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Abstract

The secondary electron emission due to impact of a
variety of atomic, molecular and cluster ions on pure
and contaminated gold surfaces was investigated with an
ion-electron converter. The measured frequency distri-
bution of the electron groups released in a single
impact process was compared with a Polya distribution,
from which the mean secondary electron yield was de-
termined.

The velocity dependence of the SE yield from pure gold
surfaces shows marked deviations from theoretical pre-
dictions. The results with contaminated surfaces are

comparable with the SE emission from insulators.

The SE yield of one particle in a cluster ion or mole-
cular ion is equal to the yield of an atomic ion of the
same velocity. There are no nonlinear effects as in the

emission of atoms in sputtering.

The dependence of the SE yield on the atomic number Z1
of the projectile ion shows continuous variation of

the SE yield ranging over one order of magnitude, and

so it is much stronger than for contaminated surfaces.
Superposed on this Z1 oszillation is a fine structure

in keeping with the step by step filling of the electron

shells in the periodic system.
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Zusammenfassung

Mit einem Ion-Elektron-Konverter wurde die Sekundir-
elektronenemission beim BeschuB von reinen und kontami-
nierten Goldoberfldchen mit einer Vielzahl von Atom-,
Molekiil- und Clusterionen untersucht. Die gemessene Hiu-
figkeitsverteilung im EinzelprozeB ausgeldster Elektronen-
gruppen wurde mit einer Polya-Verteilung verglichen und

daraus die mittlere Sekunddrelektronenausbeute bestimmt.

Die Geschwindigkeitsabhdngigkeit der SE-Ausbeute an rei-
nen Goldoberfldchen zeigt erhebliche Abweichungen von
theoretischen Aussagen. Die Ergebnisse an kontaminierten
Oberfldchen sind mit der SE-Emission an Isolatoren zu

vergleichen.

Die SE-Ausbeute eines Teilchens in einem Cluster- oder
Molekiilion ist gleich der Ausbeute des atomaren Ions
gleicher Geschwindigkeit. Es treten keine nichtlinearen
Effekte wie bei der Zerstdubung von Oberflichen auf.

Die Abhdngigkeit von der Ordnungszahl Z1 des BeschuB-
ions ergibt eine kontinuierliche Variation der SE-Aus-
beute iber den Bereich einer Gr&Benordnung und ist da-
mit sehr viel stdrker als an kontaminierten Oberflichen.
Dieser Zl—Oszillation ist eine Feinstruktur {iberlagert,
die mit der schrittweisen Fiillung der Elektronenschalen

im Periodensystem {ibereinstimmt.
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1. Einleitung

Wenn energiereiche Teilchen auf einen Festkdrper aufprallen,
werden in elastischen Prozessen Atome angestoBen und ausge-—
16st, in inelastischen St&Ben Elektronen und Photonen
emittiert. Das Phdnomen der Elektronenemission wurde bereits
von Villard 1889 beobachtet, der damit die Erscheinung von
Kathodenstrahlen in einer Gasentladungsrdhre erklirte. Eine
breite Anwendung fand die Emission von Sekundirelektronen im
Nachweis geladener und neutraler Atome. Besonders in der
Massenspektrometrie ist die genaue Messung kleinster Ionen-
strme von zentraler Bedeutung. Dazu werden meist Multiplier
verwendet, an deren erster Dynode Teilchen Elektronen frei-
setzen, die durch Aufprall auf weitere Dynoden weitere Elektro-
nen erzeugen, bis durch Vervielfachung ein meBbarer Strom er-
reicht wird. Entscheidend fiir den Vergleich verschiedener Ele-
mente ist die Anzahl der Elektronen, die jeweils beim ersten
Aufprall entstehen.

Wachsende Bedeutung erfdhrt die Sekundidrelektronenemission in
der Plasmaphysik und insbesondere in der Fusionsforschung, wo
Plasmateilchen mit den Widnden wechselwirken (Vernickel 1978) .
Ausgeldste Elektronen beeinflussen Schichtpotentiale vor der

ersten Wand, die wiederum auf Zerstdubungseffekte durch Ionen
und den Energietransport durch Elektronen einwirken (Harbour

und Harrison 1978).

