
wirklich vdlkommen flach ist, vielmehr wird dieser selbst auch Fluktuationen aufweisen,
weswegen davon ausgegangen werden soll, da3 de Verteilung der Grauwerte des
Hintergrunds auch durch eine Normalverteil ung beschrieben werden kann. Insgesamt erwartet
man also, dal’ ein entsprechendes Grauwerthistogramm in einem realen Fall gerade zwei
GauRkuven aufweist, deren Maxima zueinander verschoben sind. Genau des beobachtet man
auch tatsadhlich, wie man bereits in Abb.3.10b gesehen hat. Pal3t man also an ein solches
Grauwerthistogramm zwei Gaul3verteilungen an, so kann urmittelbar aus dem Verhdtnis der
Flache unter der zu den Higeln gehdrigen Vertellung zur Gesamtflache auf die relative

Flachenbedeckung mit lonenspuren geschlosen werden, da die gesamte Flache unter der
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doppelten Gauldverteilung nichts anderes ist als die Gesamtflache des Bildes in Einheiten von
Pixeln.

Bel dieser Vorgehensweise gibt es jetzt zwei Moglichkeiten, wie man de gewinschten
Radien extrahieren kann. Einerseitsist es moglich, die relative Flacdhenbededung verschieden
hoch bestrahlter Proben als Funktion der Fluenz aufzutragen und duch Anpasaung des obigen
Poison-Gesetzes einen fur al diese Proben gemeinsamen mittleren Radius zu bestimmen
(Abb.3.12. Alternativ bestimmt man de relative Flachenbededkung einer einzelnen Probe
und gewinnt durch Einsetzen in das Poison-Gesetz und unter Verwendung der zugehdrigen
Fluenz den mittleren Radius fir genau dese @nzelne Probe. In beiden Féllen hat man den
Vortell, da? man sich bei der Auswertung von jeglicher subjektiver Entscheidurg frel
gemadt hat und insbesondere nicht auf relativ gering kestrahlte Proben beschrénkt ist (um
klar separierte lonenspuren zu haben). Andererseits wird dese Vorgehensweise gerade bei
geringen Spuranzahldichten redit ungenau, da dann de Gaul3kuve der lonenspuren
sozusagen im Rauschen des Untergrundes untergeht (Anmerkung: das Umgekehrte gilt
ebenso fur extrem hohe Fluenzen, da dann de Verteilung des Hintergrundes zunehmend
verschwindet; dies ist alerdings erst bei sehr hohen Fluenzen wesentlich). Ferner ist das
Ergebnis nur dann karekt, wenn man nicht davon ausgehen muB, a3 ein Uberlappen der
Spuren zu zusétzli chen Eff ekten (z.B. neue Defektarten) fuhrt.

Natdrlich wird auch bel dieser Methode das Ergebnis fur die Radien wesentlich von der
Geometrie der Spitze beanflul®. Allerdings benitzt man im Falle vieler Proben mit
ansteigender Fluenz normalerweise nicht immer ein und deselbe Spitze. Insgesamt wird das
Ergebnis dann von einer "Durchschnittsgitze" verfélscht, welche sich wesentlich besser
klassfizieren |&3t, alsjede enzelne Spitze fur sich (vergleiche auch 3.2.2).

Zusétzlich erschliefd sich hier eine weitere, nicht uninteressante Grofe. Der Abstand der
beiden Maxima im Grauwerthistogramm reprasentiert namlich gerade die durchschnittli che
Hohe <h> der lonenspuren (nicht mit der mittleren maximalen Hohe wie in 3.1.1. zu
verwechseln, in Grauwerthistogrammen trégt man ale zu den Spuren gehdrige Hohenwerte
auf, siehe Abb.3.13. Dieser Wert hat alerdings den Nadteil, dal3 er im Gegensatz zur
mittleren maximalen Hohe, ebenso wie aich de Radien, von dr Geometrie der Mel3spitze

beanflul® wird, worauf ebenfallsin Abb. 3.13 hngewiesen werden soll.
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Abb. 3.13:

Zum Unterschied zwischen der gemittelten mittleren Hohe <h> und der mittleren maximalen Héhe h.
a) Als Beispiel wird hier nur ein einziger Hiigel entlang einer Linie abgebildet. Die Darstellung als
digitales Bild diskretisiert sowohl x-Werte als auch Hohenwerte, wie durch das Raster angedeutet. Bei
der hier gewihlten Auflosung wird unmittelbar klar, dal} die maximale Héhe im entsprechenden Bild 5
betragen wiirde. h ist nichts anderes als der Durchschnitt vieler solcher maximaler Héhen. b) Betrachtet
man das zum Beispiel in a) gehérige Grauwerthistogramm, so sieht man, dal} die meisten Pixel, welche

zum Hiigel gehoren, einen Wert zwischen 2 und 3 haben. Das Maximum der rechten GauBlkurve liegt in
der mittleren Hohe der Hiigel <h>.

3.1.4. Vergleich der verschiedenen Methoden

Zum Vergleich der verschiedenen Auswertemethoden betrachten wir als Beispiel eine CaF-
Probenserie, welche bei ansteigender Fluenz (7010 bis 1,510 lonen/cm?) mit Xe-lonen der
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Energie 800 MeV bestrahlt wurde. Eine klasssche Auswertung von Hand der mit 7010™
lonen/cm? bestrahlten Probe li efert als Ergebnis:

Radius: ry = (8,7 0,1) nm,
Hohe: hg = (4,21 0,1) nm.

Dies wollen wir jetzt mit einer automatisch duchgefihrten Auswertung vergleichen. Das
entsprechende durchschnittli che Profil hatten wir bereits in Abb. 3.8 gesehen. Um dieses mit
obigem Ergebnis vergleichen zu kénren, missen wir zuvor erst einmal definieren, was wir im
Falle der dabei angepaldten Gaul3kurve ("Durchschnittsprofil™) unter einem Radius verstehen
wollen, ramlich gerade die halbe Breite der Gaul3kuve in einer festgelegten Hohe hgy
(vergleiche Abb.3.14). In welcher Hohe man diesen Radius bestimmt, ist dabel ein wenig
will kirlich, weswegen wir einen kleinen Kunstgriff vornehmen urd im Durchschnittsprofil
die zu mesende Breite (bzw. den Radius) auf gerade den klasssch gemessenen Wert ry
festlegen unddann ketrachten, in welcher Hohe man messen mifYe, um gerade diesen Wert

zu erhalten. Im vorliegenden Beispiel ergibt sich auf diese Weise, dal3
hgr = (0.0Gi 0.0]) Ehmax|ma|

gewdhlt werden mufd Dieses Ergebnis wurde mit weiteren 10 will kirlich ausgewahlten
RKM-Bildern auf

hgr = (OOSi 003 Ehmaximal

verallgemeinert. Man kann aso feststellen, dafd fur die automatische Auswertung im

vorliegenden Beispiel gilt

Radius: raom = (9,2+ 0,2 nm fir hy, = 0.06 rmund

Dabel darf allerdings nicht vergesen werden, dal3 de Wahl der Grenzhdhe en wenig
kinstlich war. Objektiver ware es scherlich, wenn man kurftig Radien in halber HOhe
("halbe Halbwertsbreite™) mit beiden Auswertmethoden bestimmen wiirde.
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A
Abb. 3.14:

Will man in einem Durchschnittsprofil (hier
reprisentiert durch eine Normalverteilung,
siche Text) einen zur manuellen
Auswertung vergleichbaren Radius
bestimmen, so ist es notwendig, eine
Grenzhohe h,. festzulegen, auf welcher
man die Breite bestimmt. Die Halfte dieser
Breite ist dann gerade 1.

z-Wert [a.u.]

x-Wert [a.u.]

