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RESUMO

Neste trabalho estudamos experimentalmente, através da
técnica de retroespalhamento de Rutherford, a distribuicfo de

varios elementos (295 Z1< 83) implantados em filmes de Be, C e

Si0z, na faixa de energia entre 10 e 400keVY. Os resultados

experimentais foram comparados com as predicdes teédricas
desenvolvidas por 2iegler, Biersack e Littmark (ZBL). Nossos
resultados apresentam virias caracteristicas distintas: para
substratos de SiOz, obtivemos um acordo muito bom entre valores
tedricos e experimentais do alcance projetado Rp e alguns desvios
na largura do perfil de implantagc3oc ARp. Contudo, para os alvos de
C e Be, encontramos grandes discrep&ncias com os cé&lculos de ZBL.
Para Bi, Pb, Au, Yb, Er, Eu e Cuem C e para Bi, Pb e Cu em Be, os
valores experimentais de alcance excedem os tedricos em mais de
40%, ficando em média entre 25 e 30%. As diferencas s3o
praticamente indgpendentes da energia de implantagdoc. Além disso,
as larguras longitudinais do perfil de implantagfoc também sio
fortemente subestimadas pelos cAlculos (chegando até a um fator
2). E mostrado que esses desacordos n3c podem ser atribuidos a
imprecis®es no potencial elastico ZBL ou ac poder de freamento
eletrdnico 2ZBL. Entretanto, se considerarmos a inclusfoc de
colis®des ineldsticas no cidlculo do poder de freamento nuclear, o
poder de freamento total pode ser significativamente reduzido, nos
casos de ifions pesados incidindo em alvos leves. Como conseqiiéncia
deste tratamento, conseguimos obter um excelente acordo com os

nossos resultados experimentais.




ABSTRACT

We have experimentally studied by using the Rutherford
backscattering technique the range profiles of a variety of
~elements (28 < Zis <83) implanted into Be, C and SiOz films at

energies ranging from 10 to 400keV. The experimental results were
compared with the predictions developed by Ziegler, Biersack and
Littmark (ZBL>. Our results show several distinct features : for
Si0Oz substrates , we have obtained an overall good agreement
between the theoretical and experimental values of the projected
ranges (Rp> and some deviations in the projected range stragglings
CARpD. Instead for C and Be targets, we have found large
discrepancies with the ZBL calculations. In fact, for Pb, Bi, Au,.
Yb, Er, Eu and Cu into C film and for Bi, Pb and Cu into Be film,
the experimental range values exceed the theoretical ones by as
much as 40% and on average around 25-30% . The differences are
independent of the implantation energy. In addition, the range
stragglings are also strongly under-estimated by the calcuigtgons
(reaching up to a factor 2>. It is shown that this disagreements
can not be attributed to inaccuracies of the ZBL elastic potential
or to the ZBL electronic stopping power. However if we consider
the inclusion of inelastic collisions in the calculation of the
nuclear stopping power, the total stopping power; and the
scattering angles (C.M. system> can be ngniflcantly' reduced,
mainly in the case of heavy ions impinging into light targets. As
a2 consequence of this treatment, we have obtained an excellent

agreement with our experimental data.
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1. INTRODUGAO

O problema do freamento de fons energéticos na matéria
condensada ¢é um assunto de grande importincia na fisica. Os
mecanismos pelos quais os fons perdem a sua energia cinética na
matéria s%oc de interesse, n%o sé& do ponto de vista mais
fundamental (irea comum da fisica atémica e do estado sélidod, mas
também da fi{sica aplicada. Em muitas das aplicagdes, e}
conhecimento desses mecanismos € fundamental, como: drea da
implantacfio iénica, estudo da composiciio de materiais, produglo de
danos, dopagens de semicondutores, construgfio de guias de onda em
isolantes, protegfio 4 corrosio, formaciio de novas fases, ligas,

interagdo plasma-paredes em reatores termonucleares, etc [1-4].

A origem deste estudo data do comego do século 20, logo
depois da descoberta da emissfic de particulas energéticas por
substincias radicativas. Inicialmente, devido ao grande interesse
nos fragmentos de fissf3o, fol dada maior énfase para o
entendimento da interac®es de fons de altas energias com a
matéria. Com o surgimento da implantacfoc iBnica e das técnicas de
anidlise de materias através de feixe de pérticulas energéticas,
ocorrida nas dltimas décadas,o estudo das interag&es de fons com

baixas energias tornou-se um tema de relevancia atual [(1.2].



I?isr'ante os Ultimos anos, consideridvel esforco tem sido feito
na Ar e# de fons energéticos incidentes emb sélidos, tanto no estudo
teérico quanto em novos aspectos experimentais (5-7). Os mais
recentes cdlculos tedéricos de perfil de 1 mpl an_tac&o foram
desenvolvidos por Ziegler, Biersack e Littmark ZBL (S]. Eles
utilizaram wum novo potencial interatémico Cao invés dos

tradicionais obtidos por métodos tipo Thomas-Fermi [85,201) para
descrever a energia transferida ao 4Atomo alvo dentro da
aproximac3o de colis®es elisticas, e um modelc semi ~empirico para
© poder de freamento eletrénico baseadc no conceitc de car ga
efetiva de Brandt e Kitagawa. Nesse modelo, a distribuic3oc final
dos fons implantados é obtida por simulacgio Monte-~Carlo, seguindo,
colisiio por colisfo, um certo numero significative de {ons
(programa TRIM seccio 2.4.1D. Uma comparac¢io da teoria
desenvolvida por ZBL, com a grande maioria dos dados experimentais
existentes em uma vasta combinacfc de fons-alve e energias de
implantag@o, mostra que existe uma boa concordincia tedrico -
—experimental(#10%. Contudo, para alguns ions implantados com
baixas energias (E < 70keW) em alvos de Si, foram observados
desacordos significativos entre os valores preditos do primeiro
momento da distribuicfo de fons i mplantados e os determinados
experimentalmente [8-10]. Estas discrepincias foram
 sistematicamente estudadas no Laboratérioc de Imbl antagao do nosso
Instituto, sendo caracterizadas e explicadas semi ~
~fenomenoclogicamente por alterac®&es nas regides de baixas energias

do potencial interatémico [10).



Grande parte dos dados experimentais sobre a distribuiglo de
ions energéticos na matéria ¢é proveniente, ou da inddstria
nuclear, (especialmente alcances de fragmentos de fissfo em
metais); ou da industria de semicondutores, C(especialmente em

alvos de Sid, nSo existindo nenhum estudo sistemitico sobre

alcance de fons energéticos em alvos mais leves que o silicio.

Dando continuidade ac plano de pequisa sobre alcance de fons
energéticos na matéria, este trabalho tem por objetivo estudar as
distribuic®es de ifions implantados em alvos com Zz < 14 , testanto
assim, as predicdes teéricas de ZBL para outros alvos. Para isso,
realizamos diversas medidas da distribuicfoc de virios {ons
20<74<83 Conde Z1 € o numeroc atémico do iond, implantados em alvos
de SiO2, carbono e berilio. A determinagio do perfil de
implantag3ic foi feita através da técnica de retroespalhamento de
particulas alfas. Os fons foram implantados com diversas energias
entre 10 e 400keV. Para os ions em questfo, neste intervalo de

energia, o poder de freamento nuclear é predominante.

Os resultados experimentais foram comparados com as
predicdes ZBL, via o programa de simulacfoc Monte—Carlo TRIM, e
pelo cdlculo analitico PRAL, encontrados na secgfo 2.4.1 e 2.4.2

respectivamente.

Devemos salientar que o© intervalc de energia acima
cor;esponde. para os ions estudados, a uma velocidade v de

aproximadamente v & 0.1 vo Conde vo é a velocidade de Bohr). Com

’



esta velocidade o estado de carga dos ions incidentes ¢
basicamente nulo e as colis&es atémicas envolvidas dSo-se entre
4tomos neutros. Porém neste trabalho continuaremos chamando o

projetil incidente de fon, apenas para distigui -lo do &tomo alvo.

Os aspectos fundamentais da teoria ZBL estlo descritos no
capitulo 2. O procedimento experimental, a técnica de implantacdo

iénica e a de retroespalhamento de particulas a utilizada para a
andlise do perfil implantado estfio mostrados no capitulo 3. No
capitulo 4 apresentamos os reéultados do perfil de implantagfo em
substrato de SiOz, comparando-os com as predig¢des ZBL. No capitulo
5 e 6, mostramos noss;s resultados experimentais em alvos de
carbono e berilio, respectivamente. Em particular, na secgfo 5.5,
estd desenvolvido um modelo em que se utilizam colisdes
inelasticas para o calculo do poder de freamento nuclear. Este
tratamento foi necessario para a explicagéo das fortes
discrepincias tedrico-experimentais observadas nos sistemas de
carbono e berilio. Nas conclusées; ' estfo resumidos os principais
aspectos e resultados deste trabalho.' Além disso, nos apéndices I,
II, III e IV estfo descritos alguns complementos do capitulo 2 e 5
e no apéndice V encontram-se as publicag¢des relacionadas com o

presente trabalho.



2 TEORIA.:DO FREAMENTO DE IONS NA MATERIA

2.1 INTRODUGCAO

Os processos de perda de energia de um fon durante o

freamento na matéria tém sido estudados h4 varios anos por E.
Rutherford, N. Bohr, H. Bethe, F. Bloch, E. Fermi, J. Thomson, e
J. Lindhard entre outros [5,11-13,29]. Em geral, o freamento de um
ion em sélidos €& descrito pela interacfo deste com os elétrons do
meio e por colisdes eldsticas com os nucleos do alvo, as quais
s3o regidas por um potencial interatémico do tipo Coulomb
blindado. Dentro desta descrig¢fo, a energia média perdida por
unidade de caminho percorrido pelo ion para excitar ou ionizar

elétrons do alvo (ou do préprio fond € chamada de poder de

aE
dx|e’

perdida por unidade de distincia na transferéncia de energia

freamento eletrdnico ou inelAstico e a energia média

cinética para os Atomos do. alvo é chamada de poder de freamento

aE
dx|n

energia tém sido considerados independentes ou descorrelacionados,

nuclear ou elAistico Estes dois processos de perda de

pois as regides de energia onde cada um atua sfo bem distintas.
A figura 2.1 mostra a dependéncia com a energia dos poderes

de freamento eletrdnico e nuclear. Podemos dividir esta

dependéncia em 3 regides.
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Figura 2.1 - Descri¢do qualitativa dos poderes de freamento

nuclear e eletr8nico em diferentes regifes de energia.

Na regifo de alta energta (E>>25keV umad) [5], o mecanismo
de freamento via colis3o com os elétrons é muito mais efetive do
que com os nucleos. Isto é facilmente visto , uma vez que nesta
regido de energia o ion estiA completamente ionizado e os
espalhamentos do ifon tanto com os elétrons quando com os nudcleos
sido do tipo de Rutherford. Como veremos na secgio seguinte, a
energia média perdida por unidade de comprimento em um dado

processo especifico estid relacionada com :

dE/dx ~ N 2.1>

m1 mz
Cma+mz2)D

-~ o~ 242 Z2% Cmrm2d i Cmz B2

~ T~ E

onde o indice 1 corresponde ao fon , 2z ao alvo ,que pode ser um
elétron ou um nicleo, E é a energia do fon incidente ,N a

densidade de elétrons ou nicleos, T a energia transferida em uma



colis3c com um elétron ou nucleo e o & a seccloc de choque

:

diferencial de Rutherford . Assim :

dE 1

[Ei] . cz. 2
~ Zalvo me . i

dE malvo 2000

[dx) ®

onde fol usado que Nelétrons = Zalve Nnicleos

A perda de energia através de colisdes com os nicleos € nmuito
menor (~ 0.05% > frente a perda por colis®es com os elétrons. Além
do mais,pela expressio (2.1) temos que [g—i:—]e ~1/E .

Na regido de baixas energias (E<<25keV, umad, o fion captura
todos os seus elétrons e tende a ficar neutralizado, fazendo com
que o poder de freamento nuclear fique predominante. Nesta
regido, o potencial que rege a interagfo entre os nlcleos esta
fortemente blindado, fazendo com que a seccfco de choque fique
aproximadaméht_,e independente da energia (C(tipo esfera rigidad.

1

Assim , em unﬁ andlise qualitativa temos

[g——i] ~NTo~E Cbaixas energias) 2.3
n

JA4 na regifio de energias intermedidrias , o fion encontra-se
parcialmente ionizado com um estado de carga nic bem definido.
Além do mais, esta regifio € de transic3io entre dois tipos de

comportamento, pois para baixas energias os elétrons respondem



aid4 abaticamente ao campo de interac%o do fon incidente, enquanto
que para alltas ~energias os elétrons se comportam como se

estivessenm livres.

Na secgéo seguinte (2.2) estaremos interessados na regido de
energia onde predomina o poder de freamento nuclear Cbaixas

energias) e na secglio (2.3) examinaremos o poder de freamento

eletrénico.

22 PODER DE FREAMENTO NUCLEAR

O poder de freamento nuclear estd relacionado com a energia
cedida pelo ion incidente para processos que n%oc modificam os
graus internos de liberdade dos Atomos participantes da colisZo.
Tal processo de perda de energia serid discutido dentro da
aproximacdo de colis&es bindrias. Nesta aproximacfo, o freamento
do ion ¢é descrif,b come uma ’sucessﬁo de colis&es binarias com os
Atomos do alvo. Além disso, supde-se que em cada colisf%oc os Atomos
Cos nucleos D seguem uma trajetdéria classica, determinada
essencialmente pelas massas envolvidas, pela energia , pelo
parametro de impacto da colisfio e ,principalmente, pela lei de

forgca (potencial interatémico > que decreve a interacso .

A validade da aplicagfio da mecinica clissica € mostrada nas
ref [11-14,29). Basicamente, o espalhamento é classico, pois o

comprimento de onda associado ao sistema € da ordem de 10 *aA , que



é muito menor do que qualquer variacfo tipica do potencial
interatémico, sendo fécil assim a formacio de um pacote de onda

suficientemente estreito para que as equac&es de movimento do

centro do pacote sejam as de Hamilton.

Todo o cdlculo do poder de freamento nuclear tem sido feito
para colisfes elasticas. Dentro desta hipétese, a energia
transferida T para o atomo alvo é facilmente cdlculada via

conservagdo de energia e momentum .

T = » E sen®6/2 2.4
onde » = 4 ms mz ms = massa do ion
Cms + m2D mz = massa do alvo
E = energia do ion incidente
6 = &ngulo de espalhamento no C. M.

Os &ngulos de espalhamento do fon w e do alvo ¢ no
laboratério estlio relacionados com o &ngulo de espalhamento &
no referencial centro de massa (C.M.) por

tan y = sen © e d=Cn-6>,2 2.5

ms

+ cos 6

Especificando-se o© potencial Wr) que rege a colisfo, o
dngulo €@ , para V(rd central , fica dado em termos do parimetro de

impacto da colis&o p e da energia E como :



. p dr ‘
eé(p,E> =1 -2 (2.8
o 22/ 1 - VCrd/Eem - p? s p?
onde Eem = 2 E Cenergia no referencial C.M.), e ro é a

Cms + m2d"

distidncia de aproximacio mixima da colisio.

A seccldo de chogue diferencial fica dada por

P a6 |™*
ocodan = ——— | £ I do 2.7

a qual especifica completamente a colisic biniria.

No caso em que os Atomos do alvoe estio aleatoriamente
distribuidos com uma densidade N Citomos- emD + © ntimero de
colisdes (dnd especificadas pela segfc de choque diferencial odQ
(Z2npdp, para espalhamento central)d sofrido pelo fon ao atravessar

uma certa espessura Ax do material & dado por : ;
dn = N Ax o d0 ‘ (.8

Entic a energia total média perdida pelo ion ao atravessar
Ax é:

< AE > = N Ax f T o d0 (2.9

para Ax —— 0O temos

[gg]n = N SnCE2 Cpoder de freamento nuclear) .10

10



SCE) = f T o dO (sec¢io tranversal do fream. nucl.)

Sn(E) nfo depende da densidade do material N, sendo apenas

caracteristico dos parimetros de uma colisfc biniria

o
SE> = y E [ sen’8/2 2npdp €2.11)
o]

e 6 depende de p via a eq (2. 8)

A dispersfio em torno do valor total médieo (2.9 & devida a

flutuagio do ntmero de colis®es ocorridas em Ax. Bohr considerou

{12} que, para alvos amorfos, esta flutuaclio segue uma

distribuigio de Poisson . Enti3o :

A2 =< CE-<E> > = N Ax f T Enpdp C"straggling'>
a.12>

As equagdes (2.12) e (2.10) dependem da escolha do potencial
interatdmico empregado para descrever a colisfo. Este desempenha
um papel fundamental no cialcule do poder de freamente nuclear.

Apenas com exemplo podemos citar trés situacdes

ad Potencial tipo esf. rigida — o ~ 1 — (eqg (2.100> Sn ~ E

b) Potencial tipo 1.r2 — o0~ 1/E — Ceq €2.1033 Sn ~ 1

2 Potencial tipo i.r — o ~ 1E2 Ceg (2.103> Sn ~ 1/E

A seguir examinaremos os aspectos mais relevantes do cilculo

de potenciais interatémicos. Neste contexto iremos supor que nio

existam processos inelasticos ou pelo menos que estes n3ic alteram

11



a dinidmica do processo eldstico (teoria nioc correl aéi’onada) .

2.2.1 POTENCIAL INTERATOMICO

A colisio entre dois Atomos é um problema de muitos corpos.
Na verdade, em uma colisfo biniria, existem Ni+N2+2 corpos, onde
Ni é o ndmero de elétrons do Atome i C= 1,2 s gque estio

interaginde entre si, basicamente, por forcas de Coulomb.

O conceito de potencial que rege o movimento dos Atomos
emerge da possibilidade da separacio deste grau de liberdade com
os dos elétrons. Esta separagio serid valida se existir uma taxa de
aproximacio entre os nicleos suficientemente lenta, tal que os
elétrons se rearranjam a cada instante. Nesta aproximagio chamada

de adiabitica ou de Born-Oppenheimer (1S5}, o potencial efetivo de

interagic entre os dois ntcleos contem, além do termo

eletrostitico (21 Z2 ez/E’). a energia EC(R) do sistema de NitNz

elétrons no campo coulombiano dos dois ntcleos fixos a uma

distancia R.

VCRY = Z4 Z2 °/ R + ECR) -ECad 2. 13
O termo constante ECR=aD serve simplesmente para colocar o

zero da energia potencial no infinite. EC(RI-ECad € negativo,

diminuinde assim a energia potencial eletrostitica devido aos dois

iz



nicleos. Este efeito se constitui como sendo a acfo da blipdagem

do sistema de elétrpns.

O valor de ECR) utilizado para o cdlculo do potencial VCR)
acima ¢ considerado como sendo © valor da energia do estado
fundamental.‘uma vez que essa aproximagido ndo considera a presenga
de processos inelisticos. Assim, ao longoe da trajetéria de ida e
de volta da colisfio os elétrons devem seguir adiabaticamente o
estade fundamental da quase-molécula. Desta forma o problema do
cdlculo do potencial elédstico entre dois Atomos envolvidos em uma

colisfio passa para o cilculo da energia do estade fundamental do

sistema eletrénice EoCR).

Existem varios métodos, os quais sio utilizados para o
calculo de Eo(RD. Un dos mais precisos € o calculo tipo
Har tree-Fock ou de campo autoconsistente, o qual produz excelentes
valores para Eo(R>. Porém tais cilculos demandam muito tempo de

processamento de computador, mesmo para sistemas com poucos

elétrons [16] ¢ ~ 30 elétrons ).‘

Un outro tipo de calcule de Eo(RY utiliza o modelo
estatistico de 4tomos ou moléculas. Esta abortagem trata os
elétrons somente através da densidade de elétrons £rd, nio se
preocupando com cada elétron individualmente, come nos modelos
autoconsistentes. Este é o modelo funcional de muitos corpos [18]

!Além do mais, a medida gue o numerc de elétrons aumenta, torna-se
necessario um tratamento relativistico CDirac-Hartree-Fock) [17].

13



e serd visto no Apéndice I. Os modelos de Thomas-Fermi C(TF) e de
Thomas-Fermi -Dirac C(TFD) [18) sio alguns exemplos desse tipo de

tratamento. Podemos citar a aproximacio de TFD, onde a energia do
estado fundamental de um sistema de N elétrons em um campo externo

o> pode ser escrito com fungio de pXr) como :

.”
E _ 8 5/9 + + it , per 43
ol p| R1 = |dr |ek p +mrDUCr)+—§dr—:—T—Cap

(2.14>

onde ck = 21.88 aV Az e ca = 10.64 eV A

O primeiro termo da equacio acima corresponde a energia
cinética do sistema de elétrons, o segundo termo corresponde a
energia eletrostatica dos elétrons em um campe externo ¢Cr) mais a
interagioc elétron-elétron direta e o uGltime terme representa a
energia de troca . Considerando-se ca=0 (sem o© terme de
“exchange"), teremos o© modelo de TF, o qual foi o primeiro
utilizade para cilcule de potencial interatdmico por Firsov em

1987 [20].

Neste tipo de tratamente a densidade de elétrons no estado
fundamental p é geral;nente obtida minimizando-se Eo [ p | R 1 para
uma d.éda distancia internuclear R. Porém guando JA se usa uma
expressic aproximada para Eo {pl] C(expressiioc (2.14) 3, os
resultades para p(rd e Eo nic s3c muite realistas (211]. Par.a
calculo de potenciais interatémicos, Wedepohl e outreos [22-286]

utilizaram a aproximacio que a densidade eletrdnica da

14



gquase-molécula durante a colisfo poderia ser obtida como a soma

- das densidades eletrdnicas atdmicas calculadas em Hartree-Fock

PP = pC|R = Rafd + x| - P2 (2.15)
dtomoy dtomo2

comﬁs?n-

Figura 2.2 - Relaglio entre os vetores r, ri, r2 @ R .

Os primeiros calculos de potenciais utilizande ¢2.15),
€2.14> em (2.13>, baseados em teoria de gis de elétrons livres FEG
C“Free Electron Gas'D . foram realizados por [22-26] e V(RD pode

ser escrito como :

21 Z2 ez

VCRY = L2 2, o jﬁ’r [ Cp1 + p2d°? —Cps® 24 pm5’3>]
- ca [dsr [ Cor + p2d*® —Cps* % pzi/sj]
21 p2 Z2 ps
- e jdgr _
If-rs | jf-f2 |
+ e f[dgr a’r _"_M P2
| PRy

(2.16>

is



onde os indices 51 e 2 se referem ac ion e ao al vo.

Apesar de ’diversas aproximagdes, tais como :D' (2.18) nio
considera a deformagic da nivem eletrdnica durante a colisio; W
(2.18) ¢é baseado em teoria degds de elétrons localmente livres
(FEG). A 'express.’éo acima nos fornece um excelente acordo com os

potencias calculados por métodos mais rigoroses [5,18].

Através da expressic (2.16), qual quer combi nacic de
potencias jion-alvoe poder ser calculada, desde que se tenha as
densidades atdémicas do tipo Hartree-Fock, as quais s3c facilmente
encontradas na literatura [(5]. No Apéndice II esti descrite um
algoritmo numerico onde calculamos o potencial VCRD pelo métode

descriteo acima .

222 SIMILARIDADE

Historicamente o potencial interatémico tem side expressoc em

termos da fun¢Boc de bindagem [5,211.

VCRD
21 Z2 e2
R

Desta maneira, retira-se a dependéncia mais forte de VWRD com Zs e

PCRD €2.17>

n

Z2 e espera-se que ¢ dependa apenas fracamente do alvo e do ion.

Em analogia a tecria atémica de Thomas-Fermi CTFY (193,

i6



foram propostos na literatura [(5,11,12,20) virias formas de se

colocar a. fungio de blindagem internuclear (2.17) na forma
¢CR/akZ4,220) com a dependéncia fon-alvo (Zi1,Z2) somente presente

na funcio alZ4,22).

Firsov [20) e Lindhard [11) propuseram que a func3o de
blindagem internuclear (2.17) fosse dada pela funcio de bl indagem

atdmica de TF ¢:’:CR/¢D. porém sugeriram diferentes comprimentos de

bl indagem aflZi,2Z2)

= 0.8B854 ac ~ ¢ Z'7% + zp'7%2%® c2.18d

a_ .
Firsov

e = 0.8854 ac ~/ ¢ 24272 + 227312
Lirh.

0s quais para os casos limites 24 5> Z2 ou Z1 <{ 22 recobram o

~1.3

valor atédmico de TF a,TF= 0.B854 ac 2 onde ac = 0.85212 (raio

de Bohr)

‘ O potencial descrito pela expressio (2.17), onde a funcio de
blindagem ¢{R/ad s& depende de Z1 e Z2 através do comprimento de
blindagem af2:,223, simplifica a teoria Jji que possibilita
formagio de quantidades universais que descrevem a colisio. Com

essa forma de potencial as eq (2.6) e (2.11) podem ser escritas em

termos de quantidades adimensiocnais b e £ {5,111 como :

b dx
e8lb,ed =11 - 2 (z.1a>

P 1 - gose - B2 o X2

xXO

17



naer
£

SnCE) = PrCed : ' c2. 200

o
com Fnled = ¢ f sen’8/2 d(b> (poder de freamento nucl. reduzido)
o

e
= - Eem
b=p/a e £ = . (2.21>
EZ: Z2 e/ «a ) '
onde o = ro / a , X = R/a . £ e b sic denominades de energia

reduzida e parimetro de impacte reduzido (S).

Grandezas adimensionais permitem uma simplificacio na
teoria, pois sjtuagdes fisicas diferentes entre si podem ser
facilmente comparadas. Por exemplo a colisfio de Pb em Si a 100keV
com parametro de impacto 0.3 A & similar a2 colisfio de He em Rb 3
600keV com p= 0.4 A pois ambos o©os sistemas possuem as mesmas
varidveis adimensionais’ £ = 0.07 e & = 3 e portanto terio o mesmo
dngulo de espalhamento no C. M 6 eq (2.19) e o mesmo poder de

freamento nuclear reduzido #n(ed, a partir do qual SnCE> &

facilmente calculado via egq (2. 20D

Para a situagfio onde podemos desprezar o poder de freamento

eletrénico, o caminho total percorrido pelo ion R , inicialmente com

energia Eeo , & dado por:
Ee
_ dE o
R = OI N SniED | cz.2e

gue também pode ser colocada em forma adimencional como :

2utilizando a_,
Firsov

ie



pP =N GzrvN R = j- _.V%E:'E—)- ce. 23)
[ =]
© qual é uma fung3o apenas de £ , nio dependendo da combinagio
especifica fon-alvo. Esta funcfo, dita de “universal', dependeri

apenas da funcionalidade da ¢ (x) adotada.

Assim, medidas de R em funcio da energia de implantacic Eo
para varias combinagdes fon-alve devem cair sobre uma curva
universal quando convertidas para as variiveis admensionais p e £
C(na regifo de energia onde nio ha poder de freamento eletrénicod.
Nas referéncias [7,27) os autores realizaram medidas de p X £ a
fim de obter experimentalmente a funcZo interatémica de cararater
universal. Estas experiéncias mostraram a plausibilidade da
suposicio (2.17) e da teoria da similaridade.

No préximo fitem veremos que tais potenciais C2.17> podem ser
obtidos a partir da defnicio de potencial interatémico (2.13) .,

mantendo—-se assim,'toda a teoria de similaridade existente.

223 POTENCIAL INTERATOMICO DE BIERSACK E ZIEGLER

o} modelo (2.13> de potencial foi primeiramente utilizado
péra cdlculo de poderes de freamento e de perfis de implantacio
por Wilson, Haggmark e Biersack (WHRD {28). Eles verificaram que
as fungdes de blindagem interatémica calcul adas por (2.173, quando

graficadas como fungio de r.-a » 'Se apresentavam razoavelmente

Firsov

i
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aglutinadas en torno de uma certa curva média.

Mais tarde, Biersack e Ziegler fizeram vairios cilculos de

potenciais também segundo o© modelo (2.17). Eles escolheram
aleatoriamente 261 pares de elementos na tabela periddica (B% da

combinag3o total D) e determinaram um comprimento de blindagem

a,uCZx.Zzb tal que o grafico das funcles de blindagem calculadas

versus x=r/%4 tivesse a menor dispersioc possivel {5]. O

comprimento de blindagem obtido foi:
a, = 0.8854 ac » CZ, *° 4 2> %% 2. 24>
© qual € denominado de comprimento universal de blindagem, pois é

a base do tratamento universal do poder de freamento nuclear visto

no item 2.2.2 .

£ =L
o °F
] o
© x
& u
=
R of
v ©F
h- o
8
g -
oF
= =EF
) s
e
1
e
Distancia ( Angstroms )
Figura 2.3 - Func®es de blindagens calculadas pele modele 2. 1w

versus a dist8ncia interatSmica.
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T ag Y Y

-r

&, = .8854 x 820 / (2,004 2,00

10!

10~

Fuxdo de Blindagem
10°¢

L

T 1 Curves cut oft a1 2ev )
2 A 4 N 4 i
) 10 20 30
Distincia Reduzida r/a,
Figura 2.4 - Ordfico das fungbes de blindagem versus a disténcia
interatSmica reduzida x = R ~ a . Outros modelos de
u
funcdes de blindagem interaiSmica também estéo mos-
trados.

As figuras 2.3 e 2.4 mostram o resultado da introdugfo do
comprimento de blindagem Q. A dispers3o foi avaliada em o=18%. Na
escala expressa em termos de a . todas as fungdes de blindagem

calculadas se condensam em torno da fungdio média dada por

$ (x> = 0.1818 e > &% +  0.50800 e O-S4E3x . gy

+ 0.2802 e 0-4029x | nogmi7 o O 2016x

a qual é chamada de funcio Universal de blindagem. O potencial

interatémico que rege qualquer combinag3io especifica em uma

colisio binAria é entio -

=



21 22 e '
V(RO = —eee. B (. R/Q D . (2.28>
u R u v

Uma comparaglico do potencial descrito acima, 'deno'minado de
potencial Universal 2BL, com os potenciais existentes na
literatura mostram um excelente acordo (8. Em particular,
comparacdes feitas com potenciais determinados experimental mente

mostram um erro médio de 5% , enguanto que os outros potenciais
usual mente utilizados come o de TF, Moliere e Lenz-Jensen

apresentam um erro médio nioc menor que 100 %.

Com o potencial universal (2.28), podemos obter uma férmula
tnica para o poder de freamento nuclear e a para o angulo de

espalhamento no C.M. pPara qualquer colisioc. Segundo a secgio

2.2.2 temos:

-41%
P B.482 x 10 z; Z2 .PnSCs) eV atsems
Cms + mz D CZD'2 + Zo'2 b]
1 2 2. 27
e e = 32.83 m2 Eo
Z1 22 Cms + m2 O cz':'23 + 22'2’3

onde o poder de freamento nuclear reduzido FfnCe) esti mostrado na
figura 2.5 e pode ser avaliada .pela expressio, obtida via

procedimento de ajuste, como [5]:

cz. 28
#n Ced = nC 1+ 11385 £ 5 — £ < 30
a[s + 0.01321 £° + 0.19503 £ ]
D
Fn Ced = —1n (=) | £ > 30
e =

e
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Figura 2.5 - A curva cheia representa o poder de freamento nuclear
reduzido para =3 potencial 2. 2. As curvas
pontithadas slo calculadas com o outros potencias
da figura 2. 4.
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parmetro de impacto reduzido 2. 21> para diferentes
energias reduzidas.



O angulo de espalhamento no C.M. ‘est4 mostrado na figura 2.6
como funcSo de £ e b. A férmula analitica » também obtida via
procedimento de ajuste , estd descrita na seccldd '(2.4.1),

Juntamente com o programa de simulagfo TRIM .

2.3 PODER DE FREAMENTO ELETRONICO

No processo de freamento, uma parcela da energia do f{on
incidente € entregue para a excitacgfo e ionizaglo dos elétrons do
meio, modificando assim os graus de liberdade internos dos Atomos
participantes da colisio. No caso em que © fion nio tenha elétrons
(ion com alta velocidade) o poder de freamento eletrénico pode ser
calculada a partir de primeiros principios ( Teoria de Bethe-Bloch
[29) 5. Porém, a medida que o ion vai perdendo energia, este
captura elétrons e os processos de excitaglo e ionizag3o tornam-se
bem mais complicados. Além do mais, aproximagdes do tipo primeira
aproximag3o de Born ou (PWBA> utilizadas para calcular'a segdo de
choque diferencial para um dado espalhamento especifico sé s3o
validas em altas energias onde o‘ espalhamento €& suficientemente

fraco.

Para baixas energias, o ion esti completamente neutralizado
e os elétrons respondem adiabaticamente aos campos presentes
devido ao ion incidente. Embora n3c exista teoria realmente
confiidvel neste regime .de energia, algumas tentativas foram

realizadas, com um razoivel acordo experimental [5,21,29).
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Nos préximos itens trataremos os aspectos mais relevantes do.

poder de freamento eletrénico de um f{on em sélidos, contudo , por
simplicidade, abordaremos primeiro o problema da perda de energia
de uma particula carregada através de um gis de elétrons (plasma
eletrénicod, para o qual existe solucfo para qualquer regime de

energia Cem teoria da resposta linear) e representa a situagao

onde a principal fonte de perda de energia € devida aos elétrons

de valéncia do sélido.

2.31 PODER DE FREAMENTO EM UM GAS DE ELETRONS

O cdlculo da perda de energia de uma particula carregada
através de um gis de elétrons Cneutralizado por um fundo positivo)
pode ser efetuado usando-se teoria de resposta linear (ou da
constante dielétricad. Nesta aproximacifo o campo elétrico externo
devido ao fon incidente perturba o gds de elétrons e provoca o
aparecimento de um campo elétrico induzido devido a formagio de
cargas induzidas no meio que tentam blindar o campo externo. Em

tecoria linear de sistemas homogéneos temos [30,31]

Brdcow = [ 1) 2% w 2.2
eCk, wd

onde EudC?.wb e Eem(f.w) sdo as componentes de Fourier do campo
elétrico induzido e externo respectivamente e £CK,w) & a constante
.dielétrica longitudinal do plasma eletrénico.

UFRGS

Instituto de Fisica
Biblioteca
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A taxa de‘enerdia perdida pela particula incidente ¢é dada

por [31-33] :

g{'- = P.V = 3.7 piont2 ) B"%2, 1) dPr c2. 30

onde V & a velocidade do projetil, pion(r,t) €& 'a densidade de
carga que representa o ion incidente o qual €& descrito por uma

carga nuclear 21 se movimentando com N elétrons ligados.

P CR) =Z8C P -Vt DdD-p° C2 -3t c2.31)>

ion 1 ion

e —
comfpionc r>dr =N

O poder de freamento eletrénico fica escrito como [33]

SR cEFES [l o [avwin ()

I ca2.32>
onde p?oan) ¢ a transformada de Fourier da densidade de elétrons

do ion incidente em C2.231).

A expressio (2.32) n3oc considera a possibilidade de
excitacio _dos elétrons do ion. A distribuic3o de carga ((2.31) é
considerada rigida e s6 s3o levados em conta as excitacdes do gas
de elétrons que estio representados atraves da constante

diel ét‘rica 5(1?.»1).

26



No caso de um fon incidente de carga Zi,representado apenas

pelo primeiro termo do lado direito da eq (2.31), a expressio para
dE/dx fica dado como [30,32]

[dE] _ 4n z1%e*

ax 2 n £n,vd
m v
com
dE
<< pusiond ~
v Vf [dx] f<n v/vf
c2.33>
dE 2 2 2
v ?? vf Ea§] 214 n /v 1ln [ 2v 7 wb ]
com vf=h/m63n2n31/sew: =4ne2n/m
onde A é a velocidade de Fermi do gias de elétrons .,n é a

densidade do gas de elétron se wp é a freqtiéncia de excitagcdo de
plasmons. £(n,Vv) e fCnd) depende do tipo de aproximag8oc usada para

o cilculo da constante dielétrica (31])

239 FREAMENTO ELETRONICO EM SOLIDOS

Em uma situac3o real, o processo de freamento ocorre em
s6lidos onde a densidade eletrénica n3oco ¢ uniforme. Como foi
mencionado anteriormente, nao existe calculos realistas para ©
.poder de freamento eletrénico, exceto para a regido de altas
energias . Por esta raz80, varias aproximacgdes tém sido propostas

[20,33,34] e muitas delas se baseam nos conceitos de gas de

a7



elétrons vistos na secgio anterior.

Lindhard e Scharff, Lindhard e Winther e Bonderup [28]
consideraram que o poder de freamento de um ion de carga Z+ em um
plasma eletrénico obtido na expressio (2.33 D pode ser aplicado
em um sélido, porém localmente em termos da densidade de elétrons

-’
n(rd) como :

4 n 212 e‘ -+ -+
= nCr> £ (nCrd,vd (e.34D

oln.
%1

onde £ (n,v) & chamado de “fung3o de interacgio de freamento®” [8] e
foi calculada por Lindhard via a eq (2.32) em RPA ("Random Phase

Approximation®> para um jon de carga Z1 completamente ionizado.

Dentro dessa aproximacdo, chamada de “aproximagéo local de

densidade", o poder de freamento transversal Se = % [3E]

X)e

CN atm/cn?) é obtido mediando-se a expressio C2.34) sobre a

!

dencidede de elétrons do alvo

2 <
4n Z1 e

2
m V-

Se = j d®r ne () £ CnaCEd, ¥ c2.3%

onde na(rd é a densidade de elétrons por dtomo do alvo

fd®r naCi> = 22

O efeito dos elétrons do ion é obtido substituindo-se a

carga Z1 do ion por uma carga Zza" efetiva [29].



% )
Fara velocidades suficientemente baixas ¢ v << voZi ) o

projétil é quase neutro ( Z% 0 ), de tal modo que a aplicagio da
expressio (2.35) ndo é trivial. Contudo Lindhard e Scharf afirmam
que esse tratamento ainda pode ser usado para baixas velocidades e
obtiveram (sem publicar a demonstraciod

21 22
Z

Se = 8n e ao ¢ v/vo 2.3
onde aoc e Vo s#o respectivamente o raio e a velocidade de Bohr e
Ex “Ce zZ=¢ Zf/a+ Zi/a 232 A expressido acima mostra uma

dependéncia linear com a velocidade . Firsov também obteve uma
expressio semelhante (mesma dependéncia com a velocidade) a partir
de um modelo extremamente simplificado [34]1. Este tipo de
dependéncia, (¢ “fricgfio " Se ~ V), foi verificado por varios
grupos experimentais [5,29], no entanto, também foram observados

0.75

outras dependénciais como Se ~ v » para alvos de silicio,

carbono e germanio [5]}.

