Spectrométrie par faisceau d’ions.

Ion Scattering Spectrometry ISS,

Low Energy Ion Scattering LEIS,

Medium Energy Ions Scattering MEIS,

Rutherford Backscattering Spectrometry RBS (uSonde nucléaire).

» Principe - Pertes d’énergie d’ions.

> Mesurer les pertes d’énergie caractéristiques d’ions apres
diffusion inélastique par la surface d’un solide,

—> Physique de la collision entre un ion (projectile 1) et un
atome diffuseur (cible 2) - Interaction coulombienne répulsive entre
charges nucléaires +Z;e et +Z,e (Z numéro atomique):

F = Z1Z,¢*/r* (unités cgs)
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Spectrométrie par faisceau d’ions.

» Principe - Pertes d’énergie d’ions.

-> Perte d’énergie d’ions projectiles AE apporte une information
chimique fonction de la sélectivité (résolution) en masse.

E1 = E1 — AE diffusion inélastique,
E, = KE; avec K facteur cinématique, K <1 [o],
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Rétrodiffusion simple Diffusion a angle droit
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Apres diffusion par la surface, les ions projectiles (my)

posseédent une énergie cinétique fonction de la nature de I’atome
cible (m.).

Sélectivite Am; maximale = [min(m;), max(E;), max(6), max(m;)]

- Sensibilité = Section efficace différentielle (do/dQ)e -
Interaction Coulombienne, formule de Rutherford (1911)
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Sensibilité maximale o = [max(Z;), min(E;), min(6), max(my)]




Spectrométrie par faisceau d’ions - LEIS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions projectiles de basse énergie —
Low Energy Ion Scattering LEIS - E; = constante.

Régime de faible énergie cinétique du projectile, E; ~ qqes
keV (= 0.5 keV/amu (atomic mass unit)).

—> Diffusion inélastique par le seul premier plan atomique de
surface,

La spectrométrie LEIS consiste a analyser en €nergie cinétique
les 1ons projectiles diffusés a angle droit 6 = 90° par la surface.

Spectre: Nb Ions 1 diffusés = f(E,), E, < E; = constante

Pour 6 = 90°, nous avons:

E,(90°) = —2

m, +my
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Spectrométrie par faisceau d’ions - LEIS.

» Principe - Intensité du signal d’ions diffusés.

L’intensit¢ du signal d’ions diffusés lions diffuses [A] par un
¢lément diffuseur A est proportionnelle:

.au flux d’1ons projectiles incidents I [A],

.a la concentration volumique en atomes A Na en surface [1/L°],

.a I’épaisseur sondée de la cible x avec x <<'1 [L],

.a la section efficace différentielle dans la direction 0 Gqo(6, ma)
[L?/sr],

.a I’angle solide du détecteur Q [sr],

.au facteur de transmission du detecteur r(E'l),

.a la probabiliteé de neutralisation des ions diffus€s Pneutratisation,

Tions diffusés o€ IOT(I - PNeutralisation)QGQXNA
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Alliage Fe/Mo/Re analysé par faisceaux d’ions *He et ?’Ne d’énergie E; = 1.5 keV. I.T.
McKinney, M. Leys 8" Nat. Conf. on Elec. Probe Anal., New Orleans, LA (1973).



Spectrométrie par faisceau d’ions - LEIS.

» Mise en ceuvre de la spectrométrie de diffusion d’ions de
faible énergie cinétique.

Carrousel o
échant:i]lon\ e Trajectoire

des cations

Analyseur
dispersit
a 127"

Llultiplicateur
d'electrons

Canotl a 1ons

Systéme ultra-vide (Ultra-High Vacuum UHV) P ~ 1.10'° mb

Source d’ions (= 0.5 keV/amu)
.Canons a ions (émission thermoionique) - gaz rares He™, Ar",
.Sources a décharge plasma O, (0,)",
.Canon a ionisation de surface ou a métal liquide Li",
10 A < Tions primaires < 107 A, & ~ 1 mm?,

Secteur magnétique (« Monochromateur »).
.= faisceau monocinétique.

Analyseur en énergie.

.analyseurs dispersifs a secteurs clectrostatiques
hémisphériques, cylindriques a 127°, a temps de vol - résolution =
0.5 % de E,.

Détecteur.
.multiplicateur a dynodes (channeltron).

Systéme d’acquisition et de traitement.




Spectrométrie par faisceau d’ions - LEIS/MEIS.

» Applications.