Betrachtet man zusétzlich de gemessenen Hohen, so ist der Wert der automatisierten
Auswertung etwas groler, als der zuvor klasgsch bestimmte. Dies ist jedoch nicht sehr
verwunderlich, wie folgende Uberlegung zeigt. In Anlehnung an die immer vorkommende
Diskretisierung der Langenwerte asfgrund der Speicherung in Form digitaler Bilder, wollen
wir willkdrlich eine Untertellung der x-Achse e@nes Durchschnittsprofils in aquidistante
Abschnitte vornehmen. Im betrachteten Beispiel soll diese Unterteilung in 3,1 nm-Schritten
vorgenommen werden, was mit der Auflésung des hier verwendeten Bilder tGbereinstimmt.
Die genaue Lage des 3,1 nm-Rasters wird dabel mehrmals vollkommen zuféllig durch den
Computer festgelegt, wie e auch bei der realen Bildaufnahme nicht vorhersehbar ist, in
welcher Weise dies relativ zur Oberfladhe geschehen wird (schematisch in Abb. 3.15a durch
vier mogliche Raster angedeutet). Mif3t man in den so gewonrenen Profilen jeweils wie in
3.1.1 leschrieben de HOhe, so gewinnt man de in Abb.3.15 b gezeigte

Haufigkeitsverteil ung, deren Maximum bei einem etwas niedrigeren Hohenwert hrager li €gt:

hrager = (4,4% 0,1) nm.

Die Ergebnisse der Hohen bei klasgscher und automatischer Auswertung stimmen jetzt
innerhalb von 2 Uberein. Wir stellen also fest, dal3 de Automatisierung nicht nur eine
Erleichterung darstellt, sondern auch sehr gut die klasssch bestimmten Werte bestétigt.
Wiederhodungen dieses Vergleichs fir wetere RKM-Bilder zeigten in alen Félen
Ubereinstimmende Ergebnisse.

Dadie Mel3ergebnisse in der Vergangenheit von urs immer manuell gewonnen und de spéter
betrachteten Datensétze bereits in deser Form ver6ffentlicht wurden [MCO02], sollen in dieser

Arbeit stets manuell ausgewertete Daten betrachtet werden.
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Abb. 3.15:

Absenkung des Hohenwertes durch Diskretisierung. a) Schematisch: die scheinbaren Profile (schwarze
Linien) sind abhéngig von der Art, wie bei der Bildaufnahme das Punktraster iiber die reale Struktur
(hier hellgrauer Hiigel) gelegt wird. b) mehrfache zufillige Rasterung wie in a) angedeutet und
anschlieBende Bestimmung der maximalen Héhe in den sich ergebenden Profilen fithrt zu
unterschiedlichen Hohenwerten. Im vorliegenden Beispiel wird die Hohe h = 4,7 nm durchschnittlich
auf 4,4 nm abgesenkt (die Rasterung fuhrt hochstens in einigen Fallen zu korrekten maximalen Hohen,
meist wird jedoch die Hohe reduziert). Um die atomatisierte Auswertung mit der manuellen
vergleichen zu koénnen, muB man demnach eine Korrektur der Hohen gemidB diesem Schema
durchfihren.

Diese Vorgehensweise wird zuséizlich duch den Zusammenhang zwischen Fluenz und
Spurradius gestitzt. Dabei hatten wir gerade von kreisférmigen lonenhigeln ausgehen
missen, um zu einer quantitativen Beschreibung der relativen Flacdhenbededkung zu gelangen.
Vergleichen wir also de Ergebnisse dieser Art von Betrachtungsweise mit unseren manuell
gewonrenen Radien. Dasslbe RKM-Bild, welches wir auch im vorangehenden als Beispiel
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benitzt haben, liefert durch Anpasuung zweier Normaverteilungen an desen
Grauwerthistogramm fur die relative Fladhenbededkung:

RFB = 19%

Es folgt deshalb fur den Radius (unter Beriicksichtigung des Sachverhalts, dal3 in einem
Gebiet von 4% x 450 M2 140 lonenspuren anzutreffen sind, dh. dal3 de Fluenz
@= 7010 lonen/cm? ist):

IrEB = (18,4i 1,4) nm.

Dieses (von subjektiven Entscheidungen freie) Ergebnis bestdtigt unsere bisherigen
Betrachtungen. Alle vorgestellten Formen der Auswertung stehen aso in keinerlel
Widerspruch zueinander, d.h. de jeweligen Ergebnise sind vdlkommen korsistent
untereinander.

3.1.5 Zu den Fehlern

In den vorangehenden Abschnitten hatten wir es wiederhot mit Mel3ergebnissen der
verschiedenen Auswertemethoden zu tun. Bevor wir die gesamten Datensétze prasentieren,
sollen noch einige Hinweise zu den Genauigkeiten der Mesaungen gegeben werden.
Ubli cherweise werden, wenn richt ausdriicklich etwas anderes vermerkt ist, in deser Arbeit
stets gatistische Fehler zu den Mel3werten angegeben. D.h. systematische Fehlerquellen, wie
z.B. de Bildverfaschung durch endiche Spitzengrof3en, werden bei diesen Fehlern nicht
bertcksichtigt. Im Falle der manuellen Auswertung letten wir durch Anpassung einer
Gaul¥unktion an de Haufigkeitsvertelung der einzelnen Radien (bzw. Ho6hen) den
statistischen Fehler o (Standardabweichung (der Einzelmesaung)) erhalten. Dabel handelt es
sich gerade um den Bereich der Mel3werte, innerhab dessen bel Wiederholung einer
einzelnen Mesaung (eines einzelnen Radius) der Mel3wert mit 67% Wahrscheinli chkeit liegen

wiirde. Durch Division vono mit +/N , wobei N die Anzahl der MeRwerte ist, kann daraus

die Unsicherheit der Mittelwertbestimmung, d.h. der Fehler des Mittelwertes (auch als
Standardabweichung des Mittelwertes bezeichnet) bestimmt werden.
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Bel der automatisierten Auswertung ergibt sich ein vergleichbarer Fehlerwert durch de
Genauigkeit der Anpassung einer Normalvertellung an das durchschnittliche Profil. Man
erhdt unmittelbar eine Angabe dafir, wie gut diese Anpasaung das Durchschnittsprofil
représentiert. Man hat damit also ebenfalls eine Mdglichkeit, den Fehler des Mittelwertes
festzulegen.

Etwas umstandlicher verhdlt es sch bel den Werten aus der relativen Fladchenbedeckung. Bel
der Anpasaung der zwei Normalvertellungen sind ua. die Flachen urter den beiden
GauBkuven und de Positionen der Maxima freie Parameter, fur die man duch de
Anpasaung statistische Fehler erhédlt. Bei der Bestimmung von relativer Fladenbedeckung

undmittlerer Hohe verwendet man folgende zwel Formeln:

RFB:i,
A+A
() =% +x.

Dabel ist

A; die Fladhe unter der Gaul3kuve, welche den bereits bestrahlten Bereich darstellt,

A, die Fladhe unter der Gaul3kuve, welche den noch nicht bestrahlten Bereich darstellt,
Xy die Position des Maximumsvon A; und

X» die Position des Maximums von A..

