~MaE
Beitr. elektronenmikroskop. Direktabb. Oberfl. (=BEDO)_12*(4986)

Richard Eckert

Schichtdickenbestimmung mit Rontgenfluoreszenz im REM

durch Messen der absorbierten Rontgenstrahlung

Abstract: DETERMINATING THE THICKNESS OF SURFACE
SHEETS WITH X-RAY FLUORESCENCE IN THE SEM BY MEASURING
THE ABSORBED X-RADIATTION

Surface sheets more than 1 ,um thick may be measured in
the SEM only as a cross secéion of the sample, because
of the poor penetration depth of electrons. Illumina-
ting the sample with X-rays, they will penetrate the
surface sheets and generate X-radiation in the main
material. This fluoresced X-radiation will be partly
absorbed in its way to the surface. Measuring the ab-
sorption, the thickness of the surface sheet can be
calculated. Examples are given and the maximum and the
minimum detectable thickness are determined.

Kurzfassung: Oberflichenbeschichtungen dicker als 1 ,um
lassen sich bei Elektronenbestrahlung nur als Schlifé
messen. Mit Rontgenbestrahlung wird auch das Grundmate-
rial zur Strahlung angeregt, diese auf lhrem Weg zur
Oberfliche geddmpft. Aus der Dampfung 1laBt sich unmit-
telbar die Dicke der absorbierenden Schicht angeben.
Beispiele werden gegeben, die fiir eine gegebene Kombi-
nation Schicht/Grundmaterial gliltigen Mindest- und
Hochstdicken werden berechnet.

1. Einfiihrung: Schichten einer Dicke von mehr als ca 0.2 ,um
lassen sich im REM miihelos am Querschliff bestimmen. HierZzu
wird im elektronenoptischen Bild die Schichtdicke direkt ge-
messen /1/. Am Querschliff erlaubt auch die elementespezifi-
sche Rontgenstrahlung die Angabe einer Schichtdicke /2, 3/.
Zerstorungsfrei lassen sich Oberfldchenschichten bis zu 1 ,um
Dicke sowohl aus der absorbierten Strahlung der Unterlage 4ie
auch aus der emittierten Rontgenstrahlung der Oberfléachen-
schicht bestimmen /4-6/. Dickere Oberflidchenschichten werden
mit Elektronen nicht erfaBt, da Elektronen dicke Schichten nur
ungeniigend durchdringen.

Eine Beleuchtung der Probe mit Réntgenstrahlung vergroBert den
erfaBbaren Oberflachenbereich auf ca 10 bis 1000 /um Tiefe,
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abhingig von der Zusammensetzung von Oberfldche und Kern.
Beleuchtungsquellen fiir Rontgenbestrahlung im REM sind hier
wiederholt beschrieben worden /7, 8/. Speziell die sogenannte
"Réntgenbox mit Folienanode" /9-11/, wie sie in der lMaterial-
analyse eingesetzt wird, eignet sich auch fiir diese Aufgabe.

2. Die ( ,u/@ )-Bestimmung: Rontgenlicht erfihrt beim Durchgang
durch Materie eine Schwachung seiner Intensitdt gemdl

(/u/?) Massenabsorptionskoef.
S = so-e‘(/u/? i (1) ¢ Materialdichte
x Schichtdicke

siehe Bild 1. Hierbei ist der Massenabsorptionskoeffizient
(ju/e ) vom Material wie auch von der Rontgenenergie abhangig.
Sé schwdcht z.B. eine Aluminiumfolie vor einer bestrahlten
Bleiplatte die energiearme Linie Pb(M) starker als die ener-
giereichen Pb(L)-Linien. Zur Messung von ( u/g ) wird die
Folie einfach vor die Offnung einer Rﬁntgeﬁbox gehingt und
die Strahlung der Bleiplatte mit und ohne Absorber gemessen:

\ £ _Polschuh
: _ : des REM

£

Si(Li)-Detektor QS?;

Anode
Sekundir-
P strahler
é (Bleiplatte)
/Y |
//

S R aee Lg
Prifling T
(Aluminium)

Bild 1: (éujé)-Bestimmung mit der Réntgenbox
i

Fig. 1: e measurement of (/u/§) with the "Rontgenbox"