LEIS Ions primaires = quelques keV (= 0.5 keV/amu),
MEIS  Ions primaires = quelques 10 keV (= 5 keV/amu)

Analyse qualitative de surface - Composition chimique
.extrémement sensible a la surface (LEIS) ~ 1 MC,
.quelques plans atomiques (MEIS),

.résolution en masse = f(résolution analyseur ¢lectro.),

Analyse semi-quantitative de surface.

.grande incertitude sur la probabilit¢ de neutralisation des
ions rétrodiffusés Pneura. €n amont de 1’analyseur. La neutralisation
est d’autant plus importante que 1’énergie E; des ions projectiles est
faible (LEIS),

.Limite de détection ~ 5 % MC (LEIS, 1.5 keV He*, O'8/Si)

Etude de structure de surface, de phénoméne d’adsorption
ou d’absorption de molécules ... (Canalisation MEIS)

Etude de profils (MEIS), de ségrégation de surface, de
croissance...




Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions de grande énergie cinétique -
Rutherford Backscattering Spectrometry RBS.

Régime de grande énergie cinétique E; =~ quelques MeV (=~ 1
MeV/amu).

—> Analyser en énergie cinétique les ions rétrodiffusés 9 = 180° par
la surface: Nb Ions rétrodiffusés = f(E,),E; < E; # non cste

—> Pénétration des projectiles ioniques (H', d", He") dans la masse
du matériau sur plusieurs centaines de nm,

- Pertes d’énergie importantes sur le trajet aller/retour par
excitation ¢lectronique des atomes de 1’échantillon - excitations des
¢lectrons des atomes cibles,

- Régime d’excitation électronique - collisions rapides.

.vitesse du projectile ionique Vi > V) vitesse de I'électron H 1s!
2

Vo=—S =2.188 108 cm/s = —
4me 137.04
Vo= V1(H€ 0.1 MCV) Vo= V1(H 25 kCV)

- Pouvoir d’arrét électronique (eV/A)

(dE/dx).. = Perte d’énergie du projectile par excitation
électronique de la cible évaluée par unité de longueur de trajectoire
parcourue dans la cible.

~ Ordre de grandeur.
Transfert d'énergie par
collisions électroniques He MeV

(dE/dx)e- ~ 30 - 60 eV/A.

Transfert d'énergie par

collizsions nucléaires 1 Mev/uma

Pouvoir d'arrét S(E) --------

In(E) -



Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions de grande énergie cinétique -
Régime d’excitation électronique (=~ 1 MeV/amu).

Le s¢jour du projectile ionique dans la cible se subdivise en
trois temps:
0;3 Q;E oA

o i l
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sortie
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1) Pénétration du projectile ionique dans la cible - Trajet aller,

dE
- (_)entrée‘X 2 E(X) - El - AEentrée (X)

entrée
d

AE

2) Diffusion du projectile suivant la direction 0 par un atome de
la cible (0 > 90°) — Collision nucléaire,

, /2
> —m;sin’ 6?)l +m, cos@

>
AE iffusion = (1= [(m ] )-E(x)

m; +m,

3) Sortie du projectile ionique de la cible - Trajet retour,

dE X

AE . = () e ——
sortie (dx)sortle ‘COSO‘

Perte d'énergie totale du projectile ionique par interaction
avec la cible:

E'l - El _ AE entrée AE diffusion AE sortie



Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions de grande énergie cinétique -
Régime d'excitation électronique (= 1 MeV/amu).

Energie cinétique des projectiles apres diffusion:

El - El _ AEentrée - AEdi’f’fusion _ AEsortie

E}:KEI—X.(K(d—Ej - (dE) j
dx cosB|\ dx/ (onie

entrée

Largeur du signal de rétrodiffusion:

AE}:AX.[K(d—Ej - (dE)
dX/ quree  |cOSO|\ dx

[S] facteur de pertes d'énergie.

j = Ax.[S]

sortie
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Spectre RBS (“He" 3.0 MeV, 3 = 170°) d'un échantillon ?’Al d'épaisseur 4000 A

recouvert de part et d'autre de 3 monocouches de "7Au: (j—Ej ~ 22 eV/A, Kai~
X/ He3Mev
0.55, (d—Ej ~ 29 eV/A, Kay = 0.92 Feldman, J.W. Mayer dans Fundamentals of Surface
X JHe 1.5 MeV

and Thin Films Analysis, North Holland 1986.



Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions de grande énergie cinétique -
Régime d'excitation électronique (= 1 MeV/amu).