Mit dem Gauf3schen Fehlerfortpflanzungsgesetz kann man dann urmittelbar die Fehler von
RFB und<h> fur ein einzelnes RKM-Bild berechnen:

_ B A é A é
ARFB = + ,
J A+%YHA A+%YHW

Auch hier handelt es sch bereits um Fehler der jeweili gen Mittelwerte. Benltzt man mehrere
zu verschiedenen Fluenzen gehdrige Bilder, um sich das Grenzwertverhaten der relativen

Flachenbedeckung anzuschauen, so wird bel der Anpasaung der Poissonschen
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Exporentialfunktion jeder RFB-Wert mit seinem Fehler gewichtet. Fur den Radius der
lonenspur als freier Parameter erhdlt man dann unmittelbar den zugehérigen Fehler. Dieser
Radius hat dann sogar den Vorteil, dald man be seiner Bestimmung nicht mehr nur eine
einzelne Mel3spitze verwendet. Dadurch ist fir die Streuung mehrerer solcher Mel3werte nicht
mehr der recht grof3e Einzelfehler des Krimmungsradius AR = 10 nm verantwortlich, sondern
nur noch der wesentlich kleinere Fehler des Radius einer durchschnittlichen Spitze.
Verwendet man ndmlich z.B. bei der Bestimmung des Grenzwertverhaltens finf verschiedene
Spitzen, so ergibt sich fur den duchschnittlichen Krimmungsradius <R> dieser Spitzen

gemeinsam der Fehler

A(R) =—=010nm=4,5 m,

Gl

Zwar ist die systematische Abweichung von den wahren Werten (sozusagen der "Offset")
dann immer noch gleichgrol3, aber die Streuung der Mel3werte wird kieiner, weswegen de

Korrektur dieser systematischen Verschiebung genauer undeinfacher durchzufiihren ist.

3.2. H6hen und Radien von lonenspurhiigeln

3.2.1.Rohdaen

Nadhdem wir die moglichen Methoden zur Bestimmung von Spurradien und Hohen in RKM-
Bildern in Abschnitt 3.1. ausfuhrlich besprochen haben, konren wir uns jetzt den
MefRergebnisseen zuwenden. Wie durch die Uberschrift "Rohdaten” angedeutet, wollen wir
dabel noch keinerlei Wertung oder Korrekturen vornehmen, sondern die Ergebnisse genau so
prasentieren, wie man sie unmittelbar aus den Bil dern erhélt.

Abb.3.16 und 3.17zeigen jewells die gemessenen Radien urd Hohen der lonenhlgel bei
Bestrahlung von LiF bzw. CaF, mit schweren lonen as Funktion des Energieverlusts an der
Oberflache. Die Auswertung wurde fir beide Materialien von Hand durchgeftihrt. Unterhalb
eines Schwellenwertes des Energieverlusts (3,0 keV/nm fur CaF, und 49 keV/nm fir LiF,
wie sich duch eine Geradenanpasaung an de Hohen bestimmen 183) lasen sich mit dem
RKM keine Spuren abhbil den. Oberhalb dieser Schwell e verhalten sich beide Materiaien dann

ziemlich dhnlich.
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a) Gemessene mittlere Radien von lonenspuren auf LiF als Funktion des Energieverlustes an der
Oberflache. b) Entsprechende muttlere maximale Hohen von Ionenspuren auf LiF. Die angepalite
Gerade erlaubt es. den Schwellenwert, ab dem Spurbildung stattfindet, auf (4,9 = 0,5) keV/nm

einzugrenzen,
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Abb. 3.17:

a) Gemessene mittlere Radien von lonenspuren auf Cal’, als Funktion des Energieverlustes an der
Oberflache. b) Entsprechende mittlere maximale Hohen von Ionenspuren auf CaF,. Die angepalite
Gerade erlaubt es, den Schwellenwert, ab dem Spurbildung stattfindet, auf (3,0 + 0,4) keV/nm
einzugrenzen.
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Abb. 3.18:

a) Aus dem Grenzwertverhalten der relativen Flichenbedeckung bestimmte mittlere Radien von
Ionenspuren auf CaF, als Funktion des Energieverlustes an der Oberfldche (volle Quadrate). Zum
Vergleich sind zusitzlich noch einmal die Radien aus Abb. 3.17 mit eingezeichnet (offene Kreise). b)
Gemittelte mittlere Hdohen, bestimmt aus relativen Flachenbedeckungen als Funktion des

Energieverlustes. Zum Vergleich: die gestrichelte Linie entspricht den mittleren maximalen Héhen
(Abb. 3.17 b).
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Abb. 3.19:

Effektivitat der Spurbildung auf LiF. Aufgetragen ist das Verhiltnis von Higel-Flichendichte zu
Ionenfluenz als Funktion des Energieverlustes. Direkt oberhalb der Spurbildungsschwelle erzeugt nicht
jedes Ion einen Hiigel, dies ist erst ab etwa 10 keV/nm der Fall.
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Abb. 3.20:

Effektivitit der Spurbildung auf CaF,. Aufgetragen ist das Verhiltnis von Hiigel-Flachendichte zu
Ionenfluenz als Funktion des Energieverlustes. Direkt oberhalb der Spurbildungsschwelle erzeugt nicht
jedes Ion einen Hiigel, dies ist erst ab etwa 10 keV/nm der Fall.
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Die Hohen wadsen (alerdings mit einer nicht vernadlassgbaren Streuung) nahezu linea

an, wahrend de Radien fast sprunghaft auf einen Wert von 10 m ansteigen undanschli ef3end

eine Abhangigkeit vom Energieverlust zeigen, die geringer as linear ist. Fir CaF, sind

zusétzlich Ergebnise verfligbar, welche aus dem Grenzwertverhalten der relativen

Fladhenbedeckung bel ansteigender Fluenz gewonnen wurden. Diese werden in Abb.3.18im

Vergleich zu den in Abb. 3.17 tereits prasentierten Daten dargestellt. Die Radien zeigen eine
hervorragende Ubereinstimmung, wahrend de Hohen bei der relativen Flachenbededung

erwartungsgemald (vgl. Abb. 3.15 etwas niedriger liegen, da es sch dabei, wie bereits friher

angemerkt, um gemittelte "mittlere” Hohen handelt.

Ein welterer interessanter Aspekt ergibt sich, wenn man de Effektivitat der Spurbildung
betrachtet. Dazu wird jeweils die Anzahl der beobadhteten Higel pro Flacheneinheit im

Verhdltnis zur applizierten Fluenz als Funktion des Energieverlustes dargestellt (Abb.3.19
und Abb.3.20. Man sieht deutlich, dal3 krepp olerhalb der Energieverlustschwelle nicht

jedes lon zu einer beobadhtbaren Spur fuhrt. Dieser Sachverhalt konrte eéne Erkléarung fir das
sprunghafte Ansteigen der Spurradien sein. Berilicksichtigt man namlich bei der Auswertung
nicht auch de lonenspuren, welche sich urterhalb der Nachwel sgrenze befinden, so fuhrt dies
zu einer Vergroflerung des Durchschnittswertes, da egentlich ale lonen, welche keine
nadchgewiesene Spur erzeugen, mit einer "0" zum durchschnittlichen Radius beitragen.

Allerdingsist der Bereich im Energieverlust, in dem die Wahrscheinli chkeit zwischen 0 und 1
liegt, dad jedes eintreffende lon einen Hugel erzeugt, ziemlich schmal, so da eine
Berlicksichtigung deses Einflusses lediglich in diesem kleinen Bereich zu ener leichten

Abflachung fihren wirde.