Der ProzeB der Sekunddrelektronenemission (SE-Emission) und
damit die Anzahl durch ein Teilchen ausgel®ster Elektronen ist
von vielen Parametern abhédngig, wie Art, Ladung und Zusammen-
setzung des Teilchens, das unter verschiedenem Winkel und
Energie auf einen FestkOrper prallt, sowie Ordnungszahl,
Struktur und Oberfldchenzustand des Targets selbst. Die
SE-Emission liefert wichtige Aussagen zu anderen Wechselwir-
kungen von Teilchen mit Festkdrpern, wie der Zerstidubung durch
Ionen oder der Streuung an Oberflidchen.




Die SE-Emission ist Gegenstand vieler Untersuchungen, die in
tibersichtsdarstellungen zusammengefaBt sind (Kaminsky 1965,
Medved und Strausser 1965, Abroyan et al. 1967, Krebs 1968,
Carter und Colligon 1968, Krebs 1976). Die Vielzahl der Para-
meter verursacht eine bis heute nur lickenhafte Kenntnis der
SE-Emission durch TeilchenbeschuB. So existiert auch keine um-

fassende theoretische Behandlung dieser Prozesse.

SE-Ausbeuten als MaB fiir die pro aufprallendes Teilchen ausge-
16sten Elektronen variieren lUber viele Gr&B8enordnungen. Der ge-
messene Bereich erstreckt sich von Promille - nur jedes tau-
sendste Teilchen setzt ein Elektron frei - bis zu 100 Elektro-
nen in jeder Wechselwirkung. Meist werden zur Bestimmung der
Ausbeuten die Strome auf ein Target und einen das Target umge-

benden Kollektor miteinander verglichen. Da eine integrale
=14

sind bei kleinen Ausbeuten Ionenstrdme von 10—10 A notwendig.

Dabei besteht die Gefahr, daB mit der relativ starken Oberfla-

chenbelastung von lO9 Teilchen pro Sekunde der Zustand der Ober-

Strommessung nur bis in einen Bereich von 10 A moglich ist,

fliche widhrend der Messung verdndert wird. Zum anderen ist es
schwierig, solche Strome filir alle Ionen herzustellen. Messungen
mit Multipliern konnen wegen der Elektronenvervielfachungs-
effekte nur zu relativen Werten fiihren, im Gegensatz zu Strom-
messungen aber auch aus kleineren Intensitdten relative Aus-
beuten liefern. Ein direkter Nachweis von im EinzelprozeB aus-—
geldsten Elektronen ist mit Ion-Elektron-Konvertern méglich, in
denen die Elektronen auf hohe Energie beschleunigt und auf
einen Detektor gelenkt werden. Besitzt der Elektronendetektor
ausreichende Aufldsung, kénnen die Ion-Elektron-Prozesse nach
der diskreten Anzahl ausgeldster Elektronen sortiert werden.
Auf diese Weise erhdlt man ein Hdufigkeitsspektrum der Elektro-
nengruppen, in dem der Mittelwert die SE-Ausbeute darstellt.
Die gemessene Hiufigkeitsverteilung gibt die statistische Ver-

teilung der SE-Emissionsprozesse wieder.




Ziel der Arbeit ist die Untersuchung der SE-Ausbeuten an einer
definierten Oberfldche in Abhdngigkeit von Art, Zusammensetzung
und Energie der BeschuBionen. Als Oberfldche wurde Gold ge-
wdhlt, da dieses Metall besonders gut zur Herstellung von reinen
Schichten unter Ultrahochvakuumbedingungen geeignet ist. Weiter
wird die Frage gestellt, wie sich die SE-Ausbeuten unter dem

EinfluB oberfldchlicher Verunreinigungen &ndern.