Bei der Bestimmung von (,u/Q) einer Aluminiumfolie mit der
Strahlung einer Bleiplatée ergaben sich ( u/Q)-Werte gemdB
Tab. 1. Die (,u/Q )-Werte der Elemente sind tabelliert, z{B. in
/12/. Bei bek ter Probenzusammensetzung 1laBt sich hieraus
ein effektives (/u@>) berechnen. Umgekehrt gibt die (,u/g)-
Bestimmung einer’ unbekannten Probe eine wichtige Material-
information. So wurde der Qﬂy§)~Verlauf einer 97 /um dicken
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Linie Pb(11) Po(L,) Pb(lbm,z) Pb(LB,ijg) Pb(Lﬁ)Pb(LTz,B)
Energie/keV|2.40 9.18 10.54 12.61 45.9% 1517
Ohne Folie:

S, Imp/s/uA 72.%1 57.34 1280 1118 137.1 . 40.75
0.26 mm Al:

S Imp/s/uA L0028 5.211 270.% 459.3% 81.29  24.57
berechnet >117 3.2 . 10,7 7.45 i
(/H/S)Al

nach /12/ 1410 %3.5 22.3 13.4 8.54 7.84

Tabelle 1: ( u/g)—Bestimmung fir Aluminium. 25 /o dicke Mo-
lybdananode éei 30 kV, Strahler Bleiblech, AE =/ 220 eV.
Table 1: Measurement of (/u/%) for aluminum. 25 ,um thick
Eolybdenum anode at 30 kV, sécondary X-ray emitter lead,

E = 220 eV.

Plastikfolie (Kalle HostaphanR) in 1 bis 12 Lagen im Energie-
bereich zwischen 2 und 18 keV gemessen. Als Strahler dienten
die Elemente Silizium bis Zirkon. Zus&dtzlich wurde fiir den
Bereich von 6 bis 10 keV das glatte Bremsspektrum einer > ,um
dicken Molybddnanode bei 20 kV an Plexiglas reflektiert un
gleichfalls mit und ohne Absorberfolie gemessen, siehe Bild 2:
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Bild 2: (,u/g9)-Verlauf einer Hostaphanfolie. Das effektive
{ u795 enfspricht den Werten yon Stickstoff nach 72/ .

F{ 4 (/u/g) of a Hostaphan®™ foil. The values are nearly
identical’ to the (/u/g) of nitrogen, tabled in /12/.
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Mit Auswertung der&- und B-Linien ergaben sich insgesamt 23
MeBpunkte, die der Beziehung geniligen

log (/u/9)Host = -2.95 log E + 3.49 + 0.04 (2)
mit E = Energie in keV und einem §= 1.39 g/cma.

3. Schichtdickenmessung mit Rontgenabsorption: Wird eine Probe
mit Oberflachenschicht mit Rontgenlicht bestrahl%, 7938 gwécht
die Schicht die Anodegftﬁ??%u%ﬁ von S, auf SA'e* i d& , die
des Priifling auf So-e /Y¥877%X “sicfle Bild®3. Der Detektor
erhalt daher eine Intensitat von

S =8, o~(/V9)G8T o~ ( /08 g x (3)

sie

Bild 3: Schwdchung der Rdntgen-
strahlung durch eine Oberfla-
chenschicht

Fig. 3: Absorption of X-radia-
tion by a surface sheet

v = d/cosX, x = d/sin®&

Mit der Geometrie von Bild 3 folgt fiir die Intensitat

s = 8, exp-ga[(u/g) /cosa + (jufg)/sina] ()
Hierbei sind (,u/gQ), der Schwichungskoeff. der Oberflédchen-
schicht bei def EnePgie der Anodenlinie und ( u/9 ), bei der

S e en Grundmaterials, S die Intensitdt ofine Oberflichen-
schicht. i

Damit 148t sich durch Messen der Intensitéten S und S die
Dicke der Oberflichenschicht in Absorption bestimmen Zu

1n (SO/S)

d = g{(/u/g)o/ooscx+ (/u/g)q/Sina] (5)

Als Beispiel diene die Strahlung eilnes Titanblechs durch Ho-
staphanfolie in mehreren Lagen, siehe Bild 4 und Tabelle 2:
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Bild 4: Signalintensitdten von Titan, abgeschwacht durch

Oberflachenschichten aus 97
Kupferanode bei 20 kV, AE =
Fig. 4: X-ray intenﬁit

sheets of Hostaphan

480

& .