3.2.2. Korrektur der Spurradien

Wir hatten in Abschnitt 2.2. gesehen, dal3 in der Rasterkraftmikroskopie das Mef3ergebnis
empfindlich von dr Geometrie der Sensorspitze ébhéngen kann. Um diese Abhéngigkeit zu
entfernen oder zumindest den Einflul® der Spitze auf das Ergebnis abschétzen zu kénren, muf3
man zusétzlich einen bekannten Kalibrationsdandard abhilden. Optimal wéare es, wenn sich
eine solche Abhildung bei jeder Mesaung durchfiihren lief3e. Diesist jedoch nicht praktikabel
und in allen vorliegenden Mesaungen auch nicht mehr nachzuhden. An deser Stelle soll

deswegen ein etwas anderer L 6sungsansatz verfolgt werden.
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Abb. 3.21:

"Durchschnittsspitze”. a) Durch Spitzenrekonstruktion an Bildern eines Kalibrationsstandards wurden
15 Profile durch verschiedene Spitzen gewonnen. Diese wurden iibereinandergelegt und auf 1 nm
grofen Intervallen zusammengefafit ("Binning"). Die sich ergebende Durchschnittsspitze kann gut
durch zwei tbereinanderliegende Gaulifunktionen beschrieben werden (durchgezogene Linie). Die
gestrichelten Linien reprisentieren hypothetische sphérische Spitzen mit den Krimmungsradien R = 10
nm und R =30 nm. Man erkennt, dal} die bisherige Annahme R = 20 nm + 10 nm sehr gut bis zu einer
Hohe von h ~ 6nm erfullt ist. b) Die Durchschnittsspitze in a) erlaubt es durch Vergleich mit
verschiedenen sphirischen Spitzen den meist konstant angenommenen Kriilmmungsradius abhingig von
der Hohe zu beschreiben. So kann man z.B. in a) ablesen, daf in ca. 6 nm Héhe die Durchschnittsspitze
recht gut einer Halbkugel mit R = 30 nm entspricht.
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Im Laufe der Zeit wurde bei unseren Mesaungen haufiger der bereits in 2.2.3. leschriebene
Kalibrationsdandard inverser Pyramiden abgebildet. Auch wenn ncht jede Mesaing an
ionenbestrahltem LiF oder CaF, genau duch eine solche Mesaing erganzt wurde, so ist es
dennach méglich, Informationen Uber eine "durchschnittli che" Sensorspitze zu gewinnen urd
diese dann zur Korrektur zu verwenden. Durch Spitzenrekonstruktion (siehe 2.2.3)
gewonrene Profil e durch das Spitzenmaximum in Richtung der langsamen Rasterrichtung aus
15 werschiedenen Abbildungen des Kalibrationsgandards wurden Ubereinandergelegt und
durch Binning auf 1 nm grof3en Intervallen damit der Verlauf fUr eine durchschnittli che Spitze
beredhnet. Das Ergebnis sieht man in Abb.3.21a Man erkennt deutlich, dal3 de Mef3spitze
bis zu einer Hohe von urgeféhr 6 nm mit unserer zuvor stets gemaditen Annahme aner
sphérischen Spitze mit enem Krimmungsradius von R=(20+10) nm redit gut
Ubereinstimmt. Aul¥erdem erkennt man an der Anpassungskurve, dald der Verlauf des Profils
einer Durchschnittsgitze sehr gut durch zwei Ubereinanderli egende Gaul¥kurven beschrieben
wird. Verwendet man jetzt aber einfach de in Abb. 3.21a durch die durchgezogene Linie
angedeutete Durchschnittsitze fur die in 2.2.2. leschriebenen Prozeduren, so kommtesin
vielen Falen zu physikalisch nicht sinnvdlen Ergebnisen. So schneidet man z.B. in alen
Félen, in denen in Wahrheit eine scharfere ds die beredhnete Durchschnittsgitze verwendet
wurde, die Hlgel oberhalb einer gewissen Hohe & und reduziert somit die gemessenen
Hohen der Hiigel. Diese Darstellung erlaubt es jedoch, de sehr einfache Vorstellung eines
konstanten Krimmungsradius zu verfeinern und dnn auf anderem Wege Korrekturen am
Mef3ergebnis vorzunehmen, wie im nachfolgenden gezeigt werden soll.

Eine sehr einfache Modell vorstellung, bei der man sich die Sensorspitzen als Halbkugeln mit
Krimmungsradius R und de Higel as Kugekalotten mit Hohe h und Basisradius (dem
"wahren" Radius) r vorstellt ([M99], Abb.3.22), sagt fur die mittels RKM gemessnen

Radien rgem folgendes Verhalten voraus:
Fem = V17 + 2[R

Ein Ablesen des Krimmungsradius in Abb.3.21 a fir verschiedene Hohen ergibt, dal? der
zuvor als konstant angenommene Krimmungsradius R besser durch eine Gerade beschrieben
werden kann (Abb.3.21b). Zusétzlich ist noch eine kleinere Korrektur notwendig. In erster
Naherung hatten wir R = konstant angenommen. In einer ersten Verfeinerung |ait sich des
durch eine Gerade ersetzen. Dies dellt sicher bereits eine wesentliche Verbesserung dar,

alerdingsist diesimmer noch nicht ganz richtig.
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Bewegung der Spitze
—

Spitze
R

Oberflache

fiir r = konstant

b)
Abb. 3.22:

a) Vereinfachte geometrische Vorstellung vom RKM-Abbildungsprozell, wobei die Sensorspitzen als
Halbkugeln und die Ionenhiigel als Kugelkalotten angenommen sind. b) Der gemessene Radius 1,
einer Tonenspur hiangt zusétzlich auch noch vom Kriimmungsradius der Spitze R und der Hiigelhéhe h

ab:
r, =vr’+2-R-h

g
Der effektive Krummungsradius R(h) der Spitze muf3 rémlich nicht in der maximalen Hohe h
der lonenspur bestimmt werden, sondern in der effektiven Hohe hg; des Kontaktpunkies

zwischen Spitze und abzubil dender Struktur (vgl. Abb.3.23d). Um diesim Einzelfall jedoch

durchfihren zu kénren, muf3 man aber eben gerade diese Hohe des K ontaktpunkies kennen.
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Abb. 3.23:

Hohenabhiangiger effektiver Krimmungsradius von Sensorspitzen. a) Schematisch: der zu
verwendende (hdhenabhingige) Krimmungsradius darf nicht in der maximalen Héhe h der
betrachteten Struktur bestimmt werden, sondern muf in der effektiven Hohe h, g, in welcher sich der
Kontaktpunkt zwischen Spitze und Struktur befindet, fesgelegt werden. b) Die Datenpunkte und die
daran angepalite untere gestrichelte Gerade wurden daduch gewonnen, dafl man dic Hohe des
Kontaktpunktes zwischen gemessener Struktur in RKM-Bildern (als oberen Grenzfall, man kann
hochstens zu groB messen) und Durchschnittsspitze bestimmt hat. Als unteren Grenzfall wurden
unendlich scharfe Strukturen angenommen, bei denen h und h, g Gibereinstimmen (obere gestrichelte
Linie). Da die wahre Geometrie der Hiigel unbekannt ist, wird der Durchschnitt der beiden extremen
Moglichkeiten angenommen (durchgezogene Linie). ¢) Mit Hilfe von b) und Abb. 3.21 b kann der
effektive Krimmungsradius in Abhingigkeit von der maximalen Hiigelhéhe bestimmt werden. Die drei
Linien gehen aus den entsprechenden Geraden in b) hervor.

Dazu wiederum ist es eigentlich erforderlich, dal3 man de agebildete Struktur, bzw. deren
Geometrie, kennt. Dies ist insbesondere im Falle der lonenhiigel nicht der Fall. Es bleibt also
als einzige Mdglichkeit die Geometrie der Higel nach oben und uten abzuschétzen. Als
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kleinste denkbare Struktur sollen dese (nicht ganz redistisch) als &-funktionsartige Nadeln
mit gerade der gemessenen Hohe angenommen werden. Dann ist natUrlich h = hg. Als obere
Abschétzung kdnnen de RKM-Bilder der Hiigel selbst verwendet werden, da bekanntlich de
Mal3e von Strukturen in der RKM nur zu gréféeren und ncht zu kleineren Werten verfél scht
werden kdmen. Fir diese beiden extremen Moglichkeiten ergeben sich jeweil s Geraden fir
die dfektive Hohe, deren Durchschnitt sich zu (Abb. 3.23b):

het = (0,75 0,03 0.

ergibt. Damit ist esjetzt moglich, einen effektiven Krimmungsradius der Sensorspitze Rg: in
Abhangigkeit von den Higelhthen anzugeben (Abb. 3.23¢):

Rei(h) = R(her) = (2,4 0,5 + (9,5 0,5 nm.