Para altas velocidades ¢ v >> vo Zf/ab. a expressio (2.35)

coincide com a obtida por Bethe e Bloch [5] , que tem a forma :
2
Z1
Se = el £ Calvo, Vv c2.37D>
v ‘

onde £ € uma fungcfo que sé& depende do alve (Zz, energias de

ionizagdes, etc D e da velocidade v do ion incidente.

3velocidade média dos elétrons em um Atomo CTFD
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A equagdo acima sugere que a razio dos poderes de freamento

de dois ions diferentes, mas incidentes no mesmo alvo e com a

mesma velocidade tem a forma, no caso em que um dos fons for um

préton :

2

Se (21 , Vv = 7 cz.38)

Se (1 , Vv

A regra de escalonamento acima, valida para alta energia, ¢&
muito conveniente, pois basta saber o poder de freamento
eletrénico do préton em um dado material, que por simples relaci3o

de escala podemos obter o poder de freamento para qualquer ion .

Para energias intermediirias, préximas do miximo do poder de
freamento eletrénico, o projétil esta parcialmente ionizadeo e
certa fracfo dos elétrons também podem estar excitados . Mui tos
modelos generalizam teoricamente ou empiricamente a regra de

escalonamento (2.38) através do conceito da carga efetiva z" .

A vantagem do conceito de carga efetiva & que ela tem
permitido ‘uma grande condensagio dos dados experimentais
existentes. A carga efetiva Zh* tem sido obtida através de
procedimentos semi-fenomenclégicos [5,21,29,36] ou via a abortagem
de gas de elétrons devido a Brandt e seus colaboradores

(5,32,33].

Na abordagem de Brandt & considerado que a perda de energia

deve-se principalmente aos elétrons de valéncia do sélido, pois os
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elétrons que formam o “caroco atémico” em geral s%o bem mais
velozes que o fon incidente e a interag%o torna-se adiabitica.

Além do mais, a sec¢lo de choque (2npdp) para a colis3o com os

elétrons externos € maior que para os elétrons internos.

Brandt considerou o freamento de um ion de carga 21 se

movendo acompanhado de uma nivem eletrénica consistinde de Ni Cvrd
elétrons distribuidos sobre uma dist&ncia A Cvrd), segundo a forma:
p:OErD =Zg-’—xs-—:} exp C-r Ad 2.3
N1 e A dependem da velocidade relativa vr do ion no meio.Os
elétrons do meio que possuirem parametro de impacto maior que A
encontrarfo o ion como se fosse uma carga pontual Q@ = 2Z1 - Ni.
Para pequenos par&metros de impacto, a carga efetiva vista por um
elétron do meio serid maior que QuCvrd . Uma média sobre todos os
paridmetros de impacto nos fornece a carga efetiva Zh* para uma
dada frac3o de ionizaéﬁo ¢ = N1/Z1 do ion.
Brandt e Kitagawa utilizaram a densidade pfon de (2.39) na

expressdo (2.32) para calcular

Za.

21

=@+ Clvpved C1-gd InC 1 +C2 v A/ vod® ) C2. 40

onde v € a velocidade de Fermi que caracteriza o© mar de Fermi

formado pelos elétrons de valéncia .

A distéancia A é funcidc da fracic de ionizagdc g do ion e foi
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obtido por Brandt e Kitagawa [33), via minimizacio da _ energia

interna do fon C(tipo modelo Lenz-Jensen atémico).

0.48 C 1 - g %70

z:” C1 -1/7 Cl-¢d >

(2.41>

A quantidade C(Vf/Vo) em (2.40) fol estimada como sendo
aproximadamente igual a 0.5 e a fracio de ionizagdo g é dado pela

relagio semi-empirica [5]

g =1 - exp €-0.92 yrd 2. 42>
com
C2.43
yr = vr/Cvo 212/83
Ve = v Cl + 1.8 Cvf/v:)z:) V>,
Ve =374 v C1 o+ 23 CV/vf)z— 115 CV/Vf)‘) v sy,

o poder de'treamento eletrénico de prétons para o procedimento de
escalonamenﬂo pode ser obtido a partir das tabelas de Anderson e

Ziegler [5,37].

23.3 PODER DE FREAMENTO ELETRONICO 7ZBL

Ziegler realizou uma vasta compilagc3o de dados experimentais
de freamento eletrénico e conseguiu condensid-los em uma forma
compacta utlizando-se do model o de carga efetiva de

Brandt-Kitagawa CBKD
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Essencialment,’e‘para energias intermedidrias e altas » onde
existe a grande maioria dos dados e#perimentais. Ziegler wutilizou
uma expressio similar a C(2.40) para a carga efetiva com
(:Cvf/vo)=Cv¢>/vf)2 /7 2 e ao invés da eq (2.41), eles obtiveram uma .

fungdo empirica de 21'72A versus Q@ +» que & préxima da (2.41).

24PN = FCod 2. 44>

A frag3o de ionizag3o g utilizada foi

¢ =1 - exp €0.803 yr° ®-1.3167 y:°"® - 0.3815 yr - 0.00898 y:®
2. 45
As diferengas entre o procedimento ZBL !e a teoria BK
deve-se apenas aos diferentes procedimentos de escalonamento, uma

vez que ambos utilizam o mesmo poder de freamento de prétons.

Para energias abaixo de \QZhZ/S. Ziegler argumenta que as
expressbes (2.44) e (2.45) ficam pouco precisas devido a falta de
dados experimentais, principalmente péra ions éesados onde seria
necessario a construgdo de alvos extremamente finos para ~as
medi¢cdes do (dE/dxe. Entﬁo para esta faixa de velocidades, eles

extrapolam o poder de freamento eletrénico, admitindo que Se~vF,

com p=l, exceto para Zz = 6,14 e 32 onde p = 0.7

O poder de freamento eletrénico ZBL, por contrucfo, é o que
mais se aproxima dos dados experimentais existentes » € é o mais
divulgado através de rotinas de computadorCRSTOP [81) e tabelas

[37].
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24 PROCESSO DE FREAMENTO °

Nas secg¢des anteriores foram abordados os mecanismos de
perda de energia de um ion incidente na matéria para um dado
"instante" da histéria do freamento do projétil. No decorrer da
trajetédria de cada ion ocorrer3c varios fenémenos: formac3io de
cascatas de colisdo com os Atomos da matriz e a relocagsio destes
“Ion Beam Mixing"”, desbastamento da superficie “sputtering"”,

produgdo de danos no caso de alvos cristalinos, raio X, elétrons

Auger, etc.

No presente trabalho, em particular, nao estaremos
interessados nas possivels modificag¢®des da matriz devido ac feixe
de fions. Apenas focalizaremos nossa ateng3c para o ion, até a
termalizagcdo deste no interior da matriz.

A distribuigdo final dos fons dentro da matriz dCperfil de
implantag@o) pode ser calculada via simulac3o Monte-Carlo I[S5,38],
ie, seguindo colis3o por colisf3o a histéria de cada fon incidente,
ou atraveés de calculos ‘analiticos via procedimento estatistico do

tipo da equag¢io de Boltzmann [5,111].

O método analitico possui algumas desvantagens frente ao de
simul ag3o. Condig¢des de contorno tais como camadas de diferentes
composig¢des, espessura finita do substrato, estrutura cristalina

do alvo e até mesmo a existéncia  da superficie da amostra  n3o
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podem ser facilmente colocadas em um calculo analitico. Porém
estas si3o naturalmente incluidas em uma simulag3o. No entanto as
simul agdes demandam muito tempo de processamento e a escolha do

melhor método irid depender de cada caso.

No préximo ftem ser4 examinado o procedimento de simulacfo ,

em particular o programa de simulac%io Monte-Carlo TRIM C"Transport
of Ions in Matter"™) e na seccfo 2.4.2 seri tratade o© célculo
analitico de perfil de implantacfo, em especial o algoritimo PRAL

C"Projected Range Algorithm').

242 TRIM

O programa de simulagfio TRIM IS5, 38) baseia-se em colisdes
binarias. Muitas particulas sio seguidas; colis3o por colis3o. A
histéria‘de'cada particula comeca com uma dada energia, posicio e
direc%o e termina qua;do esta sai da amostra ou quando sua energia
cal abaixo de um valor pré-determinado EF.

No programa TRIM , em sua versio padrdo, o alvo é
consider#do sem estrutura Camorfo), onde os aAtomos est3o
aleatoriamente distribuidos com uma densidadé média N. Entre cada
colisBo, o ion segue uma trajetéria retilinea, denominada de

caminho de véo livre L , a qual depende da densidade N como :

L = N ~1/3 C2. 46D
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Condigbdes iniciais de cada colis%o, tais como parimetro de

impacto p e &ngulo azimutal ¢, s%o sorteadas como:

o = pmax ¥ ra C2.47>

o

en rz
onde r1 e rz s%oc dois nuimeros aleatdrios uniformente distribuidos

entre O e 1 e pmax € o miximo parametro de impacto da colisfo e &
determinado tal que durante o caminho de véc livre L tenhamos

apenas uma colisfo :

n pmax- L N = 1 2. 48
L
pmax =
Y n
Se o alvo for composto , um terceiro numero randdmico é

gerado, de acordo com a estequiometria, para selecionar o Aatomo
al vo.

Com o paridmetro de impacto p e a energia E da colisSo , o
dngulo de espalhamento no sistema centro de massa © é calculado
para atualizar a energia, a posicfo e a diregdo do ion. Uma vez
que ions energéticos sofrem muitas colis®es no processo de
freamento, o método usado para computar a integral de espalhamento
6 (2.6, € de importlncia critica em termos de eficiéncia
computacional. Este € o ponto onde o programa TRIM difere dos
demais. Ele usa uma férmula analitica, proveniente de uma ajuste
de £ varidveis, extremamente preciso [38) que possibilita o
calculo de 6Cp,ED de uma maneira rapida em comparacio com gqualquer
outro método que calcula a integral 6 numericamente. N§ programa

TRIM 6 é dado como:



b + re + A

cos 82 = C2.49)
ro + re
onde b=p/a ro=Ro/a, Roé a distincia de aproximagio
maxima da colisfo e
re = 2 ¢ Eem - VCRo) D
- V'CRo) a
(2.80>
_ re — b
A = A 1+ G
onde VC(R)> é o potencial universal ZBL (2.26) e
-1
A=2aed e G=y[c1+Az>‘/z-A]
onde o =1 +C1 72
172
p=%2ts c2.51>
Cs + 81/2
_ Ce + £
7 -—
Cs + ¢
C1-Cs, s&oc parlmetros de ajuste . Para o potencial universal
tem-se que : Ci = 0.9929, Cz = 0.011615, Cs = 0. 007122,

Ce = 14.813 e Cs5 = 9. 3066 .
A equagdo (2.49>, chamada de férmula MAgica, possui um erro
médio de apenas 2 % sobre uma faixa de & , energia reduzida

(2.21>, de 7 ordens de magnitude Cver figura 2.6) [5].

Com o &ngulo &, a energia T transferida ao Atomo alvo ,
os angulos de espalhamento y e ¢ s3o obtidos atraveés das equacgdes
(2,4 e (2.5) respectivamente.

A perda de energia para processos inelisticos € calcul ada

como :
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ZBL
_ . (dE
( AE. = L a§]' c2.82>

A energia acima e a energia T cedida aoc i4tomo alvo sfo tratadas
independentes ( sem correlacso).

ApSés a2 simulagc8c com varios ions, tipicamente 1000, a
distribuicfo final dos ions € obtida.

O programza TRIM fornece ainda outra informagdes, tais como :
distribui¢do angular dos fions quando estes s&o retroespalhados do
alvo ou transmitidos, distribuigfio de vacincias criadas durante o
freamento dos ions, perfil de ionizac%o, taxas de desabastamento
na versdo cascata, etc

Maiores detalhes, tais como algumas estensdes para melhorar
a eficiéncia computacional podem ser encontrados nas referéncias

[5,38].

242 CALCULO ANALITICO (PRAL)

A base fisica dos céalculos analiticos ¢ a equagso de

transporte de Boltzmann [11].

PCE,e,x> = N Ax/cos® [ o do PCE - AE, & - A%, x - &0
+ [1 -NAx/cosej'adQ]Pcs. e, x -
com cosf = ;.; (2.83>
P(E,;,x) é a probabilidade que o© ion, inicialmente com
energia E e diregi3o ;, pare a uma distincia x da superficie, em

relagcdo a normal n. O primeiro termo da equac3o acima representa a
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probabilidade do fon colidirl ao atravessar a espessura Ax do
material, perdef AE de energia e de ainda parar na disténcia x e o
segundo termo é a probabilidade do fon nio colidir em Ax e de

parar em x.

No limite Ax + O tem—se a equacfio de transporte [11)

- cos6 I PCE,e.30 = N fo do [PCE.;.x) - PCE-AE.;—Aé.x)]
2.54>
Existem virios métodos , os quais tém sido usados para
resolver a equagdoc acima. Todos estes calculam os momentos da

distribuig¢ioc PCE, e, x>
v v ~
<x"> = J’ x PCE, e, v =1,2,... c2.55)

para v =1, temos o alcance médio do ion projetado na direcio n ,
© qual € usualmente denominado de Rp. A dispers8o em torno deste
valor médio €& chamado de largura longitudinal do perfil de

implantag3o ou simplesmente ARp . ‘

O método mais simples de se obter Rp e ARp foi realizado por
Biersack [5]. Neste método somente ¢ necessiarioc o conhecimento dos
poderes de freamento eletrdnico e nuclear e das dispersdes em
torno destes valores ("straggling'), evitando qualquer incerteza
na prescrig3o da‘ secgio de choque diferencial em (2.7>. O
principio deste cilculo é que o poder de freamente nuclear esta
relacionado com as dispersdes angulares do ion durante o seu

freamento e o poder de freamento total estid associade com a
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distancia total percorrida pelo ion. Originalmente, este método

chamado de PRAL, foi calculado baseado no modelo em que a
distribuigcdo de direg3o angular do ion em fungcfo da energia deste
pode ser obtido através de uma equacgio de difusio [8).

Posteriormente provou-se que tal método também pode ser obtido da

equagioc de transporte (2.84)> [39].

As equagdes do PRAL, alternativamente podem ser obtidas,

considerando-se a figura abaixo {40]

!

Figura 2. 7- Representagdo pictédrica da relacdo entre as distancias
longitudinais e transversais x @ y para duas energias
de implantagdo.

A profundidade de um ion com energia E esti relaciocnada

com a profundidade deste com energia E-6E como :

xCE>

]

éx + XCE-S8ED> cos ¢ — YCE-8E) sen ¢
2. 562

yCED xCE-8E> sen ¢ + y(E-8ED cos ¢

P
Apdés o ion atravessar 6x, este inicialmente com direg¢3c n,
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apresenta uma dispersac angular ¢ devido as colisées com os
nGcleos em é6x. YCED) é a posicSc transversal final do 4ion .,
projetado no plano.

O valor médio da profundiade é escrito como :

—

RpCEY = &x + RpCE - N St 6x 3{1 - pia 4+ ...] c2.87>

e a dispersio média pz ¢é dada em termos do poder de freamento

nuclear como [B]:

n
e x mz/m 2 Ti /E = mz/ms Sn St 6E/E c2.58)
8

onde n é o numero de colisdes ocorridas em &x, mi,mz sio as massas

do projetil e do alvo, Ti é a energia transferida ac Atomo alvo na

i-éssima colisdo. A férmula acima foi derivada na aproximagio de

pequenos &ngulos . Com (2.58) em (2.57) ,temos :
dRp 1 Rp

—AE) = ——— - m2/mt Sn/Sr

aE N St 5 E (2.5

que pode ser facilmente resolvida com a condig3oc inicial ' RpCO)=0.
Refinamentos na eq. (2.59) sio obtidos quando se considera mais

termos nas expressdes (2.58) e (2.859), e s3o encontrados em [5].

O segundo momento da distribuicfio também € obtido, através
de (2.56) e s3oc escritas como (na mesma ordem de aproximacioc que a

eq (2.88) J:

ARp = X - X ca2. 602
a*_ 7 =
a8 - Cy " - xJ/7E m2/m1 Sn/St + 2 Rp/ST
ay*. Tz _ .z
3% = (x" - ¥ I/E mz/m1 Sn/ST
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Para a determinacio do perfil de implantacio de fons pesados
‘em substratos leves, onde as aproximages 2.57,2.58> sio
pertinentes, os valores do primeiro e do segundo momento Rp e ARp

obtidos pelo PRAL e pelo TRIM s3oc muito parecidos.

Todos os resultados experimentais deste trabalho foram
comparados com os parmetros do perfil de implantag8o fornecidos
pelo TRIM, pois este nos fornece a distribuic3o completa de ions
implantados .Comparag¢des entre o valores preditos do PRAL e do

TRIM s3o realizadas no capitulo 4.

42



3. PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

3.1 IMPLANTACOES

A implantagio iénica é um método de introduzir,

control adamente, qualquer tipoc de elemento em um sélido, mediante
a formagio de um feixe de ions correspondente ao Atomo que se
deseja implantar. As implantacdes sfo caracterizadas pela energia
E do ion incidente e pela flu;ncia ¢, que é o numero de ions

implantados por unidade de Area.

Os experimentos foram realizados utilizando-se o implantador
de ions de 400kV HVEE 400 C(High Voltage Engineering Europa 400> do
Instituto de Fisica da UFRGS de Porto Alegre tanto para
bombardeamento dos fons quanto para a anilise da distribui¢c3o dos
ions %mplantados Citem 3.2>. Um esquema deste acelerador esta

mostrado na figura 3.1

O implantador de fons consiste basicamente de uma fonte de
ions, de um sistema eletrostitico de extragfc , um separador de
massas para a seleg3o do isdtopo a ser implantado e um tubo
acelerador. A tens3o de acelerag3o ,de 400 kV , pode ser variada
de O a 370 kV no tubo principal e de 10 a 30 kV na seccgfo de
extragdo dos ions da fonte. A fonte de ions possibilita a producio
de uma vasta variedade de ions em grande abundincia tanto para

materiais gasosos quanto para liquidos ou sélidos.
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A focalizacso final do felxe é¢ feita por lentes
eletrostiticas. Apds a acelaraglo e focalizaclio , encontra-se um
conjunto de placas defletoras eletrostidtica que possibilita a
varredura do feixe sobre uma adrea de 100 x 100 mm sobre o alvo e

com uma frequéncia da ordem de 1000Hz.

¥ ET T B NA i1

M P >
. . - e . ¢ @
o/ /7 P ittt ) —
]
I T
DEORVEORDAO

1- Fonte de {ons 11~ Visor
2- Ventilador da fonte de {ons 12- Monitor do perfil de feixe
3~ Camara de lentes 13- Fendas ajustdveis
4- Analisador magnético 14- Tudbo acelerador
5- Fenda termo-mecénica 15- Lentes triplas
6~ Bomba turbo molecular 16~ Varredura de feixe
?- OGarrafa de gdés 17- Armadilha para os {ons neutros
8- Motor gerador 18- Monitor de perfil de feixe
©- Fonte de alta voltagem 19- C&mara de alvos

10- Vdlvula de barreira

Figura 8.1 -~ Esquema do implantador de fons do IF-UFRGS

Atualmente existem 2 linhas de feixe, uma inclinada em 30°
em relagdo ao tubo de aceleracio terminando na camara de
implantagdes e outra que segue diretamente & outra camara de

alvos. Esta dltima linha n3o contem o sistema de placas para a

varredura e é. usada excl usivamente para a anilise de
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retroespalhamento de particulas o RBS{Cseccso 3.2).

A tabela abaixo mostra as caracteristicas principais do

impl antador HVEE 400 .

Sel ecao Ae MASSAS et sesvantsrasesene 1-250 amu
Energia do feixe . S 10-400 kV
COorrentes tipilCas 10nA - SOuA B*?

10nA - 75uA P
10nA -100uA Be®, Ar*°
Diémetro do £E1XE coericieeiritttreeireervcreeersrscresannna 5—10rnm
VAP P @AUE A coroeereerrrirsismeienressessesssssesens v - até 100x100mm

Durante as irradiagdes, realizadas a4 temperatura ambiente, a
press3o na camara de alvos era tipicamente da ordem de 10°° Torr e
as intensidades de feixe eram sempre inferiores a 1 pA/cmz. para
evitar o aquecimento excessivo das amostras.

As fluéncias foram determinadas mediante um compromi sso
entre um boa taxa de contagens de particulas retroespalhadas e uma
baixa concentragfio local de ions implantados, a fim de n3o
modificar as propriedades do substrato (densidade, estrutura,
poderes de freamento, etcd. A concentracio maxima de ions

implantados pode ser avaliada como :
Cmax = 0.4 ¢ 7ARp

onde ¢ é a fluéncia utilizada. Na express3o acima foi calculada

considerando-se um perfil de ions gaussiano com meia largura ARp,



a2 qual pode ser estimada pelo PRAL (2.4.2). Para todos os casos,

as concentragbes maximas foram sempre inferiores a 1 at%.

E importante utilizarmos baixas fluéncias e correntes de
feixe a fim de evitarmbs possiveis distorgdes no perfil de

implantagfo causadas principalmente por um taxa de desbastamente

excessiva ("sputtering') da amostra.

32 TECNICA DE ANALISE (RBS)

Para a medig¢8c da distribuicfo dos fions impl antados,
utilizamos a técnica de retroespalhamento Rutherford de particulas
alfas RBS . Tal técnica, além de n3o ser destrutiva, possui uma
grande sensibilidade para a medigfo de concentragiio e deteccfio de
impurezas em camadas superficiais da matriz. Tipicamente as
impurezas C(no caso os ifons implantados) podem ser facilmente

detectados em concentracdes da ordem de 0.01 at %.

A técnica de retroespal hamento de Rutherford RBS
C("Rutherford Backscattering Spectroscopy") consiste basicamente na
medicéo da energia e do numero de particulas retroespal hadas de um
feixe monoenergético Eo incidente . Em geral usa-se particulas
leves, tipicamente particulas alfas ( a fim de n3%oc destruir o
substrato e o detector) e com energias da ordem de centenas de keV.
até alguns MeV. O nidmero de particulas retroespalhadas esta
associado com a concentracfo de impurezas no alve e a energia

dessas estd relacionado com a profundidade da impureza no
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substrato. Sagéndo~se © poder de freamento da particula incidente
no substrato (dE/dx)e, O'qual'é pur amente eleirénico dentro da
faixa de energia usual da técnica , a posicdo x da impureza é
relacionado com a energia detectada Ed da particula

retroespal hada como:

Eo Ku E
X/CcOsS01= f dEACdE/dx)e . X/Cos62= f dE/CdE/dx)e ¢3.1>
E Ep

onde E € a energia da particula incidente imediatamente antes da
colisfo com a impureza. Os &ngulos ©1 e 62 , mostrados na figura
3.2 , s3c medidos em relagdo A& normal da amostra. O fator
cinemitico Km que aparece na equac3o acima & a frag3o da energia
cinética da particula incidente mantida apdés a colis3o com a

impureza a um certo &ngulo especificado Cver figura 3.2 ).

A expressio (3.1) pode ser facilmente calculada na
aproxi magioc em que o poder de freamento eietrénico no caminho de
ida e de volta da particula n3o dependa sensivelmente da energia

desta [6B]. Entio E .poder ser eliminado de (3.1) e x fica dado:

CKM Eo - Ed - S

X
i

z.a

KMCdE/dx)ida + (dE/dxvolta

S = cos 61 ) cos 62

onde C(dE/d>x0ida e C(dE/d>Ovolta podem ser considerados como
sendoe (dE/d>x)CEed e (dE/dx)CKM Eod respectivamente Caproximagic de

superficie [6]).. _ }
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f

6:180°- 6, -6,
| 3
EIE - atim—— __I
= % cos 8 d I,
] x_dE
IK & a— —
LE/ Fa " KuE cos 8, dx |KuE,
r'\9>\ AE = KyEo - E,
KME \ AE'[S]'
/-\J Eﬂ
Figura 8.2 - Esquema do geometria utilizado na andlise de RBS.

O feixe incidente, o direcdo de deteccdo e a normal
da amostra s8o coplanares

A concentragfo N(x) de impurezas em uma profundidade x &
obtida através do ndimero de particulas detectadas com energia

entre Ed * A% via:
An = oC{D AQ NCxO AX 3.3

onde An € o numero de particulas retroespalhadas provenientes de
colisdes com impurezas localizadas entre x * AX no substrato. o(CD
€ a seccdo eficaz diferencial de colisioc da particula a um A&ngulo
sOlido Q. AX & determinado experimentalmente e depende da largura
do canal A% utilizado no experimento. Para pequenas profundidades

AX = A8 ~ S .

As medidas foram feitas empregando-se um feixe de particulas
o CHe'™ com energia de 800 keV (para alguns casos foi utilizado

760keVd> no implantador HVEE-400 de Porto Alegre. A anilise
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 eﬁergét1ca das particulas retroespalhadas fol realizado por 'um
‘detector de'barréira‘de superfici? de silicio, localizado a um
adngulo de 180" €6 na figura 3.2) em relag8o ao feixe e A 6 cm da
amostra. A resoclucfio do sistema de detecc8o , detector e

eletrdnica ,é de tipicamente 14keV .

Os experimentos foram realizados em duas geometrias
distintas, uma com a normal da amostra paralela ao feixe de
fons,61=0, e outra com a normal inclinada em relac3o ac feixe.
Para esta ultima, obtem-se um aumento na resoclucfc em profundidade
das medidas. Por exemplo, para ions pesados em alvos de carbono,
cada keV de energia perdida pela particula alfa corresponde a4 11 A
de profundidade na geometria normal e A4 S5 A na geometria
inclinada, o que corresponde a2 uma resoluglc de 154A e T7OA

. respectivamente.

Para mais detalhes com relacio a técnica de
retroespalhamento de Rutherford, esta estid amplamente descrita na

ref [B].

33 CARACTERIZACAO DO PERFIL DE IMPLANTACAO

A figura abaixo mostra a distribuicso longitudinal de ions
implantados &L x), que é a concentracfc de ions em fungdo da
profundidade em relag¢3c a normal da amostra. Para bai xas
fluéncias, tais que o alvo praticahenpe nic €é modificadeo pelo

| UFRGS

Instituto de Fisica
Biblioteca
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feixe de fons, AX) , a menos de uma constanté de normalizac%oc, é
a probébilidade do projetil parar a uma distincia x da superficie.
A dispersfo das particulas mostra claramente a natureza

estatistica dos eventos que ocasionam o freamento dos ions.

o a
FEIXE  _, S
DE — . . .
’ -_— * .
{ONS —
.
ey | . y—
CONCENTRAGAO ' b
DE ATOMOS
IMPLANTADOS ARp
! maenie-
Rp PROFUNDIDADE
Figura 3.3 - a Corte longitudinal mostrande a concentraclio dos fons

implantados; b Perfil de implantagio foo.

Como qualquer distribuig3o, A x) pode ser caraterizada .ﬁélo
seus momentos [41]. O primeiro momento da distribuic%oc de {ons
impl antados € chamado de alcance projetado Rp e .corresponde a
distlincia média que um f{on se encontra da superficie em relag3oc a

normal da amostra.

f dx x (30

Rp = < x> = C3.4>
fdxf(x)

O segundo momento da distribuicfio ¢ a dispersio em torno

deste valor médio Rp e € chamado de largura longitudinal do perfil
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.de implantagcio ARp.

v

Aszaz/‘<Cx-Rp>’> 3.5

Geralmente os perfis de implantag%c em substratos amorfos
sido aproximadamente gaussianos, bastando assim apenas dois
momentos para caracterizid-lo totalmente. No caso em que a
distribuigcfo de fons n%o for gaussiana, usualmente se especifica
mais dois momentos (totalizando quatrod, o momento de assimetria

¥ ("skewness") e o curtose 3 C"kurtosis'.

O momento de assimetria determina o grau de desvio, ou
afastamento da simetria de uma distribuicfo. Se o perfil tem uma
“cauda®” mais longa a direifa, diz-se que a distribuic3o tem
assimetria positiva Cy > 0). Se o inverso ocorre, diz-se que ela
tem assimetria negativa Cy < 0). O coeficiente de assimetria Yy é

dado através do terceiro momento da distribuigio (0.

3
y=<Cx Rp 27 > C3.6d

3
[~4

O quarto momento da distribui¢3o determina a curtose 3. que

€ uma medida do grau de achatamento de uma distribuigcio em relagio

a um perfil gaussiano.

4
p =S Cx-RpO*> 3.7

4
(=4
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Para a distribuig3o normal Cgaussiaha) =3. Se o perfil for mais
pontiagudo entfo teremos 3> 3. Se # < 3 tem-se uma distribuigio

mais achatada.

As distribuic®es ndo simetricas também podem ser

caracterizadas pelo valor mais provivel da distribui¢c% Rmax e

pela largura & metade da altura FWHM (" Full Width at Half

Maxi mum’D.

34 TRATAMENTO DE DADOS

Oz perfis de implantag3o foram obtidos via a técnica de RBS
descrita na secglio 3.2 . A partir do espectro experimental de
concentragdo versus profundidade em relacdo a normal da amostra,
foram determinados os momentos da distribuicfoc de acordo com a

sec¢ldo anterior.

Para a obtencioc do perfil de implantacio deve-se 1levar em
conta que a técnica de anilise possui uma resoclugfio finita ou no
sistema de detecgdo da particula ou devido a flutuagdo no poder de
freamento C"straggling") utilizado para a converslo de energia
para profundidade. Tais efeitos tém sido tratados como um processo
de convolucdo do espectro real esperado Cespectro objeto> por um
nucleo, chamado de resposta instrumental, para produzir o espectro

observado (espectro imagemd> [6).
EspectroCE> = [ Espectroreal CE'> ntcleo [ CE-E*>] dE’ 3.8
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34.1 PERFIS GAUSSIANOS

Para todos os ions implantados em filmes de carbono amorfo e
Si0z, obLivemos perfis de implantacéo gaussianos ¢ y 2 0, 3 x 3 ).
Para estes casos foram também determinados o primeiro (Rpd e o
segundo momento CARp) da distribui¢8oc através do ajuste de uma

fung3o gaussiana diretamente no espectro de RBS :

2

$CED = & + B exp [— 5

CE-€ 2/:02] €3.9

onde #,8,8 e D s%o os paridmetros do ajuste e estio relacionados
com o “background", a altura , a centréide e a largura do sinal
respectivamente . Os valores 6timos destes foram obtidos wvia a
minimizac¢lo do Chi-Quadrado x2[42]. A centrébide € e a dispersio D
foram convertidos para Rp e ARp respectivamente atraveés da equagio
(3.2>. Tais valores estZico em bom acordo com os calculados

diretamente sobre o espectro experimental

O valor assim obtido do ARp @ maior gque o© real devido a
resolugcldo do sistema de detecglo e da existencia do "“straggling*
no poder de freamento utilizado. Para perfis gaussianos, podemos

facilmente determinar o valor correto do ARp :

2z _ 2 _ 2
CARpD reo.f CARpD medido =¥
3.10D
e vr? = Tp? 4+ b
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onde Ip e Ze s40 as vagiﬁncias convertidas em profundidades devido

a resolugfo finita do?sistema de detecclo e a flutuagfo do poder

de freamento respectivamente e podem ser escritas como :
2p = op - S , Zs = os ~ S ¢3.11>

com S dado por (3.2) . op = BkeV & a resolugdc em energia do

total do sistema de detecgio (14 keV de largura a4 metade da
altura, FWHMD. os fol estimado pela teoria de Bohr ("straggling
de Bohr " [12]), o qual superestima o wvalor correto [6]. Mesmo

assim o valor obtido é muito pequeno quando comparadoc com ob.

332 PERFIS NAO GAUSSIANOS

Obtivemos distribuigcées assimétricas para todos os ions
implantados em filmes de Be. Além da anilise dos quatro momentos,
que mostrou y # O e 3 # 3, foram deterﬁinados para estes sistemas
© valor do FWHM C largura 32 metade da altura O e a posigio do

maximo da distribuicio.

A comparag3o dos resultados experimentais fol realizada
convoluindo-se os calculos teéricos obtidos por simul agio
Monte-Carlo TRIM . Este_ procedimento tem sido muito utilizado
[43-46]1, uma vez que o processo de convoluglo é estiavel e muito
simples enquanto que o de deconvoluglco &€ passivel de fortes
instabilildades numéricas devido a flutuagBo estatistica dos

‘espectros experimentais
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As convolugbes dos histogramas do TRIM foram realizadas
considerando-se uma resposta instrumental (nicleo da convolug#od

gaussiana com varidncia £, Com isso, o espectro convoluido foi

obtide a partir do espectro calculado iterando a equacao [47):
=St [t e -2c, ] (3.12)
‘n.’+‘ L) \+1:J l-‘.,J L)

e { Cto } = espectro calculado { CiN } = espectro convoluido

22

2 g CAaO2

até N =

onde Ax & a largura de cana canal do histograma. No caso de um
nucleo de convolugldo gaussiano , o processo de convolugio (3.8)
éidéntico, matematicamente, ao de difusfo simples com coeficiente
de difusfio D =2 S/t ¢t = tempo >. Por esta razfo, se usou a
expressdo (3.18), que ¢ a equagc3co de difusfo em diferengas
finitas, ¢ = D At/(Ax)z. para a convolugdo dos histogramas

calculados pelo TRIM.



4. PERFIS DE IMPLANTAGAO EM ALVOS DE SI0,,
4.1 INTRODUGAO

Como foi mencionado na Introduc%o, a maioria dos perfis de
implantagio medidos experimentalmente est4 em bom acordo com os

obtidos via o programa de simulacio Monte-Carlo TRIM, o qual usa
os poderes de freamento nuclear e eletrénico ZBlL. vistos no

capitulo 2.

Contudo, medidas realizadas em substrato de silfcio amorfo
[8-10) mostraram discrepincias significativas entre a teoria e os
dados experimentais. Em particular para Au, Yb e Eu implantados
com energias mencres que de 70keV, as medidas de alcance projetado
Rp excedem as predicgdes do TRIM por mais de 850%, enquanto que
para outros ions, tais como Bi , Cs e Ga » tem-se um bom acordo.
Tal efeito, denominadeo de "Efeito 24 para Oscilac®des em Alcance de
fons* tem sido atribufdo a deforﬁacéo da densidade eletrénica
durante a colis3o binaria [10), que n%o ¢ levada em conta no
cdlculo de pétencias utilizado por ZBL . O efeito .da aproximag3o
(2.185) d(dinexisténcia de polarizacsod torna-se drastico para
distl&ncias internucleares maiores que 1 A, onde sabe-se que o
rearragjamento dos elétrons desempenha um papel fundamental no
calculo da parte atrativa do potencial de interagcfo. A expressio
Ca.isb somente € valida para a parte repulsiva do potencial

interatémico.



Fichtner et al [10)] simularam esta diminuic&o a$ energia de
interagfo cortando o potencial ZBL em uma disténcia internuclear
correspondente a soma dos rajos i8nicos do fon e do alve. Isto é
Justificavel pois para muitos compostos esta é justamente a
disténcia de equlibrio, proxima do minimo do potencial. Com esse

critério, fol obtide um excelente acordo com a grande maioria dos

dados de alcance de baixas energias em alvos de silicio existentes

na literatura [10], reproduzindo assim, as oscilagdes no valer do

Rp encontradas em Si.

E interessante testar se tal comportamento também acontece
para outros sistemas que contenham silicio. Em particular, medidas
dos parémetros dos perfis de implantac3io Rp e ARp em Si0Oz s3o
importantes n3o sé para corroborar as idéias acima, mas também
devido ao grande uso deste material na tecnologia de

semi condutores.

Até o presente momento existem poucas medidas sistemiticas
realizadas em SiOz e a maioria delas € para ions de B [48] e As
[49-51]. No primeiro caso hid uma boa concordincia com a 'predigﬁo
ZBL., mas para As tem sido encontrado alguns desacordos entre os
dados previamente publicados [49-51). Para ions pesados
implantados em Si0z , sé& existem medidas para Hg [52) , com

razoavel acordo teorico-experimental.

Com o objetivo de obter uma sistemitica de medidas precisas

do perfil de implantac3o de ions pesados em substrato de SiOz e de
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verificar se as discrepincias observédas no Si também aparecem no
S10z, foram implantados diversos tipos de fons (33 < zZi1< 83) em
substrato de diéxido de silicio em uma ampla faixa de energias

(53,54].

42 IMPLANTACOES E ANALISE

Os alvos de 6xido de silicio Si02 foram feitos no Instituto
de Fisica de Porto Alegre por oxidac3c térmica de matrizes de
silicio. Os ions foram implantados, a temperatura ambiente,
usando o implantador HVEE 400 de Porto Alegre. Na tabela abaixo
est3o expostos, para cada ion implantado, as respectivas energias

e fluéncias utilizadas.

ton Energia CkeV) Fluéncia (at/cmz)
209Bi 10 - 400 5. 0x101%- 2.0x10'®
197 404 15 - 400 5.0x10"*- 2. 0x10%®
174y 15 - 200 5.0x10"*~ 1.0x10*®
153 10 - 100 8.0x10'*- 2. 0x10*®
19305 15 - 300 8.0x10*- 3.0x10'>
192, 15 - 300 8.0x10"*- 2.5x10%°
75,0 10 - 150 7.5x10**~ 3.0x10*"
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As medidas do perfil de fons implantados foram feitas via a
técnica de RBS com particulas o de 800 keV. A conVersSo'de energia
para profundidade (eq(3.2)) fol realizado usando-se o poder de
freamento de a em S102 medido por Santry e Werner ([85S). Estes
valores estdoc em excelente acordo com os obtidos da rotina RSTOP

CSfBL) {S) através da regra de Bragg ‘. A densidade das amostiras

de Si0Oz foram consideradas como sendo p = 2.3 g/cma. A diferenga
relativa entre os resultados experimentais e tedricos C(TRIM) nio
dependem da densidade adotada, uma vez que foi usada a mesma
densidade tanto para a andlise dos dados quando para a simulagio
tedrica.

Um espectro de RBS tipico esta apresentado na figura 4.1 . A
espessura do filme de Si0Oz é estimada como sendo de 2000A. O pice
situado & direita corresponde ac perfil de ions de Xe implantados

a B0 keV.