Linie Ti(Ky) Ti(KB)
Energie/keV|4.51 4.93
Ohne Folie:

So Imp/s/uA 1775 244 .6
10 Lagen

Hostaphan

S Imp/s/uA 1.096 0.6622
berechnet:

dickem Hogtaphan. s /um dicke
eV, o= 60" .

ies of titanium, weakened by surface
s 37 sumothick. 25 um thick copper anode
at 20 kV, AE = 180 eV, &=

Tabelle 2: Schichtdickenbe-

stimmung durch Vergleich der
durchgelassenen Strahlung mit
der Strahlung ohne Obgrfla-
chenschicht. 15x15 mm~ Titan-
blech mit 10 Lagen 97 /um
dicker Hostaphanfolie.
Table 2: Calculation of the

thickness of surface sheet

comparing the transmitted and
original X-radiation. 15x15
mm~ titanium with 10 layers
of 97 o Hostaphan foil.

3.1 Die maximal erfaBbare Schichtdicke: Wie aus Bild 4 zu er-

kennen, nimmt die Signalintensitat mit zunehmender Absorber-
schichtdicke monoton ab. Zur Abschidtzung einer maximal erkenn-
baren Schichtdicke sollte bei dieser das Signal- zu Unter-
grundverhédltnis nicht kleiner sein als P/B = 0.1 bis 1, ver-
glichen mit einem P/B ohpe Oberfldchensghicht von 1000 bis

10000. Dann ist SO/S¢=10
7

“nex® g T AR, + (579741

und mit &= 45° wird Gleichung (5):

(6)



Dies ergibt je nach Werkstoff-Kombination folgende erfalbaren
Schichtdicken:

g (/ufg)o (/11/9),] dma:zc
Grundmaterial | Oberfliche e/cm? 17,44 keV E(X),E(L)| ,um
Titan Hostaphan 1. 35 0.67 36.4 1400
Kupfer Hostaphan 1.%59 0.67 6.60 6900
Aluminium Blei g i 141 13000 0.5
Blei Aluminium 2. 720 5.29 29 % 940
Eisen Kupfer 8.94 5%.3 97.0 |52
Kupfer Eisen 7.87 40.1 312 i
Aluminium Gold 19.3 126 11500 0.5
Eisen Gold 19.5 126 393 2.0
Kupfer Gold 19.9 126 212 11
Blei Gold 19.% 126 111 15

Tabelle 3: Geschitzte maximal erfaBbare Schichtdicken bei Ab-
sorption von Rontgenstrahlung. Bestraglung mit einer 25 Vs
dicken Molybd&nanode bei 30 kV, ¥ = 457.

Table 3: Estimated detectable thickmess of surface sheets by
absorption of X-radiation. Excitgtion with a 25 /um thick
molybdenum anode at 30 kV,X= 45-.

Ein genauerer Grenzwert der erkennbaren Schichtdicke ergibt
sich bei Extrapolation aus einem gemessenem Spektrum. Als
Grenzwert soll das gemessene Nettosignal das Dreifache der
statistischen Schwankung des Spektrenuntergrunds in diesem
Bereich nicht unterschreiten. Es ist also

.. » BJﬁg (7) Ny Impulse im Untergrund
mit
S =N et/I-t (8) I Stromstarke des primdren
o Elektronenstrahls im REM

t Analysenzeilt

Betrigt im gemessenen Spektrum die festgestellte Schichtdicke
d,, so wird gemif Gleichung (5)

& in (Nnet/B{ﬁg)

max do i g{g/u/g)o/cosm-+ (/u/g)q/sinotj (9)

Die Spektren zu Bild 4, Strahlung eines Titanblechs durch
mehrere Lagen von 97 Vs dicker Hostaphanfolie, ergaben

Aufbau Np/Impulse NnetTi“éImpulse R pasiu
Titan + 1 Lage 1140 1.65-10 1360
Hostaphan 5
. 2 s 1993 2. 9710 1490
4 10 o 1905 6310 1470

Tabelle 4: Berechnete max. Schichtdjicke fiir Hostaphan auf Titan.
25 ,um Kupferanode bei 20 kV,X= 60, Analysenzeit 1000 s.