L’intensité du signal d’ions rétrodiffuses lions retrodiffuses par un
¢lément A est proportionnelle:

. au flux d’ions projectiles incidents Ip [A],

. 4 la concentration en atomes diffuseurs A Na [1/L7],

. a I'épaisseur x de la couche sondée [L],

. a la section efficace différentielle dans la direction 6 cq(0,ma)
[L?/sr],
. a I’angle solide du détecteur Q [sr],

. au facteur de transmission du détecteur r(E'l),

SCATTERING YIELD

SCATTERING YIELD

Tons rétrodiffusés o€ IOTQGQXNA

R

ENERGY —  KsiEp KniEo Eo
———y =— DEPTH
Si 25004 Ni 10004
£
Si
Ly s
ENERGY —=

-—— -—p———— = DEPTH

IS00A

ISO0A

Spectre RBS (“He® 2.0
MeV, 3 = 170°) d'un film de
1000 A de 3¥Ni sur 2Si

(dE/dx)(He 2 MeV, Ni) = 64 eV/A,
(dE/dx)(Kni(He 2 MeV - 64 keV), Ni) = 69 eV/A,
Kni = 0.76,

Ksi = 0.57

apres réaction de surface
2Ni + Si 2 NixSi

(Mj _ (HNiAENi )O-Si
Nsi s (HSiAESi )O-Ni

Si

Evaluation de la steechiométrie
de la couche Ni,Si d'épaisseur x.



Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

> Mise en ceuvre de la spectrométrie de rétrodiffusion
Rutherford (RBS).

_ihle NS atomes | o

Fatticules incidentes

-

\ =~ Fatticules
g SR diffissées
Angle de diffision
¥

Détectenur

Systéme ultra-vide (Ultra-High Vacuum UHV) P < 1.10° mb

Source d’ions (=1 MeV/amu)

.accelérateurs ¢lectrostatiques Van de Graaff (simple étage),
Tandem (double étage) - Ip ~ quelques pA - AE/E < 0.2 % - Ions H",
d", He"; @ du spot ~ 1 um

ex. : Lab. Pierre Siie Van de Graaff 3.75 MV ; p, d, *He, “He,

Spot 1.5 x 0.7 pm?

Secteur magnétique (« Monochromateur »)
.= faisceau monocinétique,

Analyseur en énergie - Détecteur
.détecteur solide a barriere de surface (Au/Si): suivi de la

création de paires (e, trou) - résolution ~ 10 keV pour des ions *He"
5.0 MeV.

Systéme d’acquisition et de traitement.




Spectrométrie par faisceau d’ions - RBS.

> Applications.

Analyse qualitative de surface - Composition élémentaire de
films d'épaisseurs x ~ 1 pm pour les éléments Z > 5,

Analyse quantitative de surface - Composition élémentaire
de films d'épaisseurs x ~ 1 pm pour les éléments Z > 5,

.Analyse non destructive,

.Limite de détection 100 a 1000 ug/g,

Précision 1 % - Méthode d'¢talonnage.

Etude de profils de concentration des éléments Z > 5 dans
des films d'épaisseurs x ~ 1 um - profils de diffusion...

.Analyse non destructive,

.Limite de détection 100 a 1000 ug/g,

.Résolution spatiale de 10 a 50 nm,

Précision 1 % - Méthode d'étalonnage.

Analyse isotopique pour Z < 30,
Etalonnage absolu d'autres spectromeétries.

» Références bibliographiques.

Surfaces and Interfaces of Solid Materials, Hans Liith, Third Edition,
Springer ISBN 3-540-58576-1 3 (1995),
Techniques de I'Ingénieur - Trait¢ Analyse et Caractérisation P 2 561.




Spectrométrie par faisceau d’ions.

» Principe - Perte d’énergie d’ions.
Conservation de I'énergie,
Conservation de la quantit¢ de mouvement.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions projectiles de basse énergie —
Low Energy Ion Scattering LEIS.

» Principe - Intensité du signal d’ions diffusés - LEIS.

» Mise en ceuvre de la spectrométrie de diffusion d’ions de faible
energie cinétique - LEIS,

Systeme ultra-vide,

Source d’ions (= 0.5 keV/amu),

Secteur magnétique (« Monochromateur »),

Analyseur en énergie,

Détecteur,

Systéme d’acquisition et de traitement.

» Applications - LEIS, MEIS.

» Principe - Rétrodiffusion d’ions de grande énergie cinétique -
Rutherford Backscattering Spectrometry RBS,

Energie cinétique des projectiles apres diffusion,

Intensiteé du signal d’ions rétrodiffusés.

» Mise en ceuvre de la spectrométrie de rétrodiffusion Rutherford
(RBS),

Systeme ultra-vide,

Source d’ions (= [ MeV/amu),

Secteur magnétique (« Monochromateur »),

Analyseur en énergie - Détecteur,

Systéme d’acquisition et de traitement.

» Applications.
» Références bibliographiques.