Os parametros que caracterizam a distribuicio de ions
implantados foram obtidos, segundo a secclico (3.3), diretamente,

scbre o espectro experimental e por ajuste de gaussiana.

Para energias abaixo de 30 keV, os erros sioc estimados comeo
sendo de £ 15 A <(calibracdo, ajuste de gaussiana, poder de
freamento eletrdnico, etc >. Para energias maiores, a principal
fonte de erro ¢ 4% D é proveniente da incerteza do valer de poder
de freamento eletrénico da pgrticula a utilizado na convers3o de
1 A regra de Bragg relaciona a seécéo tranversal de freamentoc de
uma particula em um alvo composto como a média das sec¢des

transversais de freamento desta em cada constituinte do alvo
paderada pela estequiometria de composto.
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energia para profundidade.

10°*

RBS 800/0/160
O Xe de 100keV em Si02

10°¢ /

p)
Citos :
1 L Xe
22 Si ~ ’ﬂ/
= P
prd
O10?2 . .
O -
|". . ‘.\.
10 RO
1 T+ T rrrrTrr T r rry r r T T T Y T Y T T T T T T T

S0 100 150 200 300 350 - 400

250
Figura 4.4~ Espectro RBS obtido com feixe de Bookev de O incidindo

sobre uma amostra de Si02 implantada com Xe a 10ckeV.
A geometria de andlise é a de incidencia normal.

4.3 RESULTADOS

No presente trabalho realizamos medidas da distribuic3o de
varios ifions Bi, Au, Yb, Eu, Cs, Xe e As implantados em didéxido de
silicio com energia entre 10 e 300keV [53,541. Todos os espectros
experimentais obtidos s3c gaussianos (y 0, 3= 3). Os valores
do primeiro momento Rp e do segundc momento ARp Cdeconvolufdod
estdoc mostrados na tabela 4.1 para todos os ions e energias. Os

resultados do programa de simulag3ic Monte—-Carlo TRIM também est3o
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mostrados. _ ‘

As figuras (4.2-4.68) mostram os resultados experimentais de
Rp e ARp para Bi, Au, Yb, Eu, e As em comparaglo com os calculos
do TRIM , representadec por uma linha cheia. Também » para

comparacao estd mostrado as predicdes tedricas obtidas via cilculo

analitico PRAL . Ambos os céilculos fornecem os mesmos resultados
de Rp. Contudo eles diferem na predicfoc do ARp , mostrando

diferentes tendéncias com o aumento da energia

Uma inspec3io na tabela 4.1 e nas figuras (4.2-4.6> mostra
que oS resul tados experimentais do primeiro momento da
distribuigcio de ions implantados CRp> estio em bom acorde com os
valores calculados. NZo ha desvios sistemidticos e a maior
diferenga entre os valores medidos e preditos € da ordem de 10%.
J4 em relagio ao ARp, para alguns casos os valores experimentais
excedem as predigSes do TRIM em aproximadamente S0% para baixas
energias, diminuindo com o aumento da energia até 20% . No caso do
As,a diferenga é quase independente da energia edda ordem de 20%.
Também ¢ visto nas figuras 4.4 e 4.5, gque os valores de ARp
fornecidos pelo PRAL, subestimam ainda mais os resultados
experimentais, para energias maiores do que 40keV. Porém, para
energias mais baixas, existe uma invers3o, o segundo momento ARp
previsto pelo PRAL mostra uma discordincia menor que © obtido pelo

TRIM .
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Tabela 4.1 -

RESULTADOS EXPERIMENTAIS DE Rp £ ARp PARA DIVERSOS

fONS IMPLANTADOS EM 5102 EM COMPARAGAO COM OS
OBTIDOS PELO TRIM.

Ion Ensrgis Experimento TRIM

CkeV) —

Rp ARp Rp ARp

A A A A

Bi 10 o4 24 80 18

18 112 26 100 20

20 140 30 127 26

30 108 42 107 34

80 260 82 240 80

70 348 60 340 (o]

100 308 118 383 81

200 L] 128 606 120

400 1180 272 1080 310

Au 18 138 35 137 27

20 142 42 162 32

30 200 80 208 41

80 s B8 279 86

70 385 80 342 73

100 400 o8 440 o3

200 700 180 713 143

400 ' 1230 280 1100 220

b 18 137 44 138 30

20 165 82 163 38

30 208 64 208 47

80 200 81 205 64

70 380 20 < 80

100 408 128 450 108

200 763 105 730 165

Eu 10 124 35 110 28

18 160 43 140 30

20 178 47 - 162 36

30 230 ez 211 48

80 328 ‘82 203 68

70 301 @0 360 85

100 490 124 472 108

Cs 13 128 80 141 33

20 148 80 107 30

30 200 a8 218 82

80 288 106 300 7e

100 478 180 802 127

200 700 262 880 214

200 1160 340 1228 301

Xe 18 130 50 131 31

20 182 6o 184 38

30 200 77 202 48

80 267 os 278 67

100 408 142 434 103

200 723 214 767 172

300 1100 3t1 1100 238

As 10 106 34 114 38

20 170 70 184 60

30 238 00 248 80

50 378 140 360 113

70 480 160 478 151

100 8580 240 863 200

180 978. 340 064 290
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Figuras 4.2 © 4.3 - Comparac8o dos resultados experimentais de Rp

e ARp para Au e Bi implantados em Sio2z. As
linhas correspondem as predic¢des tedricos do
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largura longitudinal do perfil de implantacsio de As
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comparagcdo com os previamente pubicados utilizando
ocutras técnicas de andlise [49-51). As linhas cheias
e tracejadas representam as predi¢des tedricas do
TRIM e do PRAL respectivamente.
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Na figura 4.6, nossos resultados experimentais de As em Si0z
estdo mostrados em conjunto com o3 existentes na literatura

[48-81). Aqui novamente a concordincia dos valores de Rp

calculados por ZBL com o experimento ¢é notivel. O dados
experimentais de varios autores est3o agrupados em torno da
predicdoc do TRIM . Similarmente comoc no caso de outros projéteis

medidos neste trabalho, os valores de ARp medidos pelos diferentes

grupos excedem os calcul ados.

4.4 DISCUSSAO

As discrepincias entre os valores medidos e calculados do
alcance projetado Rp observadas em baixas energias (E < 70 keVD no
substrato de silicio amorfo (efeito 21> nfo foram encontradas na
- matriz de Si0Oz . Nossos dados experimentais de Au, Yb e Eu
implantadosl em SiOz estio em excelente acorde com os previstos,
enquantc que os mesmos fions acima em substrato de Si apresentam um

grande descordo.

Tais resultados aparentemente mostram que no substrato de
didxido de silicio n8io existe o efeito Zi: detectado em Si puro,
sendo assim n3doc necessirio o procedimento de corte no potencial

ZBL

Na realidade‘ os resultados encontrados em Si0Oz estic em
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acordo com a sistemdtica em gQue as colisdes atbmicas de baixas
;nergias sdo melhém&descritas pelo potencial ZBL cértade na soma
dos rajos iénicos do fon e do alvo. Isto pode ser visto, uma vez
que o raio iénico ‘do 0?2 ¢ muito major que o Si** Portanto, o
potencial correspondente a colisio com os alomos de oxigénio ,

segundo o procedimento de corte, devers ser cortado em distAncias

as quais o efeito do corte torna-se desprezivel (107, Assim, o
efeito que acontece nas colisdes do fon com o silfcio ¢ mascarado
pelas colisdes com o oxigénio, que acontecem em maior namero, 2

colisdes para cada uma com o stomo de silicio (2:1).

A figura 4.7 mostra um exemplo do que foi dito acima. Para
varias energias de implantac3o, foi determinado © alcance
projetado de Au em Si e em SiOz Pelo procedimento de corte de
potencial [10]. Para isso calculamos © poder de freamento nuclear
eq(2. 20> de Au em Si utilizando em (2.19> o potencial ZBL truncado
em 0.85 CAU'™+ 0.42 CSi™> = 1.27 A (58], O poder de freamento de
Au éﬁ O foi obtigo da mesma forma, utilizando o potencial cortado
em 0.85 CAu'™ + 1.40 CO™® = 2.25 A. O poder de freamento do

composto Si0z fol calculado de acordo com a regra de Bragg [86)

)
dx Au +» SiOz

SAU + S102

Sau » si02 T [SAu-»Si+2SAu-oO]/3

onde § € a secglio transversal de freamento e N é o numero de Si ou

O por unidade de volume. As integragdes (2.18) e (2.20) foram
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realizadas numericamente pelé hétodo de Simpson. O polo em r=ro no
limite inferior da integral (2.10) foi removide pela transformaclo

r = ro/Ci-uzb.

O calculo do alcance projetadoc Rp foi realizado utlizando-se
o algoritmo PRAL descrito na secgfo (2.4.2). Na figura acima estio

mostrados os resultados derivados dos potencias VzsL e VzsL
cortado. Para Si a 10 keV a diferen¢ca entre os célculos ¢ da ordem
de 30 %, enquanto que para a mesma energia ,a diferenca € atenuada

para 6% na matriz de Si0Oz .

30 ' '
: 10 100 300
- Energia (keV)
Figura 4.7 - a) PredigSes tedricas para Au implantade em sio2.
VZBL corresponde aos cdlculos em em que foro.r{t
. . cu
empregados o potencial Universal ZBL.. VzBL

correponde a aproximaglic utilizada em [10).
b) O mesmo que em a) para Au implantado em Si.
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.Esses resultados mostram que o procedimento de corte do
potencial [10), o qual produz mudangas considerdveis no valor de
Ry’ para fons pesados de baixa energia em Si, tem o seu efeito
atenuado na matriz de Si0z devido a presengca. dos Atomos de
oxigénio. O grande raio 16nico do 072 traz como consequéncia que

as colisdes descritas pelo potencial VzaL cortado s&o similares as

descritas pelo VzsL.
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5. PERFIS DE IMPLANTACAO EM ALVOS DE CARBONO

5.1 INTRODUGAO

A grande maioria das medidas sistemiticas de perfil de
implantac8o foi feita somente para poucos alvos, principalmente
para silicio devido ao seu uso em microeletrdédnica. O estudoc em
outros alvos € importante para testar o procedimento de Ziegler,
Biersack e Littmark, o qual sabe-se que, dentro de * 10%, reproduz
os dados experimentais existentes [5] (exceto na regific do "Efeito

21" , visto na secgio 4.1 ).

Medidas precisas do perfil de implantacic de diferentes ions
em substrato de carbono sfc muito importantes do ponto de vista
basico-aplicado. Uma grande variedade dos compostos orgénicos é
muito rica em carbono (polimeros, tecidos, plasticos, etcd e o uso
destes materias tem se tornado muito importante na tecnologia
moderna. Além do mais, materiais de carbono s%2o usados como
moderadores em reatores nucleares ou sfo utilizados na tecnologié
termonuclear, onde ;50 constantemente e#postos a agio de
particulas energéticas. Em relag¢3c aoc ponto de vista mais
fundamental, medidas da distribuicio de ions implantados nos
fornecem informag#es dos processos basicos de colisdes atdémicas,
socbre as quais se tem ainda pouco conhecimento para ions pesados

em baixas energias.
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Com esse objetivo fot implantado uma série de {ons,
29 <21 83, em fil'mes de carbono amorfeo na faixa de energia entre
10 e 300keV. Para esta situaglo, fons pesados de baixa energia, o

poder de freamento nuclear ¢ predomi nante frente aoc eletrénico.

52 CARACTERIZAGAO DO ALVO. IMPLANTAGOES E ANALISE

Os filmes de carbono, de espessura média de 3000A, foram
preparados por evaporagdo sobre substrato de silicio na pressio

entre 10°° e 1077 Torr no Instituto Max Planck de Heidelberg.

A figura abaixo mostra o espectro de RBS de um dos filmes
de carbono. O sinal do carbono estid sobreposto ao do silfcio,
utilizado como suporte. Também estd mostrado o sinal do elemento
implantado, no caso rubidic. A distribuig¢fic gaussiana do elemento
implantado € uma evidéncia de que © filme é amorfo. Em materiais
que possuem uma estrutura cristalina bem definida, o perfil de
implantagio apresenta uma "cauda" para dentro do sélido, indicando

efeito de canalizag3io parcial dos ions implantados.

A estrutura do filme foi Analisada por difragfoc de raios-X,
usandé © método de reflexiio de von Laue. A comparagfio entre os
espectros do filme mais o substrato (Sid e o silfcio puro (filme
removidod n3o mostra qualquer mancha C(pico) adicional proveniente

do filme, o que comprova a sua estrutura amorfa.
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Rb de 100

CONTAGENS |

Figura 5.1 - Espectro de RBS R em geometria normal, utilizando
particulas ot de 800keV. (o] filme de carbono e )
substrato de St estdo indicados . Ke) sinal proveniente

do RDb implantado foi multiplicado por S para uma
melhor vizualizagéo.

Filmes de catbono feitos por evaporagfc possuem sempre
alguma contaminagcioco de hidrogénioc. Para verificar qual é a
concentragcdo de H nos filmes foi realizada no Max-Planck-Institut
a medida da concentragsio deste através da reacfc nuclear
13N¢ P.ot, ¥ 2 Foi encontrado até 20 at% de hidrogénio
uniformemente distribuido por todo o filme C(ver figura 5.2). Do
ponto de vista da andlise (RBS), esta concentracfo influencia 4%
os pardmetros da distribui¢io de ions implantados. Na simulagio
Monte Carlo TRIM, o efeito da presenca do H é pequena e € da ordem

de 2% O efeito relativo total é de apenas 1.9% C1.04 .~ 1.02>
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Concentragdoc de H versus

a profundidade.

Na tabela abaixo est%o mostradas,

implantado, as energias e as fluéncias utilizadas
ton Energia C(keV) Fluéncia Catscm>)
zZoop; 15 - 150 8.0x10'*- 2. 0x10%°
208py, 10 - 200 S.0x10**- 2. 0x10%°
127 Au 15 - 180 8.0x10'*- 2.0x10%°
174y 15 - 200 5.0x10"'*- 3.0x10*"
i oIS 10 - 100 5.0x10**- 1.0x10%*°
13%py 10 - 200 5.0x10"*- 2.0x10°
133¢s 15 - 200 5.0x10**- 2.0x10%°
192ye 20 - 300 8.0x10"*- 4.0x10%*"
12%2n 20 - 300 8.0x10'*- 3.0x101°
® kb 10 - 200 8.0x10*- 3.0x10'°
S4xr 15 - 150 6.0x10'*- 2. ox101®
7°Ga 20 - 300 8.0x10**- 2.0x10'"
®3cu 30 - 200 8. 0x10%%- 2.0x10*"
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Para as fluéncias utilizadas, o desbastamento da superficie

("sputtering”) ¢ muito pequeno. Segundo a ref [86], as taxas

medidas de desbastamento de fons pesados variam, dependendo da

energia , de 2 a 5 Atomos arrancados de C por cada ion incidente.

Isto significa uma erosfio de apenas B a O A.

A técnica utilizada para a medicioc dos perfis de implantac3o
foi a de retroespalhamento de particulas (RBS) alfa de 800keV
descrita na secgio (3.2). Para cada amostra implantada dois
espectros de RBS foram obtidos, um com a normal da amostra
paralela ac feixe e outra inclinada a 60 . Em alguns casos
(Cs,Eu,Yb,Au,Pb e Bi), medimos ainda a -80 . As medidas
inclinadas aumentam a resol ugcio em profundidade das medidas
(~10A/canal D>. A convers%o de energia para profundidade foi feita
utilizando-se os poderes de freamento eletrénico medidos nas ref

[88], que concordam muito bem com os obtidos das tabelas de

Ziegler CRSTOP [5]1).

Os cdlculos tedricos C(TRIMD, bem como a analise
experimental, foram feitos considerando-se a densidade do filme de

carbono como sendo p = 2.266 g/cms

[8). A diferenca relativa entre
os parametros medidos e simulados do perfil de implantacfo nio

dependem da densidade considerada.
A principal fonte de erro nos valores dos parimetros do

perfil de implantacio ¢ Rp e ARp D é a incerteza no valor do poder

de freamento das particulas a , estimada em 4% [58). Para energias
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majis baixas CE < 30keV), os erros sfc estimados em * 13A , podendo

representar até S0% nos valores de ARp medidos.

5.3 RESULTADOS

No presente trabalho,realizamos medidas da distribuicf%c dos
ions Cu,Ga,Kr,Rb,Sn,Xe,Cs,Eu,Er,¥Yb, Au, Pb e Bi implantados em
substrato de carbono amorfo na faixa de energia entre 10 e 300keV
[83,859,70]1. Para todos os casos obtivemos, pela anilise dos
momentos da distribuiglo de fons implantades , y *x O e 3 2 3 .0s
valores experimentais do primeiro momento Rp e do segundo momento
ARp, j& deconvolufdo (seccio 3.4), obtidos por ajuste de gaussiana
est3o mostrados nas tabelas 5.1 e 5.2 em comparacioc com os obtidos

via TRIM, para cada ion e energia.

As figuras (5.3 - B.85) apresentam a comparaglfc dos nossos
resul tados exé::erimentais com os preditos pelo TRIM (representado
por linhas cheias). A figura 5.3 mostra os casos de Pb, Yb, Er e
Eu implantados em C. Os valores teéricos do alcance projetado Rp
sdo sistematicamente e significativamente menores do que os
valores experimentais. As diferencas variam de 25% para Eu e
chegam a 45-50% , em média ,para Pb, sendo aproximadamente
independentes da energia de implantacfo. O mesmo compor tamento é
observado para o segundo momento ARp, porém as discrepincias sio

bem maiores. Por exemplo, para Pb o desacordo & mais do que 100%.

UFRGS
Instituto de Fisiea
Biblioteca
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TABELA 3.1 - VALORES EXPERINENTAIS DO ALCANCE PROJETADO Rp E DA
LARGURA LONGITUDINAL ARp PARA Bi, Pb, Au, Yb, Er e Ru
IMPLANTADOS KM SUBSTRATO DE CARBONO AMORFO NA FAIXA
DE ENEROIA ENTRE 10 E 300keV. FPARA COMPARAGAC TAMBPEM
ESTAO MOSTRADOS OS VALORES DE Rp E ARp OBTIDOS PELO
TRIM,

fon Energia Experimento TRIM
CkeVD
Rp ARp Rp ARp
A A A A
Bi 15 140 27 110 14
40 245 37 190 27
80 300 80 292 44
150 8185 118 445 66
Pb 10 138 32 8e 11
20 208 44 123 16
30 230 46 1855 21
40 280 54 187 24
80 315 60 214 e8
80 390 83 287 38
100 495 o1 333 43
180 660 120 440 60
200 790 137 B42 72
Au 18 170 20 110 15
20 197 28 130 19
30 220 34 165 26
S0 315 47 222 37
70 395 56 275 45
100 460 80 ‘3850 S7
180 640 121 460 75
Yb 15 140 a7 110 17
20 176 35 130 20
30 207 41 168 26
80 205 590 230 37 :
70 370 78 285 47 §
100 490 a5 370 59
200 800 180 608 24
Er 10 135 48 84 13
50 310 890 224 34
78 421 a5 297 45
100 S00 108 357 S8
Eu 10 120 33 a3 13
30 220 48 177 29
S50 302 64 240 40
70 350 71 307 50
100 458 80 393 66
=200 729 140 661 110
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TABELA 5.2

-

VALORES EXPERIMENTAIS DO ALCANCE PROJETADO Rp E DDA
LARCURA LONOITUDINAL ARp PARA Cs, Xe, Sn, Rb, Kr,0ae
Cu IMPLANTADOS EM SUBSTRATO DE CARBONO AMORFO NA
FAIXA DE ENERCIA ENTRE 10 E 300keV. PARA COMPARACAO
TAMBEM ESTAO MOSTRADOS OS VALORES DE Rp E ARp oBTIDOS
PELO TRIM.

fon Energia Experimento TRIM
CkeVD '
Rp ARp Rp ARp
A A A A
Cs i8 1850 38 121 22
20 170 43 144 295
30 205 84 188 az
S0 290 69 261 42
100 490 108 428 +13]
200 820 182 739 103
Xe 20 180 30 117 ie
80 290 60 2185 36
100 480 100 347 88
300 1200 230 825 128
Sn 30 235 45 187 37
S0 310 65 265 81
70 390 80 342 66
100 815 100 447 88
300 1300 260 1123 220
Rb 10 104 40 o2 21
30 210 70 197 47
S0 330 a0 288 68
80 S00 148 425 a3
100 830 160 524 113
150 850 215 733 153
200 1077 270 044 194
Kr 18 1258 40 iz2 £8
30 206 60 198 44
S0 320 0 291 68
70 440 125 381 88
100 610 155 S26 118
150 870 220 741 152
Ga 20 2195 52 i858 39
S0 4195 110 322 83
100 730 200 586 142
200 1500 340 1102 258
300 2000 S00 1641 355
Cu 30 280 S0 216 85
50 430 130 330 88
70 8570 160 440 113
100 785 215 600 152
180 1180 320 876 212
200 1547 400 1172 276




Ustia inzp@cab 'naz tabelaz 8.1 e B.2 mostra que o mesmo se
aplica para Bi, Au, Xe, Sn, Ga e Cu (figuras 5;4 e 5.6). Os
valores previstos de Rp e ARp subestimam os medidos em SB5-20% no
Rp e 100-30% para o ARp. Os desvios s&o aproxdmadamente

independentes da energia do fon incidente.

Por outro lado, para Cs, Rb e Kr, mostrados na figura 5.8, a
situagio é diferente. Uma inspegfo na tabela 5.2 mostra que os
desacordos entre os valores experimentais de Rp e os obtidos pelo
TRIM s3c bem menores que os observados para os outros‘ fions
implantados em C. A concordancia pode ser considerada como
razoavel, dentro de- 10%.. Porém, também para estes ifons, os

valores calculados do ARp subestimam em 40-50.% os experimentais.

Os resultados de Bi, juntamente com outros existentes na
literatura [60] est3ioc mostrados na figura 5.6. Os nossos dados
experimentais est3c mostrados com -as respectivas barras de erro.

Também na ref (611 for encontrado © mesmc tipo de
di screpAncias para Ar 1}nplantado em carbono com energias entre 10

e 200keV.

Os resultados descritos acima sio completamente distintos
dos observados na matriz de Si puro, onde os desvios entre os
resultados experimentais e os preditos por ZBL. sé s3o
significantes para energias abaixo de SOkéV Cou £ < Bx10 7% D

CEfeito Z1d. Com o aumento da energia as discrepdncias diminuem
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progressivamente e a concorcondincia torna-se mutio boa.

em questéo,

os desvios,

quanto existentes,

Nos casos

sdoc observados para

todas as energias de implantagco, na faixa de energia reduzida

8.4x10 7 £ < 1.6x10°.
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Figura 5.9 - Comparagdo entre os resultados exﬁerimentais e ]
valores tedricos de Rp e ARp para Pb, Er, Yb, e Eu
implantados em carbono a diversas energias entre 10 e
200keV. :
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54 ANALISE DOS RESULTADOS

Para entendermos as possiveis causas dos desacordos
encontrados entre os valores medidos e preditos de Rp e ARp em
al vos de carbono, antes é necessirio sabermos a ordem de magni tude
dos processos de perda de energia nos casos presentes. A figura

abaixo mostra a dependéncia com a energia dos poderes de freamento

eletrénico e nuclear, segundo ZBL , para Cu e Pb em C entre 10 e

1000k eV.

—t
o
»

[ S A N |

dE /dx (eV/A)

10 T T 1 L AN A SR SN A | L L] 1§ L I SR B I B |

10? 10°?
ENERGIA (keV)

Figura 5.7 - Poder de freamento nuclear (linha cheia) e poder de
freamento eletrdnice (linha tracejada) para os {ons

de Pb @ Cu em alvos de carbono ne intervalo de
energia entre i10keV e iMeV.
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Na faixa de energia analisada (10 £ E < 300keVD ,0 poder de
freamento nuclear é predominante. O ﬁoder de freamento eletrénico
representa em média, dependendo do fon e da energia, 10-28% do
poder de freamento total. A Unica exceglo € o caso do Xe, onde Se,

estimado por ZBL, é anomalamente alto, mais do que 30% do total.

Uma vez que na faixa de energia analisada o poder de
freamento eletrénico € pequeno, podemos obter mais informagio
expressando os resultados experimentais em termos das coordenadas
adimensionais p x £ , intreduzidas na secgdo (2.2.8). A figura
abaixo mostra os resultados experimentais do alcance projetado Rp
do grupo de ions mais pesados (63<Zi<83, tabela 5.1, convertido
para o versus a energia reduzida £ . As linhas cheias representam
os calculos ZBL para dois casos extremos deste grupo, Eu e Bi. A
dispersdo entre as curvas tedricas de © € basicamente devida ao
poder de freamento eletrénico dos ions que n3o segue as mesmas
propriedades de escala do poder de freamento nuclear. Para este
grupo de ions, o fator de projecdo, ou seja a razio entre o
alcance projetado e o total C(Rp/R) & constante e da ordem de

0.95..
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Figura 5.8 - Resultados experitmentais do alcance projetado Rp
para os elementos apresentados na tabela 5.1,
convertidos para o conjunto de coordenadas
adimensionais vistas na seccdo 2.2.2. As curvas
cheias representam as predicoes do TRIM neste

conjunto de coordenadas. A diapersﬁo ¢ basicamente
devida ao fato que o poder de freamento eletrdnico
ndo segue as mesmas propriedades de escala.

Una inspegio na figura acima mostra que os pontos
experimentaié tendem a se agrupar, seguindo um compor tamento
universal. Além do mais,as curvas experimental e tedrica sio quase
paralelas (em escala logaritimad), deslocadas sobre o eixc £ em
aproximadamente 60%. Isto nos fornece jinformacfo de quanto o
potencial ZBL deveria ser modificade a2 fim de reproduzir os
resultados experimentais. Tal informacio pode ser obtida através

da eq (2.19), que relaciona o angulo de espal hamento no C. M com &

e b
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4 o

e,bd) = - 2 J b dx 1/2 (8.1)
x2 [1 - LX) /xe - Cb/x)z]
X0 -

HKx>O é a funcio de blindagem interat&mica, relacionada com o©
potencial via (2.17). Se #(xD, na equacfo acima, for substituida

por

PO = o2y o ¢ €s. 2

ZBL

onde ¢ ¢ a fungfo universal de blindagem ZBL e ¢ é uma

constante, entifo temos

6C £ , b ZBL

e CCe & (5.3

e © poder de freamento nuclear reduzido pode ser escrito como :

® ® ZBL
_ 2 6Ce, bD 2. _ 1 2 6 CCe,bD 2, _
#r(ed = £ [ sen —z—— dD == € & [ sen > dcd™ =
o o
- —%-JMZBLCC £ 8. 4
e a coordenada adimensional e, fica dada como :
£ . & »
eCed = __de = f i de = pZBLCC &) (8.5
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92"‘.‘ st e pz'"‘ S80 repectivamente o &ngulo de

onde
espalhamento no C.M., o poder de freamentoc reduzido e o alcance

reduzido , quando o potencial ZBL & utilizado.

A equacic acima nos mostra que um desvio de 60% C=1.6, o
potencial deveria ser reduzido a ~62% do potencial ZBL para que

»
tivessemos um bom acordo entre teoria e experiéncia.

Convém salientar que na presente situacfo, somente estamos
testando uma limitada regifioc do potencial ZBL, 2 ¢ x < 7 C x =
r/a,“l > a, definida em (2.24> >, a qual corresponde a faixa de
energia reduzida de implantacso 8x10 %< . < 3x10°*! Cpara o grupo
de ions pesados da tabela 5.1>. Isto pode ser visto na figura
abaixo, onde esti graficado a densidade de energia transferida ¢

integrando da eq €2.11)) versus a distincia de aproximagioc maxima

. , -1
re, para cada energia reduzida &. Por exemplo, para £ = 107, a -

maior contribuigfo para o poder de freamento nuclear & dada pela
colisic com re = 2. So,u. A fung3o interatdmica de blindagem ZBL
também esti mostrada na ri gura (5.9 . Devido as caractéri sticas
da eq.(S.1) (singularidade em Xo=r o/a,ub » apenas a vizinhanca do
potencial préxima de ro & si gnificante no cilculo da integral

(5.1>.
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aproximacgdo
fun¢do de

A figura acima também mostra que o critério de corte de

potencial introduzido por Fichtner et al [10) para explicar os

desvios do alcance projetado encontrados em alvos de silicio, n%o

preduziria nenhum resultado em alvos de carbono. Segundo o

critério de corte, o potencial deve ser truncado em distincias da

ordem de 1A (x = 10D e os efeitos somente serso significativos

para £ < 3x10~2. No caso em questio, as discrepincias estzo

presentes mesme para £ -~ 3x10° % Como exemplo da aplicagdo do

procedimento de corte do potencial, calculames o alcance projetado

Rp para Pb“, yb'? e cs™ em Cf‘, cortantoe o potencial na soma dos

\



raios 1iénicos Xe=re/e , com rc = 1.0,1.1 e 1.5 respectivamente
[86). Com isso os valores de Rp s&o aumentados em 10% para 10keV
de Pb e Yb e em 2% para Cs. Acima de 30keV o efeito do corte é

completamente desprezivel.

Neste estagio poderi amos suspeitar que os desvios
encontrados em alvos de carbono poderiam estar relacionados com o

fato de estarmos usande o potencial “médie” ZBL ao invés de
usarmos o© potencial especifico ion-alve dado por (2.16>. Para
esclarecer este ponto, realizamos calculos especificos do
potencial interatémico segunde © modelo FEG descrito na secgio
(2.2.13. Os detalhes deste cAlcule bem como © procedimento

numérico estioc mostrados no Apéndice II

A figura (S5.10.> mostra a funcio de blindagem calcul ada de
Pb em C versus a distincia interat8mica R em comparag3o com a
fungcd@o de blindagem universal ZBL. As difer encas sio menores que

4% para O R < 1.0A. chegando a 18% para R > 2.0A . . !

Para os outros ions os resultados s3c similares. Isto
significa que o potencial universal de Biersack e Ziegier. pelo
menos para os projéteis investigados, reproduz com extrema
precisdo o potencial dado pela expressado (2.16). Portanto, se
existir alguma falha no potencial interatémico » esta deveri estar
no modelo FEG adotadopor Biersack e Ziegler e n3oc no procedimento

de ajuste utilizado por eles.
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Figura 5.140 - Os circulos representam a funcdo de blindagem
interat8mica para o sistema Pb - ¢ calculada pelo

modelo FEO (eq.(2.16>}. A Linha cheia representa a

funcso de blindagem contruida por Biersack e Ziegler
(@zbl).

No Apéndice II também est£ mostrados al gumas corregdes que
podem ser feitas no modelo FEG. Tais corregbes (termo inhomogénto
de energia cinética e efeito relativi sticod sfo muito pequenas e

nidc conduzem ao efeito desejado.

Deve ser salientado que os poucos cdlculos autoconscistentes
de dois centros C(moleculares) de potenciais interatémicos
existentes na literatura (5] mostram que o modelo de potencial FEG
¢ muito preciso na faixa de distlncias interatémicas x < 10

Cregido repulsivad. Por exemplo, o calculo tipo Hartree-Fock
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realizado por Sabell i {18) no sistema Al ~Al quando comparado com o
potencial ZBL . tem-se uma concordncia excelente (dentro de 15%

para x< 185,

Embora o uso do modelo FEG possa ser pertinente para os
casos em questlo, a densidade eletrdnica utilizada no cilculo
poderia n8o ser apropriada. Podemos determinar a sensibilidade do
cidlculo de potencial frente a escolha de densidades eletrénicas. A
figura abaixo mostra o cdlculo de potencial para a colisfo de Au
em C, segundo o modelo FEG (2.16), para diferentes densidades

eletrénicas do Atomo de carbono : { 4tomo de carbono neutro, p1°;

i) carbono duplamente ioinizado, pzc; 44 carbono quatro vezes
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. . +4
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Figura 5.11 - Fun¢do de blindagem calculada para diferentes
densidades eletrdnicas do carbono, correspondentes a
3 estados de carga.
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As densidades p:", pzc e paCCF) foram obtidas através de um
cdlculo Hartree-Fock atémico CHF> ([62). Para o &tomo de Au foi

utilizada a densidade eletrbnica da ref [5) , obtida medi ante

célculo HF na rede do Au.

O potencial interat8mico é quase insensivel ,dentro de 10%,

ac tipo de densidade eletr&nica do alvo de carbono, pelo menos na
faixa de distlncias internucleares R < 0.8A . Com isso , qual quer
influéncia de ligac®es quimicas, que modificaria a densidade
eletrénica do alveo, pode ser descartada. O mesmo acontece quando

modificamos os elétrons de valéncia do ouro.

Para confirmar o que foi dito acima, realizamos calculos do
poder de freamento nuclear utilizando os potenciais mostrados na
figura (5.11). Com cada potencial foi determinade o adnguleo de
espalhamento 6 em fungfo de b e £ via eq (5.1). O poder de
freamento nuclear foi calculado através da eq. (2.11). Todas as
integracdes , em x e em b, (5.1 Cou 2.603 e (2.11), foram feitas
pelo método de Simpson. O grafico abaixo mostra o resultado do
cdlculo do poder de freamento nuclear reduzido Para o potencial da
figura (5.11), Au -» c** Clinha tracejadad. Para compar agio, é
também mostrado o poder de freamento nuclear de Au » c° Clinha
cheiad, o qual coincide com o Snzm.' Os erros dos calculos foram
estimados calculande o poder de freamento nuclear reduzido‘ a

. BL
partir do V% e comparandc este com as expressdes fornecidas por

Biersack e Ziegler [S].
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Figura 5.12 - Poder de freamento nuclear reduzido versus a energia
reduzida para Au em carbono neutro (linha cheia) e
em carbono quatro vezes ionizado (linha trace jada).

Na faixa de energia reduzida 3x10 3< € £ 1.0, praticamente
nic existe diferenca entre os poderes de freamento nuclear

reduzidos para diferentes estados de carga do alvo.

Todos estes fatores indicam que o potencial universal ZBL &
muito razoidvel na descricfo de colisdes elasticas, pelo menos para
distdncias menores que 1A. Dentro deste contexto, as discrepéncias
encontradas nas amostras de carbono n3%o podem ser exclusivamente
atribuidas ao calculo tradicional do poder de freamento nuclear,
~pois o potencial interatémico deveria ser fortemente modificado na

faixa de distancias interatémicas onde ele €& justamente mais

o3



preciso.

Nossos resultados experimentais mostram que o© poder de
freamento total de varios fons em alvos de carbono deve ser menor
que o previsto por ZBL. Isto significa que, se admitirmos que o

poder de freamento nuclear ZBL esteja correto, o freamento

eletronico ZBL est4 superestimando o real. Contudo, como foi
mencionado anteriormente, o poder de freamento eletrédnico tem uma
participacic minoritaria no poder de freamento total para os casos
em quest3o, e para muito destes C(Bi,Pb, Au,Yb e Erd, mesmo se
considerarmos uma situagfo extrema , onde C(dE/dx)e = O, as

discrepincias persistem, atenuadas para 10% Cver figura abaixoD.

[ ION Er
[ ALVO C
= [
5001 "~ pRaL o.”Rp
F ———PRAL(Se=0)
300
<
(73]
o
<
2 100
o -
> L
>
S
e 50
o
b
30
'0 A4 JJl 4 l . l T i | l
5 10 30 50 100
ENERGIA (keV)

Figura 5.143 - Rp e ARp calculados para Er em carbono em um
situagdo extrema |, onde o poder de f reamento
eletrdnico € considerade  nulo ttinha tracejaday.
Para comparac¢éo também estéo mostrados nossos

resultados experimentais e o preditos pelo pelo PRAL

tilizando se .
¢ zbl
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A tabela abaixo mostra alguns poderes de freamento
eletrénico usualmente utilizados na iiteratura. para Pb,Cs e Cu em
C A.SOkev. Para Pb, os valores fornecidos por ZBL e Vargas-Aburto
[36) sdo bem maiores que os provenientes dos modelos de
Lindhard [11) e zmL*. Os valores zBL* foram obtidos através do

procedimento ZBL (seccio 2.3.3), porém utlizando-se CdE/dx)e

linear com a velocidade , para baixas energias, em contraste com

CdE/dxde ~ v®° 7>, usado por ZBL.

(dE/dx)e CeV/Ad

Pb (S50keVd> | Cs (50keVd Cu (B0keW

ZBL 87 35 35
Lindhard 22 23 26
Vargas 81 60 87
zBL” 39 18 23

Utilizando diferentes tipos de C(dE/dx)e existentes na
literatura, as discrepincias podem ser atenuadas, mas nunca
eliminadas (para Bi,Pb,Au, Yb e Erd>. Sempre os resultados
experimentais de Rp ficam sistemati camente acima dos preditos,

Para diferentes valores de C(dE/dxde empr egados.

Um caso a parte, € o de Xe em carbono. O poder de freamento
eletronico ZBL de Xe em qualquer alvo € bem maior do que o do Cs
ou I C(Cou ainda qualquer outro vizinho préximo da tabela
periddicad. Isto se deve porque a expressfio (2.44) usada por ZBL

tem uma correcdo especial para o ion de Xe. Porém, segundo Ziegler
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(8]}, tal correcad' para o Xef pode estar errada devido a grande

dispers&o dos dadbs experimentais de poder de freamento eletrénico

em Xe. Eliminando-se tal correcio, os resultados previstos de Rp

de Xe em C concordam razoavel mente bem dentro de 5% Cver figura

85.14> . Com isso, os alcances de Xe e Cs em carbono ficam muito

similares aos de Kr e Rb, no que tange a concordancia

teoria-experimento.