Dieses Ergebnis 3ll jetzt zur Korrektur des Ergebnisses verwendet werden. Fassen wir dazu
zunadst noch einmal zusammen, was wir bisher wissen.
Die gemessenen Hohen als Funktion des Energieverlusts an der Oberflache lassen sich duch
Geraden beschreiben (siehe 3.2.1). Es gilt also algemein:

_ E
h‘”‘l%@“’l (1),

Der effektive Krimmungsradius der Spitze hangt linea von der gemessenen Spurhdhe &b:
R=m,[h+c, (2.

Ferner ergab eine e@nfache Modelli erung des Abbildungsprozesses, dal? der gemessene Radius
ryem UNdder tatsachliche Radius r eines lonenhligels der Hohe h bei Verwendurg einer Spitze

mit dem Krimmungsradius R in etwa wie folgt zusammenhangen:
Fem =VI2+2R0  (3).

Spéter (siehe 4.2.2) werden wir sehen, dal3 es durchaus snnvdl ist, wenn man nach
Uberschreiten der Schwelle fur die Spurbildung einen Anstieg der Spurradien in
Abhangigkeit vom Energieverlusts gemal einer Potenzfunktion annimmt. Im folgenden soll
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fUr den tatsAalichen Radius folgender Verlauf angenommen werden, da dieser zur gréfden

Ubereinstimmung der angepal3ten Kurven mit den Mewerten fiihrt:

=k )-CELI] @,

wobei 05/ ) die Schwelleim Energieverlust ist, ab welcher Spurbildurg aftritt.

Es s angemerkt, dald de letzte Annahme in dieser Form nicht zwingend ndwendig ist. Die
nachfolgenden Betrachtungen wurden auch mit anderen Funktionen durchgefihrt. Im
wesentlichen anderte sich im Ergebnis dadurch nicht viel, lediglich die Kurvenverlaufe
wurden leicht verandert. Genaueres dazu folgt spater bel der Betrachtung des Endergebnisses.
Mit Hilfe der Gleichungen (1), (2), (3) und(4) kann nuneine Beschreibung von rgen gegeben

werden:

e = \/rz + %1 [(d%x)z +a, [(d%x)+ asé;

wobei: a, = 20 [th,,
a, = 2[{20n, [n, [¢, + m, [¢,),
a, = 20fm, (& +¢, [¢,),

B AN AN

Zahlenwerte fur CaF:
m; = 0,18 ¢; =-0,54
my =2,44 c, = 9,54
d.h: a =0,16
& =249
& =-8,88.

Zahlenwertefir LiF:

m; = 0,15 ¢; =-0,69
m, = 2,44 c; = 9,54

d.h: a8 =011
a=1,85
& =-10,84.
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Abb. 3.24:

Kurvenanpassungen an die gemessenen Spurradien in Abhédngigkeit vom FEnergieverlust an der
Oberflache unter Berucksichtigung der Verfalschung durch endliche Spitzengeometrie (vergleiche
Text) an a) LiF und b) CaF,.
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Abb. 3.25:

Die Parameter der Kurvenanpassungen in Abb. 3.24 erlauben es, die wahren Spurradien einzugrenzen.
Die gestrichelten Linien geben den Bereich an, in dem diese bei Annahme eines wurzelférmigen
Verlaufs liegen, wihrend die durchgezogenen Linien durch angenommene freie Potentialfunktionen
gewonnen sind (vgl. auch Text). a) Fir LiF. b) Fur CaF,.
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Kurvenanpassungen mit dieser Funktion fir rgem an die Mel3werte sind in Abb.3.24
dargestellt. Es ergibt sich fur die freien Parameter k und p

LiF: k=9,4%25
p=0,17+ 0,09

CaFy: k=7,9+17
p=0,18+ 0,08.

Damit ist es nun aber moglich, de tatsadlichen Radien zu beredhnen. In Abb.3.25sind de
mit den oligen Parametern berechneten Radien fur LiF und CaF, as Funktion des
Energieverlusts an der Oberflache dargestellt. Dabei représentiert die jeweil s untere Kurve
gerade die Werte, welche sich mit den unteren Grenzwerten der obigen Parameter ergeben,
wahrend de oberen Kurven duch de kleinsten red gemessenen Werte festgelegt wurden, da
(wie bereits mehrfadh angemerkt) geometrische Mal3e von Strukturen in der RKM héchstens
zu gréferen Werten hin verfalscht werden. Zum Vergleich findet man in desen Graphiken
auch nach solche Kurven, welche sich ergeben, wenn man oben fur den Verlauf der "wahren”

Radien Wurzelfunktionen Verldufe aanimmt.

3.3. Weitere Eigenschaften der Htigel

Bisher haben wir uns ausschli efdlich mit den duferen MalRen der lonenhiigel, d.h. dren Hohe
und Radius, auseinandergesetzt. Hier wollen wir uns jetzt mit den Eigenschaften urd der
Zusammensetzung dieser Hugel beschéftigen. Insbesondere im Falle von LiF well3 man
bereits it einiger Zeit sehr viel Uber die Schaden, welche durch klasssche Bestrahlungen
verursacht werden konnen (siehe z.B. [BP66], [BS54], [BS57], [KK6Q]). Neben der
Umwandung der elektronischen Anregung in atomistische Gitterfehlordnungen kommt es
u.a auch zur Bildung sogenannter Exzitonen. Diese Exzitonen sind instabil und zerfallen
innerhalb sehr kurzer Zeit (GréRenordnung 1023 s). Ein wesentlicher Zerfall skanal fiihrt dabei
zur Bildung von Frenkel-Defekten: F-Zentren (Elektron auf Anionenplatz) und
komplementére Loch-Zentren ([TM95]). Wird die Dosis bei einer klasgschen Bestrahlung
(mit Neutronen, Elektronen, y-Strahlen) hoch genug, so kann es fgar zur Bildung von
Defektaggregaten kommen, z.B. F,-Zentren oder Li-Kolloide ([RO58], [KK60], [BV02).
Letztere werden auch bei der Bestrahlung mit schweren lonen vermutet (wegen der lokal sehr
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hohen Dosen, vgl. [JD98], [KKO01]), sind ks heute @er noch nicht direkt nachgewiesen
worden. Ausheil ungsexperimente nach der Bestrahlung mit Neutronen beweisen, dal3 solche
Defekte durch Rekombination von F-Zentren und Léchern duch Aktivierung der Locher
ausgel dscht werden urd nicht erst bel der Aktivierung der F-Zentren, welche st bei hoheren
Energien stattfindet [KP67].

Aushellungsexperimente konren urs also helfen, de Natur und dn Ursprung der
beobadteten Defekte besser zu verstehen.