Tab{e 4: Calculated max. detectable surface sheeg of Hostaphan
on titanium. 25 /o copper anode at 20 kV, X= 60", time 1000 s.
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Gegentliber der Abschatzung gemaB Tabelle 3 sind die extrapo-
lierten Schichtdicken in Tabelle 4 also recht Zhnlich geblie-
ben, trotz anderer Anode und steilerem Kippwinkel X.

3.2 Die minimal erfaBbare Schichtdicke: Zur sicheren Unter-
scheidung zweler Schichtdicken miissen die gemessenen Intensi-
tdten merklich verschieden sein. Hierzu muBl der EinzelmeBwert
hinreichend reproduzierbar eingestellt werden kdnnen.

Z.B. ergab die Intensitdtsmessung an reinem Titan (Bild 4) an

drei aufeinanderfolgenden Tagen S,. = 1733, 1812, 1780 Imp/s/uA,
also Sg; = 1775(1 £8) mit &= 0.0225.

Eine sichere Unterscheidbarkeit zweier Messungen ist daher

erst ab ca 3 Standardabweichungen ¥ des MeBwertes gegeben.

Unterscheidbar sind damit die Intensitédten So und S = 80(1—36).
Mit Gleichung 5 ist dann

e -1n(1 - 39) _ "
min 9-[(/11/5: )O/cosot - (/u/g),l/sm * ]

(10)

Es folgt fiir die unterscheidbare Schichtdicke 4_. = 9 ,um,
also etwa 1 % der erfaBbaren Schichtdicke HostaPhdn. Diéser

Wert (1 %) gilt auch fiir andere Auflagen. So wiirde eine Kugfer—

1 x A i ! - :
oberflache ein dmin 0.19 /um bedeuten bei einem dmax d /um.

AbschlieRend seien zwei Spektren als Beispiel fiir die verrin-
gerte Intensitdt bei Durchstrahlung einer Oberflachenschicht
wiedergegeben:

1080SEC @eCcC/S Bild 5: Spektrum eines
HS: 2BEV/CH Titanblechs mit mehreren
Lagen 97 ,um Hostaphan.-
_ 25 /um ditke Kupferanode,
) 20 ¥V, 2000 Imp/s, 1000 s.
s Pig, S5: Bpeectrum of &
9 shaska titanium plate with
several sheets Hostaphan
97 ,um on its surface.
25 ‘sum thick copper anode,
20 kV, 2000 cps, 1000 s.

1000SEC ecC/S :
vs:25080 HS: 20EV/CH In Bild 5 b zeigen beide
Titanlinien bei starker
Absorption ein gleiches
b) Inteagitétsgerhéltnis" =
B . ~»e Dieser zunacns
3% %ﬁ%g%sﬁg%%rag%ﬁende Befund ist
” bereits aus Bild 4 abzu-
lesen. Der Grund liegt in

W Ti(K| Ti(Kp) der stirkeren Absorption

von Ti(Kg) = 4.51 keV
gegeniiber der energie-
reicheren Linie Ti KB) =
4.9% keV.
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%) 630SEC 8C/S Bild 6: Spektrum eines Kupfer-
vVS: 250 HS: 2Q0EV/CH blechs mit 0.52 mm Aluminium
. als Oberfldchenabdeckung.

25 ,um dicke Molybdananode bei
30 éV, 630 s.

Fig. 6: Spectrum of a copper
plate with 0.52 mm aluminum as
a surface cover. 25 ,um thick
molybdenum anode at %0 kV,

630 s.

Wie schon in Bild 5 b zu beob-
achten, fiihrt die unterschied-
liche Absorption durch die Deck-
: . - schicht zur Anderung der ge-
wohnten Intensititsverhiltnisse, hier in Bild 6 zu einem Wert

S ux/SG = 1 statt 6. So 14Bt sich im Spektrum unterscheiden,
o% ein g%gnal durch kleine Konzentrationen dicht unter der Ober-
flache erzeugt wird oder aus der Tiefe stammt.

4. Zusammenfassung: Eine Schichtdickenbestimmung in Absorption
ermoglicht die eichprobenfreie Dickenmessung. Gegeniiber der
Elektronenanregung sind nun Schichten von 10 bis 1000 /um er-
faBbar. Zusdtzlich 188t sich bei Schichtfolgen aus dem’ Linien-
verhdltnis ohne Querschliff auf die Lage der Schichten schlieBen.
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