2000,
ION Xe o’
1000}~ ALVO C
[ ____TRIM
600~ _ _ _TRIM (8\=09)
400
< 200
L :
o i
S 100 %
S |
3 %
5 oo |
& 4o |
20} |
‘e
10 | N YT i 1 !
0 20 50 100 200 300

ENERGIA (keV)

Figura 5.14 - Valores de PRp e ARp calculados sem o correcéo
especial do =Ziegler (Linha trace jada). A curvas
cheias representam os valores fornecido pelo TRIM
sem nenhuma modifica¢do. © tamanho das barras de
erro nos resultados experimentais

estdo explicadas
sec¢do 5. 2. ’
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Aparentemente as discrepincias observadas em alvos de

carbono nfo podem ser explicadas somente através de corregdes ;O

no poder de freamento eletrénico utilizado, pois este teria que
ser negativo ; 4 no poder de freamento nuclear, pois o potencial
elastico ZBL teria que ser modificado em regides e em quantidades
nio realistas. Entretanto, se relaxarmos a hipétese de que os
poderes de freamento eletrénico e nuclear sdo independentes,
veremos a seguir que o poder de freamento nuclear pode ser
reduzido o suficiente tal que possa explicar o5 desacordos

encontrados.
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55 TEORIA CORRELACIONADA

551 INTRODUGAO

A teoria de freamento de ions na mat,e/r'ia proposta por
Ziegler, Biersack e Littmark (ZBL) faz uma eimplificagio usual
{11-13) quando considera os poderes de freamento eletrénico e
nuclear independentes. Mediante esta suposicio, os mecanismos de
ionizagio e excitacio eletrdnica nio modificam a energia cinédtica
T transferida ao 4tomo alvo durante uma colisio. Nesta
aproximagio, © poder de freamento nuclear, ou seja,a média de
todas az possivei=s energias transferidas T por unidade de caminho
percorrido, é calculada usando-se teoria de colizdez elisticas,

conforme visto na seccifio (2. 2.

Na verdade a energia cinética fornecida aoc Atomo alvo &
influenciada pela energia gasta em outros processos, ditos
dissipativos. Um exemplo tipico desta influéncia & o caso de uma
colis3o frontal entre duas particulas de massas iguais, onde uma
delas estd em repouso. Nesta situac3o, se a colisio for elastica,
toda a energia da particula incidente é dada A particula alvo,
enquanto que se a colis3o niic for elastica, a particula incidente
continuard em movimento, transferindo as=im, menos energia 2

particula alvo.

Também podemos considerar © caso de massas distintas. A
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energia perdida por uma particula ifcidente com energia E e massa

m em uma colisio frontal com um alve de massa m2 é

= = 2
AE.MM. Td“t. 4 m m2/Cms + m2d“ E (5.8 '
no casc de uma colisfo elastica. Podemos comparar esta energia
perdida com a correspondente em uma colisio totalmente inelistica

onde toda a energia do movimento relative entre as partfculas foi

comsumida Cuma particula “grudou'" na outrad

- — 2
inoldst. Tirveld.at.+ Q = mz E C2 ma+m2) ~C ma+mad C5.7>

onde Q (= EcM ) é energia dissipada na colis3io. Ecm é a energia

do sistema em relac3o ao referencial centro de massa C(C. M. D).

Comparando (5.6 com ¢5.7) temos

tpelést: =t v+ i Cme-2 mom ¢S. 8
4
eldést.
Assim se mid>mz 2 , teremos a situacio em gue mesmo perdendo
teda a energia do C.M. em excitagdes, a energia cinédtica

transferida ac alvd serd tZc reduzida que a energia total perdida
seri menor gue a correspondente em colis3o elidstica. No limite

m>>mz2 teremos AEEMM. =2 AEi.nolds;.
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Ao tratar os processos: de transferéncia de energia cinética

ao Adtomo alvo e de energia‘ ' Q para excitackes dos elétrons

envolvidoz na colisfo, ac teorias usuais de poder de freamento

{5,11-13) consideram que a energia total perdida em uma colisfo &

dada como :

= + ‘
AE Teldm. Q (5.8
Ne exemple acima , a diferenca entre o valoer usual AE* e o
real AE ¢ majior ainda ( AE® > AE > . chegandoe a
ineldst. ineldst.

um fateor 2.5 no limite mad>>mz.

552 COLISOES INELASTICAS

Em colis®des mais realistas, o valer da perda inelistica Q &
muito menor que a energia disponivel no sistema C. M. ¢ Q << Ecm D
[631. Além do mais, devemos examinar situacdes mais geraié. onde o©o
parametro de impacte p seja diferente de zero (colisdes nio
frontaisd. Para isso, considerarerhos a figura abajixo de uma
colisdo biniria de parametro de impacte p e energia Eo. Apds a
colisdo, © alvo ,inicialmente em repouso no laboratério, adquire
energia cinética T. Uma certa fracso de energia (Q = Eo - Ef -T >
do ion incidente também & gasta para excitar esou ionizar os

elétrons participantes da colisio.
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Figura 5. 15 - Esquema de uma colislio ineldstica
O= poderes de freamento eletrénico e nuclear s2o escritos como:

dE ®
[a-;c-]: Nof Q 2np dp C5.100

dE ©
[E;E]r,: No_f T 2np dp (5. 11>

onde N é © numero de Atomos alvos por unidade de vol ume.

Para wuma dada energia Q perdida para modificac®es das
estruturas internas dos Atomos participantes da colis3o, a energia

transferida T, como demonstrada no Apéndice III, pode ser escrita

como :
TI Q1 =3 Eo (,! sen?6./2 + -%m - ;32] 5. 12
com ¥ = gﬁ?ixgi;bz e £=01 - QEcM y72 (5.13
EcM = m2-Cmi1 + m2d Eo
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Ecu e 6 cio a energia e o Angule de espalhamento no referencial

centro de massa CC;M.).

Para o caso de uma colisfic elastica, Q=0, l=i v a expressio

acima recobra o resultado usual (2.4).

T = yEo sen®s/2

As relacgdes entre os angulos de espalhamento ye¢ do fon e
do alvo no referencial do laboratério e o dngulo 6, equacdes

(2.8, s3c também modificadas em uma colisio ineladstica (ver

Apéndice IIXI D

tan ¢ = f sen 6 (5.14>
LI £ cos 6
mz
tan ¢ = £ sen @
1 - £ cos 6
as quals, no caso limite Q = 0, forngcem as relagdes do

ezpalhamento elistico (2. 5).

A equaglo (5.12) pode ser simplificada se expandirmos £ em

poténcias de (Q-EcMd. Com isso T fica escrito como:

TCpd = y Eo sen’®/2 - 2 3 Q senZ6./2 + ... (5.15)

ms

com f3= Tmi * mz S (516>
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O segundo termo da equagio acima , neglicenciado nas teoriasz

de freamento existentes, 4ndica uma diminuicfc da enérgia

transferida T . Além Bisso. © angulo 6 na expressio (5.15) , em

principio, depende de Qp), pois os processos de excitagcdo e
ionizac3o eletrdnico podem também modificar a lei de forca da

colisdo.

Através de um modelo simplificado, podemos considerar a
influéncia da energia perdida Q sobre o angulo de espalhamento 6
no C.M.. Consideraremos que durante a colisfo tenhamos a formagio
de uma quase-molécula. Para qualquer velocidade finita de
aproximagiio, os nivéis adiabiticos (moleculares) nio sio mais
autocestados do sistema, e em linguagem de teoria de perturbacio,
transigdes ocorrerfio entre oz niveis adiabAticos. Além disto,
poderio ocorrer cruzamentos ou pseudo-cruzamentos de niveis
moleculares se a dist3ncia de aproximagcio miaxima ro for
suficientemente pequena. Assim um elétron poderid promover-se a

}

niveis de energias mais altos ou até mesmo sair do sistema

Cionizagiod.

Com o intuito de avaliar a ordem de grandeza desses |
processos sobre a energia transferida T ao 4dtomo alvo [B431,
consideramos que a trajetéria de “aproximacio" no sistema C.M. nio
seja modificada pelas excitagdes e que esta possa ser calculada
usando o potencial universal ZBL (potencial tipo "ground-state').
Por outro lado, a trajetéria de afastamento C caminho dg “volta*d

deve corresponder a um potencial excitado Vexc como estid mostradoe
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na figura abaixo.
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Figura 5.16 - Potencial de interacsc entre o f{on e o alve na
trajetéria de aproximacio @ no caminho de

af astamento. @ é a energia armazenade ne sistema

oletanicq apds a colisdo. ro é a distdncia de apro-
Rimagloc mdxima.

A diferenca assintética entre os dois potenciais é QC(dd, que

€ a energia que fica armazenada no sistema eletrdnico dos Atomos

interagentes apds a colisfo. Visto que a forma exata de Vexc(rd

nio é conhecida, supomos o seguinte modelo para Vexe (rd -

VexeCrd = x VzerL (rd + QD (5.17>

com

X 1 - QO Veprlrod

(5.18>
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re é a distincia de aproximacic mixima dada por

1 - VeL(rod/Eem ~bi/re? = 0 . (5.10)

Esta particular escolha satisfaz alguns requerimentos
basicos : © continuidade do potencial em re, Vews(ra) = Vzu(r'o);
W Vexc(rd> é sempre maior que o potencial de “estado fundamental®
Vzer(rd; WD para r + o, Vexc tende ao valor assintédtico correto
QCbd;, WO o ponto de separacio entre os dois potenciais é ro, jJ4&
que neste ponto deve ocorrer muitos cruzamentos de niveis
moleculares causando com que, na trajetéria de "afastamento v a

configuragio eletrénica seja diferente da trajetéria de

“aproxi magio".

Calculos realizados com outros tipos de potenciais Vexc,
como por exemplo, tipo lei de poténcias , Vexe ~ 1.r°, coms = 2 ,
3 .4 (potenciais estes geralmente utilizados em algumas teorias de
freamente [11-1333, n3oc produzem diferencas significativas nos
resultados descriteos abaixo.

Devemos salientar que a escolha de Vexc & arbitraria. Porém,
presentemente, a teoria de colis®es atémicas em baixas energias

nic estid suficientemente desenvolvida para permitir uma melhor

escolha.

O &ngulo de espalhamento ne C.M. pode ser calculado, dentro

da prescrigio classica,como:



. [» +] 3
6Ce bd> = {nse - I 7 : b dx 1/2%
x [1 - ¢2BL() /xe - Cb/xb']
\ Xo Japrox.
4 [+4) T
+ {n/2 - J 3 b dx 172}
x ll - @Pexc(xXD/xe - Cb/x)z‘J
\ Xo Jafastam.
(8. 200
om PoxcCx) = = oXE = p/
c el X = mz—oz » X = r au

onde £ ,b , %o , ¢zBL, au J4 foram definidos na secgfo ¢2.2.2).

Substituindo (8.17> em (85.20>, temos, apds algumas

manipul agdes algébricas

6Ce,5d = 0.5 [az‘“‘c.e.b) + az“‘cs*.b-b] €S. 21>
onde £ = -; (1 - QUBY/Ecad (5. 22
b = b (1- X /Ecwd 72 . (B.23
e
a
6% e, > =0 - 2 I - b dx iz (S. 245
x [1 - @zZBL(D /xe — (b O ]
xXo
© qual € dado pela expressio (2.48) , chamada de férmula magica
por ZBL . Assim , podemos utilizar €2.49) n3ioc somente para a

trajetdria de aproximac®io mas também para o caminho de volta.
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No caso em que Q(bI=0, a equacho (5.21) fornece o resultado
do espalhaménto elistico com 6 = e2°%, Quando Q(b) alcanca o seu

valor maximo, QCb) = Vzsrlred), tem-se 6 = BZ'L/B. Esses resultadoz

mostram que o efeito de correlacio pode afetar fortemente o Angulo

de espalhamento 6.

A diminuicico do &ngule de espalhamento € em relagio ao
proveniente do caso elistico, reduz ainda mais a energia cinética

transferida ao atomo alve T. Com isso, podemos escrever a seccgio

de freamento total como :

st = [ [T(p) + QCpd ] 2np dp (5. 255
= [y Eo sen’8”®C 2 + cpd ]Bﬂ'p dp + AS
descorr
= Sr + AS
com

AS = -f3 JanMp Ecm [ 4{sen262m"/2 - g senze/a] - ¢1-p? -l

5. 26>

S’rdﬂcon representa a secgio total de freamento calculada

pelas teorias usuais e AS é a correcio desta devido a dependéncia
da energia cinética T fornecida ao atomo alvo pela energia Q gasta

em processos eletrdnicos
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Em primeira ordem em ¢ = Q/EcM , a correcio AS fica escrita

como

AS = =23 I 2np Q xXe,bd> dp (8.27>
ZBL R '
com xCe,bd = [senz -g— Ce.dd | cem ¢S. 28>
P,
_ d 2 8Cq,£,bd -
e Ke,bd = 2 Ty sen [—2 ] vy b = p/au (5. 28
49 = O

Ke,bd representa a influéneia de Xp?) sobre o dnguleo de
espalhamento 6. O gréifico de x(£,b> versusz o parametro de impacto

reduzide & , para £=102 , estid mostrado na figura B5.17,

Juntamente com gle ., bd e senzean/B . Para colis#®es frontais (p=03
teremos x(e,03=1 e gle,bd=0, pois o angulo de espalhamento 6 &

igual a n, independente das excitacdes ocorridas no sistema. Para

colisdes distantes p>>1, teremos 6 = O, e, bd=0 e Ke,b> = O .

O efeito de correlagido AS C(integral 5.27) depende da fdrma

funcional de (X pd. AS pode assumir qualquer valor entre :

23 ym Se £ AS = 0O {5.30>
com Se = f 2np X pddp
e Ym = max {x(a:.b) }. o qual wvale 1,

108



exceto para energias reduzidas muitas baixas onde ym é levemente

majior que a unidade (xym = 1.0055 para e=10"%

1.20
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0.40

0.20

0005 40 80 12.0 16.0 20.0
PARAMETRO DE IMPACTO b
Figuro S.17 - grdfico da “efetividade” Y versus o par8metrc de

impacto reduzidoe b. As fun¢des que fazem parie de N
©@q.(5.28) tambdém esilic mostradas. A funglo 8
constitui o efeite de processos ineldsticos no
&nguloc de espalhamento 8.

As figuras 5.18 e 5.18 ilustram duas situagdes onde AS = O e
AS = -23Se dependendo da forma de 28np Xp> versus p Ccurva
pontilhadad, com area normalizada num dade valor Se. O integrando
de 5.287, produto de xy por 2rp Q, estid mostradoe em linha tracejada.

A area sob esta curva corresponde ac valor AS.
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Figuras 5.48 & 5.19 - Integrando da eq.(%.27) (curva trace jada)

versus & para dois casos de 27b Q <curva
pontilhadal. Ambos os casos formnecem o mesmo
valor de poder de freamento «letr8nico
(meama drea). A linha cheia corresponde a
"efetividade” ¥ para £z0.1.
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A figura 5. 18 apresenta uma situaglico onde o efeito de
correlagio é quase desprezivel AS z O. Enquanto que na figura 5.1@
estd mostrado justamente o contrério AS 2 -2 Se. A curva (e,
estd relacionada com a eficiéncia do efeito de correlacfo para

cada pardmetro de impacto b. Se a principal contribuigfio para o

poder de freamento eletrénico é proveniente de colis®des distantes

Cpardmetro de impacto granded, o efeito de correlacioc é pequeno,
entretanteo se acontecer o inverso, a influéncia dos processos
eletrénicos sobre (o) poder de freamento nuclear torna-se

importante.

Segundo a expressio (5.30) o valor miximo de |AS| é da ordem
de 273 Se. Portante na situag3io em que a massa do projetil seja
muito menor que a massa do alvo, m1 << m2, teremos 3 <<1 e AS<<1.
Nezte caso o efeite de correlagic é neglicenciidvel. Assim, o
efeito de correlagic depende fundamentalmente da relacio de massas

3 (eq.(5.1633 e da forma funcional de QCpd.

Esta descrigioc €& valida na medida que Q <<Ecum. Situagdes

onde Q > Ecu n3c s3o possiveis pois vieolam conservagio de momentum

da colisi3o.
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553 CALCULO EM ALVOS DE CARBONO

Para realizar os calcules go freamento de fions em alveos de

carbono, é necessirio um modelo para (Xb). Para isso, consideramos
a seguinte expressio :

QB = b, + QX b (5.31>
int. ©

»i.

onde QCbD,mt é a perda de energia devido a excitagdes das camadas
internas dos Atomos e Qext. corresponde a perda de energia para os

elétrons de valéncia do alvo.

As colisdes em que vamos considerar no prezente trabalhoe sio
de ions pesados (Z1 > 29 em cﬁrbono com E £ 300keV, as quais s3o
com velocidades relativas da ordem de 0.1 vo, onde vo = ¢-137 & a
velocidade de Bohr, tipica dos elétrons de valéncia. Tal regime de
colisdes é completamente adiabitico . Assim consideraremos que as
excitagdes das camadas internas somente s3o devidas a mecanismos
de promog¢3o de . elétrons atravésg de cruzamentos ou

pseudo-cruzamentos de niveis moleculares [B5-87].

A figura 5.20 mostra o diagrama de correlag3o de orbitais
moleculares calculado no modelo “variable screening model® ([67]
para o sistema de colisio Cu’ + € iB8]. Os niveis de energia
quase—moleculares mais energéticos estio graficados come funcio da
distancia interatdmica R. Tanto as eneraias dos orbitais quanto as

distincias R estio dadas em unidades atédmicas Ce=h=me=1D

i1z



correspondente & 2£7.2 eV e 0. 528 A  respectivamente. No lado
esquerdo do grafico estio mostrades os niveis:dé energia do 4tomo

unido CR*O.. 2=35) e no lado direito encontra-se os niveis
correspondentes ao fon de Cu e carbono separados. Em torne da

distidncia critica re = 0.25 u.a. o orbital 3do é promovido. Os

dois elétrons ocupando este nivel podem ser excitados se existir
lugar disponivel (vaclncias D nos niveis 3dn ou 3dS. A promog3o de

elétrons também pode acontecer em re20.5 u.a e em re = 1.0 u.a

Consideraremos que existam excitacdes somente se a distincia de
aproximacio madxima ro for menor que a distincia critica re onde o
nivel ¢ promovido e gque pelo menos um elétron seja excitado. As

energias de excitagldo e as distincias criticas rc estiio mostrados

na figura (85.21>

Para o= outroz ions, consideramos come candidatos para a
promogdo, aqueles elétrons do ion e do alve cujosorbitais atémicos
tenham energias similares. A probabilidade de excitacio foi tomada
come 1, se ocorrer uma sobreposi¢ioc espacial significativa descses
orbitais, ou seja na situagio em que a distancia de aproximagio
maxima ro seja menor que um certo valor rec, que correponde a soma
dos raios das camadas sobrepostas [68]. Assim, supomos gque os
candidatos para a promegic sio os elétrons K de carbono e os
elétrons N dos fons pesados. As energias de excitacdes e as
distincias criticas [6839] para a colis3o de Pb, Au e Cs em carbono
estdo mostradas na figura (5.21). Este € o melhor que podemos
fazer, ja que €& dificil fazer calculos deo diagrama de correlacio

de orbitas moleculares para sistemas com muitos elétrons.
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Figura 5.21 - Perdas de energia devido a excitac8o das camadas

internas do {on ¢ do alvo durante a colislo entre
Au, Pb, Ce ¢ Cu em €. A dist8ncia cri{tice de
excitaclio estd em unidodes de o (eq. (2.245).

u

A perda de energia para o= elétrons mais externos foi

calculada utilizando-se a expressio sugerida por Oen e Robinson

[35]

Qb =Se (2m ! o?ra? exp C(-a rosad €s. 32>
ext u u

ext.

onde Soet ¢ a secg3o transversal de freamento eletrédnico, que
>4

. ZBL
conzideramos como sendo @ Se . O parametro o

€ geralmente
escolhido como 0.3. Como fof mencionado na secgldo (2.3), nio
existe teoria confiivel do poder de freamento eletrdnico Se = f

Add2Znpdp para a regiio de baixas energias. A expressico acima é

somente uma espécie de “Ansatz' proposto por Oen e Robinson.
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Com Qint da figura (5.21) e Qoxt de (5.32) podemos calcular

a secglo de freamento total Sr = Se + Sr;. com Se¢ dado por (5.31)

em (5.10> e Snr calculade por (5.21),(5.12) em ¢5.11)

Para a obtengfc dos perfis de implantagcio, modificames o
programa de simulagio Monte-Carlo TRIM , usando a expressio de T

(8.123, @ (5.21), y , ¢ (5.14) e Q (5.31> ao invés das expressdes
(2.4>, (2.49), (2.8) e (2.82) respectivamente. O valor de Sbox

L.
foi considerade como sendos So°Pl e © parimetro o foi

tomado,
dependendo do caso, entre 0.3-0.8. Os valores do alcance projetado
Rp assim obtido <(linha tracejadad e o©os nossos resul tados

experimentais estio mostrados na figura abaixo. Para comparacio,

também estioc apresentados os valores de Rp obtidos pelo TRIM

Clinha cheiad.

A concordancia mostrada na figura abaixo é excelente tanto
para os casos onde tinhamos grandes desacordos Pb, Au e Cu, quanto

para o Cs, onde acordo prévio ji era razoavel.
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A contribuicioc de So,mt= f Qint odQ) em (5.107 é ‘de somente
30% frente a So"t. Portanto a escolha exata c’las’ distincias
criticas rec e das energias de excitagio em (85.31) nioc afeta

significativamente os nossos resulatados.

Como foi mencionado na seccfio 5.8.2 , o efeito depende
essencialmente da forma de @Qb), sobre o qual a informacio
existente na literatura é muita escassa. Para os valores adotados
de o obtivemos que o valor do poder de freamento total, segundo
cdlculo correlacionado, & quase independente do valor de S«;Ml

utilizado. Isto acontece porque a correcio do poder de freamento

nuclear, ASn=Sn - Sn(Q=0D, é da mesma ordem de grandeza gque o

poder de freamento eletrénico .

O total desconhecimento no poder de freamento eletrdnico
Qb3 para baixas energias (E << 285keV-/amud tem mascarado o efeito
de correlacio entre os poderes de freamento,pois na maioria dos
casos este € escolhido para que se tenha uma boa concordincia
entre a teoria descorrelacionada e o experimento. No entanto, na
situacio de ions pesados implantados em carbono, para continuar
usando a teoria usual, necessitarfiamos de um poder de freamento
eletrédnico negativo. Esta situac3o especial, mostra realmente a
necessidade de um tratamento um pouco mais rigoroso das colisdes
que sofre o fion incidente , em particular a inclusfo do efeito de
correlagio. Com os poderes de freamento eletrdnico e nuclear
correlacionados, temos um situacgio | muito interessante onde é

possivel diminuir-se o poder de freamento total com o aumento do
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poder de freamento eletrénico, dependendo da distribuicfo de

energias perdidas b e da efetividade xCe b> (B.27>.

56 DISCUSSAO

Os parémetros medidos do perfil de implantacio (Rp e ARp) de
diversos ions em substrato de carbono, em geral, estio em
desacordeo com os obtidos pelo programa de simulagioc TRIM, o qual
usa o potencial eldstico Universal de Biersack e Ziegler e o poder
de freamento eletrdénico ZBL. Em particular para Bi, Pb, Au, Yb,
Er, Eu, Sn, Ga e Cu os desvios médios entre os valores de medidos
e calculados de Kp s3oc da ordem de 30% (40-50% para o Pb, 15-20
para Sn e Eud. As discrepancias existentes s3c praticamente
independentes da energia de implantag3io , sendo os valores
calculados sempre inferiores aocs medidos. Porém, para Cs, Kr e Rb
é encontrade um razodvel acordo, dentro de 10% Também podemos
obter um acordo semelhante para Xe em carbono se ni3o utilizarmos a
corregdo especial no poder de freémento eletréniceo 2ZBL. O=
desvios na largura longitudinal do perfil de implantacioc ARp sio
majiores que os encontrados no valores de Rp, chegando até a um

fator 2.

Dentro da aproximagio em gque os poderes de freamento nuclear
e eletrdnico s3o tratados como independentes, nic foi possivel
Justificar os resultados encontrados em substrato de carbono

através de alteragdes pl ausiveis no potencial interatdmico ou no



poder de freamento eletrénico utilizado. CAlculos especificos do
potencial interatébmico segundo: o modele FEG mostraram-se em
excelente acordo com o potencial ‘“médio" de Biersack e Ziegler.

Também modificagSes nas densidades de cargas utilizadas,

considerande outroz possivele estados de carga do alvo e do {on,

nio fornecem nenhum resultade significativo.

Ao correlacionar o0s poderes de freamento nuclear e
eletrénico, obtivemoz um excelente acordo com os valores medidos
do alcance projetade Rp. As figuraz (85.22-5.28) mostram que,
embora © modelo sugerido seja muito simples, a concordincia é
notadvel. Os valores de Qb> utilizados para os elementos das

figuras 5.24 e 5. 25 estio no apéndice 1IV.

A figura 5.23-5.25 mostram os resultados preditos do ARp
pelo calculo correl acionado. Uma melhora significativa é
conseguida frente aos valores preditos pelo TRIM, porém a
concordancia n3o é t3ioc boa gquanto a conseguida nos valores do Rp.
Contudo, viste gque a precis3oco nas medidas de ARp € menor gue' as do

Rp Cver barras de errod, o acordo até que é razoével.

Possiveis aprimoramentos no cilculo correl acionado,
principalmente no "ansatz" (5.17) e no Qb adotado, podem , em
principio, diminuir ainda mais o= desvios ainda existentes no

valor do ARp.
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6. PERFIS DE IMPLANTACAO EM ALVOS DE BERILIO

6.1 INTRODUCAO

As medidas de alcances de diferentes f{ons em carbone

mostraram que os perfis de implantacZo fornecidos pelo modelo

proposto por ZBL em geral nio reproduzem o=z resultados
experimentais. As discrepiAncias encontradas somente sXo removidas
através de um tratamento mais rigorose dos poderes de freamento
nuclear e eletrédnico . Tal tratamento, inclusZo de correlacZo
entre os poderes de freamento, torna-se necessario na situacZo de
fons pesados implantados exﬁ substratos leves (secgZio 5.5 . Como
foi demostrado, para estes casos o poder de freamento nuclear e os

Angulos de espalhamentos podem ser fortemente afetados pelos

processos inelasticos existentes.

Em particular, medidas da distribuicZo de ions pesados
implantados em filmes de berilio sZo importantes na verificacZo
dos efeitos encontrados em carbono, uma vez que o© berflioc & um
elemento ainda mais leve que o C. Com esse objetive, implantamos
uma série de ions pesados em alvos de Be, em especial Bi, Pb, Eu e
Cu, os quais produziram fortes discrepaAncias em alvos de carbono e
Cs e Rb, que concordaram razoavelmente bem em C. A regiZfZo de

energia, de 20 a 300 keV, & similar a das medidas em carbono.

Convém salientar que existem poucos estudos sistematicos na
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literatura de alcanceﬁ de ions energéticos em substrato de Be. As
medi das "Ies'dstent.es foram feitas para Ne, Ar, Kr e Xe, na faixa de
energiavv entre 30keV A 2MeV [71,72). A concordaAncia com a teoria
ZBlL. é bova, dentro de 10%, e & semelhaqte aoe casos de Kr e Xe em

al vos de carbono.

6.2 IMPLANTACOES E ANALISE

Os alvos de berilio foram preparados por evaporagio de Be
sobre laminas de silicio, quimicamente limpas, na pressio entre
10 a 1077 torr. Os filmes de berilio, de eszpessura média de 3000
A, foram implantadoz com 20981 N 208p) . e IT . 1980g . 852h e
mCu na faixa de energia entre 20 e 300keV. A tabela abaixo mostra

as fluéncias e as energias de implantac3c para cada elemento

eztudado em Be.

on Energia CkeVd) Flu.ncia Catscm?)
20°g4 | 20 - 300 6.5x10*- 2. 0x10*®
208py, 20 - 300 B.0x10'*- 2. ox10*®
153y 20 - 300 7.0x10'*- 2. ox10'®
193¢g 20 - 300 B.0x10**- 3.0x10*"
®5Rb ' 20 - 300 B.Ox10**- 2.5x10'"
“3ecu 20 - 100 B.0x10*“- 2.5x10'"
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Segundo a ref ([(857), a taxa de desbastamento ‘da superficie
(“sputteringd para fons pesados em Be é da ordem de 2 &Atomos
arrancados de Be por fon incidente. Com as fluéncias acima, temos

uma erosio da superficie inferior a 10 A.

Os perfis de implantacZo foram obtidos através da técnica

RBS, utilizando um feixe de particulas a de 780 keV no préprio

implantador de Porto Alegre. Também neste caso dois espectros
foram extraidos para cada ifon e energia. Um espectro de RBS tipico

estid mostrado na figura abaixo.

: ; ../
E 103k ’..”..0,. yad Mo ...o '.. -
9 A 4 £
; IOZ = ..'o. .... .'. .3. ° =
S R .
10'F T Y -
100 . \ | . L
50 400

50 CANAIS/DIV

Figura 6.4 - Especirce de RBE obtido com {feixe de 760kev de
particulas & incidindo sobre uma amostira de Be
implantada com Bi de 100keV. A amostira contem O. 1% de
Mo & 7% de O.
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O espectro de RBS acima mostra que o filme de Be contém.
além do pico de Bi implantado, também 7% de oxigénio e 0.1% de Mo,
os quais foram introduzidos durante a evaporagio do filme. Estac
impurezas foram levadag em consideracZo tanto nas previsBes

tedricas quanto no célculo do poder de freamento da particula o.

Estas modificam os resultades originais em menos de 3%.

A conversio de energia para profundidade foi realizada
usando-se o© poder de freamento de o em Be fornecido por Ziegler
[5). Os calculos tedricos bem como a anidlise dos resultados foram

feitos considerando-se a densidade do Be como sendo 1.8g/cm{

A figura 6.2 mostra alguns perfis de implantacio em alvos de
berilio. A distribui¢Zo dos fons nioc ¢ simétrica, mostrando uma
“cauda" na dire¢3o oposta da superficie. Esta caracteristica é
devida a natureza policristalina do filme, a qual permite gque os
projéteis canalizem dentro de cada grZoc cristalino. Esta
canalizagZo, ou seja, a possibilidade de alguns fons percorrerem
longas distaAncias dentro do material sem sofrerem qualgquer colisZo

apreciidvel, & mais notavel para energias maiores do que S50 keV.

O efeito da estrutura do substrato sobre o perfil de fons
implantados, foi estudado por Hautala et al [73-751 através do
programa Monte Carlo COSTIPO C "Computer Simulation in
Polycristals*d, onde & possivel colocar varios tipos de estruturas
cristalinas e tamanhos de gr3os. Foi observade que os valores do

alcance projetado dos fons implantados Rp e do ARy podem ser
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fortemente influenciados pela estrutura do material devido ao
surgimento de longas “caudas" no perfil. Entretanto, o valor da
posicXo do maximo ‘da distribuicZo Rmax permanece praticamente

inalterado [78).
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Figura 6.2 - Pistribuic¢l8o em profundidade de Bi, Eu, Cs e Cu
implantados em filmes de Be. Os circulos cheios
representam noswow resul tados expoerimentais. Os
hisltogramas correspondem ae perfil de implantaglo
simulado pelo TRIM o as linhas cheias representam os
resultadoas do TRIM convoluidos pela resolugdc do
sistema de detecclc ¢ gpela flutuaglio do peder de
freamento eletrénico das ot
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Assim. os perfis de implantagZo medidos em alvos de Be foram
caracterizados pelo alcance mais prov5vel Rmax e pela largura a
metade da altura FWHM, ao invés do Rp e ARp. Com isso podemos
comparar o Rwmax obtidp experimentalmente com os valores de

Rmax ¢ = Rp D simulados pelo TRIM, o qual considera a estrutura do

alvo como amorfa.

Na figura 6.2, também estid apresentada a simulacZo tedrica
TRIM. Além dos histogramas, estfo mostradas as predicBes do TRIM
convoluidas pela resoluc3io do sistema de deteccio e pela flutuacio
do poder de freamento eletrénico das particulas alfas (seccio

(3.43>

A principal fonte de erro nos valores de Rmax e FWHM é
proveniente do poder de freamento eletrénico das particulas o
usado no RBS, a qual ¢é avaliada em 4% [58]. Outras contribuices,
tais como instabilidade da eletrénica ou estat;stica foram
considerados menos importantes.

1

6.3 RESULTADOS

No presente trabalho realizamos medidas da distribuic3o de
diversos ions 28< Zi< 83 implantados em filmes de berilio. Os
valores medidos de Rmax e FWHM estZic sumarizados na tabela abaixo

Juntamente com os valores calculados pelo TRIM.
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TABELA 6.1 - ALCANCE MAIS PROVAVEL (Rmax) K LARGURA A METADE DA

ALTURA DO PERFIL DE. IMPLANTAGAO(FWHM)
\ FiLMES DE Be.

fu, Cs, R E Cu

PARA Bi, Pb,

oS RESULTADOS

EXPERIMENTAIS ABAIXO ESTAO COMPFARADOS COM OS OBRTIDOS
PELO TRIM K PELO TRIM CDNVDLU‘DD.

Experiéncia TRIM TRIM convoluido

Ion] Energia | Rmax FWHM Rmax FWHM " Rmax FWHM
CkeV) A A A A A A

Bi 20 280 300 200 52 200 231
850 480 370 338 o6 335 240

100 850 440 830 160 8530 270

300 1420 200 1180 342 1180 400

Pb 20 280 280 204 54 204 232
S0 450 360 330 26 330 240

100 630 380 520 154 520 270

300 1450 870 1180 333 1160 400

Eu 20 220 236 200 (413] 200 240
50 365 370 380 i28 350 250

100 600 400 570 200 570 270

300 1500 1030 1380 375 1390 430

Cs 20 200 300 200 és8 200 240
850 360 370 370 140 370 260

100 800 400 810 210 610 300

300 1520 1000 1520 440 | 1520 500

Rb 20 . 240 300 210 100 210 252
S0 400 470 400 200 400 300

100 720 560 740 290 740 381

300 2350 1600 2035 880 2035 930

Cu 20 260 350 220 111 220 260
50 870 520 460 240 480 428

100 1050 9200 830 370 850 440

igs




Uma {nspecX¥o na tabela acima e na figura B.3, mostra que
para Pb,Bi e Cu existe uma diferenca marcante entre os valores

experimentais e calculados de Rmax.‘ sendo os valores medidos
sempre superiores aos preditos pelo TRIM. A diferenca & quase
independente da energia de implantacZo e é em média de 32% para o
Pb, 28% para Bi e 20‘. para Cu. Em contraposicXo, os resultados
esperimentais de Rwmax para Eu, Cs e Rb estZo em bom acordo, dentro

dos erros experimentais, com as previs®es do TRIM.

3000 e RESULTADOS EXP.
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Figura 6.3 ~ Comparacdo dos resultados medidos do alcance wmais
provavel Rmax e o3 obtidos pela convolugloe dos
histogramas do TRIM para Ku, Pb, Rb, e Bi implantades
em Beo.
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Em relag3do ao FWHM, em todos os casos ot  valores
exper{mentals excedem os calculados. As diferencas vZo de 20-30%

nas energlas mais baixas, para 80% em 100 e 300keV. Como fof
mencionado anteriormente, todos os espectros apresentam uma
"cauda" para dentro do material, sendo esta devida ao efeito da
estrutura do filme . O efeito de canalizacZe ¢ quase
neglicencidvel para 20 e S0keV de energia e torna-se notavel para

energias mais altas. Portanto y2 dependéncia com a energia das

discrepancias entre os valores medidos e preditos de FWHM poderia
ser atribuida a estes efeitos da estrutura do material. Por esta
razZo, nio analisaremos adiante as laguras A metade da altura FWHM

da distribui¢Zo fons medidos.

6.4 DISCUSSAQO

Os resultados do experimento presente mostram discrepancias
significantes entre os dados experimentais de Rmax em comparac¥o
com os obtidos wvia TRIM, para os casos de Bi, Pb e Cu. Estes
desvios s3co independentes da énergia de implantagZo na faixa de
energia entre 20 e 300keV. Por outro lado, para Eu, Cs e Rb, os
valores observados de Rmax praticamente coincidem com os

calculados pelo TRIM.
Convém salientar que, segundeo Hautala [751, a posig3o do

maximo da distribuigZio de fons implantados pode se deslocar em

relac3o a posigio do madximo em alvos amorfos, na situacXZo em que a
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massa do projét.il sefa muito maior que a do alvo (md>m2d,-

dependendo do grau de cristalinidade e tamanho de grzos_'db
substrato. Para o casoc onde mi®d>mz2, uma fracXZo de fons que sofre
colisBes com parimetro de impacte muito pequeno, perderé muita
energia. Para estes casos os Angulos de espalhamento no

laboratério s8o muito pequenos e muito provavelmente estes

continuarZo a colidir com os Atomoz alvo com parAmetro de impacto

igual mente pequeno, devido ao ordenamento do substrato. Segundo o
programa de simulagZo COSIPO , este efeito pode chegar a uns 15%,
dezlocando o maximo da distribuicZo na direc¢Zo da superficie. Por
esta razZo, as discrepincias encontradas no presente trabalho onde
mi>>m2, podem ser ainda maiores. Os desvios encontrados sZo

somente uma estimativa inferior do desvio real.

Os resultados encontrados s3o similares aos observados em
filmes de carbono amorfo. Porém, em alvos de C, as diferengcas
entre os valores experimentais de Rmax e os simulados pelo TRIM
para Bi, Pb e Cu s3oc bem mais acentuadas. O resultados de Eu
aparentemente s3io uma excegfio, pois no carbono os desvios médios
sido da ordem de 20% enquanto que no caso presente os desvio s3o
inferiores a 10% Contudo come jA foi salientado, o valor de Rmax
obtido pelo TRIM é um limite superior do valor de Rmax em alvos
policristalinos para o caso m>>mz . Em relacZ%o Cs e Rb , tanto
para o alve de carbono , quanto para o alvo de Be, obtivemos ums

boa concordancia com a teoria ZBL via TRIM.

Como no caso do carboneo, o© potencial Universal ZBL
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representa muito bem o proveniente do cdlculo especifico {on-Be. A

figura 8.4 mostra a comparacio entre ¢zsL e a funcfo de blindagem

calculada pelo modelo descrito no capitule 2.
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Figura .4 - 08 circulos representam a funclo de blindagem
interat8mica para o sistoma Pb - Be calculada pelo

modelo FEG (90q.(2.46)). A curva cheia corresponde a
funcdoc de blindagem ZBL.

A contribuig3ico de poder de freamento eletrénice, come no
caso do carbone, também é peq{xena. Para todas as combinagdes,
exceto para Rb e Cu, © poder de freamento eletrénice ZBL é da
ordem de 12% do total. Para Rb e Cu em Be, os valores de (dEr/dxe
podem chegar até 17 e 258% do poder de freamento total. Esses

numeros sugerem fortemente que as discrepincias observadas em Re
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nio devem estar somente relacionadas com a perda‘ de energia do fon
incidente por processos eletrénicos. Pelo menos nos casos de Bl e

Pb em Be.