3.3.1. Optisches Bleichen

LiF-Einkristalle wurden senkrecht zur (100)-Ebene mit jeweils 510° *®Ni-lonen/cm? (2.5
MeV/u) oder 5110° 2*%U-lonen/cm? (11.1 MeV/u) bei der GSI bestrahlt (zur Bestrahlung siehe
auch 1.3). Nach der Bestrahlung wurde e@n kleiner Bereich jeder Probe mit einem leicht
fokusderten Strahl aus einer Breitband-UV-Lichtquelle (Strahlfleck: ca 5 mm) bel
Raumtemperatur fur ca 10 min beleuchtet. Durch de Einwirkung des Lichts kommt es im
beleuchteten Tell der Probe zu einem Ausbleichen der zuvor deutlich gelblichen Farbung, da
in desem Bereich de F-Zentren aktiviert werden undmit den komplementéren Loch-Zentren
rekombinieren (siehe Abb. 3.26,eingefligte Photographie).

ungebleicht B gebleicht

#
L

506 X 50(‘)E nm?

Abb. 3.26:

Ionen-induzierte Hugel im gebleichten und ungebleichten Teil einer U-bestrahlten LiF-Probe. Die
eingefiigte Photographie zeigt deutlich den ausgebleichten Fleck auf der Probe.
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Dies auf¥ert sich quantitativ in den optischen Absorptionsgpektren, welche jewells innerhab
und aulerhalb der gebleichten Bereiche fir jede Probe mit einem Fast-Fourier-Spektrometer
(UNICAM UV4) aufgenommen wurden. Abb. 3.27 zeigt reprasentativ zwei solche Spektren
nach der Bestrahlung mit U-lonen. Im ungebleichten Bereich (durchgezogene Linie) erkennt
man deutlich de beiden fir F- and Fx-Zentren charakteristischen Absorptionsbander bei 245
nm und 450 m. Licht dieser beiden Wellenlangen kann de zugehdrigen Zentren aktivieren
und duch Rekombination mit Lochern schliefdlich ausléschen. Im ausgebleichten Bereich

sind dese Bander fast voll kommen verschwunden.

2 1 1 1 1 1 1 1
ungebleicht
----- gebleicht
1.5 .
c
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o
o r |
()
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<
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0 --"' |“~ L N P Y ke LT TOpuy | L
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Abb. 3.27:

Optische Spektren von Ionen-bestrahltem LiF vor und nach Ausbleichung (Details: siche Text).

Da die Anzahl der Zentren drekt propationa zur optischen Dichte (und somit zur
Absorption) ist gemél3 der Smakula-Dexter-Formel [ST98]

Ne = 9,4810" By, bzw.
Ne2 = 4,4210° Bog,
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wobei ne - Anzahl der F-Zentren pro Flacheneinheit [cm™],
Nk - Anzahl der F-Zentren pro Flacheneinheit [cm™],

Popt - Optische Dichte,

kann urmittelbar geschlosen werden, dal die F-Zentren im ausgebleichten Bereich der
Proben fast voll standig verschwunden sind.

Anschliefend wurden RKM-Bilder aufRerhalb, innerhalb urd erneut aulerhalb der
ausgebleichten Bereiche mit derselben Spitze aifgenommen. Letzteres wurde durchgefiihrt,
um sicher zu sein, dal3 sich die Sensorspitze zwischen den verschiedenen Mesaungen nicht
veradndert hat (dann stimmt das Ergebnis der letzten Mesaung mit dem Ergebnis der ersten
Mesaung uterein). Zwel Beispiebilder sind in Abb.3.26 zu sehen. Innerhalb der
MeRRgenauigkeit konrte keine signifikante Anderung der Durchmesser und Hohen der Hiigel
durch Ausbleichung beobadtet werden (siehe Tabelle 3.1). Man kann also schliefien, dal3 de
Existenz der Hugel nicht vom Vorhandensein einzeln vorkommender F- bzw. F,-Zentren
abhangt.

Tab. 3.1:

Durchmesser und Hohen von Hiigeln auf LiF nach Bestrahlung mit U- bzw. Ni-Ionen.

1. auBerhalb 2. innerhalb 3. auB3erhalb
gebleichter Fliche  gebleichter Flaiche  gebleichter Fliche

Durchmesser [nm] (Ni) 21(3) 22(3) 22(3)
Hohe [nm] (Ni1) I(1) I(1) 1(1)
Durchmesser [nm] (U) 29(2) 29(2) 29(3)
Hoéhe [nm] (U) 7(1) 7(1) 7(1)

Ein analoges Experiment wurde ebenso an einer Uran-bestrahlten CaF,-Probe durchgefiihrt.
In desem Fall ist jedoch de Interpretation der optischen Spektren nicht ganz so leicht. Wie
man z.B. in [H69] nadhlesen kann, kefinden sich die Bander fur F- undF,-Zentren beim CaF,
bei 375nm und 525nm. Zusétzlich gibt es beim bestrahlten CaF, noch weltere ausgepragte
Bander bei 670nm und 725nm, welche dlerdings bisher nicht eindeutig mit bestimmten
Festkorpereigenschaften in Verbindung gebracht wurden. Vermutlich gehéren sie jedoch zu
komplexeren Defektaggregaten. Die teilweise Uberlagerung der relativ breiten Bander fuhrt
zu wenig ausgepragten Strukturen in den CaF,-Spektren.
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Abb. 3.28:

Ionen-induzierte Hiigel im ausgebleichten und unausgebleichten Teil einer U-bestrahlten CaF,-Probe.
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Abb. 3.29:

Optische Spektren von Ionen-bestrahltem CaF, vor und nach Ausbleichung (Details: siche Text).
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Betrachtet man de Absorption va und rach dem Ausbleichen der Probe (Abb.3.29, so
erkennt man auch hier (wie beim LiF), dal3 dese fur ale Wellenldngen stark abgenommen
hat, also auch bel 375nm und 525nm. Demnach mu3 auch de Konzentration von(einzelnen)
Farbzentren Kkeiner geworden sein. RKM-Beispielbilder im ausgebleichten und
unausgebleichten Tell der Probe sind in Abb.3.28 zu sehen, de entsprechenden Héhen urd
Radien der Hugel sind in Tabelle 3.2 zusammengefald. Auch hier wird keinerlei signifikante
Veranderung beobachtet, folglich spielen hier (genauso wie beim LiF) die F- bzw. F,-Zentren
keine Rolle fir das Vorhandensein der Oberflachenspuren.

Tab. 3.2:

Durchmesser und Hohen von Hiigeln auf CaF, nach Bestrahlung mit U-Ionen.

1. innerhalb 2. auBerhalb 3. innerhalb
gebleichter Fliche  gebleichter Flaiche  gebleichter Fliche

Durchmesser [nm] (U) 24(2) 27(2) 26(2)
Hohe [nm] (U) 2(1) 2(1) 2(1)

3.3.2. Thermische Ausheilung

Neben dem Aushellen mit Licht, besteht natirlich auch nach de Mdglichkeit, die Proben zu
erwarmen. Diesen Ansatz wollen wir in desem Kapitel verfolgen.

Im Falle von LiF wurde uns freundicherweise von M. Toulemonde e@ne Serie von Proben
Uberlaseen, welche an Lineabeschleuniger GANIL in Caen bei verschiedenen Temperaturen
mit Pb-lonen (4,1 MeV/u) bestrahlt wurden. D.h., de LiF-Proben wurden nicht nachtréaglich,
sondern schonwahrend der Bestrahlung auf verschiedene Temperaturen zwischen 300K und
780 K erhitzt. In alen Fédllen fand de Bestrahlung senkredht zur (100-Ebene mit
1010™ lonen/cm? statt. Anschliefend wurden die Proben an Luft rasterkraftmikroskopisch
abgebildet (zwei Beispielbilder sindin Abb. 3.3 dargestellt). Insgesamt war die Bildqualit &t
eher makig, vermutlich wegen Oberflachenveranderungen durch de Lagerung und den
Transport der Proben. Da zusétzlich jede Probe mit einem anderen Sensor abgebil det wurde
(also ale Bilder unterschiedlich verféscht wurden), ist insgesamt nicht zu erwarten, dal3 de
Bilder beziglich lonenspur-Radien urd -Hohen direkt vergleichbar sind, weswegen auf die
Angabe dieser Grolien hier verzichtet werden soll.
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Abb. 3.30:

Zwei Beispiel-Bilder von bei verschiedenen Temperaturen bestrahlten LiF-Proben. Die Anzahl der
beobachtbaren Spuren nimmt bei zunechmender Temperatur ab.