O mesmo tipo de tratamento feito em alvos de carbono, pode
ser realizado no caso do substrate de Be, ou seja podemos incluir

o efeito do poder de freamento eletrénico scbre o nuclear atravéé

do modelo proposto na secciio 5.5 . As figuras 8.5 e 8.6 apresentam
o resultado da inclusio de correlacio entre os processos de perda
de energia em uma colisfo. A curva tracejada representa o cidlculo
descrito na seccio (85.5). As energias de excitacdes bem como as
distincias criticas para excitacio de camadas internas estio
mostradas no Apéndice IV. Tais parametros foram extraidos da ref
{69), com os mesmo critériosutilizades no item ¢(5.5.3). Oz valores
de Sa"xl ® a usados no calculo da energia perdida para os

elétrons externos foram considerado como sendo S"zm.. e 0.4-0.7

respectivamente.

O acordo obtido entre os nossos resultados experimentais de -
Rmax com o cdlculo correlacionado ¢ muite bom, mesmo para os ions
onde ji4 tinhamos um razoivel acordo prévio. Estes resultados
corroboram com as idéias introduzidas na seccio (5.5, que no
limite onde a massa do ion é muito maior que a do alve, o efeito
da influéncia de processos inelisticos sobre a energia transferida
ao Atomo alvo deve ser levada em considerac3o para uma descricgio
mais fidedigna dos poderes de freamente e dos parametros que

caracterizam o perfil de implantacio.
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7- CONCLUSOES

Medidas precisas e originais do perfil de implantag&oc foram

realizadas com o objetivo de testar as predicdes teéricas de

Ziegler, Biersack e Littmark CZBL), as quais se baseiam no
potencial interatémico Universal Celisticod (2.26) e no poder de
freamento eletrénico semi-empirico construido a partir do conceito
de carga efetiva de Brandt e Kitagawa (secgdo 2.3.3). Os perfis de
implantacio obtidos por simulacfo Monte-Carlo TRIM , utilizando o
potencial e o poder de freamento eletrénico ZBL estio em acordo
com a grande majoria dos resultados experimentais existentes [5)] s
exceto para o caso de alvos de Si, onde se observou fortes
discrepancias entre os valores medidos e preditos do alcance

projetado Rp para diferentes ions em baixas energias (&< Bx10 2.

No presente trabalho realizamos uma sistemét.ic#' de medidas
da distribuicso de fons implantados em alvos com "Zz < 10, onde
praticamente n3o existem dados experimenf,ais na literatura. Em
particular,utilizamos alvos de SiOz, carbono e berilio. Para cada
um destes substratos implantamos uma série de ions 29< Z1<83 no
intervalo de energ.ia entre 10 a 400keV , tipicamente B energias
por ion implantado, e para cada uma destas fizemos duas Cou trésd
medidas independentes da concentragio de ions implantados através

da técnica de retroespalhamento de particulas a (RBSD).
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Os perfis de implantacio obtidos experimentalmente s%o

praticamente gaussianos para qualquer fon implantade em SiOz e C e

s30 assimétricos no caso de alyvos de Be,

Em relac8co aos parametros que caracterizam o perfil de

implantac3o nossos resultados mostram que :

ad Alvos de SiOz

Os valores do primeiro momento Rp da distribuicfo de fons
implantados medidos em substrato de SiOz estéo\ﬁ;om acordo com os
calculados pelo TRIM para qualquer fon e energias. Também, dentro
da faixa de nosso erro experimental, os valores da meia largura

longitudinal do perfil de implantacio ARp est3o em razoiavel acordo

com os obtidos pelo programa de simulacio TRIM .

As oscilagdes no valor do alcance projetade Rp observadas
para uma série de ions em matrizes de silicio [8-10]1, n3o foram
encontradas no presente trabalho em alvos de SiOz, apesar de
termos usado os mesmos ions e energias do caso do Si. Este
resultado mostra que a presenga dos Atomos de oxigénioc no SiOz
modifica o "Efeito Zi1" observado ~em Si puro. De fato quando
aplicamos o procedimento semi-empirico proposto por Fichtner et al
{10) em SiOz, verificamos que o mesmo nio modifica apreciavelmente
os resultados de Rp preditos por ZBL, pois o efeito existente nas
colisdes do ion com o Atomo de Si, o qual & detectado em Si puro,

€ fortemente atenuado pelas colisdes com os Atomos de oxigénio,
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que acontecem em maior numero (2:1).

4> Alvos de carbono e berflio

Em al vos de car bono obser vamos grandes desvios,

independentes da energia de implantagfo, entre os valores
experimentais e tedricos do alcance projetado Rp, 0s quais sSoc bem
maiores que a nossa faixa de erro experimental. Para o substrato
de Be, © mesmoc se procede, comparando-se os miximos da
distribuig8c de ions implantados medides e calculades As larguras
medidas do perfil de implantagic , 14 levadoe em conta as
resoclugdes experimentais, s3c bem maiores que as obtidas pelo
programa de simulag3c TRIM tantoc em alvos de carbono quanto em
berilioc. Tais desacordos com a teoria ZBL s%c muito significativos

e nunca foram observados anteriormente.

'

As discrepincias observadas em alvos de carbono e berilio
sdo diferentes das encontradas em silicio puro e n3o podem ser
removidas pelo procedimento fenomenolégico de corte de potencial
[10]J, uma vez que as estas acontecem para todas as energias
analigadas, inclusive em energias suficientemente altas », onde o
procedimento de corte é completamente ineficaz. Além do mais,
mesmo para baixas energias, o procedimento [10)] nos fornece

TRIM

amplitudes de desvio C Rpcorte/Rp b muito menor que as

encontradas experimentalmente (68% para Pb, 55% para Au , etcd.
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Também constatamos que os desvios somente seriam removidos se o

potencialf' interatémico fosse alterado em distidncias muito mais
curtas que as do critério de corte . Verificamos que as
modificagdes nestas distlncias interatémicas ndo s3o possiveis de
serem atingidas através do cdlculo especifico de potencialC que

concorda extremamente bem com o potencial Universal “médio'),

utilizando outras densidades eletrdnicas plausiveis ou ainda

incluindo outros efeitos no cidlculo de potenciais via FEG, como
corre¢gdes no termo de energia cinética de V(R) ou ainda correcdes

devido ao efeito relativistico .

Consideramos outros tipos de poderes de freamento eletrénico
geralmente wutilizados na literatura, porém n3c foi possivel
atingir wuma concordéncia razoidvel com valores de Rp Cou Rmaxd
medidos. Mesmo na situagio extrema, Se=0, as curvas tedricas de Rp
ficam sistematicamente abaixo das obtidas experimentalmente. Isto
mostra que © problema pelo menos reside no poder de freamento
nuclear utilizado por ZBL ‘ ‘

Um caso particular foi o de Xe em carbono onde observamos
grandes diferengas entre os valores de Rp medidos e calculados
pelo TRIM. Nesta situac8o as discrepincias podem ser atribuidas
ao fato que o poder de freamento eletrénico ZBL de Xe em qualquer
alvo possui uma correcio especial ('screening length factor
correction”) que faz com que este fique muito maior que o
correspondente para qualquer vizinho préxime do Xe da tabela

per‘iédica. Ziegler alega que isto se deve a grande dispersio dos
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resultados experimentais de Xe na 1{teratura. Eﬁ‘;fg'tanto se

retirarmos tal correcfo, os valores entfc preditos de Rp,
concordam razoavelmente bem com os nossos resultados. Com isso,

os casos de Cs, Xe, Rb e Kr ficam muito semelhantes em relagfo ao

aspecto concordincia teoriasexperimento.

Nio obstante, as discrepincias obser vadas para

Bi,Pb,Au,Yb,Er,Eu,8n,6a e Cu em € e Bi,Pb em Be n%o podem ser
Justificadas nem por modificagdes plau siveis no potencial
interatémico eldstico Z2BL e nem pela utilizag8o de outros poderes
de freamento eletrdédnico. Isto significa que outros efeitos,
geralmente n3oc considerados pelas teorias usuais de poderes de

freamento devem ser importantes no presente caso explorado.

Em especial estudamos o efeito de colisdes ineldstica sobre
o poder de freamento nuclear. Verificamos que na situagl3o de
projéteis pesados incidindo em substratos leves, a energia
transferida T ao Atomo alvo pode depender significativamente da
energia perdida Q em processos de excitagio e ionizaglio eletrdnica
dos 4atomos participantes da colis8o. Encontramos que a energia
perdida T em uma colis3o ineldstica é menor que a correspondente
na situagio em que a enefgia mecinica ¢é conservada. Além do
préprio uso de uma expressio diferente para a energia transferida
T em uma colisBo inelastica, a lei de forga também, em geral, nio
&€ a mesma. Para calcular a redugldo da energia forneci'da ao Aatomo
alvo na presenga de processos dissipativos Q, construimos um

modelo de potencial n3oc conservativo onde a energia Q € levada em
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conta no céilculo da t,rajet,éria do fon e do alvo no sistéﬁ@ C. M.
para cada pardmetro de impacto p . Tal potencial, por causa da
energia Q armazenada no sistema eletrénico, é mais "flat“ quando

comparado com o potencial eldstico, causando com que os &ngulos de

espalhamento no C.M. do fon incidente fiquem menores.

Constatamos que o efeito de correlagfio ie,a influéncia da

energia transferida T devido a presenga de processos inelasticos
Q, ¢ mais forte para pequenos parametros de impacto Ccolisdes
quase frontaisd e diminui para par&metros de impacto menores Cver
xXe,8 na fig.85.17). Assim, o efeito depende basicamente da
distribuic3o de energias perdidas X ) em fungBo do parametro de
impacto p da colisdo, pois a medida que a principal contribuigio
no poder de freamento eletrdnico for proveniente de perdas de
energia Q ocorridas para menores parametros de impacto, teremos um
efeito de correlagido cada vez mais pronunciado, podendo diminuir o
poder de freamento nuclear em até o dobro do valor do poder de

freamento eletrénico (no caso em que md>mz).

Dentro deste contexto obtivemos um &timo acordo entre os
valores do Rp e ARp medidos e calculados de maneira correlacionada
para todos os ions implantados em carbono. Este tipo de tratamento
nos fornece &timos resultados inclusive para os casos onde ja
t{nhamos um razoivel acordo experimento-TRIM entre os wvalores do
alcance projetado Rp. A predigdo do segundo momexﬁto da
distribuigio de ions implantados ARp é significativamente

melhorada em relag3co a obtida do calculo ZBL. ’Cont,udo, a
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‘eoncordancia oblida ndc ¢ t&o boa quanto a encontrada nos valores

.do primeiro’ momento Rp. Isto pode ser devido a escolha do

potencial excitado utilizado para caleular a dependéncia do &ngulo
de espalhamento 6 com QC(pd.  Aprimoramentos em Vexc podem em

principic melhorar ainda mais os valores preditos de ARp,

principalmente por que esta quantidade depende muito da

funcionalidade do potencial VC(RY [7,11).

Também em alvos de Be obtivemos uma étima concordancia com o
uso do cilculo correlacionado, apesar do efeitc de estrutura dos
filmes de Be, o qual faz com que os perfis de implantacfc sejam
assimétricos, apresentando uma cauda para dentro do filme.
Entretanto n3o foi possivel fazer comparacdes com o ARp ou com a

FWHM, pois estas dependem fortemente da estrutura do filme.

Em alvos de Si0z, como esta mostrado no Apéndice 1V, o
tratamento correlacionado bf‘ornece Oos mesmos valores que os do
TRIM, pois o poder de freamento eletrénico, segundo ZBL, €& menos
de um décimo do poder de fréamento nuclear, produzindo assim pouco
efeito de correlacio. Embora nossos resultados experimentais em
SiOz r;éo mostram a necessidade do cdlculo correlacionado, estes
também s3oc bem descritos pelo tratamento da secc3o B5.5. Assim
concluimos que para uma predig3o mais fidedigna no perfil de
implantacio devemos levar em considerac3o efeitos nfo incluidos na
tecria ZBL. O corte de potencial introduzido por [10] e o efeito
de correlagdoc estudado neste trabalho mostram que s3o necessirios

em certas circunstincias. Todos nossos resultados mostram a
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necessidade e corroboram os efeitos acima.

;

No célculo correlaciondo apreséntado na secci3o 5.5 existem
muitas limitacdes, principalmente na forma do potencial Vexc

escolhido. No entanto , apesar disso, o modelo nos fornece bons

resultades para o calcule de perfil de implantagdo predizendo
comportamentos diferentes da teoria ZBL no limite midd>mz. Como

exemplo podemos ressaltar que medidas recentes do alcance de Bi e
Au em polimeros (CoHoO), os quais s%o ricos em carbono, também
mostram a mesma estrutura de discrepincias observadas em carbono
puro [77). Também neste caso, um bom acordo entre a teoria e a
experiéncia € conseguido quando se inclui na teoria ZBL o efeito

de colisdes inelasticas no poder de freamento nuclear.

Como j4 salientamos, o nosso estudo est& concentrado no ion
incidente e n&oc nas modificag¢des do alvo devido aoc feixe idnico.
Porém também seria interessante o estudo de como os efeitos
detectados neste trabalho influenciam outros processos tais como o
desbastamento idnico ("sputtering', mistura e difusio nag
cascatas de colisdo ("Ion Beam Mixing'), dinamica de amorfizacio,

ete, os quais sfo de grande interesse tecnolégico.

Concluimos que o procedimento ZBL para calculo de poderes de
freamento e perfis de implantagio nem sempre representa a
real idade para qualquer combinacfo ifion-alvo na regido de energia
onde predomina o poder de freamento nuclear. Além do mais, mesmo

em altas energias onde o poder de freamento eletrdnico &
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predominante enconbtramos |48, 48] que ZBlL. também n8c descreve

razoavelmente bem os perfis de implantac&c medidos em alvos de Si

para Li e B. Isto significa que embora muito utilizadosos poderes

de freamento de ZBL, estesnfo representama descricio mais realista

existente.

Esperamos que os presentes resultados venham estimular novos
estudos tedricos e experimentais. Do ponto de vista tedrico &
necessario uma descric3o mais adequada a priori do efeito de
correlacdo e da distribuic3oc de energias Kpd) e do lado
experimental seria interessante a obtencfio de uma sistemitica mais
completa explorando ifions pesados em outros substratos leves Cboro

e litiod.
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APENDICE I - ENERGIA DO ESTADO FUNDAMENTAL ELETRONICO

Em muitos problemas da fisica, em especial o cilculo do
potencial eldstico de uma colis3io biniria, é de interesse
determinar as energias do estado fundamental e as densidades de
particulas de sistemas com muitos corpos, sem entrar em detalhe do
nimero de particulas envolvidas. Em particular, Hohenberg e Kohbhn
{18) mostraram que a energia do estado fundamental de um sistema

de N elétrons em um campoe externo ol depende apenas da densidade

eletrénica pCr't) como

+ +,
Efpl =T (p) + Iuc?a R @ + e? j'pCrD X' @ @ 2 E [p)
ZJ) - .

CI.13

onde T [p) é a energia cinética do sistema eletrénico, o segundo e
o terceiro termos da equagio acima representam a energia potencial
dos elétrons devido ao campo externo o e a energia da interagio
elétron-elétron direta . As energia de troca “exchange" e a de
correlagao estiao incluidas no termo Eex {p].

A minimizacZo de E [pl], sujeita a condit;éol pr?)d9r=N . nos
conduz a energia Eo e a densidade p do estado fundamental do
sistema de N elétrons.

As funcionais Tipl e Eex [pl] s3ic de carater universal, ou
seja, n3o dependem nem do campo externo oC?Y e nem do nUmero de
elétrons N [18]. Entretanto a forma exata destas funcionais ni3o

s3do conhecidas e por causa disto virias aproximagdes tém sido
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sugeridas na literatura (19,78,78). A maioria destas aproximacles

usam 'os resultados conhecidos de um qis dg:'elétrong livree

CoC?d=const.d, nio interagentes. Neste caso sabe-se que a energia

do gis, o qual ¢ puramente cinética, pode ser escrita como
E =35 N¥% =ck p v I.2>

ck = 21.88 eV A2

onde ¥ é o volume do géds de elétrons e 8 é a energia de Fermi.

No caso em que ol ®const. € p(f?)#const.). considera-se o
sistema de elétrons subdividido em volumes elementares AY: de
tamanho tal que oCP nio varie apreciavelmente. Assim a energia
cinética do sistema total poderia ser obtido com a2 soma das

energias cinéticas do gis de elétrons em cada volume elementar.

To [p) = Eck pf’s A¥i = ok J-pCr} a%r

£

(I.3

Os modelos que consideram a energia cinética acima éﬁo
usualmente chamados de modelos estatistico, pois a expresséo acima‘
sé teria sentido se em rada volume elementar A¥%i existissem um
nimero suficientemente grande de elétrons tal que pudessemos
aplicar as propriedades usuais de gis de elétrons

A energia cinética acima, baseada em gas de elétrons
locamente livres (FEG "Free Electron Gas') , Juntamente com os
outros termos da equaglo (I.1>, com Eex = O, constituem a teoria
de Thomas-Fermi de um sistema multi-eletrénico.

Correcdes ao termo Te de energia cinédtica foram calculadas,
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por Kirzhnits , Hodges e outros [1B,78]. Tait correcSes eis
expansbes em Vp, que deve convergir para sistemas ondep(?) seja

uma funglo suficientemente suave de 1

TIpl =To [p) + T2 (p] + .... (1.4

com T2 {p) = c2 JCVp)z s p dr 1.5

c2 = 0.1058 eV A2

Ao considerarmos a interacio elétron-elétron, teremes o
surgimento do terceiro termo na equacio (I.1). Porém este termo
deve superestimar o valor real desta interac3o pois, devido aco
principio de Pauli, a probabilidade de dois elétrons de mesmo spin
estarem préoximos € quase nula. Como conseqiiéncia deste fato,
efeito de ‘exchange", uma parcela de energia deve ser descontada
da energia de interacioc total. Em um gas de elétrons interagentes,
mas livre de um campo externo, temos [19]

Eox = —ca p*? ¥ CI.®

1

com ca = 10.635eV A

Assim na aproximagio de elétrons localmente livres teremos

Eox [pl = —ca j X EY? 4% CI. 7

Ainda seria possivel considerar corregdes em gradientes de
3 . = .
AArd na express3oc acima e efeitos de correlagio. Para mais

detalhes, estas estic nas referéncias fig,19,78, 79]
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APENDICE 11 - CALCULO DE POTENCIAIS VIA FEG

Como fol mencionado na seccfio (2.2.3), o potencial elistico
ZBL. se baseia na aproximac3o adiabitica eq.(2.13), onde a energia
do estado fundamental do sistema eletrdnico ECR) da quase-molécul a

formada a uma distincia R é dada, em ordem Zero, pela expressio
(I1.1> do Apéndice I. Também & considerado que nio exista

rearanjamento ou distorcgio das densidades eletrdnicas
correspondentes acs 4tomos separados quando estes se aproximam. A
densidade eletrdénica total da quase-molécula formada & considerada
como sendo a simples soma das densidades eletr@nicas de cada Atomo
envolvido (2.15)

Na primeira parte (I1.1) deste Apéndice serd visto um
algoritmo numéric que calcula o potencial interatémica, segundo o
modelo FEG, para qualquer combinacio especifica Atomo A-B, uma vez
dado as densidades atémicas pal ) e pB 5 . Na segunda parte
€(11.2> sera abordado os efeitos de algumas correg®des na energia

(2.143> no cdlculo do potencial interatémico VCR).

II1 ALGORITMO

Consideraremos as densidades eletrénicas de cada Atomo
participante da colis3c como sendo esfericamente simétricas ao
redor de cada Atomo respectivo, e que essas se anulem para

distidncias maiores do que um certo valor fipito Ri .
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picry = O para | £ | £ R
CII.1)
+
r

p‘z(?) = 0O para |

onde i= A,pB corresponde as densidades do 4tome A e B
respectivamente .
A equacdo (2.16), para o cialculo de potenciaie em FEG, pode

ser rescrita como :

VCRD = VxCRD + ValR) + Ve(RD CI1.2
onde :
s 5/3 53 5/3
VxCR> = cx Id r [pACxA) + pe(xmd ] - [pACxA) + ppCxBd ]
C(II.3
s 473 473 473
YaC(R> = ca Jd r [ pPACxAD + ppCaxB) ] - [ PACxAD + pplxBd ]
CII. 4D
VECRD = Za Zs e’/ R + e"'H d’r a'r* paCaxad peCam’> | 2-20170 4
- e dar PACxAd Zn / x»
2 3
-eJ.drz pPBC2xB> Za / xa
CII.5SD
onde xa= !?—?a!
3> >
aB= jr-rej

fa e s & a posicio do Atomo A e B respectivamente e ¥k, Va e Vc

s3o as parcelas de energia cinética, "exchange" e de Coulomb do
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potencial interatémico V(RDJ"',

A contribuicio ao poténbial devido ac aumento de energia
cinética Yx(CRD provocada‘ pela superposicio das densidades
eletrénicas, bem como a parcela Va, somente sio diferentes de zero

dentro do volume de “overlap” mostrado na figura abaiuva.

Figura II. 1

As integragdesz dentro deste volume foram feitas em

coordenadas esféricas r,6 e p :

7 ried
Idgr fCxa, B> = 2 nI I r’sens dé dr £ Cxa,md CII.6d

sobreposi glo °c ©
onde xa,xm> ¢é dado pelas equacdes CII. 2 e (II.3) e = & a
distancia de um dado volume elementar em relagio ao Adtomo i e pode

ser obtido, de acordo com a figura acima como -

5

-—

xn=/r2+a2+2racose CII. 7D

-

xa=/r2+b2-2rbcose
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onde a e b sdo as distincias dos centros de A e de B em relaclo a
origem O ,e sioc determinados apartir da distincia interatémica R e

dos rajos atdmicos Ra e R»

o = RZ 4+ Ra? 4 Re? b = R® 4 Re® - RAZ CII.e
2R ’ 2R
O valor miximo de r , r(8) na equacio (II.B), o qual
delimita a regifio de integracio é dado por
1/ 2 2 2 X
- a cos 6 + ra - o sen © O <6 < n2
r(e> = 2 2 S CII.a
b cos 6 + 1/rn - bzsen e n/es 6 £ n

© qual é somente vaAlido se a esfera menor (ver figura (II.1D>)>, n3o
estiver completamente dentro da esfera maior. Sem perda de
generalidade, podemos supor que Ra > Re. Entio na situacio em que
R + Re for menor que Ra, ou seja que o volume de “overlap’ seja a
préopria esfera de raio Rs, © dominio de integrac3io fica
trivialmete descrito en relacfio ao centro B aoc invés da origem ©.
Neste caso teremos € entre O e n, r entre O e Re e xa e x® dados
por C(II1.75 coma =R e b =0 .

A interacfio eletrostatica €II.SD envol ve integrais sextuplas
na interac3o elétrons-elétron. Contudo & possivel reduzi-las a
quadraturas duplas . Segundo o procedimento de Gordon e Kim [283,
iste pode ser feito integrando-se sobre as variaveis angulares 6 ,

p em coordenadas esféricas. Ent3oc Vo(R) pode ser escrito como
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RA  ©  R»
Ve(R) = ezj 4nrA2fdrA J 4nrs® drs PACTAD p(red ICra,rad +
0 0 | |

+ CZA-NAYCZn-Nmdel R

CIT.10D
onde Na = Jﬁ’r paCEd , Np = Jh’r paced CII.11)
e

ICra,rpd = Za ZBN; ;E‘;NA)CZB‘NB) + FCra,rpd) +
- 2 2Z8/NB CR + ra + |R - ra|d™* +
-~ 2 ZaA/NaA CR +rB + |R - ra|>~* CII.12d
com
F(ra,re) = 2 ACR + ra +|R-rajd ps re{ |R-raj
1 1 1 R Cra - rad?
c [ ra rn] 4 rarse ZRrars P IR-ral< ra < Rera
-1 . ’
rB

pP” re > R4ra

(11.13

Os quatro termos da expressio (II.S) foram agrupados a fim
de reduzir o erro nimerico da soma e subtragio de nimeros grandes.

Todas as integracdes duplas (iI1.6d> e CII.10D foram

executadas numericamente por Simpson. O ajuste do programa bem

como a estimativa do errc foram feitos comparando os resul tados

obtidos com os existentes na literatura.

156



112 CORRECOES

Neste trabalho considerames 2 diferentes tipos de corregfes

no cadlculo de potencial (2.18) : o primeire terms da expansfo em

Vp na funeional de energla cinédtica €I1.B5 [23) e as correcdes
relativisticas tanto na funcional de energia cinética Te em CI.3D
quanto nas densidades de cargas utilizadas [80].

O termo inhomogéneo de energia cinética Ta2lpl] (CI.1D> foi

incluido no cidlculo de potencial em (2.18> como :

Vik = ciIx Jdar { [VCpACxAD-'-pann))/CpACxA)+pana)] +

- [ Vpoaloxad /pplxad+ VpnCam)/pann)] }

CIT.14>

cix = 0.1058 eV A®
O grafice abaixo mostra o calcule da fung3io de blindagem
para o sistema Pb-C. Os circulos representam a funcioc de blindagem
interatémica calculada com Vik(R> e a curva cheia representa ¢zsL.

A diferenca entre as duas curvas € inferior a 10% para R < 1.2A.

Correcdes relativisticas tornam-se importantes a medida que
a densidade de elétrons aumenta. Em um gis de elétrons, quando a
energia de Fermi , 8fF ~ pl/a » fica comparivel com a energia de
repouso mc? do elétron, o tratamento relativistico do gias de

elétrons torna-se necessirio. A funcional de energia cinética T &

modificada em ordem zero como [0}
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Tolpl = cx Jd’r oK% wcpd CI1.18)

onde ' i
. : 3
P> E 10x-5{—1§—[x' €1+ 25¢1 4 DY tnex + €1+ x’)"’)] - -’é—}
com x= (3n5' %a p’/'
a= 17137 ua = 0.00388 A
O potencial interatémico foi calculado utilizando a

expressio acima e as densidades atédmicas obtidas por
Dirac-Fock-Slater [{81). A tabela II.1 mostra uma comparacio entre
a2 funcio de blindagem de Pb-C calculada com I1.18 e e a ¢zsL.
Novamente as diferencas sio bem pequenas (menos de 5.

Outras corregdes tais como , inclusioc do termo de correlacio
{251, correcio devido a sSpins n3o pareados {193}, expansio em
gradiente de p do termo de troca e autointeraciao elet.rost.ética
[18) s3oc despreziveis |, pelo menos, na faixa de distancias

interatédmicas exploradas ¢ r < 24).

I

TABELA II. 4 Comparaclio enire ¢ relat. e ¢zBL

RCAD - Pcatcul ada dzBL
6.2 0. 2300 O. 2500
. 4 0. 08B0 O. 0850
0.6 0. 0400 0. 0430
o.B 0.0210 0. 0220
i.0 0. 0120 0. 0120
i.2 O. 0087 O. 00886
1.8 0.0013 . 0014
2.0 0. 000B 0. 0008
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: " Pb ——— CARBONO com Vik
}
0
10
“-.:-; R S 2 L I L B L) llllllllT]leIIIlll'TT1T1||||"f"
~ 0.00 0.40 0.80 1.2 1.60 2.00

Figura XX.2 -

0
R (ANGSTROM) e

0z circulos representam a funcls de bl indagem
interat8mica para os sistema Pb - C calculada pelo
©q.(2.146> mais a correclic II.i4 .A curva cheia

representa ¢ZBL.
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APENDICE III - CINEMATICA DE COLISOES INELASTICAS

Consideraremos a colisio de uma particula 1 de massa mi e

energia Eo com uma particula 2 de massa mz, inicialmente em
repousc no sistema do laboratério. Na auséncia de forgcas externas

atuando sobre este sistema de duas particulas, o centro de massa

delas move-se uniformemente com velocidade :

ch = m/Cmi+mz) ﬁx (I11.1>

onde U & a velocidade inicial da particula 1

Apds a colis3o, a particula 1% passarid a ter velocidade vi1 e
a particula 2 tera ¥2. A anilise da colis3o fica simplificada ne
referencial onde o centro de massa (C.M.D) esti em repouso. Neste
sistema o momentum total do sistema € nulo. Ent3o por conservacio

de momentum, © movimente das particulas neste referencial

é
Y 1
simetrico
ml Figura IIX. 1
1 ¢ s
As variadveis em relagio ac C. M sio denotadas por *“linha". As

velocidades iniciais s3e designadas pela letra u e as finais pela
letra v, tante no referencial de laboratério quante no C. M. .
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com m ve' = mz2 v2' i (111.2>

As velocidades iniciais no sistema C. M., ui'e u2', sio
expressas em termos da velocidade inicial 2 como:
U1'= U1 = Pem = m2Cma+mzd CIII.2

-+ -+
uz'= —i’cm = -m1/Cma+m2d us

A energia inicial no C.M. pode ser escrita como :

_ 1 .2 1 ,2 _ 1f ms m2 2
Ecum = = ma us + = mz2 u2 = —a—[m] ui CIII. 4>

Em uma colis3o ineldstica as velocidades wvi' e wv2' <sio

determinadas especificando-se a energia Q perdida para modificacgio

dos graus internos de liberdade das particulas participantes da

colisio .

1 s 2 1 2

Ecu=—2—m1v1 + —a—mzvz’ + Q (III. %

Substituindo CIII.2),CIITI. 3 e (III.4> na equacioc acima

temos

vi'= £ us’ CIIT.8d

v2'’= £ u2’ CIII. 7>

~

onde £ = 7/1 - Q”Ecm (III.8d

Para wvoltar ao sistema do laboratéric temos que adicionar a

velocidade ¥em nas velocidades o' e v2'Cver figura abaixe D).
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-+ -
v o= Vcrn + v

D2 & Pem ¢ D | C111. 65

-\71: m

Os dngulos y e p mostrados na figura acima s3o os angulos de
espalhamento da particula 1 e 2 no sistema de laboratério e o
aAngulo 6 (figura III.1) é o Angulo de esplhamentc no sistema do

C. M

A energia T transferida ac dtomeo alve fica dada como :

-
L]
R
S
]

12 2 lT [ Pem> + D2°2 + 2 Pem . 1‘3:*] CIII.10D

n

¥ Eo [,:sen"'e/2+—i-c1 —;!)2]

4 mi m2
com y = —,
Cms + m2d
E a energia perdida pela particula 1 seri -
AE=E0—-—-12—nu-312=E0-—é—nu [i’cm2+131’2+2i’cm. 1'51’]
2 1 2
=Q+yEo(#sen6/2+TC1-¢)] CIII.11D

Q+ T
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Utilizando a: figura acima podemos obter os Angulos de

espalhamento y e pem termos do &ngulo de espalhamento € no C. M.

tan y = sen 6 - f sen € CIII.12>
cos 8 + Vem/vs' £ cos 6 + mi/mz

e

tan p = sen 6 = f sen 8 CIII. 13
Vemrsv2® - cos 6 1 - £ cos &6
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APENDICE IV - CALCULO CORRELACIONADO PARA OUTROS ALVOS

O cédlculo do perfil de implantagfo +via tratamento
correlacionado foi realizado também para os alvos de Si0Oz e para o
polimero AZ1330 (CeHoO>. O= resultados para Eu implantado em Si02

e Au implantado em AZ13850 estfoc mostrados na figuras IV.1 e IV.2

Juntamente comc os resultados experimentais do presente trabalho e
da ref [77]. A tabela abaixo mostra as energias de excitacgdes de
camada interna Qint e distincias criticas rec para estes dois
casos, obtidas segundo a secg3o (5.5.3). Também estio presentes
nesta tabela os valores de Qint € re para Yb é Rb em carbonoc e ,

Bi e Cu em berilio.

fon-Atomo Al vo Qint rc’/a

[¥]

CeVD

Eu - Si Si02 300 4.8
Eu - O 780 2.8
Au - C AZ1 350 660 3.6
Au -.0 J 800 3.0
Yb - C C B850 3.7
Rb - C c 600 3.4
Bi - Be Be 240 4.5
Cu - Be Be 220 4.0

Os valores de Sbéxt » ha eq.(5.32>, também foram escoclhidos
como sznl e a fol tomado come 0.5. E importante salientar que os
valores da tabela acima podem apresentar erros significativos pois

c modeloc de Qint adotado'em (5.5.3) ¢ muito grosseiro. Ne entanto,
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como j& mencionames, a princi p‘é.l' contribuicic no poder de

freamento eletrénico é devido a So’xt. fazendo com que os valores

calculados nioc sejam muito sensiveis

valores de Qint e re.

aos possiveis erros nos

1000f ION - 197py
700l-ION Eu TA;?RGET AZ1350
i ——TRIM
500 ﬂﬁ%ﬁ}% Rp o ———TRMcorr R
- ——cdlculo 10°~ o exp.resulls - P
300 correlacionado V4
v/
/ ——
= s
) oo
(]
g 100 ARP &5
% 70 tj ]02 -
@ 30 &
e e
a
20
10 [ I P P 10! L.
0 20 30 5 K0 10 102 10
ENERGIA (keV) ION ENERGY (keV)

Figuras IV.1 e IV.2 - Resultados do Rp e do ARp para Eu itmplantado

em S102 e Au em AZ1350 obtidos via cdlculo
As linhas

correspondem aos cdlculos originais do

chevas
TRIM
provenientes

correlacionado.

sdo
[?771.

e o valores experimentais
deste trabalho e da ref
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APENDICE V - TRABALHOé'PUBL]CADQS

Em anexo estio as= publicagbes realcionadas com este

trabalho. Elas também podem ser encontradas nas ref [45, 46, 47,

853, 54, 89, 64, 70, 70 e 77). Exceto as ref (70 771 todas 44

estio publicadas ou jd foram aceitas para a publicacgio.
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The Effect of Inelastic Collisions on the Stupping snd Kange

6‘ Tons

P.L. Grander>, M. Behar?>, 6. Schiwictzo: and J.P.
Biersack:
*>Inctituto de Fisica, Universidade Federal do Rio Grande do
Sul, 91500 Porto Rlegre, Brasil
“>Hahn-Meitner-Institut Glienicker Str. 100, D 1000, Berlin

33, West Germany

RESTRACT

It is shown that the inclusion of inelastic collicions
have 2 pronounced effect in decreasing, the nuclear stopping
power and scattering angles (C.M. system). As a consequence
in the case of heavy ions impinging on Carbon » significant
increase in projected ranges is achieved, and an excellent

agreement with the experimental data is obtained.



The proper thojce of  interatomic potentials and

stopping powers s o fundamental ques(ion for charged

particle interactions with the matler. Ziegler Biersack and
Littmark (2.B.L.) have proposed an universal polential which
together with an improved semiempirical electronic stopping
power [1) has Eeen used to predict range profile parameters
of implanted ions.

Projected ranges (R,) and range stragglings (AR,) as
predicted by Z.B.L. are in overall géod agreement with most
of the published data for a wide range of implantation
energies and for a large set of ion/target combinations [1];
However very recent range measurements on carbon fjlms [2]
have shown significant discrepancies with the Z.B.L.
predictions. In fact it was found that the experimental R,
values exceed the theoretical ones by as much as 40% and on
average 30%

As already discussed in ref.[2) it is hard to attrfbute
the observed discrepancie§ to the %ntefatomic potential or
to the electronic stopping power used in the ZBL theory. On
the other side going through the Z.B.L. calculations, it is
found that they are performed under an wusual simplified
assumption, that is: the excitation or ionization of the
electrons only enters as a source of energy loss but does
not influeﬁce the collision dynamics [3,4). Therefore the
nuclear and electronic stopping processes are taking as
independent or uncorrelated. In this frame the total

stopping power is given by



ST“h' ter o p Sfl""' Gre o4 S(’ |
where Snurerre. "and Se are the Z.B.L. nuclear and electronic
stopping powers.,

In what follows we will show that the inclusion of »
corretation between the nuclear and electronic processes
reduces the total stopping, in particular when heavy ions
are implanted into light targets.

The energy transferred to a target atom in an elastic

binary collision with impact parameter b is given by

wNncorr .

T(b) o= Y E sin” _€_ with (1)
2
12
Y= b m; = projectile macs; m, = target mass),
(m1+m2)

E projectile energy (Lab. system) and @, scattering angle

in the C-M system.

When inelastic effects are taken into account [5] this

expression is transformed into

T(b) = vE (£ sin® -2+ 0.25 (1-£)?) (2)
2
where f = JG-D(b)IEcn, Q(b) is the energy lost by

electrdnic excitation and Ec, is the energy in the C-M

system.

In first order of Q/E ., expression (2) is reduced to

T(b) = vE sin® —& - 28 Q(b) sin? - | (3)

2 2



with ()

M, 4m
1772

1n the usual stopping theories?-«-¢> the last term of

(3) is neglected. In addition it s assumed that 6 js
independent of 0O(b). This last hypothesis is not strictly
correct in particular when close collisions occur.

In order to calculate the dependence of 6 with O(b) wve
have applied the electron promotion model described in refs.
[7) and [8). Within the framework of this model we have
assumed that ‘during @ collision the 1ion-target distance
becomes so small that a quasimolecule is formed. Under these
circumstances a level-crossing or pseudo-crossing can occur
and, if the distance of closest approach (ro) becomes small
enough, an electron may be promoted to higher levels or
even ionized due to the strong couplings between highly
excited states.

We have also assuméd that during the <collision the
incoming path in the C-M system is not modified and
therefore it can be calculated using the standard 2Z2.B.L.
potential?>. BDn the other side, the outgoing path does not
correspond to @3 ground state potential but to an excited
one, (Veg) as shown in fig.1. The asymptotic difference
between both potentials is 0(b) which is the energy stored
in the electronic system of the interacting atoms (see

fig.1). Since at ro there are many crossing levels we have



(4]

taben ac one, the probability of  the paftlclo to go back
through the ercited state potential v, (1),
The eract shape of V., (r) is not bnown, therefore we

have chosen as an ansatz for VU, the exprecsion

U‘(f) s XUIHL 4 o(b) uith A = 1-O,vlnL("tr)
Thie particular choice fulfils same basic requirements: a)
Makes V. = V.o at r=ro, b) V. is always higher than the

ground state potential and ¢) with r + e« |, Ve goes to the
right asymptotic wvalue O(b). Calculations performed with
other type of potentials ac for example the power law
potential Vir) vre with s = 2,3 or 4 do not give
significant differences in the results described below.

It should be pointed out that the choice of Ve
is some kind arbitrary. However the present state of the
theory is not sufficiently well developed to permit,
nowadays a better choice. |

Ve are now in condition to calculate the scattering

angle 6 as

L bdr
6e,b) = { 2 l 2 7 incoming path
2/ 1V /Ecm- (b/x)
I, zbl" ™
(4)
+ {'i% _ J bdr }
) r2/1—VE/Ecm—(b/r)2 outgoing path
o

where € ,b anc ro have the usual meaning [1].



It can be shown that tabing Uy () = M, (r) « O(b) the
above expression for the scattering angle can be divided in

{wo parts:

zbl zbl , , .,
6(c,b) = 6 _(e,b) ¢+ 6" (e',b') |
~ 2 (S)
where e = L (1-Q/Ecm) s' ..____9_____
4 Y 1-Q/Ecm
and GZbl(e,b) - -2 bdr

rzv/1-vzb1/Ecm-(b/r)2

To

This is an essential point in our treatment since it
allows us to use for 6 the magic formula given by Z.B.L.
[1) not only for the incoming but also for the outgoing
pasth.
| It is easily seen that when Q(b) goeslto zero, then
€=62eL, and wvhen O(b) reaches its maximum value of Vzer (p )
then 6 =_g2°t. These results -clearly show that the
correlation be:zeen the inelastic and elastic contributions
strongly affects the scattering angle 6.

In 3 next step we have calculated the total stopping
power for Pb, Au, Cs and Cu implanted in €, taking into
account the inelastic effects on the nuclear stopping Sn. In
this calculation we have wused the following expression for

g(b).



O(L) = 0,0, (b) « O_(b) -

Where 0,,.,...(b) s the energy loss due to inner electron
excitation and 0O.(b) due to the wvalence electrons. For
0.(b) we ‘use the expression proposed by Den and Robinson

(97,

2
Qv(b) - SeV (211).1 e 3 exp(-a r,/a,) (6)

a
u

where Sev is the Z.B.L. electronic cross section 3. is the
universal scrgening length [1) and o was taken as 0.5 for
the heavy 1ions and 0.7 for Cu. These a values were obtained
from the best fit of the experimental dats and are of the
order of magnitude of the value suggested by DOen and
Robinson [8].

In order to calculate 0,,.ne.(b) we have made the
following assumptions: a) The electrons that can be
promotec are thﬁse, which have similar stpmic orbital
energies. Under this criterion we have selected as
candidates the carbon K shell electrons and the N shell
electrons of the impinging ions. b) We have taken as r,
(critical distance of approach) the sum of the separated
atomic radii «corresponding to the interacting levels. The
probability of excitation was taken as 1 whenever the
Cistance of «closest approach ro was smaller than r_.
ODtherwise this probabilify was taken ss zero.

The —correspending egcitation energies and critical

cistsnces decuced from ref.[10] are displayed in fig.2. This



fs the simplest approach that can be done for heavy ions
fmplanted into light targets, since for these systems s
very hard to perform molecular orbital calculations. For the
Cu-C collicion system the molecular orbital correlation
diagram was  calculated in the framework of the variable

screening model [7). The excitation energies and critical

distances shown in fig.2 were deduced from this diagram.
With the 0O(b) values obtained as described above, we were
able to calculate the nuclear stopping cross-section
Sn = ] 2nb T(b) db through expressions (5) and (2). Then the

total stopping power becomes
S. = Smn 4+ Se with Se = Se,.,., + Sev

The results of the calculations are displayed in fig.3.
The full points represent the experimental data. The lines
show the original TRIM [11) calculations and the dashed
lines vdisplay the TRIM calculations using the present
‘modified S, stopping perr. |

Fig.3 shows that quite a good agreement is attained
when the original stopping power is replaced by the one
which takes 1into account <correlation effects. This kind of
agreement was also achieved for all the other ions (Er, Yb,
Eu, Xe, Sn, Kr, Rb and Ga) implanted into Carbon [12).

It should be pecinted out that the Qirnrer(b)
contribution to Q(b) is of only 30%. Therefore the
exact «choice of the «critical distance and excitation

energies do nct affect significantly the final Sn value. In



addition it shobla'bc mentioned that the decrease in S, ¢
only achieved uhén heavy dons sre implanted into a2 light
target (myyim.) and when € S1. Thic¢ can be seen by
transforming equation (3) into the form (in first order of

OIEL",):

zbl

8. « g unCOTI. B | 2nbdd 2Q [éen2 —g———églkl- + g(e,b))

T T

where gl(e,b) depends only on € and b . For g¢¢1 (m,<(m.) the
correction vanishes and therefore the correlated stopping
power becomes equal to the uncorrelated one.

In eummary in the present letter we have shown that the
inclusion of the <correlation between the elastic and
inelactic transfer energy process reduces the total stopping
power. This treatment which wuses very simple models yields
an excellent agreement with the experimental datas [2,12).
Finally it should be stressed, that this kind of agreement
seems to be hard to achieve by any otﬁer physically
reasonable assumption e.g. changing the kind of potential or
modifying the electr&nig stopping power as was already tried

in references 2 and 12.
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" FIGURE. CRPFTIONS

Figure 1:

Figure 2:

Figure 3:

Incoming ground state and outgoing excited
potentials for an jon-target system. O is the

energy stored in the electronic system and r, is

‘1he distance of closest approach.

Inetastic energy loss O and distance of closest
approach r, for each ion-carbon combination, r, ic

given in units of Z.B.L. screening length.

The‘points represents the experimental data for
Ru, Pb, C(Cs and Cu implanted into carbon films.
Full lines show the original TRIM calculations.
The dashed lines are the corresponding results of

the present calculations.
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RANGE PARAMETERS OF HEAVY IONS IMPLANTED INTO C FILMS *

P.L. GRANDE, P.F.P. FICHTNER *, M. BEHAR and F.C. ZAWISLAK

Institute de Fisica, Universidade Federal do Rio Grande do Sul, 90049 Porto Alegre. RS, Brazil

Range profiles of Pb, Yb, Er and Eu implanted into C films at energies from 10 and 200 keV have been determined using the
Rutherford backscattering technique. The experimental results are compared with the prediction of Ziegler, Biersack and Littmark:
all the cases the experimental ranges arc larger than the theoretical ones, the difference being independent of energy reaching 45% ix
the projected range R, and 100% in the projected range straggling AR .

Depth profile measurements in a variety of pro-
jectile-target combinations are very important in the
investigation of the interaction potential between the
moving ion and the surrounding target particles. During
the last few years different groups have performed a
systematic study of projected ranges (R,) and projected
range stragglings (AR_) for several ionic species im-
planted into amorphous silicon at energies up to 400
[1-5). When these data are compared with recent calcu-
lations based on the Ziegler, Biersack and Littmark
(ZBL) universal potential {6} an overall good agreement
(+10%) is achieved. However, for some heavy ions
serious discrepancies have been observed at implanta-
tion energies lower than 70 keV.

It was suggested that this kind of behaviour should
be observed for other nonmetallic targets [3]. Therefore,
in order to further test the ZBL predictions, we have
undertaken the present experiment, implanting Pb, Bi,
Au, Yb, Er and Eu into carbon films and measuring the
corresponding R, and AI}V range parameters.

Carbon films of 3000 A thickness were prepared by
evaporation of C onto chemically cleaned silicon at a
pressure between 10~¢ and 10~7 Torr. The ions were
implanted using the 400 kV HVEE ion implanter of the
Institute of Physics, Porte Alegre. The implantations
were performed at room temperature, in an energy
range from 10 to 200 keV, keeping the beam current
densities lower than 0.5 pA/cm® in order to avoid
excessive heating of the target. The R, and AR, of the
implants were determined via Rutherford backscatter-
ing analysis (RBS) using the 800 keV beam of alpha
particles (*He?*) from the implanter. For each im-
planted target two RBS energy spectra were taken, one

* Work supported in part by FINEP. CNPq and CAPES.
* Departamento de Energia Elétrica, Escola de Engenharia,
UFRGS, 90049 Porto Alegre. Brazil.

0168-583X /88 /$03.50 © Elsevier Science Publishers B.V.
(North-Holland Physics Publishing Division)

at normal incidence, and the other by tilting the targe:
60° with respect to the incident beam in order ic
increase the depth resolution. The energy to depth con-
version was done by using the stopping powers from
ref. [6]. The experimental and theoretical range evalua-
tions have been both performed using the C film den-
sity of § = 2.266 g/cm’® as quoted in ref. [6]. We remari
that the relative difference between the theoretical ané
experimental R, and 4 R, results is independent of the
assumed density for the C film. The experimental errors
of the measured R, and AR, values are of the order of
4 1.5 nm. Further details of the experimental procedure
and data analysis can be found in ref. {5]. Preliminary
results for Bi and Au have been published elsewhere [7}

The experimental range parameters R, and AR,
for Pb, Yb, Er and Eu are displayed in fig. 1 as a
function of energy. For comparison, the ZBL theoretical
predictions are also shown. The calculations are ob-
tained via the Monte Carlo TRIM code program [§;
using as inputs the ZBL universal potential, 2 new
screening length [6], and an improved electronic stop-
ping power derived from the Brandt-Kitagawa theon
[9}.

Fig. 1 shows that in all the cases the theoretical R,
values are systematically and significantly lower thar
the experimental ones. The differences vary from 25%
for Eu to 45% for Pb and they are almost constant in al'
the measured energy ranges. The same behaviour is
observed for the projected range stragglings AR, bu:
here the discrepancies are even larger. For example iz
the Pb case the disagreement reaches more than 100%.

The results described above are at complete variance
with what was observed for the Si matrix {5}, where th:
discrepancies between experimental results and ZBL
predictions were found only for rather low reduced
energy (¢ < 6 X 1072). For increasing energies the dis-
crepancies progressively decrease and the agreemer:
between measured and calculated range becomes rather
good. In the present case. the deviations are observed
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Fig. 1. Comparison of experimental and TRIM calculated
projected range R, and projected range straggling AR, for
Pb, Yb, Er and Eu implanted into a carbon film.

for all the measured reduced energy range (1072 < e < 3
X 107 1), which turns out to be much higher than in Si.
Therefore, the explanation advanced for the Si results
{5], based on a potential cut, should not account for the
present observations.

More information is gained when our results and the
ZBL predictions are presented in terms of reduced

10°

range- encrgy (p-¢) coordinates [10). using the new
screening dength proposcd by ZBL..

In addition to the experimental results, the full lines
in fig. 2 show the ZBL. calculated ranges for the two ‘

extreme cases of Pb and Eu. The scallering of the
theoretical p, values between the two lines is basically
due to the electronic stopping power which does not
follow scaling properties. Fig. 2 presents two main
features. The first one is that the experimental points
follow a universal curve. Moreover, this behaviour shows
the consistency of our results. The second feature is that
the experimental and the theoretical curves are nearly
parallel but shifted on the ¢ axis by about 60%. This
last fact gives us information about how much the ZBL
potential should be reduced, in order to account for the
results of the present experiment.

The classical orbit equation for two-body central
force scattering, in the center-of-mass coordinates is
given by:

it bdx
0((.b)=7r—2[‘0 []_M_(é)z]l/z.

Xx€ X

(1)

where b, x, and e have the usual meaning and ¢(x) is
the screening function of the interatomic potential. If
¢(x) in (1) is replaced by

o?BL

¢(X)='C—‘ 2)

$?®" being the universal screening function [6] and C a
constant, then it can easily be shown that: (e, b) =

[ B:B !
— s bl
8 P= Pb P Eu
' A= Au Bi
8 Y= Yb
Qa L E= Er
W €= Eu
= 4r
&
A
o [ Fe
[TY] B
o oY
é ol TRIM PREDICTIONS
o gAE
B
" ! RN [ R
= 1
10 2 4 6 8 10 2 34
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Fig. 2. Our experimental results for various ions plotted in terms of the reduced range-energy variables (p-¢). The two full lines give
the ZBL TRIM calculated ranges for the two extreme cases of Pb (lower line) and Eu (upper line). See text.
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67" (C¢, b), and that the nuclear stopping power S, (¢)
and the reduced range p(¢) arc given by S, ()~
(1/C)87M(C¢) and

p(0) =M (Co), (3)
67P  S78 and p™® being, respectively, the scattering
angle, the nuclear stopping power and the reduced
range when the ZBL potential is used. Then, by com-
paring expressions (1), (2) and (3) we conclude that a
reduction of around 60% in the ZBL potential would
bring as a consequence an agreement between the theo-
retical and experimental results. It should be stressed,
however, that in our experiment we have tested only a
limited region of the ZBL potential (2.0 € x € 7.0),
which corresponds to the present implanted reduced
energy range (1072 <€ <3 x107"). This is a striking
feature since it is known that in this reduced energy
range the ZBL potential reproduces quite well the ex-
perimental results for most of the ion-target combina-
tions.

It is possible that the observed discrepancies are
related to the fact that in our work we have studied the
range parameters of very heavy ions implanted into a
light target. 1t is not clear if in this condition the free
electron gas (FEG) calculations used in the ZBL theory
are appropriate. Alternatively, it could also be that the
FEG calculations are pertinent but the electron distri-
butions are not taken into account properly.

The present results point to furthes experimental
work with lighter jons implanted into C, and with hcavy
jons implanted into other light targets, in order to get a
systematic picture. Moreover, the results obtained also
indicate that further theoretical work should be done.
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As, Cs, Xe. Eu and Yb have been implanted into SiO; in a typically 10-200 keV energy range. The implanted profiles were
analysed using the Rutherford backscattering technique. The obtained projected ranges (R ) and projected range stragglings (AR )
are compared with recent predictions due to Ziegler, Biersack and Littmark. While good agreement is obtained between lhe

theoretical and experimental values of R,

1. Introduction

Accurate knowledge of ion-implanted range distribu-
tion is very important in order to improve the present
understanding of atomic collision processes in solids.
Recently Ziegler, Biersack and Littmark (ZBL) have
calculated projected ranges (R,) and projected range
stragglings (AR) using a new universal interatomic
potential and screening length [1], together with an
improved electronic stopping power [2]. Range data as
predicted by the ZBL calculations are in overall good
agreement with most published data [2] for a wide range
of implantation energies and for a large set of ion/target
combinations. However, there are still cases where the
situation is not quite satisfactory: in particular, precise
range measurements for a variety of ions (29 £ Z, < 83)
implanted in a Si matrix [3] 'have shown significant
discrepancies between experiment and theory. In fact
for Au, Eu and Yb, implanted at energies lower than 70
. keV, the measured ranges exceeded the ZBL predictions
" by more than 50%. The disagreement diminishes by
increasing the implanted ion’s energy. It seems interest-
ing to test if the above behaviour holds for other
systems. In particular silicon dioxide is a good candi-
date, not only because it is a silicon compound, but also
for its wide use in semiconductor technology.

Up to the present there are few systematic range
studies performed in SiO, and these are mostly re-
stricted to B [4] and As [5-7] ions. In the first case there
is good agreement between experiment and theory, but
for As significant disagreements have been found be-
tween the previously published data [5-7]. Concerning

* Work supported by FINEP, CNPq and CAPES.
** Departamento de Engenharia Elétrica. Escola de En-
genharia. UFRGS. 90049 Porto Alegre, Brasil.
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. significant deviations are found for AR,

heavy ions, systematic range results have been reported
only for Hg [8] and show good agreement with the
theory.

We have undertaken the present work with two main
purposes. The first is to provide systematic and precise
range and range straggling measurements for medium
and heavy ions implanted into SiO, over a wide range
of energies. The second purpose is to check if the
discrepancies between experimental results and the ZBL
predictions observed for Si are also found in SiO,. For
this sake we have implanted Yb, Eu, Cs, Xe and As into
SiO, at energies ranging from 10 to 300 keV. Our
results of profile measurements for Au and Bi im-
planted in SiO,, reported in a recent conference {9}, are
also included in the present discussion.

2. Experiment

The SiO, layer was prepared by thermal oxidation of
clean silicon wafers. The ions were implanted at room
temperature using a 400 kV ion implanter. The beam
current densities were lower than 1 pA /e in order to
avoid excessive heating of the target.

The Rutherford backscattering (RBS) depth analysis
was performed with the 800 keV beam of alpha par-
ticles (He?*) from the implanter. The backscattered
particles were detected by a Si-surface barrier detector.
the energy resolution of the electronic system being 16
keV. The detector was kept at an angle of 160° with
the direction of the incident analysing beam. For each
implanted target two RBS energy spectra were taken.
one for normal incidence and the other by tilting the
target to an angle of +60° with respect to the incident
beam. With this arrangement the depth resolution was
improved by a factor of 2.

For the evaluation of experimental and calculated
range distributions we have used p=2.3 g/cm’ as the
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" density value of $i0), {2). The relative difference be-

tween the experimental and theoretical results is inde-
pendent of the assumed density. The conversion from
encrgy to range profiles was madce using the stopping
cross section feported by Santry and Werner [10]. These
valucs are in excellent agrecment with those extracted
from ref. [2] using Bragg's rule.

Data analysis was performed calculating directly
from the measured spectra the four moments [R,.
B R, vy (skewness) and B (kurtosis)] of the ion distribu-
tion. In all cases the implanted profiles show Gaussian
distributions (y= 0 and B = 3). As a consequence, the
measured range stragglings have been deconvoluted un-
der the assumption that both the energy straggling of
He?* ions in SiO, and the system energy resolution are
Gaussian [11]. For energies lower than 30 keV the errors
are estimated to be +1.5 nm for both R, and AR, At
higher energies the main source of error (4%) comes
from the stopping power [10). Other contributions such
as electronic stability and statistics were found to be
less important. '

3. Range predictions and results

During the last years several calculations have ap-
peared in the literature trying to improve the nuclear
and the electronic stopping power. In this paper we use
the universal potential and screening length as obtained
by Ziegler and Biersack [1] and the electronic stopping
power based on empirical proton stopping powers and
on the concept of Brandt and Kitagawa [12]. This
potential and stopping power have been used in two
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Fig. 1. Present "*Yb experimental R, and AR, as compared
with the theoretical TRIM and PRAL predictions. Both calcu-
lations predict similar R, values.

Tahlc )
Range parameters determined in the present expeniment and
comparcd with the TRIM predictions

lon Encrgy Experiment TRIM
keV
MV R, 8K, K, oK,
fnm) (nm)  [nm] fnm]
My 15 13.7 44 13.% 3.0
20 26.5 5.2 16.3 36
30 20.5 6.4 20.5 47
50 290 8.3 295 64
70 38.0 99 35.5 $.0
100 495 125 459 105
200 783 195 739 165
19Ey 10 124 35 11.0 25
15 16.0 43 140 30
20 17.6 47 16.2 36
30 23.0 6.2 21.1 48
50 325 8.2 293 6.8
70 39.1 9.9 36.0 8.5
100 490 124 472 108
3¢y 15 12.5 5.0 141 33
20 145 59 16.7 39
30 20.0 8.5 21.8 5.2
50 285 106 30.0 72
100 479 150 502 127
200 790 262 889 214
300 1160 340 1226 301
125 15 13.0 5.0 131 31
20 15.2 6.0 15.4 3.6
30 200 7.7 20.2 48
50 26.7 9.5 278 6.7
100 465 142 454 103
200 723 214 787 172
300 1100 311 1100 236
TAs 10 10.5 34 11.4 36
20 17.0 7.0 184 6.0
30 235 9.0 24.6 8.0
50 375 140 369 113
70 480 180 479 151
100 1650 240 66.3 200
150 975 340 94 290

ways to obtain the R, and the AR, (i) through the
Monte Carlo simulation method (TRIM code [13]); and
(i) using a simple analytical approach obtained from a
directional diffusion model (PRAL code [14])).

Table 1 summarizes the results of the present experi-
ment, together with the ZBL TRIM predictions. In
addition. figs. 1, 2 and 3 show the experimental R p and
AR, results for Yb, Eu and As together with the TRIM
(full line) and PRAL (dashed line) calculations. For R,
both calculations give nearly the same results (within
10%). However, concerning the AR, values they not
only differ one from the other. but show different
tendencies with increasing energy.
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An inspection of table 1 and figs. 1. 2 and 3 shows
for Yb, Eu and As that the experimental R, values
agree quite well with the TRIM ones. There are no
systematic deviations and the largest difference between
measured and predicted values is of the order of 10%.
In particular the low energy data ( < 20 keV) of Eu seem
to be higher than the predicted values.

Concerning AR, in all the cases the experimental
values exceed the TRIM predictions. For Yb, Eu, Cs
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Fig. 3. Present and previous "*As experimental R, and AR,
values as compared with the TRIM and PRAL theoretical
predictions. Both calculations predict similar R values.

and Xc the difference is # function of the energy bein
of the order of 50% a1 the lowest encrgies snd decres:-
ing down 1o typically 20% a1 higher energics. In the As
casc, the difference is nearly encrgy-independent and of
the order of 20%. It should be noted that the BK,
PRAL calculations compare much worse with the er-
perimental results; they arc typically 50% lower, as %
observed from figs. 1, 2 and 3.

Fig. 3 displays, in addition to our As projected rangs
results, those corresponding to refs. {5-7). Here agar
the agreement of the ZBL calculated R, values with
experiment is reasonable; the data of the various authors
are scattered around the TRIM predictions. Similarly as
for all the projectiles measured in the present work, the
AR, data of As taken from the literature also exceed
the calculations, the difference reaching up to 50% at
low energy (see fig. 3).

4. Discussion

The significant discrepancy between measured and
calculated R, values obtained at low energy (< 50 keV)
for Au, Yb and Eu implanted into amorphous Si [3] 1s
not seen with a SiO, matrix. Our previous data for Au
implanted into SiO, [8] show very good agreement with
the caiculated R . This is also the case for Yb, while for
Eu the difference is much less significant than in the &
case. Moreover we would like to stress that for all the
measured projectiles an overall good agreement (less
than 10%) between measured and TRIM predicted R,
values is obtained for energies as low as 20 keV.

The differences between measured and calculated
AR, values found in the present work are typical of
what has already been observed for other ion-target
combinations [2,3).

The agreement between the R, ZBL predictions and
the present results for Au, Ub and Eu implanted in SiO,
is somewhat surprising. We had expected to observe
here deviations similar to those.seen previously with a
Si host [3). According to the phenomenological ap-
proach used by Fichtner et al. [3] for Si, the agreement
between the experimental data and the ZBL calculation
is considerably improved when the interatomic Si-pro-
Jectile potential is cut at the value given by the sum of
the ionic radii of the colliding partners (Vg approach)

The present results of measured R, for various ions
implanted in SiO, are in good agreement with the
TRIM ZBL predictions, showing that here the potentiz!
cut procedure is not necessary. In fact we have recalcu-
lated the ranges for the case of Au in SiO, using a Vg5
potential. The maximum calculated difference in R, for
Va1 and V3, is about 5% at 10 keV. This small effec..
in opposition 10 a 30% difference between both predic:-
ions for Au in Si (see fig. 4). is due to the large oxygen
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1onic radius [15] causing the V5, oxygen-ion potential
to be quite similar to the V35, one.

5. Conclusions

In a previous paper [9] and in the present one we
report systematic range studies of medium and heavy
ions implanted into SiO, at energies ranging from 10 to
300 keV. The results show that the ZBL calculation
reproduces the R, values quite well in all the cases and
at all the energies without significant deviations. This is
not the case for the AR, values which are systemati-
cally higher than the theoretical predictions.

Our R, results in SiO, are at variance with what
was observed for several heavy ions implanted into Si,

where significant deviations were found at low implan-
tation encrgics. The different behaviour that we observe
for the ranges in SO, targets can be attributed to the
presence of oxygen atoms which attenuate the effect
causcd by the Si-ion interatomic potential,
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| PROJECTED RANGES AND RANGE STRAGGLINGS OF Au AND Bi IMPLANTED INTO CARBON

FILMS AND INTO SiO,*
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Instituto de Fisica, UFRGS, 90049 Porto Alegre, Brazil
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Hahn-Meitner-Institut, D-1000 Berlin, FRG

Range profiles of '*’Au and 2 Bi implanted in C and in SiO, at energies from 10 to 400 keV, have been determined using the
Rutherford backscattering analysis. Recent Monte Carlo TRIM code profile calculations are compared with the experimental results:
i) the Bi ranges in both C and SiO, substrates are reproduced, within 10%, by the calculation, ii) for Au the experimental ranges are
longer than the predictions, the discrepancy reaching 70% at 15 keV in the C substrate.

1. Introduction

During the last few years we have performed precise
range (R,) and range straggling (4 R,) measurements
for several ionic species implanted into amorphous sili-
con at energies from 10 to 400 keV. The major aim of
this work was to test the theoretical prediction devel-
oped by Biersack and Ziegler. In their approach they
have used a new universal potential and screening length
and an improved electronic stopping power [1). The
profile calculations have been done via the Monte Carlo
simulation using the TRIM code [2]. The comparison
between theory and our experimental results shows that
there is an overall good agreement within +10% for the
%Ga, ™Br, ®Rb, '%Pd, 128n, 133Cs and 2B; ranges.
However, for '*Eu, 1*Yb and !*’Au ions implanted at
low energies, the measured ranges exceed the calculated
values by as much as 60% for Au and around 30% for
Yb and Eu ions [3,4]. It was also observed that the
disagreement between experiment and theory decreases
at increasing energy vanishing at about 70 keV for all
the three cases.

The present contribution is an extension of our work
investigating other nonmetallic targets. Here we report
range studies of 2°Bi and !*’Au implanted in C and
SiO, films at energies from 10 to 400 keV. The obtained
experimental R, and AR are also compared with the
predictions of ref. {1).

* Work supported in part by FINEP, CNPq and CAPES
(Brazil).

0168-583X /87/803.50 € Elsevier Science Publishers B.V.

(North-Holland Physics Publishing Division)

2. Experimental results

The carbon films were made at the HMI-Berlin by
evaporating C onto chemically cleaned quartz at a pres-
sure of 10™%-10"7 Torr. The SiO, layers were prepared
at the Institute of Physics, Porto Alegre by thermal
oxidation of clean silicon wafers. The Bi and Au ions
were implanted using a 400 keV HVEE ion implanter,
at room temperature. The energy range of the implanta-
tions was between 10 and 400 keV for Bi and 15 and
400 keV for Au, keeping the beam current densities
lower than 1 pA/cn?.

The Rutherford backscattering depth analysis was
performed with an 800 keV beam of alpha particles
(He?*) from the implanter. The backscattered alpha
particles were detected by a Si-surface barrier detector,
and the energy resolution of the electronic system was
15 keV. For each implanted sample, two RBS energy
spectra were collected. One for normal incidence, a
second by tilting the target to an angle of 70° with
respect to the incident beam (tilted geometry). In this
way, the depth resolution was considerably improved,
being of the order of 8 nm for C films. Up to 50 keV the
quoted AR, values (see table 1) were the ones mea-
sured only at the tilted geometry being nevertheless
affected by somewhat large errors (= 50%).

In our experimental range evaluation as well as for
the theoretical TRIM code calculations, we have used
the density of the C film to be §=2.266 g/cm’ as
quoted in ref. [6). It is important to mention that the
relative difference between the theoretical and experi-

1. BASIC PROCESSES
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Lxpcrimental range paramcters for ™ Bi and '“’Au implantcd
into C and Si0O,. Typical range crrors arc 4 1.4 nm

lon Encrgy ¢ Si()Z

(keV) R, AR, R, AR,
(nm) (nm) (nm) (nm)
W g; 10 10.2 16 94 24
15 12.5 24 11.2 26
20 - - 14.0 3.0
30 189 3.0 18.5 4.2
50 270 40 260 6.2
70 30.7 45 345 6.5
100 370 6.5 39.5 118

150 51.0 9.5 - -
200 - - 65.5 125

250 65.0 12.0 - -
400 - - 1150 272
197Au 15 18.0 20 135 35
20 19.7 2.5 14.2 42
30 220 34 200 5.0
50 315 42 315 6.6
70 35.0 50 365 8.0
100 39.0 6.8 46.9 9.6

150 50.0 9.5 - -
200 - - 700 15.0

250 720 13.0 - -
400 - - 123.0 25.0

mental R, and AR, values is independent of the
assumed density for the carbon film.

The profile for the ions implanted into the SiO, film
was evaluated assuming the validity of the Bragg’s rule

of stopping power additivity. The stopping cross sec-

tions for O and Si are from ref. [6] (page 228) and the
obtained values for SiO, are in excellent agreement
(2%) with experimenta! results reported recently [7].

The results of the present experiment are shown in
table 1. Typical errors for the R, values are estimated
to be +1.5 nm. Figs. 1 and 2 show the comparison of
the experimental results with the Monte Carlo TRIM
code theoretical predictions [1}. Alternatively for the C
substrate we also show in figs. 1 and 2 the obtained
ranges via an analytical calculation using the same
universal potential (program PRAL [8]). Both calcula-
tions give practically the same range values showing a
small difference of about 10% for Bi at low energy,
between 10 and 30 keV.

3. Discussion

An inspection of fig. 1 shows that for 2Bi im-
planted into Si0, and C, the agreement between the
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Fig. 1. Comparison of experimental and calculated range and
range straggling for 2 Bj implanted in 12C and SiO, . The lines
represent theoretical predictions (see text).

predicted and measured R, values is reasonable; never-
theless the tendency of the experimental data is to give
larger ranges, especially in the case of C substrate.
Concerning the AR, values the experimental results
give systematically larger range stragglings in both sub-

‘strates.

As is displayed in fig. 2, the low energy data for Au
in C substrate show a very large disagreement with the
predictions. At 15 and 20 keV the measured ranges of
Au in C are about 70% longer than the theoretical
predictions. With increasing energy the difference di-
minishes, vanishing at around 100 keV, and for higher
energies the agreement is quite good. Similarly as for Bi,
the experimental results for range stragglings are also
higher than the predicted ones.
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represent theoretical predictions (see text).

In summary, our measured R, values for Bi im-
planted into C and SiO, films, and Au into Si0,, are in
agreement with the theoretical predictions for all the
implanted energy range. On the other hand the results
of Au implanted into C are not reproduced by the
calculations showing large disagreement in ranges at
low energy.

Previous measurements of ranges of '°B and *As
implanted in SiO, [9] have been also compared with the
theoretical predictions of ref. [1). The R, and AR, of
'B for energies between 30 and 210 keV agree very well
with the calculations. On the other hand, the "*As data
give both R, and AR, 20 to 30% larger than the
predictions. The profiles of 120 keV Bi and Au in C

were also measured previously [10) and are in agreement
with our data and calculations shown in figs. 1 and 2

It is interesting to point out that for Bi and Au
implanted into amorphous Si, a similar kind of be-
baviour as the one reported here was previously ob-
served. That is, while the Bj experimental projected
ranges agree quite well with the theory, for Au im-
planted at Jow encrgies large discrepancies were ob-
served [S). By measuring range profiles of other ionic
species implanted into Si, a systematic behaviour was
obscrved. This behaviour was quite well reproduced
when in the theoretical calculations the atomic radius of
the implanted jons was replaced by the ionic one 11}

The results of the present experiment does not allow
us to give a tentative explanation. The observed dis-
agreement between the experimental results and the
theoretical predictions show different behaviour for each
ion-target combination. Therefore, in order 1o trace out.
a systematic trend, additional experiments carried with
ions of lower Z implanted into C and Si0, films are
presently under progress.
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RANGE PARAMETERS OF HEAVY IONS IMPLANTED INTO Be FILMS *

P.L. GRANDE, M. BEHAR, J.P. BIERSACK ** and F.C. ZAWISLAK

Instituto de Fisica, UFRGS, 91500 Porio Alegre, RS, Brasil

Range profiles of Bi. Pb, Eu, Cs and Cu implanted into Be films st encrgies from 20 10 300 keV, have been determined using
Rutherford backscattering analysis. Comparison of the experimental results with the Monte Carlo TRIM calculations shows: (1) the
Bi, Pb and Cu ranges in Be are larger than the predicied ones, the discrepancies being about 25%, (2) the Eu, Cs and Rb ranges are

reproduced quite well by the calculstions.

1. Introduction

The experimental ion range distribution data are of
current interest both for testing theoretical models as
well as for many important applications in metallurgy,
semiconductor technology, etc. With this aim, during
the last years, different groups have performed sys-
tematic studies of range parameters in implanted sys-
tems [1-4]). On the other hand, Ziegler and Biersack {5]
proposed a universal potential which, together with an
improved semiempirical electronic stopping power {6), is
used to predict range profile parameters of implanted
jons. The projected ranges (R,) and range stragglings
(AR,) as predicted by Zicgler, Biersack and Littmark
(ZBL) are in overall good agreement with most of the
published data, for a wide range of implantation en-
ergies and for a large set of ion-target combinations |6).

However, wery recent range measurements per-
formed in C films have shown large discrepancies with
the ZBL predictions. In fact, for Pb, Bi, Au, Yb, Er, Eu
and Cu [7,8] implanted into C films, it was found that
the experimental R values exceed the theoretical ones
by as much as 40% (for the Pb case) and, on average,
around 30% for the other ions. The differences are
independent of the implantation energy, which typically
covers the 10-300 keV energy range. This last feature is
very striking, because it is known that, above 50 keV,
the ZBL calculations reproduce quite well the experi-
mental range results for the most of the ion-target
combinations.

It was suggested [7] that the observed discrepancies
arc typical of a situation where heavy ions are im-
planted into a light target. In this case, the nuclear
stopping power and the scattering angles would be

* Work supported in part by FINEP, CNPq and Capes.
** On kave from Hahn-Meitner-Institut, D-1000 Berlin,
FRG.

0168-583X /90/803.50 € Elsevier Science Publishers B.V.
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strongly affected by inelastic collisions [9) giving as a
result a significant increase in the projected ranges.

We have undertaken the present experiment in order
to test if the above discrepancies are a general char-
acteristic of beavy ion-light substrate combinations or
if this is a particular case. With this purpose we bave
chosen Be film targets on which 3°Bj 2*pp, 1S3Ey,
133Cs, ®Rb and **Cu have been implanted in an energy
range which spans 20-300 keV the range. The depth
profile analysis and the subsequent range parameter
determination have been obtained via Rutherford back-
scattering spectroscopy.

2. Experimenta! procedure and dats analysis

Be films, 3000 A thick, were prepared by evapora-
tion of Be onto chemically cleaned silicon wafers at a
pressure between 107¢ and 10" 7 Torr. The Be films
were implanted with Pb, Bi, Eu Cs and Rb ions in the
20-300 keV energy range. The implantations were done
using the 400 kV Jon Implanter of the Institute of
Physics, Porto Alegre. The implantations were per-
formed at room temperature keeping the beam current
densities lower than 1 pA/cm? in order to avoid exces-
sive heating of the target.

The implanted profiles were obtained via the
Rutherford backscattering technique (RBS) using the
760 keV beam of a-particles from the implanter. The
a-particles were detected with a Si detector placed at
160° with respect 1o the incident beam The energy
resolution of the electronic system was 14 keV. Two
RBS encrgy spectra were taken for each implanted
target, one at normal incidence angle and the other by
tilting the target 60° with respect 10 the incident beam
in order to increase the depth resolution. Further details
of the experimental procedure and data analysis can be
found in ref. [1). A typical RBS spectrum taken at the
norma! incidence geometry is shown in fig. 1. In ad-
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Fig. 1. 760 keV e-panticle RBS spectrum of 100 keV Bi
implanied into Be film. The Mo and O impurities are 0.1% and

7%, respectively.

dition to the Bi implanted peak, the film also contains
O (~7%) and about 0.1% of Mo both introduced
during the film evaporation. These impurities were taken
into accoun! in the theoretical predictions as well as in
the calculation of the e-particle stopping power. These
contributions modify the original results by less than
3%.

The energy spectra were converted into depth pro-
files using the alpha stopping power in Be as given by
ZBL [6). The theoretical and experimental range evalua-
tions have both been performed using the Be density of
p= 1.8 g/c’ [6). Jt should be stressed that the relative
difference between the theoretical and experimental
range parameters is independent of the assumed density
for the Be film.

The Bi, Pb, Eu and Cu implanted profiles of fig. 3
clearly show a pronounced tail toward the bulk. This
feature should be attributed to the polycrystalline na-
ture of the target which Jed the implanted ions to
perform channeling through the grains. This channeling
is almost negligible for the 20-50 keV implantations but
noticeable for higher energies. Therefore, the usual
two-moments treatment, i.c. projected range and range
straggling, is meaningless when comparing the experi-
mental results with the predicted ones. Instead, we have
determined directly the position of the most probable
rang R, (i.c. the maximum of the distribution), which
is, according to Hautala et al. [13], rather insensitive to
polycrystalline target structures. In addition, we have
chosen the full width half-maximum (FWHM) to fur-
ther characterize the ion distribution.

The main source of error turned out to be the
uncertainty in the used stopping power, which is of the
order of 4% [10]. Other contributions such as electronic
instability and statistics were found less important. This
means that the uncertainties in the measured R, and
FWHM are of the order of 1.5 nm for lower-energy
implantations and typically of 5% for energies higher
than 50 keV.

3. Range predictions and results

During the past years several calculations of im-
planted profiles have appeared in the literature. In this
paper we use the universal potential and screening
Jength as obtained by Ziegler and Biersack [6) and the
electronic stopping power based on the econcept of
effective charge of Brandt and Kitagawa [11). The
potential and stopping power have been used as an
input into & Monte Carlo simulation code TRIM [12]
(version 1987) in order to obtain the range parameters.
The TRIM results have been convoluted with the detec-
tor sesolution and the straggling of the a-particles un-
der the assumption that both are Gaussian [14). Then,
for each implanied energy, we bhave obtained directly
the R, and the FWHM.

In fig. 2 are shown typical experimental depth pro-
files, the corresponding TRIM histograms and TRIM
convoluted results. Fig. 3 shows a comparison between
the experimental and TRIM-convoluted results for Pb,
Bi, Ev and Rb. The experimental R, and FWHM,
together with the respective TRIM-calculated values,
are summarized in table 1.

An inspection of table 1 and fig. 3 shows that for Pb,
Bi, Cu there is a marked difference between the experi-
mental and the calculated R, values, the measured
values always being larger than the theoretical ones. The
difference is almost energy-independent and on average
is 32% for Pb, 28% for Bi and 20% for Cu. However, for
Eu, Cs and Rb there is agreement, within the experi-
mental errors, between the measured values and the
TRIM predictions.

COUNTS

X, g

COUNTS

© 000 ‘ ©

DEPTH (R)
Fig. 2. Depth profiles of Bi, Eu, Cs and Cu implanted into Be
film. Full points represent the experimental data, histogram
the TRIM calculated profile, full lines the TRIM result convo-
luted with the detector resolution and straggling of the a-par-
ticles.
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Fig. 3. Comparison of experimental and TRIM-calculated most

probable ranges R, (R, in tex1) for Eu, Pb, Rb and Bi
implanied into Be.