Da wir uns lediglich fur das Verschwinden von Defekten interesseren, betrachten wir statt
desen de relative Anzahl der noch vorhandenen Higel, was ein drektes Maid fir die noch
nicht ausgeheilten Defekte ist. Die Anzahl von Spuren namiert auf die Fluenz als Funktion
der Bestrahlungstemperatur ist in Abb. 3.31a zu sehen. Oberhalb etwa 450 K nimmt die Zahl
der noch beobaditbaren Hugel stark ab, bei ca 780K sind de Spuren schliefdlich
vollkommen verschwunden.

Die Anzahl thermisch aktivierter (d.h.im Kristallgitter beweglicher) Defekte kann duch ein

Arrhenius-Gesetz beschrieben werden:

_Ea

N(T)= N, &7,

dabel ist: N - Anzahl der bel der Temperatur T aktivierten Defekte,
No - Anzahl der urspriinglich vorhandenen Defekte,
Ea - Aktivierungsenergie der betrachteten Defekte,
k - Boltzmann-Konstante (k = 8,61710° eV/K)
T - Temperatur.



Seite 3-45

12 T T T T | 1 I

0.8 | i

Hugel/lon
o
(@]
1
-
1

0.2 .
0 1 1 1 1 1 1 II
100 300 500 700 900
a) Bestrahlungstemperatur [K]
101 I 1 1 I 1 1
10° | .
(=]
2
o ®
> 107k ° .
p=
=
107 | .
10_3 1 1 1 1 1 1
0.0012 0.0016 0.002 0.0024
b) 0T K]

Abb. 3.31:
Spurbildungsetfizienz als Funktion der Bestrahlungstemperatur.

a) Relative Anzahl beobachtbarer Spuren auf LiF als Funktion der Bestrahlungstemperatur.
b) Arrhenius-Darstellung von a). Die Steigung der Geraden liefert die Aktivierungsenergie der

beteiligten Defekte.
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Direkt zuganglich ist aber nur die relative Anzahl der noch nicht aktivierten (somit noch
beobadtbaren) Defekte, d.h.

Einsetzen vonN(T) undanschli el3endes Umformen ergibt dann:
In(l-n)= —5[& .
k T

Die Darstellung in einem sogenannten Arrhenius-Diagramm (In(1-n) gegen 1/T) sollte dso
eine Gerade liefern, deren Steigung urmittelbar die Aktivierungsenergie widerspiegelt.
Abb.3.31 bist eine solche Darstellung der Mef3daten mit einer angepaldten Geraden (Anm.:
wahlweise kdnrte man natirlich auch eine e-Funktion an de urspringliche lineare

Darstell ung anpassen). Die Anpasaung ergibt fur die Steigung:
% = (4290 6) K.

Die Aktivierungsenergie der beobachteten Defekte ist also
E.=0.37¢eV £ 0.01eV.

Diese Aktivierungsenergie und das Aushellverhalten sind sehr dhnlich wie die von K.
Schwartz. et a. mittels SAXSMesaungen (engl.: Small-Angle X-Ray Scatering,
Kleinwinkelstreuung mit RoOntgenstrahlen) gewonrene Ergebnis [SBO1]. Die von urs
ermittelte  Aktivierungsenergie legt nahe, dal} die beobadtete Aushellung durch die
(vermutliche) Rekombination der F-Zentren mit ihren komplementéren Loch-Zentren nach
Mobilisierung der Loch-Zentren stattfindet, da dies ab ca 0,5eV mdglich ist [KS01]. Ein
entsprechender Vorgang, bei dem die Rekombination der verschiedenen Zentren durch
Aktivierung der F-Zentren geschieht, kann ausgeschlossen werden, da dazu Energien Uhber
1leV ndtig sind [CS72]. Da wir aus den Bleichexperimenten wissen, dal3 F-Zentren nicht
signifikant zu den Hlgeln beitragen, liegt die Vermutung nahe, dal3 de von urs beobadteten
Hugel aus Defektaggregaten (z.B. Li-Kolloide) bestehen.
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*500 x 500 nm?" 500 x 500 nm?

Abb. 3.32:

RKM-Bilder von Cal,-Oberflachen, welche bei verschiedenen Temperaturen fiir jeweils 15 min

ausgeheilt wurden. Bei steigender Temperatur nimmt die Anzahl der Ionenhiigel ab. Ab ungefihr
800 K entstehen Kristallite auf der Oberfléiche.
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Abb. 3.33:

Mit zunehmender Ausheilungstemperatur nimmt die Zahl beobachtbarer Ionenspuren auf CaF, ab. Fiir
die Auswertung ist ¢s notwendig, die entstehenden Kristallite (siche Abb. 3.32) von den Ionenspuren zu
unterscheiden. Deswegen ist das Ergebnis fiir die Aktivierungsenergie E, mit Vorsicht zu behandeln.

Bel CaF, wurden de Proben nicht schon wahrend der Bestrahlung erwarmt, sondern
nachtraglich ausgeheilt. Die obigen Uberlegungen fir den Anteil der noch beobadhtbaren
Spuren kann jedoch drekt tlbernommen werden, man erwartet also ein dhnliches Verhalten
wie bel LiF. Mit 7 10" Xe-lonen/cm? senkrecht zur (111)-Ebene bestrahlte CaF,-Proben
wurden fr 15 min bei verschiedenen Temperaturen zwischen Raumtemperatur und wngefahr
910K ausgeheilt. Jeweils vor und rach dem Erwarmen wurde die Oberflache mit dem RKM
abgebil det. Das Ergebnisist in Abb. 3.32zu sehen. Bis etwa 800K ist das Verhalten genauso,
wie man es erwartet. Die Anzahl der beobadchteten Spuren nmmt in valli ger Analogie zu LiF
ab. Oberhalb dieser Temperatur entstehen jedoch vdlig neue Strukturen. Zusétzlich zu den
immer mehr verschwindenden lonenspuren kommt es zur Bildung neuer, durch ihre Grofe
jedoch identifizierbarer Huigel, welche bel zunehmender Temperatur immer deutlicher
kristall artige Strukturen offenbaren. Beadhtet man diese neu hinzukommenden Hugel bel der
Auswertung nicht, so kann auch hier eine Aktivierungsenergie bestimmt werden (Abb. 3.33.
Das Weglassn einiger Strukturen ist alerdings etwas fragwirdig und deshalb das Ergebnis
mit Vorsicht zu behandeln. Um etwas mehr Klarheit Uber das Entstehen der kleinen Kristallite
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an der Oberflache des Kristals zu erlangen, wurden sdmtliche Messungen erneut
durchgefiihrt, diesmal jedoch an urbestrahiten Proben. Dabel war zunadist die Hoff nung, dali3
es dadurch mdglich sein wirde, die aiftretende Menge an neuen Strukturen karrekt zu
bestimmen und somit eine legitimierte Korrektur der Mesaungen an den bestrahlten Proben
durchfhren zu konren. Betrachtet man Abb. 3.34, so muf3 man all erdings erkennen, dal3 sich
unbestrahlte und hkestrahlte Proben beziiglich der Entstehurg der Kristallite nicht gleichartig
verhaten. Bel den unlestrahlten Kristallen entstehen in derselben Zeit sogar noch mehr, daftir
aber homogener verteilte Kristalite. Das Phanomen der Kristalit bildung beim Tempern
wurde bereits zuvor von H.W. den Hartog bel vielen Erdakalifluoriden beobaditet [HE9)].
Laut dessen Arbeit handelt es sch bei diesen Kristaliten um Metallkolloide, welche bel
ungefahr der halben Schmel ztemperatur auftauchen.

bestrahlt unbestrahlt

bestrahlt unbestrahlt

L

500 x 50‘0 nm?