Concerning the FWHM, in all the cases the experi-
mental values exceed the TRIM predictions. The dif-
ferences range from 20-30% for the lowes! energies, up
to 60% for the highest. As was mentioned before, all the
experimental spectra show a tail toward the bulk. This

)

il §s due o channeling through the polycrystalline
structure of the target. The channeling is almost neglig-
ble for the lowest-energy implantations and becomes
noticeable with increasing énergy. Therefore, the energy
dependence of the FWHM  theoretical-experimental
disagreement can be attributed in principle 1o channe)-
ing effects. For this reason, we are not going 1o further
analyze this subject.

4. Discussion and conclusion

1t is known that the range data as predicted by the
ZBL calculations are in overall good agreement with
most published experimental results [6) for a wide range
of implantation encrgies and for a large set of ion-targel
combinations.

The results of the present experiment show that for
Pb, Bi and Cu there are significant discrepancies be-
tween experimental R, values and TRIM predictions.
These deviations are energy-independent in the 20-300
keV implantation energy range. On the other hand, for
Eu, Cs and Rb, the measured R, values agree (within
experimental error) with the theoretical ones. These

Table 1
Range parameters of the ions implanted into Be films determined in the present experimens and compared with TRIM predictions
Jon Energy Experiment TRIM TRIM convoluted
fkeV]) R, FWHM R, FWHM R, FWHM
IA) iA) (A) (A) (A) iA)
Bi 20 280 300 200 52 200 231
50 450 Ky ] a3s 96 335 240
100 650 440 530 160 530 %
300 1420 900 1160 342 1160 400
Pb 20 280 290 204 54 204 232
50 450 360 3% 96 33 240
100 630 380 520 154 520 270
300 1450 870 1160 335 1160 400
Eu 20 220 236 200 65 200 240
50 365 Ky ] 350 125 350 250
100 600 400 570 200 510 0
300 1500 1030 1390 s 13% 430
Cs 20 200 300 200 68 200 240
50 360 370 3% 140 370 260
100 600 490 610 210 610 300
300 1520 1000 1520 440 1520 500
Rb 20 240 300 210 100 210 252
S0 400 470 400 200 400 300
100 T20 $60 740 290 740 361
300 2350 1600 2035 850 2035 950
Cu 20 260 350 220 11 220 260
50 570 520 460 240 460 428
100 1050 900 850 370 850 440
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features have already been observed when the same jons
were implanted into carbon film. In this case, Jarge
devistions were found for Pb, Bi and Cu and good
agreement for Cs and Rb [7,8). The Eu results seem to
be an exception to this picture, since for a C target we
have observed 208 of disagreement, while in the present
case this is reduced to Jess than 10%.

Jt should be mentioned that for all the ion-Be
combinations, the contribution of the ¢lectronic stop-
ping (S,) is about 12%. Exceptions are Rb and Cu,
where S, is 17% and 25% of the total stopping power.

These numbers strongly suggest that the experimental-
theoretical discrepancies are not only related to the
electronic energy process, but 1o other effects not prop-
erly taken into account by the theory.

In summary, our measured range profiles for a variety
of ions in Be films show, for some ions (Bi, Pb and Cu),
large disagreements with the ones predicted by ZBL.
These results, together with the carbon data, indicate
that the ZBL calculstions are not sufficiently accurate
for very light targets implanted with heavy ions in the
energy sange of 10-300 keV.

It is interesting to point out that the discrepancies
observed in carbon films were removed by including
correlation effects between the inelastic and elastic
processes. Therefore we have calculated the transferred
energy to the target atom during a binary collison in a
general way, i.e. the transferred energy to the target
atom is modified in the presence of electronic and
jonization processes. These modifications reduce the
elastic energy loss during the ion’s slowing down and
increase the projected range of the ion. As a conse-
quence of this treatment, for C film [9] good agreement
has been attained between the measured and calculated

values [9). Following this procedure, calculations are in
progress in order 1o check if this approach can account
for the observed discrepancies between the origina) ZBL
calculations and the preseni results in Be substrates.
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RBSTRRCT

The Rutherford ?ackscattering Technique has been used
to determine range parameters of Ru and Bi ions implanted
into RZ1350 photoresist films at energies from 20 to 300
keV. The experimental results are 20 to 25% higher than the
theoretical predictions by Ziegler, Biersack and Littmark. R
good agrement 1is achieved only when inelastic effects are
included in the nuclear stopping power regime. In addition
we find that a shallow implantation of Bi ions increases the
temperature at which the photoresiﬁt starts to decompose.
This feature is not observed when Ru is implanted in the
same conditions. Finally we have studied the thermat
behaviour of implanted Bi and Ru 1ions. While Bi diffuses
regutartly, Ru does not follow an Arrhenius kind of
behaviour. In addition it is shown  that the implantation
process modifies, via the non annealed damage, the

characteristics of the Bi diffusional behaviour.



1. INTRODUCTION

In recent years there has been gro;ing interest in
fon implantation of polymers, essentially due to the actual
and potential applications in advanced microelectronic
technology. Projected ranges (Rp) and range stragglings
(6Rp) must be known in order to determine precisely the
thickness of the photoresist mask. Moreover the knowledge of
the experimental range parameters which <characterize the
implanted profiles are important in order to test the
current range-energy theoretical predictions. Recently
Ziegler, Biersack aﬁd Littmark (ZBL) have proposed an
universal potential2-2> and an improved semiempirical
electronic stopping power based on the ideas of Brandt and
Kitagawa>. They are used as input in a Monte-Carlo TRIM
program<> in order to predict range profile parameters,.

To check the ZBL predictions for complex targets, like
polymers, we have recently performed a systematic range
study of Litium®> and Borone> implanted into the RAZ111
photoresist. Our results have shown good agrement (better
than 7%) between the experimental data and the theoretical
predictions. Rn extension of this work 1is to further test
the ZBL calculations for heavy ions implanted into polymers,
systems where there is a general lack of experimental data.

A se&ond aspect of ion-polymer interaction that we like
to investigated in this paper is related to the effect of

ion implantation on the thermal stability of the polymers.
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It is known that most of the photoresists remain stable up
to 200 <C. At higher temperature they start to decompose
tosing!molecular components like H,, CO., .CDH etc. In an
earlier work Okayama et al”’ have shown that high energy
heavily ion bombarded polymers become more resistent to heat
treatment., More recently Guimar¥es et al®’> have shown that
a shallow Bi implantation (E = 50 keV; ¢ = 1034 Bi/cm?)
resulted in the increase of the temperature at which the
polymer starts to decompose. It was suggested, very
tentatively, that the radiation damage produced by the
implantation process was responsable for this behaviour.
However chemical effécts due to bounds between Bi and the
atoms and molecules of the photoresfst cannot be disregarded
and their effect; should be further explored.

A third interesting aspéct investigated in this work is
conected with the thermal behaviour of implanted ions .into
polymers. To our knoyledge, no related systematic studies of
the diffusion of implanted speéies have been yet performed.
Therefore questions like: regularity of tﬁe diffusional
process, influence of the radiation damage are open
questions that should be investigated.

The thermal stability and diffusion processes are
studied for Bi and RAu implanted into RZ1350 photoresist
films. Both ions have ‘@ similar mass (and therefore
gntroduce similar radiation damage) but they possess
different chemical properties. Then it should be possible to

observe the influence of chemical effects on the thermal



the thermal behaviour of the jon implanked samples. Finaly
concerning range studies, we have implanted both fons in an
20-300 keV energy range and compared the experimentlf
results with the ZBL predictions=>,

The Rutherford Backscattering Technique (RBS) was used
to determine the implanted depth profiles, to observe
stechiometric changes and the diffusional behaviour of the
implanted species as a consequence of the thermal treatments

of the photoresist.

I1. EXPERIMENTAL PROCEDURE AND DATA ANALYSIS

Clean silicon wafers were spin coated with a 1,5 um
thick AZ1350 photoresist and then baked for 1 h at 80 eC.
Small pieces of wafers (22 cm2) were subsequently implanted
with Ru and Bi in the following conditions: . a) for range
measurements with fluences of 5x10*< at/cm2 at 20 keV up to
2x102= at/cm2 at 300 keV; b) at a fixed energy of 50 keV the
implantation fluence was changed from 101« to 105 at/ecm® in
order to investigate the effect of fluence on the range
parameters; c¢) for the thermal behaviour studies we have
implanted Bi and Ru at 50 keV at two different fluences ¢ =
101« and Bxﬁoi‘ at/em=. In all the cases the implantations
Qere done at room temperature using the 400 kV HVEE ion

implanter of the Institute of Physics, Porto Rlegre. The
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beam current densities were S0 snR/cm®™ §n oéder to avoid

excessive bealihg of the lmplan{ed samples.

Depth profiles were obtained via RBS analysis using 760
keV alpha particles from the same implante{. The samples
were measured at two geometries: one with the beam impinging
perpendicularly to the sample, the second under B0= with the
sample’s normal. The ©backscattered alpha particles were
detected by & Si (Li) surface barrier detector placed at
160 with respect to the beam direction. The overall
resolution of' the system was better than 14 keV. The beam
spot on the sample was changed whenever the alpha dose
reached 2x103 atlcm;. This procedure was followed to avoid
compactation effects and formation of carbon rich regions as
consequences of large alpha irradiation fluence.

Data analysis was performed calculating directly from
the mgasured spectra the four moments [Rp, ARp,y(skewness)
and B (kurtosis)] of the ion diQtributions.’In atl fhg cases
the implanted profiles have sthn to be Gaussian with y =20
and B8 = 3. The energy to range transformation was done using
the o stopping powers as reported in reference [2). Rangg
stragglings have been obtained after deconvolution of the
measured profiles assuming that the alpha straggling and
system resolution are both Obaussian [9). The main error in
the evaluation of the implanted profiles is basically due to
the reported wuncertainty in the stopping powers which are
estimated to‘ be around 5% [see ref. 10]. Other source of

errors like instability of the electronic Sysfeh are much



less important. The uncertainty fntroduced by the
spplication of the Bragg’s rule for the stopping power of
the tight and heavy 1idons is an open ques{ion and will be
discussed in section IVa.

The thermal stability of the implanted and non
implanted samples have beem investigated performing
isothermal annealins of the samples at 100, 200, 300, 350
and 400 eC for 20 minutes each in a vacuum better than 10-<

Torr.

I111. RESULTS

a) FLUENCE EFFECTS

In order to observe if the range parameters are fluence
dependent, we have Bi implanted four RZ1350 samples with
fluences between 102« and 102= at/cm2 all at the same energy
-(50 keV). The obtained profiles are all Gaussians and their
range parameters are similar, within the experimental
errors, as shown in table 1. Rt the lowest implantation
fluence, no significant modification in the chemical
composition of the photoresist film has been detected - see
Fig. 1a. DOn the contrary for ¢ = B8x102<« Bi/cmz we have
detected é 35% of oxigen loss from the surface up to
=700 & as is displayed by fig. 1b. As shown by table I the

oxigen loss is proportional to the implantation dose.



Nevertheless we 'obtaiﬁ the important result that the range
parameters are rather insensitive to the materjal loss as

consequence of the irradiation.

b) RANGE MEASUREMENTS

The Rp and A4Rp range parameters have been calculated
using the Monte-Carlo simulation TRIM code<«’> (1987 version).
Rs mentioned before, it uses as inputs the wuniversal
potential proposed by Ziegler and Biersack?> and an improved
electronic stopping 5ouer based on the work of Brandt and
Kitagawa3>. Tablé.ll and 111 show the Au and Bi experimental
Rp and ARp values together with the TRIM predictions. The
results are also displayed in figure 2 and 3 where the
continuous lines represent the TRIM theoretical predictions
and the points correspondqu the experimental results. Both
figures clearly show that the experimental Rp and ARp values
are always larger than the theoretical ones being the
difference almost energy independent. For Bi the
experimental Rp wvalues typically exceed the theoretical
ones by 25% while for Au t;e difference is somewhat lower.
Concerning the projected range stragglings ARp the same kind
of behaviour 1is observed, with the experimental results
exceeding the theoretical ones for as much as 75%.‘

In.our experimental range evaluation as well as for the

theoretical TRIM code calculatidn we have hsed for thé



density of the RZ1350 film as given by the supplfér 11y §«
1.3 g/cm®. 1In addition for the evaluation of the a stopping
power and range calculations we have taken.the composition
of the RZ1350 photoresist as C,.2HiO;No.;e50.0627?. It is
important to mention that the relative difference between

the theoretical and experimental Rp and ARp wvalues are

independent of the assumed photoresist density.

c) THERMAL STABILITY

The RBS spectra.of the non-implanted samples show that
up to 200 °C there is no significant change in the chemical
composition of the polymer film. However for higher
temperatures the situation changes drastically as
itlustrated by fig. 4, showing the RBS spectra corresponding
to the non annealed, annealed at 250 and 350 «C RZ1350
samples. At 250 eC there is @& considerable loss of oxygen
(around 20%) for all the observed depth (from the surfacevup
to = 2000 % ). The corresponding C loss was of the order of
10%. With increasing temperature. a larger loss of material
is observed and finally at 400 oC the photoresist is almost
completely decomposed being the C and D losses of the order
of 28% and 50% respectively.

The Au implantations with ¢ = 102« at/cm® and 3x101<
at/cm® and of Bi one with ¢ = 1024 at/cm® do not bring any

significant changes in the thermatl behaviour of the




implanted R21350 samﬁles. However the situation changes when
the R21350 films is Bi implanted with ¢ = 3x102+« at/cm”.
Annealings up to 250 e[ do not produce any.major change in
the photoresist neither in the Bi implanted profile.
Annealing at 300 eC results in small losses of Dxygen (10%)
and Carbon ( 5%) (see fig. 4) and a marked diffusion of the
Bi implanted profile. At 350 eC the O and C losses are 20
and 10% respectivelly followed by a drastic diffusion of the
Bi profile. Finally, at 400 =C the photoresist partially
decompose with further 0 and C loss of the order of 25 and
15% respectively. |

The C and O los;es as function of the temperature, for
the non-implanted and the Bi and RAu implanted RZ1350 samples

are summarized in table IV.

d) DIFFUSIONAL BEHAVIOUR

In addition to the thermal stability of the polymer we
have also studied the diffusional behaviour of both RAu and
Bi implantea into the RAZ1350 photoresist.

The analysis of the thermal diffusion experiments in
organic polymer implanted systems cannot be performed in a
straightforward way by analytical fechniques. This is
because here the implantation leads to irreversible damage
which do not anneal out as in metals or semiconductors. To

overcome this situation we have used a numerical approach of
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the so called *finite difference method*1s» i§n érde} to
analize our data. In this approach the whole depth profile
of a given distribution is divided into single channels. The
diffusion of each channel is treated subsequently and the
product of all diffused contributions of each channel is
summed up in order to construct a new profile. Due to the
channel by channel treatment any input profile can be
"diffused" independently of its shape by using a depth
dependent diffusion parameter D(x). For convenience we
separate D(x) into a depth independent value D* and 3
normalized dimensionless depth-dependent function f(x) =
D(x)/D~.

Fig 5 shows the result obtained after the application
of the above procedure. The full points represent the
¢ = 102« Bi/cm2 depth profile of the 200 C annealed sample.
‘The open points show the ion distribution after annealing at
300 =C. The insert in Fig. S displays the depth dependent
f(x) function used as input by the computer program to
reproduce the final ion distribution profile. The depth
dependence of f(x) was chosen following the Monte-Carlo TRIM
code calculations«> which predict, fér the present case, 2
damagedvregion going from the surface to around 400 A
depth.

Starting from the initial range profile and applying
the f(x) parameter, the program, after several interactions,
provides the profile shown in Fig. 5 as a full line. The

agreement between the calculated and experimental results is
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quite satisf;cto}y, in partlcul;r for the near surface and
bulk regions. The extracted diffusion coefficients for Bi
in the damaged and bulk regions are res;ectively D, =
1.7x10-*= cm=/seg and D, = 1.7x10-24 cm?/seg.

This calculation has been repeated for B3 and Ru for
all the studied temperatures and implanted fluences. The
annealing temperatures and corresponding By and D, diffusion
coefficients are displayed in Table V. It should be noted
that the bulk diffusion coefficients are independent of the

Bi or Ru implantation dose.

IV. DISCUSSION

a)  RANGE DATA

It is well knan that energetic ions damagevand modify
organic materials in a chemically irreversible fashion.
However the present work have shown that the range
bparSmeters are rather insensitive to local stechiometric
modifications produced by the implantation process.

The experimental Ru and Bi range parameters deduced in
the present work are always larger than the ZBL predictions.
The differences are beyond the experimental errors and
~tannot be attributed to the lLack of precise knowledge of the

polymer density. HAs was pointed out before, the relative

11
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difference between the experimental and (heoretical values
is independent of the assumed density.

A source for the observed disagreement éould be related
to the composition of the polymer which was taken as
Ce.2HaOsNo 12S0.0s. If this is not the real stechiometry,
changes in both, the theoretical and experimental range
parameters should be expected. However reasonable
modifications of the nominal composition (aroqnd 10% for
each component) gives only 2 to S% of variation 1in the
theoretical-experimental discrepancies.

A second source of disagreement could be asspciated
with the wvalidity of‘ the Bragg’s rule for organic and
related materials. A recent survey?3> have shown a general
failure of the simple additivity rule for light ions like H,
He and Li. Differences of the order of 5-10% and some times
up to 25% have been observed at the stopping power peak
energy. Concerning heavy ions the information is scarce and
nothing definitive can be said. In our experiment we have
applied twice the Bragg’s rule. First when we calculated the
stopping power of the analysing c¢ beam in the AZ1350 film.
Second when the TRIM was used in order to simulate the

implanted profiles and extract the corresponding range
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parameters. Therefore, in both ' cases we are adding
uncértainties which at leasst pa;tially can account for the
observed differences. ‘

There is a third possibility that we want to discuss in
detail. Recently Grande et alis> have reported profile
measurements for heavy ions implanted into C films. The
extracted range pafameters have shown to be always
significatively Llarger (tipically 30%) than the ZBL
predictions, the difference being independent of the
implantation energy. Grande et al2s have tried different
approaches e.' g, the type of potential was changed and the
electronic stopping ﬁower was modified but no one has
improved the agreement between the theoretical and
experimental data. However good agreement was achieved when
a correlation between the nuclear and electronic stopping
powers was included in the ZBL calculations.

The present case is very similar to the C one. We have
implanted heavy ions into a substrate composed by Llight
elements (basically C, D and H) and we observed once more
that the experimental values are significatively larger than
the ZBL «calculation. These facts seem to confirm the
prediction of Grande et al2=> stating that this feature
appears whenever heavy 1ions are implanted into light
;ubstrates. Then it is interesting to check if the

theoretical procedure developed in ref. 15 is suitable for
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the present case. In what follows we are going to summarize
this procedure and,tpply it to the present case.

In the ZBL original calculation a commog simplification
is done by taking the elastic (Sn) and inelastic (Se)

transfer energy process as uncorrelated. Then
St = Spurncorr Se

consequently the energy transfered to a target atom in an

elastic binary collision with impact parameter b is given by

Thumeerc. = Tm sin® 5 (1
where Tm is the maximum transfered energy and 6 is the C-M

scattering angle. When inelastic effects are taken into

account, (1) is transformed into

T(bleorr = Tm [f sinz-g—': 0.25(1-f)2] (2)

with f =V 1-0(b)/Ecm, being Q(b) the inelastic energy loss
and Ecm the C-M energy.
In first order of Q/Ecm, the expression (2) is reduced

to
. 8 . 8
T(b)cerrerx. =y E sxn2§-280(b) 51n25

and the total energy loss of the ion becomes.

DL s T ! 1 o T T PP D [T T



BE(b) = yE sin’%"o 0(b) - 280(b) sin=§ (3)
m m m, -
with y = &4 —-2 and B = —
(mtﬂnz)2 Myt

In the wusual stopping theories the last term of (3) is

neglected and in addition it is assumed that 6 is

independent of Q(b). This Llast hypothesis 1is not striktly
correct in particular when close collisions occur.
The dependence of with Q(b) is calculated by using

the electron 'promotion model described in references 16 and

17. As a result it can be shown that.

6(c,b) = [F - dr b ]

rorz//1-VZBL/ECM-(b/r)2

incoming path +

(4)

dr b

2 4 e 2
ror //1-Vexc/ECM-(b/r)

]

T
4[-2‘

outogoing path

with € , b and r, defined aslu5ual [4). The incoming path in
the C-M system is not modified and can be calculated using
the ZBL potential [2). After the collision the outgoing path
corresponds to an excited V,,.. state potential. As discussed

in ref. [15) that by taking Va,.(r) = AVzg . (r) + Q(b) with
Q(b) '

e L G
ZBL\To

(4) is transformed into

: ZBL ZBL
e . \ !
8(e,b) = [T—EaP) 5 ¥ (b)), (5)
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(1-Q/E,.)
vith ¢! e —0 o . b = b
/ (-Q/E )
ZBL b

and 07 "(e,b) = 7 - 2

dr
2 2
T SV [ =(b/D)

This is an essential point in the treatment since it
allows the wuse of the ZBL magic formulaz® for (5) not only
for the incoming but also for the outgoing path,.

In @ next step 'we can calculated the total stopping
power for Bi and Au implanted into to Q25350 film by taking

into account the inelastic effects on the nuclear stopping

power Sn. In this calculation we use for Q(b) the following

expression:
G(b) = 0,1 (b) + G, (b) (6)

where O,,...~ is the energy loss due to inner electron and a.
due to the valence electrons. For Q_(b) the expression
proposed by Oen and Robinson [18] can be used.
T
G(b), = Sev (2m)-2 o= exp (-a-2 ) (7)
aU
where Sev is the ZBL electronic cross section g an
empirical paramenter taken as 0.5 and a., the wuniversal

screening length=>,

1
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Concerning 0,,.,..(b) it can be assumed that the

candidates for electron promotion are the Carbon and Dxygen
K shell electrons and for the heavy impinéing atoms the N
shell electrons. The corresponding excitation energies and
crifical distances deduced from ref. [19) are displayed in
table VI. For Bi and Ru - light system substrates this is
the best that can be done since it 1is very hard for this
systems to perform molecular orbital calculations. With the
above excitation energies Q(b) and critical distances r, it
is possible to calculate the correlated nuclear stopping
cross section Sneerrer. = J 2mb T(b)eerrer. db through
expressions (5) and k2). Then the total correlated stopping

power becomes.
Sscerrel. = Gpecorrer. 4 Se with Se = Se,, e~ + Se.

The results of the calculations are displayed as dashed
lines in figs. 2 and 3, showing that a good agreement is
schieved when the original ZBL calculations are modified by
inclusion of inelastic effects in the nuclear stopping

power.

b) THERMAL STABILITY

The results of the present experiment show (see table

IV) that the Au implantations do not produce any significant
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improvement in the thermal stability of the R21350 film. The

amount of Carbon and Oxigen Llosses by the 10°+« Au/em?
implanted sample s similar if:not 3 little'bit larger than
that of the non implanted one. These results are observed in
table IV and in figure 6 where the D and C losses are
displayed for each implanted Ru or Bi fluence as function of
the annealing temperature. For ¢ = 3x102<« RAu/cm® the O and C
losses decrease but still are comparable with those
corresponding to the non implanted sample. The Bi implanted
sample with ¢ = 102« at/cm? seems to be stable up to 250 =C,
but for higher temperatures losses even more material (C and
0) than the non impl;nted one. However for ¢ = 3x1024 there
is a drastic reduction in the material loss as shown by fig.
7 and table IV and a significative decomposition of the
photoresist starts only around 350 =C.

Guimar¥es et ale> have suggested that the damage
created by the implantation' could be responsible for the
raising of the temperature at which the photoresist starts
to decompose. The results of the present experiment clearly

show that the damage 1is not the only mechanism responsible

for the above effect. Bi and RAu produce the same damage.
However 3t ¢ = 3x10*< at/cm2 only Bi is really efficient in
preventing the dissolution of the photoresist. This means

that in addition to radiation damage, chemical effects, very
likely due to bonding of Bi with molecules of the
photoresist, play an important role in its thermal

behaviour.

[ o R I B Y RPN apa I P ]

L L L)

18

et

SOAH v w1

AL L




" DBur  results also show that. there is threshold
implantation fluence ¢.., needed to inhibft the
decomposition of the photoresist. Implan{ation fluences
lower than &, seem to accelerate the decomposition as shown
by fig. 6. For Ru this statment is valid for the 200-400 C
thermal range, while for Bi the effect starts at 300 oeC. The
¢.» depends on the characteristic of the photoresist. In the
case of the RZ111 this threshold fluence ¢,, was reported to
"be ¢ = 10*« Bi/cm? while in the present case is higher and
around ¢ = 3x102<« Bi/cm2. Both photoresists have the same
stechiometric composition, however their structure, density
and viscosity are dif}erent. These could be a reason for the
differences in the observed ¢., needed to .stabilize the

polymer at higher temperatures.

¢)  DIFFUSIONAL BEHAVIOUR

13

The results displayed in table V indicate that Bi

diffuses regularly in the undamaged as well as in the
damaged region during the annealing of the RZ1350
photoresist.

In figure 7 the Ln of the Bi diffusion coefficients D,
and D, =are displayed as function of T-2. For both fluences
the experimental D, points follow straight lines, indicating
an Arrhenius type behaviour, ‘The extracted activation

energies are E, = 310 meV and 420 meV for the 102« and
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_3710’* fluences respectively. The same kind of behaviour §s
followed by the bulk diffusion coefficients D. - see fig. 7.
In this case, as expected, the extracted coefficients are
independent of the implantation fluence, being the
corresponding activation energy value E, = 220 meV. The
differences in the activation energy values are related with
the damage produced by the implantation process. Higher the
fluence, larger the damage and therefore one expect that the
activation energy of the Bi ions would be higher in
agreement with what is observed in the experiment. Moreover
the lowest E, = 220 meV value corresponds to the diffusion
in the undamaged region.

On the oder side, table V shows that the Ru data do not
follow 2 regular diffusional process for none of the
implanted fluences. The differences in the thermal behaviour
of Ru and Bi can be, in principle, attributed to the
vdifferent Ru and Bi chemical bonds with the elements of the

photoresist.

V. CONCLUSIONS

Our range pro%ile results have shown that the ZBL
predictions are significatively lower than experimental
Qalues. Between the various hypotesis raised in this paper,
we cannot disregard the one related to the validity of the

Bragg’'s rule. As mentioned above a recent survey have shown
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that for Light iogs implanted into  organic materials, the
average uncertainty in the Bragg's rule is of the order of
5-10%. On the other side for heavy fons there is not enough
available data. Therefore it lis very difficult to assess
this effect and it should be left as an open question.

The hypothesis related to the inclusion of inelastic

effects in the theoretical nuclear stopping power, seems to
be more reliable. In fact, this hypothesis fits with an
emerging picture which shows that whenever heavy ions are
implanted into Llight substrates the experimental range
parametérs exceed significatively the ones proposed by the
ZBL theory. Moreover, the inclusion of the correlation
between the inelastic and elastic transfer energy processes
in the ZBL calculations bring as a consequence good
agreement with the experimental data. Nevertheless further
work is needed in order.to confirm the above hypothesis.
Concérning the thermal behaviour of the implanted
polymer it was shown that not only radiation damage but also
chemical effects are important in raising the decomposition
temperature of the photoresist. Present and previous
experiments have shown that a threshold fluence of Bi is
necessary in order to achieve the stabilization effect.
This threshold fluence seems to be function of the polymer
used in the experiment. Finally, our work have shown that
iﬁe diffusional behaviour of the implanted ions is strongly
dependent on the characteristic of the ion and on the

implantatiohiprocess itself. While Bi diffuses regularly,

21



2¢

independent of the implantation dose, Ru does not follow an
Rrrhenjus behaviour. In addition it was shown that the
implantation process modifies, via the non recovered damage,

the characteristics of the Bi diffusional process,

I TR : L T T Y T T | I R R L A T B S SR T Y P TR BN N I |




10.

11.

23

REFERENCES

J.P. Biersack and J.F. Ziegler in lon Implantation
Techniques ed. H. Ryssel and H. Glawischnig. (Springer
Berlin, 18982).

J.F. Ziegler, J.P. Biersack and U. Littmark in the

Stopping and Ranges of lons in Solids vol. 1 ed. J.F.
Ziegler. (Pergamon, New York, 1985).

W. Brandt and M. Kitagawa. Phys. Rev. B25 (1882) 5631.
J.P. Biersack and L.G. Haggmark. Nucl. Instr. and Meth.
178 (1880) 257.

R.B. Guimar%¥es, L. Amarsl, M. Behar, P.F.P. Fichtner,
F.C. Zawislak and D. Fink. J. of Appl. Phys. B3 (1988)
2083.

R.B. Guimar¥es, L. RAmarat, M. Behar, D. Fink and F.C.
Zawislak. Jﬁ Mater. Res. 3 (1988) 1422,

Y. Okayama, T.‘Hashimot§ and T. Yoguch. J. Etectrochem.

Soc. 125 (1988) 1293.

‘R.B. Guimarﬁes) L. Amaral, R.P. Livi, J.P. de Souza,

M.
Behar and F.C. Zawislak. Nucl. Instr. and Meth. B32
(1988) 419.
W.K. Chu, J.W. Mayer and M.A. Nicolet in Backscattering
Spectrometry (Education Academic, New York, 1978).
D.C. Santry and R.D. Werner. Nucl. Instr. and Meth. 178
(19801523,

Shypley Co. Zirich, Switzerland.



12.

13.

14.

15.

16.

17.

18.

18.

24

6.D. Smith Numerical Solution of Partial Differentssl
Equations: Finite Difference Method 2re edition
(Clarendon Dxford 1978). .

D.1. Thwaites. Nucl. Instr. and Meth. B27 (1987) 283
and reference there in.

P.L. Grande, P.F.P. Fichtner, M. Behar and F.C.
Zawislak. Nucl. Instr. and Meth. B33 (1988) 12.

P.L. Grande, M. Behar, 6. Schiwictz and J.P. Biersack.
To be published in Phys. Letters. A.

U. Fano and W. ‘Lichten. Phys. Rev. Letters 14 (1966)
627.

U. Wille and R.‘ Hippler. Phys. Report 132 (1986) 128

and reference there in.

0. Oen and M. Robinson. Nucl. Instr. and Meth. 132
(1876) b647.
J.P. Desclaux. Atomic Data  and Nucl. Data Tables 12

(1873) 311.

oy Lo S Y I PR T |

W




TABLE 1

Fluence dependence of the range parameters for 50 keV 20%Bij
implanted into an 1 wm film of RZ1350. The estimated oxigen
loss as consequence of the implantation process is also

shown (typical error -5%)

Fluence Rp ARp Oxygen loss
G02<cm-2) (%) () (%)

1 490 110 <5

S 480 130 25

8 470 140 35

25




Experimental and TRIM calculated projected.ranges Rp

projected range

TABLE 11

stragglings ARp

the RZ1350 photoresist fitm.

_..----—-—-——..-—--—_------_-—--_--_—--—_-—_-—-—-—_.—.—-______---————-

_-—_—--—-—————-——————-——_--——_————-———-—————--------—--—-—-—-

100
200
300

Rp (exp) ARp (exp)
(%) (%)
280 50
350 70
480 100
730 120

1110. 200
1550 300

for 2oeBj

TR LR

¥ ¢ !

implanted into

130
180

and

I

2b

W 4wl

I




27

TRABLE 111

Experimental and TRIM calculated projected ranges Rp and
projected range stragglings ARp for 2*?Ru implanted into
the RZ1350 photoresist film.

Energy Rp (exp) ARp (exp) Rp (TRIM) ARp (TRIM)

(keV) &) & (%) §:))
20 290 50 225 35
30 330 70 285 40
50 450 80 330 60
80 620 100 522 75
100 720 120 605 30

200 1180 230 1000 140
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TRBLE VI

Inelastic energy loss O and critical distance for each jon -

atom combination.

.._..._.._--.-..-_-——-.-.-__.-.-...-.______--...-..._—_.——--..._-..--........-_...------

ion - atom Qinner “rela,
(eV)

Ru - C 660 3.6

Ru - O 800 3.0

Bi - C 760 3.4

Bi -0 S00 2.8

..-.-...-.—..--—--—-—————-—_--——---—-_——-———-u---------—-_—-—----u--—

“a. is the ZBL screening length.
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"Fig.

Fig.

Fig.

Fig.

FIGURE CAPTIONS

1.

a) RBS spectrum of 50 keV Bi implanted into AZ1350
photoresist with 102+« ions/cm?. No significant loss
of oxygen andlbr carbon are observed. b) RBS
spectrum implanted at the same energy but with ¢ =
8x102« at/cm?. There is 2az35% Oxygen loss in the

region from the surface up to 700 z.

Comparison of the 2¢°Bi experimental and calculated
projected range Rp and range straggling ARp as a
function of ihe energy. Full points represent the
experimental results. The full Llines correspond to
the TRIM predictions. Dashed Llines represent the

modified TRIM calculations - see text.

Comparison of the 2°?Ru experimental and calculated
projected raﬁge Rp and range straggling ARp as 2
function of the energy. Full points represent the
experimental results. The full Llines correspond to
the TRIM predictions. Dashed Llines represent the

modified TRIM calculations - see text.

Right: RBS spectra corresponding to wunimplanted

RZ1350 polymer film, as received (full points)[

after 250 U annealing (open points) and after

350 <=C annealing (lozenge). Left: RBS spectra

31




Fig.

Fig.

Fig.

corresponding to a shallow ¢ & 347024 Bi/cm®
implantation into the polymer film, as fmplanted
(full points), after 300 C annealing. (open points)

and after 350 oC annealing (lozanges).

Full points represent the Bi depth. profile after
200 «C annealing. The open points show the ion
distribution after annealing at 300 (. The insert
displays the depth dependent diffusion parameter
used in the calculation. The smooth curve represents

the calculated depth profile.

3)0xygen and Carbon losses as a function of the
temperature for a3 non implanted RZ1350 samples, RAu
implanted with ¢ = 10*< at/cm2 and 3x102« at/cmz. It
should be observed that the carbon loss at 250 of
for the wunimplanted and ¢ = 102« RAu/cm= samples are
similar. The same happears at 350 eC for the non-
implanted, ¢ = 10t« and 3Ix10:+ Ru/cm? samples.
b)Idem as a) but the RZ1350 samples are implanted

with Bi, ¢ = 101« at/ecm= and 3x10:+« at/cm=,

Bi diffusion Dd coefficients in the RZ1350
photoresist for ¢ = 10:« and 3x10:4 Bi/cm= as 2
function of 1/7. Also are shown the Bi Db diffusion
coefficients. The Llines are only drown to guide the

eye. In all the cases the Bi diffuses regularly.
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Thermal behavior and range distribution of 20°Bi Implanted into the Al/V

bilayer structure

C.A. Olivieri® M. Behar, P. L. Grande, P.F. P. Fichtner, and F. C. Zawislak
Instituto de Fisico, Universidode Federal do Rio Grande do Sul, 90049 Porto Alegre. RS, Brazil

J. P. Biersack and D. Fink
Nohn-Meitner-Institut, D-1000 Berlin, West Germany

(Reccived 7 July 1987; accepted for publication 2 December 1987)

350-keV 2™Bi* was implanted into an A] (1000 A)/V bilaycr system. The Bi depth
distribution measured by Rutherford backscattering agrees well with predictions oblained via
the Monte-Carlo simulation method (TrIM codc). Diffusion coefficients for Bi in both the V
subsitate of the A1/V system and the pure V foil are extracted after thermal anncalings in a
temperature range between 200 and 700 °C. The results show that the Bi ions follow a hindered
diffusion at the Al film of the Al/V bilayer and for temperatures higher than 580 °C diffuse

regularly in the V bulk.

). INTRODUCTION

The present study is related to the distribution of im-
planted Bi ions at the interface region of the bilayer system
composed by a film of Al deposited on V substrate (Al/V).
This work is the continuation of a systematic investigation
initiated with the Al/Ti (Ref. 1) and Al/KCI (Ref. 2) sys-
tems, which was undertaken with tliree major aims. First, to
enlarge the few experimental available data, which up to
now mainly deal with insulator/semiconductor and semi-
conductor/semiconductor system:. and second, t0 compare
the experimental results with the latest theoretical predic-
tion. Recently, a new version of the Monte-Carlo simulation
method (TRIM code®) has been applied in order to predict
among other properties the entire range distribution of im-
planted ions into bilayer structures.'** Finally, we are also
concerned with the thermal behavior of the implanted ions
into bilayer structures, to understand the mechanism by
which the implanted ions diffuse in these kinds of systems.

In previous works'? studying the Al/Ti and AI/KCI
bilayer systems implanted with Bi ions, we have found two
major features. First, there is a very good agreement between
the experimental results and the latest theoretical TRIM pre-
dictions. Second, when the systeins are anucaled up to
500 °C most of the implanted ions are trapped at the inter-
face region. Hence, it is of interest to see if this retarded
diffusional behavior is a peculiarity of the above two systems
or if it is a general property of bilayer structures. With these
purposes, we have undertaken the present work, where we
have implanted >®Bi™ ions, both into a double-layer system,
composed by an Al film deposited onto a V foil and into a
pure V foil. Both samples have been isochronally annealed in
order to compare the corresponding thermal diffusion be-
havior. All depth profiles have been analyzed using the
Rutherford backscattering technique (RBS).

). EXPERIMENTAL PROCEDURE

The Al/V sample was preparcd at the HM1, Berlin, eva-
porating a film of pure Al of 1000 A thickness onto a chemi-
cally cleaned V foil (Marz grade) «ta pressure of 10 *~10"’

=) On leave from Universidade Federal de 830 Carlos, SP, Brasil.
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Torr. The Al/V and V samples were implanted at room tem-
perature with 350- and 250-keV Bi* ions, respectively, at the
400-keV HVEE lon Implunter of the Instituie of Physics,
Porto Alegre. The beam current density was lower than |
ptA/cm? in order to avoid excessive heating of the sample,
and the implanted fluence was 3 10'* at/em?. The Bi im-
plantation energy was chosen such that the maximum of the
Bi profile coincides with the interface of the Al/V system
being the peak concentration around 1.2 at %.

The depth distributions were measured by the RBS
technique using a 760-keV *He™* * beam. Particles scattered
al 160" with respect to the beam direction were energy ana-
lyzed by a standard Si surface barrier detector. The energy
resolution of the electronic detection system was 12 keV,
which corresponds to 92 A depth resolution in V. In some
experiments two RBS energy spectra have been taken; one
with normal a incidence (0’ geometry) and the second at an
angle of 40" between the directions of the a beam and the
normal to the sample surface (40" geometry in Fig. 1).

The thermal annealings of the Al/V sample were per-
formed at 200, 300, 400, 500, and, 550 °C for 3 h at each
temperature, at 580 and 610 °Cfor 2 h, and at 640 °C for I b;
the upper temperature was chosen by taking into account the
phase diagram of the Al-V system, since alloys are formed at
higher temperatures. The pure V was annealed at 200, 400,
500, 600, and 700 °C 1 h each, covering the same tempera-
ture range as for the composed system. All the annealings
were made in a vacuum better than 10™° Torr. Preliminary
results in a similar system Al (500 A)/V have been previous-
Iy reported.'

ill. EXPERIMENTAL RESULTS
A. Al/V system

The range profile of Iti in the as-implanted sample, dis-
played in Fig 1, barely shows a discontinuity at the interface.
The discontinuity is more clearly seen after the measurement
performed at the 40° geomelry (see insert of Fig. 1) when the
depih resolution is improved.

Annealings up to 500°C did not bring any significant
change to the implanted profile; in particular the discontin-

@© 198t American Institute of Physics 4431
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FIG. 1. Profile of 350-keV *™Bi* implanted in the Al(1000 A)/V bilayer
structure. Full points: experimental RBS data; histogram: TRiM theoretical
prediction; full line: convolution of the TRIM calculation with the detector
resolution. The inscrt shows the profile at the interface region with an im-
proved depth resolution (geometry of 40°), and where the smooth curve is
the convoluted TRIM calculation.

uity of the Bi profile at the interface did nol change (sce Fig.
2). At 580 °C thermal diffusion of tt:: implanted ions starts
and is characterized by a slight decrex= of the Bi concentra-
tion undcr the peak. Further annealings at 610 and 640 °C
show a more pronounced diffusion j:10cess manifested by a
diminution of the Bi concentratior: and broadening of the
whole range profile. It is important 1) remark that after the
annealing performed at 640 °C, the shape of the diffused pro-
file still resembles the implanted one, being only broader and
smaller as a consequence of the tharmal diffusion that has
.occurred (see Fig. 3).
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FIG. 2. Profile of 350-keV ™™ Bi * implanted in the AI(1000 A)/V system
after anncaling at §50 °C.
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FI1G. 3. Profile distributions of *™Bi nnplanted in the bilayer AI(1000 A/
V after annealings at 610 and 640 *C". The smooth line represents the sime-
Inted distribution using the depth parameter g/(x) with f{x) as sliown in the
insert. .

B.Pure V

The measured values of the implanted Bi range distribu-
tion in pure V are R, = 330 A and AR, =125 A. Anneal-
ings performed up (o 500 °C have not changed the implanted
profile at all. A slight decrease in the Bi concentration is
visible at 600 °C, but noticeable regular diffusion only devel-
ops after the annealing at 700 °C as is shown in Fig. 4, where
the depth distributions after 600 and 700 °C annealings are
displayed.

IV. DISCUSSION
A. As-implanted samples

One of the purposes of the present work is to compare
the experimental Bi profile implanted in the Al/V system
with very recent calculations, which make use of a new uni-
versal potential and an improved electronic stopping pow-
er.*® These calculations have been performed using the lat-
est version of the TRIM Monte-Carlo simulation code.

Figure 1 shows the experimental depth profile together
with both the TRIM range distribution calculation and the
convolution of the calculated distribution with the expen-
mental depth resolution. Comparison between theory and
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FIG. 4. Profile disiributions of *™Bi implantedin pure V after annealings at
600 and 700 °C. The smooth line represents the simulated distribution using
the depth parameter gf(x) with f(x) as shown in the inser1.
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experiment shows a good agreement and the profile’s struc-
ture at the Al/V interface is very well reproduced by the
TRIM calculations. .

The measured projected range R, = 330 A and project-
ed range straggling AR, = 125 A for 250 Bi implanted in
pure V are also in good agreement with the TRiM calculated
values, R, = 310 A and AR, = 130A.

B. Thermal behavior of the Implanted systems

1t is not straightforward to carry out data evaluation of
thermal annealing experiments performed after implanta-
tion into multilayer systems. This is basically due to two
main reasons. First, the original profile is not a Gaussian
distribution. Second, it is well known that the damage pro-
duced by theimplantation does not always anneal out during
or immediately after the implantation. Consequently, the
implanted ions do not follow a regular diffusion, but a diffu-
sion which is influenced by the defects produced by the irra-
diation and not annealed out. Therefore, it is very difficult to
describe the experimental results by analytical methods, un-
less only the very general fcatures of the experiment are go-
ing to be extracted.

In our work, the thermal diffusion after ion implanta-
tion into the bilayer system, is analyzed by using a numerical
simulation method called “finite difference method.” The
mathematical background of this technique is found in Ref.
7 and some earlier applications are described in Refs. 8-10.
With this method any input profile can be diffused indepen-
dent of its shape, by introducing an appropriate depth-de-
pendent diffusion parameter g(x) = gf(x), where g is the
diffusion parameter and f(x) is the depth functional depen-
dence. This method is adequate for use in bilayer systems
and/or in systems which due to irradiation effects follow
enhanced or retarded diffusion, as it is described in Ref. 2.
Using a computer program based on this technique, we were
able to estimate the Bi diffusion coefficients in the V bulk of
the Al/V bilayer system as well as in pure V. On the other
hand Bi is essentially insoluble in Al (at least in the present
temperature range), hence, no regular diffusion is expected
to occur. The experimental results have confirmed this as-
sumption and consequently no attempt has been made to
determine the Bi diffusion cocfficients in Al films.

To analyze the diffusion in the Al/V bilayer system we
have introduced three different diffusion parameters. One
for the Al film, a second for the V bulk, and a third one
characterizing the interface region. This procedure is stan-
dard for the diffusion at any annealing temperature.

Figure 3 shows a typical example of the above proce-
dure. The full points represent the initial depth profile,
.which in the present case is the one obtained after 610°C
annealing. The open points show the final ion distribution
after annealing at 640 °C. The insert of Fig. 3 displays the
depth-dependent diffusion parameter used by the program
in order to reproduce the final ion distribution. From the
surface up to 780 A, fix) is equal to 0.2; then, there is a
variable diffusion paranteter from 780 A upto 1030 A, char-
acterizing the interface region; and finally a third constant

"diffusion parameter f{x) =0.03 corresponding to the V
bulk.
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Starting from the initial range profile and applying the
f(x) parameter, the program, after several iterations, pro-
vides the depth profile shown in the figure as a full line. The
agreement between the experimental result and the simulat-
ed one is quite satisfactory for the V and interface regions,
and as expected, rather poor for the Al film. The extracted
diffusion parameter for Bi in the V bulk is
Dy.y = 7.5%10 " em?/s.

Similar depth-dependent diffusion parameters have
been used in order to reproduce the spectra at other anneal-
ing temperatures. The obtained diffusion coefficients of Bi in
the V bulk are shown in Table I. Despite the fact that there
are only three experimental points, we can estimate the diffu-
sion coefficient from the Arrhenius plot as shown in Fig. 3.
The resultis: D = $X10~% exp( — 2.2 ¢V/kT) cm?/s.

As was mentioned in Sec-111 B, up to 500 °C there is no
observable Bi diffusion in the pure V foil. A slight diffusion
starts at 600 °C characierized by a diffusion coefficient
D< 10" cm¥/s. A noticeable diffusion only begins after an-
nealing at 700 °C. The open circles of Fig. 4 show the Bi
distribution after annealing at 700 *C and the full line simu-
lates a regular diffusion (see insert). The agreement is quite
good and the extracted diffusion coefficient D= 1.35
% 107 '* cm?/s is quoted in Table 1.

The analysis of the Bi diffusion in both systems (Al/V
and pure V) was performed assuming nonreflective surfaces.
That is, the Bi ions leave the system whenever they reach the
surface. The agreement between the experimental and calcu-
lated results, in particular for the pure V foil confirms the
assumption, and this is the reason why the area of the initial
and final depth profile in Fig. 4 is not conserved. Finally, it
should be pointed out that there is no available data concern-
ing Bi solubility in V. However, the fact that regular diffu-
sion has been observed is a hint that the Bi implanted con-
centration is, for the studied temperatures, below the
solubility limit.

V. CONCLUSIONS

One of the main purposes of the pressnt work is to com-
pare the experimental range profile of the Bi ions, implanted
in the Al/V bilayer structure, with the predictions of the
TRIM program. The calculations reproduce the Bi concen-
tration in the whole range profile and, in particular, at the
interface region. This kind of agreement, also observed for

TABLE L. Diffusion data extracled from present experiment and from Ref.
15. Do,y and D, , are, respectively, the diffusion cocfficients of Biin V and
AlinV,

Pure V
Al/Y bilayer
T D'I-V D.o-v DAI-V *
‘c cm’/s cm/s cmi/s
580 t.asx10~"
600 tx1o-" 24 t4xi0™Y
610 29xto-Y
640 1.5x10°"
700 13s5x 10 34 09%x10°"
*Reference 15.
Olwieri ot al. 4433
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FIG. 5. Arrhenius diagram for the Bi diffusion in the V substrate of the
AL/V bilayer system.

AV/Ti (Ref. 1) and Al/KCI (Ref. 2) systems gives further
support to the theoretical assumptions inserted in the TRIM
program adapted for multilayer systems.

Concerning the thermal behavior of the implanted Bi
ions, several features can be pointed out. Here, as in the Al/
KCl system, we also have to include a depth-dependent dif-
fusion constant for a relatively broad region around the in-
terface in order to account for possible structural near-inter-
face imperfections.

The fact that the basic structure of the Bi profile (in-
cluding the discontinuity at the interface) is conserved for
temperatures up to 550 °C is a strong evidence that in the A
film as well as at the interface region, we are in the presence
of a retarded diffusion. This assumption is supported by re-
sults of a previous experiment where Bi implanted into pure
Al foil shows a rapid diffusion and hence completely flat
distribution after annealing at 400 °C (see Fig. 4 of Ref. 1).
This means that the evaporated Al layer, in contrast to bulk
Al, proves to be a trap-enriched zone for the implanted Bi
ions. This behavior was already observed in the Al/Ti (Ref.
1) and AlI/KCI (Ref. 2) systems.

The Bi ions only start a regular diffusion in the V sub-

strate of the compound system at 580 °C. Despite the few
experimental points we can estimate the diffusion coeffi-
cientsas D = 5X 10 ~* exp( — 2.2eV/kT) cm?/s. There are
no previous available data of Bi diffusion into V in order to
compare with the present results. On the other hand several
works have been performed concerning vanadium self-diffu-
sion,'! Fe,'? Co,"” and Ta (Ref. 14) diffusion in vanadium,
All these studies have been done in a temperature range
much higher than the present (typically 1000-1800°C). The
obtained D, cocllicients vary from 9.45x 10 "*t0 4.24 cm?/
s, and the activation energy is typically of the order of 3 eV, a
valuecharacteristic ofa normal diffusion behavior through a
single-vacancy mechanism. More recently Lappalainen'®
has studied the Al diffusion in V in 2 lower temperature
range (600-1000°C). The least-squares fit to their experi-
mental data gives

D=(3"'Y)x10 *exp( —2.4eV/kT) cm¥/s.
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Our results agree well with the data of Lappalainen'®
and are also in reasonable agreement with other measure-
ments performed in V: V self-diffusion and diffusion of Fe,
Co,and Tain V bulk. In addition, as displayed in Table 1, our
measured diffusion constants for Bi in pure V are consistent
with the results of Ref. 15 for Alin V. All thesc facts indicate
that the diffusion mechanism of Bi in pure V, in the V sub-
strateof the A1/V system and of Al in pure V, is basically the
same.

The interpretation of our diffusion results are limited by
the low-temperature range and also by the few experimental
points. Taking into account these limitations, the present
results are consistent with a vacancy diffusion mechanism.
Alternatively, we cannot completely exclude the occurrence
of diffusion through short-circuit paths mechanism, which
could be responsible for the somewhat low activation energy
value E, = 2.2 eV obtained in this work, as compared with 3
eV (see Ref. 13).

In conclusion, the diffusion results of this work show
that Bi mobility is largely hindered in the Al film of the Al/V
system, behavior which was already obsgrved in previous
works."? At present we do not have a plausible explanation
for this behavior. In principle, it could be attributed to non-
annealed strains produced in the Al film when it is evaporat-
ed on the V bulk. On the other hand Bi diffuses regularly in
the V bulk of the AL/V system with the same mechanism as
in pure V.
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“Li and "Li implants into amorphous Si with encrgies ranging from 4.5 keV up 10 2 MeV were profiled by the ®Li(n.a)*H and
"Li(p,y)*Be nuclear reactions, respectively. The projected range R, agrees within a few percent with recent calculations of Ziegles.
Biersack and Littmark. However significant differences are found for the range stragglings AR,.

1. Introduction

Ion implantation has become a widespread tech-
nique in the preparation of electronic devices. Currently
there is a growing interest in the use of MeV energy
implantation due to the very promising applications in
the semiconductor technology (e.g. CMOS technology,
device insulation, tuning of device memories, etc.). On
the other hand, for the effective use of high energy ion
implantation, accurate prediction and data are required
concerning range distributions of these implantations.
In the MeV region the ion range predictions are very
sensitive to the electronic stopping power which for
light ions like Li and B reaches its maximum around 2
MeV. In this region the projectile is partially stripped
and a certain part of the target electrons may be ex-
cited. Therefore, the theoretical descriptions became
rather difficult and several approaches have been pro-
posed.

In our work on boron ranges in silicon [1] we have
found that the theoretical approach of Ziegler, Biersack
and Littmark (ZBL) [2] reproduces quite well the ex-
perimental findings. On the other hand Posselt and
Skorupa [3] analysing MeV implantations of P in Si
have shown that the original approach of Brandt and
Kitagawa [4] is better suited to describe their experi-
mental findings. More recently Oosterhoof [5] has also
found that the ZBL predictions are significatively lower
than his P implanted into Si experimental results.

* Humboldt fellow, on leave from Universidade Federal do
Rio Grande do Sul, Brazil.
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The present work on Li in Si is twofold intended
First to provide precise range data in a wide energy
range. Second to check if the ZBL calculations are
suitable for describing the experimental data. Some
earlier measurements have been performed on this sys-
tem [6-8] concerning the lower-medium energy range
and basically using indirect techniques. Therefore, in
the present work we decided to use a more direct
analysis technique and on this occasion to expand our
knowledge to higher energies. To this end we have
implanted ®Li and "Li into amorphous silicon in an
energy range which spans from 4.5 to 2000 keV. For the
depth profile analysis with subsequent range profile
parameter determination we have used the "Li(p,v)*Be
and ®Li(n,a)*H nuclear reaction techniques.

2. Experimental procedure and data analysis

The targets were prepared from polished (100) ori-
ented silicon single crystal wafers. After chemical clean-
ing, the samples were amorphized by either Ne or Si ion
bombardments, depending on the type of accelerator
being used. In all cases, the beam energy was changed
over a sufficiently wide range in order to obtain a
coherent amorphous layer extending from the surface to
a depth of about 4 pm. The total Ne and Si fluences
were of the order of 10’ at /cm®. The amorphized
samples were implanted with 4.5, 9 and 20 keV of "Li
and 50 keV of "Li, using the 60 keV ion implanter of the
Max Planck Institute Heidelberg (MPI). The 100 and
225 keV °Li implants were obtained from H. Kranz.
Frauenhofer Institut, Munich, FRG. The 500. 700, 1000
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Table )
Nuclear reaction data
Reaction Cross section E,.L, r

b} (MeV] {keV)
*Li(n,a)*H 9.4x10° 2085 -
"Lijp.y)*Be 6 x10°° 17651425 12

and 2000 keV ®Li implants were carried out at the 6
MeV EN-tandem accelerator of the MP1. Typical im-
planted doses were 10°-10" ®Li/cm’ and 10
"Li/em®. All implantations were performed at room

temperature at beam densities lower than 0.5 pA /em?,

Low energy 'Li implanted samples were analysed
using the "Li (p.y) ®Be reaction at the 2 MeV accelera-
tor of the MP] Heidelberg. The gamma radiation was
detected by a 5 X 5 in. Nal detector placed at 5 cm
from the target. For the measurement of ®Li depth
profiles we used the ®Li(n,a)*H nuclear reaction with
thermal neutrons extracted form a neutron guide tube
of the high flux reactor at the Institute Laue-Langevin
(ILL), Grenoble, France. The a particles were detected
with a Si detector placed at 165° with respect to the
incident beam. The total energy resolution of the anlys-
ing system was 16 keV (FWHM). The characteristics of
the ®Li(n,«)*H and Li(p,y)®Be nuclear reactions are
displayed in table 1.

In a second step, the energy spectra were converted
into depth profiles. This was performed with a com-
puter program using the a and p stopping power in Si
as given by Santry and Werner [9]), and Ziegler {10],
respectively. Finally, the depth profiles were analysed in
terms of the first two moments of range, i.e. mean
projected range, R, and its stragglings, AR,. The
main source of error turned out to be the uncertainty in
the used stopping powers, of the order of 4% for “He [9)
and a little less for protons. Other contributions, such as
"electronic stability and statistics were found to be even
less important.

3. Results and discussion

The experimental results obtained in the present
work are compiled in table 1. Further included are the
theoretical predictions by the Monte Carlo code TRIM
[11] which uses a universal interatomic potential {12]
and the ZBL [2] electronic stopping power as input. In
addition are displayed the TRIM predictions convo-
luted with the experimental depth resolution.

Fig. 1 shows the °Li and "Li R, and AR expen-
mental values as a function of the energy. The TRIM
predictions for °Li differ from the corresponding ones
for "Li by less than 3% R, and 4% in AR, at maxi-
mum energy. This difference decreases with decreasing

encrgy. Therefore, the dashed-line in fig. 1 represents
the TRIM predictions for both *Li and "Li while the
full linc represents the TRIM convoluted calculations.

Concerning the projected ranges, fig. 1 and table 1
show that there is a quite good agrecment between the
experimental and theoretical values. The maximum dif-
ference is less than 10% and there is no indication of
systematic deviations as can be inferred from the
scattering of the experimental data around the theoreti-
cal curve.

On the other hand the theoretical AR, are sys-
tematically lower than the experimental ones. The dif-
ference is of the order of 40% and is almost energy
independent as is shown in fig. 1.

Thermal Li diffusion at room temperatuse as re-
ported by Schoelch [13] has been taken into considera-
tion. However, it affects the AR, values by typically
less than 10%.

In fig. 1 are also displayed results of some earlier
experiments. As can be observed they cover only the
low and medium energy range. Concerning R, there is
good agreement between the previous and present re-
sults as well as the ZBL calculations. On the other hand
there is no previously reported AR values to compare
with the present work.

Recently Posselt and Skorupa {3] have investigated
the choice of an appropriate electronic stopping power,
in order to reproduce their results of high energy im-
plantation of P in Si. They arrived to the conclusion
that the original Brand and Kitagawa (BK) approach
reproduces their results better than the one of ZBL (see
fig. 2 of ref. [3)).

For Li implanted Si the situation is different. In fig.
2 are displayed the calculated R, and AR, values as

L —S
S5Fo . ./Rp
o5, «
DRef 6 o«
fy tF®Ref?7 .K
E '[-~-TRm s
= o5}—TRIMconvoluted 2
T
—
o
o o1k ARp
005+
001 1 1 !
] 10 100 1000
ENERGY (keV)

Fig. 1. Experimental and theoretical Li in Si R, and AR,

parameters. Dashed lines are TRIM calculations. Full lines are

TRIM convoluled values. Open and full points represent the

R, and R, values extracted from the present work. Previous

experimental results are also quoted. 11 should be noted that

our R, data corresponding to 20 and 100 keV agree with
previous published results.

1. BEAM-SOLID INTERACTIONS



24 M Bchar eral / High encrgy 14 lmplanlrd.m silicon

Table 2

Expenmenta) and TRIM calculated range parameters for ®Li and "Li implanted in $1. The TRIM convoluted data are also displayed

Energy Experimental values TRIM results TRIM convoluted
feV) K, BK, R, bR, K, bR,
(km) (nm] lum) {um] [um] (pm]
4.."”" 0.035 0.055 0.029 0.015 0.029 0.020)
9. 0.060 0.042 0.059 0.022 0.059 0.035
20 ;’, 0130 0.060 0135 0.040 0.135 0.053
50w 0.327 0.119 0.313 0.080 0.313 0.0%7
100 :; 0.520 0.123 0.514 0.104 0.514 0.110
225, 0.908 0.175 0.919 0111 0.919 0.115
500 b 1.665 0.17] 1547 0114 1.547 0.116
700 1.960 0.204 1.92] 0134 1.921 0.134
1000 2.590 0.222 2.560 0.142 2.560 0.142
2000 4677 0210 4.569 0.142 4.569 0142
i
B SLi.
L —o obtained from BK and ZBL approaches. ]t can be seen
5} o Experimertai points = Rp that there are significant differences between both pre-
—1I8BL dictions; they are typically of the order of 30% for R,
€ ---BK and 50% for AR . Our experimental R, results are very
3 'r well reproduced by the ZBL calculations. However, the
T o5t AR, values are in better agreement with the BK ap-
& proach. This situation is somewhat contradictory, and
& indicates that none of both calculations reproduce pre-
oir cisely the actual electronic stopping power.
0051 In a recent work Santry and Werner [14] have mea-
sured Li stopping powers in Si. The energy covered by
00! . their work vary from 200 keV up to 1800 keV. Since

1 1
1 10 100 1000
ENERGY (keV)
Fig. 2. R, and AR, parameters as a function of the energy.
Full lines: ZBL calculations. Dashed lines: BK calculations.
Full points: experimental results.

T — Ty ey
—IBL
50+ ——- BK .
e Expenm Results
Re* [14)
ot
~
>
2
$3O -
20 i sl Lo uaagd s
o1 1 G

ENERGY (MeV)

Fig. 3. Electronic stopping powers. Full line: ZBL calculations.
Dashed-dotted line: BK calculations. Dashed line: experimen-
tal total stopping power as reported by ref. [14].

they were unable to separate the electronic stopping
power from the nuclear one, the total stopping power
was determined. However, from the theory it could be
estimated that for 200 keV the nuclear contribution is
less than 3% and decreases with increasing projectile
energy. Then it can be assumed that the results of this
experiment, basically give the Li electronic stopping
power in Si. ,

The results obtained in ref. [14] are shown in fig. 3
together with the ZBL and BK calculations. It can be
observed that around the maximum, the measured val-
ues are well reproduced by the BK calculations. How-
ever, for energies lower than 700 keV, the experimental
values start to deviate from the BK calculations and
approach to the ZBL ones. Therefore this result con-
firms the hypothesis that none of both theoretical ap-
proaches reproduce adequately the experimental situa-
tion.

4. Conclusion

This is the first time that for medium-high energy
implantation of Li in silicon a direct measuring tech-
nique was applied. Due to the rather large energy range
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covered in the present work we have been able to check
a widc range of the electronic stopping fegime. 1t was
shown that ncither the ZBL approach nor the BK
reproduces precisely the results of the present experi-
ment. The R, values are well reproduced by the ZBL
calculations, while the AR, arc in better agrecment
with the BK approach.

The present results ase at variance with what was
found for H and B in Si [15,1] where for deep implanta-
tions quite good agreement was found between the
experimental R, and AR results and the ZBL calcu-
lations. On the other hand, as mentioned above, the
same approach underestimate the R, and AR, values
found for MeV implantations of P in Si. Therefore, one
should conclude that the present theoretical picture is
still unclear and that a systematic experimental work is
needed in order to give a firm basis for future calcu-
lations.
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°B and VB implants into amorphous Si, with encrgies ranging from 50 keV to 2 MeV and 10 keV 10 1 MeV respectively, were
profiled by the nuclear reactions '*B(n, a)’Li and B(p, y)'2C. The projected range R, and straggling AR agree within a few
percent with recent calculations due to Ziegler, Biersack and Littmark (ZBL). These results show that the ZBL electronic stopping
power is adequate to reproduce range parameters resulting from MeV implantations.

1. Introduction

The proper choice of interatomic potentials and
stopping powers is a fundamental question for charged
particle interactions with matter. For this reason, Bier-
sack and Ziegler proposed a universal potential [1] (with
universal screening length), which, together with an
improved semiempirical electronic stopping power [2], is
used as input for programs to predict range profile
parameters of implanted ions. Projected ranges (R,)
and range stragglings (AR ) as predicted by Ziegler,
Biersack and Littmark (ZBL) are in overall good agree-
ment with most published data [2] for a wide range of
implantation energies and for a large set of ion/ target
combinations. However, there are still cases where the
situation is not quite satisfactory, in particular for Si at
low implantation energies {3}, and also for carbon films
{4]. :
Range distributions of boron in silicon have been
studied intensively by several techniques, mostly in the
energy range between some keV and 800 keV. On the
average, the published data are in fair agreement with
the ZBL predictions [2}, but some significant dis-
crepancies exist between several of the studies. On the
other hand, there is a growing interest in high energy
(MeV) implantation, due to promising applications in

* Humboldt fellow, on leave from the Universidade Federal
do Rio Grande do Sul, Brazil.
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(North-Holland Physics Publishing Division)

semiconductor technology (e.g. device insulation, tuning
of device insulation, tuning of device memories, elc).
The ion range predictions depend sensitively on the
electronic stopping power, which for boron reaches its
maximum around 2 MeV. For this regime, the theoreti-
cal description is rather difficult. Recently, Ziegler,
Biersack and Littmark (ZBL) {2] have developed an

.improved semiempirical electronic stopping power,

based on the concepts of Brandt and Kitagawa {5].

The most recent works on high energy implantation
{6,7] seem to indicate that the ZBL predictions yield, for
energies above 1 MeV, too low values for ranges and
range stragglings (as demonstrated for As, B and P
implanted into Si). However these works differ consid-
erably in their findings, despite the fact that they used
the same experimental technique (SIMS). Moreover,
Fahrner and Feretti [8], by using reflectivity and spread-
ing resistance techniques, reported ranges for boron in
silicon, which are considerably smaller than previous
ones [6,7].

Therefore, we have undertaken the present experi-
ment, in order to find if the previously observed tend-
ency of deviation from ZBL predictions for higher
energies can be confirmed by the use of a more direct
analysis technique. In addition we have included mea-
surements for low energy implants in order to check the
ZBL predictions for the nuclear stopping regime. To
this end, we have implanted '°B and ''B into amorphous
silicon in an energy range which spans from 10 keV to 2
MeV. For the depth profile analysis with subsequent
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range profile parameter determination we have used the
“B(n, y. a)’Li and the ""B(p, v)'?C nuclear reaction
technigues.

2. Experimental procedure and data analysis

The targets were prepared from polished (100) ori-
ented silicon single crystal wafers. After chemical clean-
ing. the samples were amorphized by either Ne or Si
bombardments, depending on the type of accelerator
being used. In all cases, the beam energy was changed
over a sufficiently wide range to obtain a coherent
amorphous layer extending from the surface to a depth
of about 4 um. The total Ne and Si fluxes were of the
order of 10" at./cm’. The amorphized samples were
implanted with 9.4, 50 and 100 keV of '°B, using the 60
keV ion implanter of the MP1. The 400, 600 and 1000
keV ''B and 500, 700, 1000 and 2000 keV '°B implants
were carried out at the 6 MV EN-tandem accelerator of
the Max-Planck-Institute (MPI) Heidelberg. The 225
keV 1°B implant as well as another one at 100 keV were
obtained from H. Kranz, Fraunhofer-Institute, Munich,
FRG. Typical implanted area doses were 0.1 X 10'®
9B /cm? and 1 X 10" V"B /cm?. All implantations were
performed at room temperature with beam densities
lower than 0.5 pA /cm?. The beam was unswept and the
implanted areas were typically of 2 cm?.

The B profiles were obtained by using the
B(n, v, a)’Li nuclear reaction with thermal neutrons
extracted from a neutron guide tube of the High Flux
Reactor (HFR) at the Institute Laue-Langevin (ILL),
Grenoble, France. The 1474 keV alpha particles were
detected after slowing down in the medium with a Si
surface barrier diode placed at 135° with respect to the
incident beam. The total energy resolution of the
analyzing system as measured using the neutron beam
was 16 keV (FWHM).

The 'B profiles were obtained through the 163 keV
YB(p, v)'2C reaction, using the 2 MeV Van de Graaf
accelerator of the MPI. The sample were mounted nor-
mal to the incident beam, and the gamma radiation was
detected by a 5’ X 5° Nal detector placed at a distance
of 5 cm from the target. The characteristics of these
nuclear reactions used in the present work are displayed
in table 1.

Table 1
Nuclear reaction data

Reaction Cross section [b}  E_, E, [MeV] T [keV]
“B(n.e)’Li 38x10° 1474 -
"B(p. y)'’C 16x107* 44 5.5

In a sccond sep, the encrgy spectra were converted
into depth profiles. This was performed with a com-
puter program using the alpha and proton stopping
powers in silicon as given by Santry and Werner [9) and
Andersan and Zicgler [10). respectively. Finally, the
depth profiles were analyzed in tesms of their first four
moments; mean projected range R . its straggling AR .
the skewness [y] and the kurtosis |B]. However. no
attempt was made 1o comparc the experimental [y] and
| B] with theory. In the casc of '°B, the appearance of a
second peak, duc to the competitive 1774 keV a's from
the "’ B(n, a)’Li reaction in the region of analysis have
introduced quite large errors in their evaluation. Re-
garding the "'B profiles, the low cross section of the
nuclear reaction resulted in a rather small peak-to-back-
ground ratio. The main source of error turned out to be
the uncertainty in the stopping powers used, evaluated
1o be of the order of 4% for the *He [9] and a little Jess
for protons. Other contributions such as electronic sta-
bility and statistics, were found to be much less im-
portant.

3. Calculated range profiles

The present work extends from the nuclear to the
mainly electronic stopping regime, which are known to
be well described in general by the formulations of a
“universal potential” respectively universal screening
length [1), and the electronic stopping power according
to Ziegler, Biersack and Littmark {2]. The universal
potential compares well with presently determined ex-
perimental potentials, as was recently demonstrated by
the work of ref. {11].

For the electronic stopping power, several models
have been proposed which are mostly based on the
scaling of the ions under consideration to the well-known
proton stopping power:

S.(ion) = Z2, S, (proton). 1)

The scaling factor, Z2; (2= effective charge) has
been obtained by Brandt and Kitagawa (BK) [5] origi-
nally, and was modified by semiempirical correction
factors in a subsequent work by Ziegler, Biersack and
Littmark (ZBL) [2]. The basic difference between both
approaches is the estimation of the effective charge of
the projectile Z*/Z, and its screening length A, see
refs. [2] and [6).

The universal potential and the ZBL electronic stop-
ping power are used as input of the Monte Carlo code
TRIM [12]} (version 1986). In order to compare the
predicted and experimental distributions, the TRIM
results were convoluted with a) the detector resolution
in the 1°B case or b) the natural width of the nuclear
reaction in the !'B case.
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4. Experimental results

Figs. 1 and 2 show two typical depth profiles of B
in amorphous Si, implanted at 50 and 1000 keV, respec-
tivaly, and the corresponding TRIM histogram and
TRIM convoluted results. For the S0 keV implant, there
is excellent agreement. The situation is less satisfactory
for the 1 McV profile. The extracted moments, R, and
4R, of all profiles are quoted in table 2 with the
respective TRIM calculated values.

e
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Fig. 1. '°B implanted at 50 keV into Si. Histogram: TRIM
predicted profile. Full line: TRIM convoluted result. Full
points: experimental results. Dashed line is 1o guide the eye.
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Fig. 2. "B implanted at 1000 keV into Si. Full linc is TRIM

and TRIM convoluted predictions. Full points: experimental
results. Dashed line is 10 guide the eye.

Fig. 3 shows typical ''B depth profiles at 9.4 keV
implantation energy. The agreement between the experi-
mental and the theoretical profiles is quite good, but
less satisfactory for the "B implants at higher energies.
The first two range moments are quoted in table 3
together with the TRIM and TRIM convoluted results.

Fig. 4 shows the '°B and "B R, and AR, experi-
mental values as a function of the energy. The TRIM
predictions for '°B differ from the corresponding ones
for ''B by less than 3% in R, and 4% in AR, at

Table 2 :
Range parameters of '°B in Si
Energy Experimental TRIM TRIM convoluted
k
[keV] R, [am] 4R, [am] R, [nm] 4R, [nm) R, [nm] AR, [nm]
50 188 68 188 60 188 63
100 341 92 340 85 30 89
225 595 119 644 111 644 117
500 1118 137 1090 133 1090 137
700 1352 136 1340 136 1340 140
1000 1759 145 1663 150 1665 153
2000 2912 160 2660 169 2660 171
Table 3
Range parameters of "B in Si
Energy Experimental TRIM TRIM convoluted
(keV] R, [nm] 4R [nm] R, [nm] 4R [nm] R, [nm] 4R [nm]
9.4 43 40 4] 19 41 4]
50 180 55 188 60 188 65
100 . 324 87 350 85 350 86
400 935 125 980 137 980 135
600 1170 135 1260 144 1260 144
1000 1770 143 1663 149 1663 149
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Fig. 3. "'B implanted at 9.4 keV into Si. Histogram: TRIM

prediction. Full line: TRIM convoluted results. Full points:

experimental results.

0
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maximum energy. Therefore the dashed line in fig. 4
represents the TRIM predictions for both '°B and 'B
while the full lines represent the TRIM convoluted
calculations. We should point out that as the ''B pro-
files are well described by Gaussian distributions (y = 0,
B = 3), we could deconvolute the corresponding AR,
results easily, which are displayed in fig. 4.
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ENERGY (keV)
Fig. 4. Experimental and theoretical B in Si R, and 4R,
parameters. Dashed lines are TRIM calculations. Full lines are
TRIM calculated values. Open and full points represent the R,
and AR values extracted from the present work. Also shown
are the quoled previous experimental results.

5. Discussion

A+ mentioned above, the major sim of the present
work is 1o compare the experimental boron profiles with
those predicted by TRIM over a wide range of energies,
in order to check not only the nuclear stopping regime
but mainly the electronic one.

Fig. 4 and tables 2 and 3 show that for energics
below 700 keV there is a quite good agreement between
our results and TRIM calculations. The average dif-
ference is around 5% for R, and less than 10% for
4R, In cither case no indication of systematic devia-
tions exists, as can be inferred from the scattering of the
experimental data around the theoretical curves. In
addition to the high energy implantation results, we
have included in fig. 4 some representative data from
the literature. From the considerable amount of previ-
ous work we selected those which covered a significant
range of implantation energies [13-15].

For energies below 700 keV there is a general agree-
ment between the previous and present results. The
differences observed for S0 keV < E <500 keV (on
average less than 15%) could be attributed to different
techniques and data treatment used by each group. For
example those groups using the (n, a) technique have
adopted different stopping powers. In particular if the
energy profiles of ref. [13] are converted to depth distri-
butions, using the Santry et al. data [9], good agreement
with our results is achieved.

For energies above 700 keV our R, results are
higher than the TRIM predictions. For 1 MeV the
difference is 6%, and for 2 MeV around 10%. These

10
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©
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001

) I 10
ENERGY (Me V)

Fig. 5. R, and AR, parameters as a function of energy. Full

lines: after the ZBL calculations. Dashed lines: after the origi-

nal BK calculations - see text. Full points: experimental
results.
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results are consistent with the ones of ref. {6) - sec g 4
where the differences for the same encrgics arc 5%
and 15%, respectively. On the other hand the R, values

reported by Fahrner et al. [8] arc significantly and

systematically lower than the present results - see fig. 4.

Our AR, valucs agree quite well with the TRIM
predictions for all the studies encrgy range. This is not
the casc for the previously published data [6,8,13,15).
They show considerable scatter and differ significantly
from the present and the TRIM results - see fig. 4.
There is no explanation for this behaviour, except that
in some cases it could be attributed to the indirect
nature of the techniques used.

It should be mentioned that Ingram et al. [16) have
recently reported results on high energy boron implants
in Si. Their profiles were quoted to be of nearly Gaus-
sian shape up to energies of the order of 1 MeV. This is
at complete variance with previous and present results.
Our '°B spectra show already at 225 keV deviations
from Gaussian profiles with experimental -third  and
fourth moments around y= —1 and B = 5. The anncal-
ing procedure performed in the cited work [16] may be
the cause of this unusual result.

Recently, Posselt and Scorupa [7] have investigated
the choice of an appropriate stopping power, in order to
reproduce their results of high energy implantation of P
in Si. They arrived to the conclusion that the original
Brandt and Kitagawa (BK) approach reproduces their
results better than the one of ZBL (see fig. 2 of ref. [7)).

For B implanted Si the situation is quite different. In
fig. 5 the calculated R, and 4R values are displayed
as obtained from the BK and ZBL approaches. In both
cases the analytical calculation (PRAL code [17)) of
Biersack and the universal potential have been em-
ployed, taking into account the nuclear straggling.

Fig. 5 shows clearly that the present experimental
results are much better reproduced by the ZBL calcula-
tions than the BK approach. This is particularly true for
the 4R, calculation where the differences are of the
order of 30%.

5. Conclusions

This is the first time that a direct measuring technique
was applied for high energy implantation of boron in
silicon. Due to the rather wide energy range covered in
the present work, we have been able to check the
nuclear stopping power regime derived from the univer-
sal potential, and, mainly, the electronic one. It was
shown that ranges derived according to the concept of
Ziegler, Biersack and Littmark (ZBL) reproduce the
present results much better than the ones derived from
the onginal Brandt and Kitagawa (BK) approach. For
energies lower than 1 MeV the agreement between the
ZBL calculation and the present results is very good.

ot
[ L ——

For higher encrgics a shight deviation below 10% shows

up. On the hasis of the present experimental results, we
cannot yet exclude the existence of a systematic devia-
tion from the ZBL calculations, with increasing energy.

We would like to thank Dr. J.P. Biersack for the very
helpful discussions.

Note added in proof. After this paper was sent for
publication a paper of S. Oosterhoff {18) came to our
attention which studied profiles of B implanted into Si
in an energy range from 100 to 10000 keV. He has
basically used SIMS and CV techniques in order to
determine the four moments of the B distributions. His
R, values agree quite well with the present ones (better
than 8%). However, his 4R, results are consistently
higher than the present and TRIM ones. This fact
should be attributed to the indirect nature of the analyz-
ing technique.
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