Abb. 3.34:

Verhalten von unbestrahlten und bestrahlten CaF,-Proben, welche jeweils 15 min verschiedenen
Temperaturen ausgesetzt wurden. Auch auf den unbestrahlten Proben entstechen bei steigender
Temperatur Kristallite, diese sind jedoch homogener verteilt. Siehe auch Text.
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Abb. 3.35:

Verhalten von getemperten und bestrahlten Proben. Man kann sehr dhnliche Strukturen erzeugen,
indem man Cal,-Proben entweder mit Ionen (hier Xe) bestrahlt oder eine gewisse Zeit einer
bestimmten Temperatur aussetzt (hier: 440 °C fur 15 min). Die beiden Proben verhalten sich
anschliefend fast identisch, wenn man sie fir weitere 15 min einer Temperatur von 570 °C aussetzt.
Das direkte Erwiirmen einer unbestrahlten Probe auf 570 °C fiir 1 min liefert ein vollig anderes
Ergebnis.

Die beiden Bilder, welche auf den unbestrahlten Proben nach Ausheilung bei 710 K und
740 K aufgenommen wurden, erinnern sehr stark an RKM-Bilder, wie sie sonst auf
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bestrahlten Proben GHicherweise gewonren werden. Diese Paralele wird duch Abb.3.35
zusétzlich urtermauert, in welcher man erkennt, dald sich unhestrahlte und bestrahlte Proben
beim Ausheilen vdlig identisch verhaten, wenn man de unbestrahlten Proben zuvor (allein
durch Tempern) in eine ahnliche @ufere Form wie die einer bestrahlten Probe versetzt.
Zusétzlich zeigt Abb. 3.36eindeutig, dal? sich beim Erwarmen kein Gleichgewicht einstellt,
soncdern de Bildung immer groferer Kristalite kontinuierlich fortgesetzt wird, solange die
Probe der erh6hten Temperatur ausgesetzt ist. Man kann also begriindet vermuten, dal3 de
zugrunce liegenden Prozesse bel der Entstehung von gleicher Natur sind, da sich bestrahite
und einfach nu getemperte Proben in der Tat sehr dhnlich sind. Demnadch wéren die
lonenhiigel auf CaF, einfadh Ca-Kolloide, welche ausschliefldlich deswegen entstehen, well
die Proben an jedem Einschlagspunkt eines lons lokal aufgeheizt werden. In der Tat ist der
Gedanke lokaler Erhitzung nicht grundsétzlich neu, da dies die Grundannahme des Thermal -
Spike-Modells (siehe 4.1.1) ist. Hier haben wir jedoch einen drekten, von weiteren
Annahmen freien Zugang zu deser Art der Beschreibunggefunden, falls man akzeptiert, dai3
es gch bel den Hugeln ausschlieflich um lokale Veranderungen aufgrund erhéher
Temperatur handelt.

Zur Verdeutlichung sei ausdriicklich darauf hingewiesen, dald wir keinesfalls behaupten
wollen, dal3 bei der Bestrahlung dadurch Higel entstehen, dal3 sich de Probe insgesamt
erwarmt. Dies wirde auch der Tatsache widersprechen, dal3 man oberhalb eines
Energieverlustes von etwa 10 keV/nm immer gerade so viele Higel findet, wie aich lonen
auf die Probe geschossen wurden. Vielmehr ist das Vorausgegangene so zu verstehen, dald es
immer nur sehr lokal in ummittelbarer Néhe der lonentrgektorie zu einer deutlichen
Anhebung der Temperatur kommt In desem Bereich kann es dann (genauso wie bei den nur
getemperten und richt bestrahlten Proben) zur Bildung von Kristalliten kommen. Ist die
lokale Temperatur hoch genug (etwa die Hélfte der Schmelztemperatur in Kelvin), so findet
Kristalit bildung fast mit der Wahrscheinlichkeit eins gatt (d.h. fast die ganze aifgeheizte
Flacdhe ist von Kristaliten bededkt), bei niedrigeren Temperaturen ist diese
Wahrscheinlichkeit kleiner as eins (d.h. die aifgeheizte Flache ist dann nur tellweise mit
kleinen Kristallen bedeckt). Dies entspricht genau dem Sacdhverhalt, dal3 kei Energieverlusten
unterhalb vonetwa 10 keV/nm nicht jeder loneneinschlag zu einer sichtbaren Spur fihrt. Wir
betrachten aso de auf den nu geheizten (nicht bestrahlten) Proben beobadteten
Veranderungen as eine Art vergroBerten einzelnen "loneneinschlag”. Die relative
Flachenbedeckung mit Kristalliten spiegelt lediglich de Spurbildungswahrscheinli chkeit

wider.
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Abb. 3.36:

Beim Ausheilen von CaF,-Proben wird kein Gleichgewicht erreicht. Die Bildung von Kiristalliten hingt
sowohl von der Temperatur als auch von der Zeit ab.

Genau dese Gedankengange erlauben in 4.1.2. ein einfaches Model fir den
Spurbil dungsprozel3 aufzustellen, welches zwar wenig Aussagen tber die genauen Abléufe
macht, dafir aber nicht auf freile Parameter zur Anpasaung von Kurven an Mel3daten

zurlickgreifen mul3.

3.3.3. Reibung, Kraftmodulation und Semi-Kontakt

Auch de Rasterkraftmikroskopie selbst erlaubt es, zusétzliche Informationen Uker die
lonenspuren zu gewinnen. Wie wir bereits in Abb.2.6 g und h sehen konnten, wird lokal an
jeder Stelle @nes loneneinschlags der Reibungskoeffizient veréndert. Dies deutet bereits
darauf hin, dal3 de Hiugel eine andere chemische Zusammensetzung als die ungeschéadigte
Oberflache besitzen.
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Abb. 3.37:

a) Topographiebild einer Xe-bestrahlten LiF-Oberflache, gewonnen im Semi-Kontakt-Modus.
b) Simultan mit a) aufgenommenes Phasenkontrastbild.

Betrachtet man in Abb. 3.37 RKM-Bilder, welche im Semi-K ontakt-Modus an Xe-bestrahlten
LiF-Proben gewonnen wurden, so erkennt man, dal3 das Phasenkortrastbild (b) deutliche
Veranderungen der Oberfladhe Uberall dort aufzeigt, wo im topogaphischen Bild (a) Higel

zu sehen sind.
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Abb. 3.38:

a) Topographiebild einer Xe-bestrahlten LiF-Oberflache, gewonnen im Kraftmodulations-Modus.
b) Simultan mit a) aufgenommenes Kraftmodulationsbild.
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Zusammen mit Kraftmoduations-Mesaungen (Abb.3.38 wird eindeutig klar, da3 de
medanischen Eigenschaften der Higel sich wesentlich von denen der unberthrten
Oberflache unterscheiden. Auch dies deht im Einklang mit der in 3.3.2. aufgestellten
Vermutung, dal3 es sch bei den Higeln um Metall-Kolloide handelt, wenn auch der
endgultige Beweis daflr noch ausgeht. Sollte sich diese These jedoch als richtig erweisen, so
wére auch erklérbar, warum meist logarithmische Normalvertellungen de Dispersion cer
Hugelradien bessr beschreibt as die einfache Normalvertelung, da diese mit

Wadstumsprozessen vonNanopartikeln in Verbindurg gebracht werden kann[KS99].