2. Mechanismen der ioneninduzierten Sekunddrelektronenemission

Ein Ion trdgt auf dem Weg zu einer Oberfldche zwei verschie-
dene Energiebetrdge. Der eine ist ein potentieller Anteil in
Form seiner Ionisierungsenergie, der andere seine kinetische
Energie in Bezug zum Target. Die Ionen verursachen beim Auf-
prall unterschiedliche Sekunddrprozesse. Der Ubertrag poten-
tieller Energie flihrt zur Emission von Elektronen und in ge-
ringem MaB von Photonen. Die kinetische Energie wird in
elastischen und inelastischen St&Ben mit FestkOrperatomen um-
verteilt. Elastische Energieverluste flihren zur Streuung der
Ionen und Ausbildung der StoBkaskade. Diese Mechanismen bestim-
men Uberwiegend die Reichweite der Teilchen im Festk®drper und
bewirken bei ausreichendem Energielibertrag die Emission von
Atomen und Ionen. Inelastische Energieverluste verursachen
dhnlich wie der Ubertrag potentieller Energie Emission von
Elektronen und Photonen (Kaminsky 1965, Abroyan et al. 1967,
Carter und Colligon 1968, Arifov 1969). Mit dem gewdhlten ex-
perimentellen Aufbau ist es mdglich, die ioneninduzierte Se-
kunddrelektronenemission isoliert von anderen Oberfl&chen-
effekten zu untersuchen.

2.1 Potentialemission

Die potentielle Energie des Ions oder eines angeregten Atoms

wird durch Resonanz- und Augerprozesse oder Strahlungsiibergidnge
freigesetzt. Dabei hat die Abregung durch Abgabe eines Photons
nur eine Wahrscheinlichkeit der GrdBenordnung 10_7 (Shekhter

1937), und kann daher vernachldssigt werden.




Bei der Resonanzneutralisation tunnelt ein Elektron aus dem
Valenzband des Festkdrpers in ein Anregungsniveau des Ions
(0Oliphant und Moon 1930). Ndhert sich ein angeregtes oder
metastabiles Atom einer Oberfldche, kann dieser ProzeS auch
als Resonanzionisation in umgekehrter Richtung verlaufen, in-
dem ein Elektron des Atoms in einen freien Zustand lber dem
Ferminiveau eines Festkdrperatoms tunnelt. Die Resonanziiber-
gdnge kbnnen nur bei Kreuzung von Energieniveaus auftreten,
da wegen des Franck-Condon-Prinzips das Elektron bei einem
bergang Ort und Impuls nicht dndert. Das aus den Resonanz-
prozessen hervorgehende angeregte Atom bzw. Ion kann beli wei-
terer Annidherung an die Oberfldche bis auf weniger als 3 ]
(Hagstrum 1954) durch Augerprozesse abgeregt bzw. neutrali-
siert werden. Sowohl Augerabregung — ein Festkdrperelektron
besetzt den Grundzustand des angeregten Atoms und ibertréagt
die Energie auf das angeregte Teilchenelektron - wie Auger-
neutralisation - das Festkdrperelektron besetzt den Grund-
zustand des Ions und iibertrdgt die Energie auf ein weiteres
Festkorperelektron - verursachen Emission von Sekunddrelektro-
nen, sobald der Energielibertrag dieser Augerprozesse groBer
als die Austrittsarbeit der Oberfliche ist. Beim Ubergang des
FestkOrperelektrons aus dem Leitungsband in den Grundzustand
des angeregten Atoms bzw. Ions nimmt es eine Energie El auf,
die hdchstens der Differenz zwischen Ionisierungsenergie Ei

und Austrittsarbeit § entsprechen kann:
E. & E. - ip

Da das Augerelektron mit der Energie E2 mindestens die Aus-—

trittsarbeit iiberwinden muB, um die Oberfldche zu verlassen,

ergibt sich daraus die energetische Voraussetzung fir die
Emission von Sekundirelektronen durch die potentielle Energie

eines Ions oder angeregten Atoms:

E;2 2¢




Aus den Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir die verschiedenen

Prozesse (Shekhter 1937, Cobas und Lamb 1944) folgt, daB bei
der Anndherung eines Teilchens an die Oberfliche zuerst Reso-
nanzprozesse stattfinden, falls sie energetisch mdglich sind,

und schlieBlich Augerprozesse zum Grundzustand fiihren.

Kishinevskii 1972 leitet aus der Theorie von Hagstrum 1954
eine lineare Abhdngigkeit filir die Sekunddrelektronenausbeute
‘vaon der Ionisierungsenergie Ei' der Fermienergie EF und
der Austrittsarbeit { her:

]

;2

-Y =

: (0,8 E; - 2¢)

=

F
Baragiola et al. 1978b versuchen ohne Berlicksichtigung der
Fermienergie eine Kurvenanpassung an Ausbeuten fiir Edelgas-

ionen an verschiedenen Oberflidchen und finden fiir

1,08
Y =0,0255 (0,8 Ei = L)
P
eine Anpassung, die innerhalb derselben Fehlergrenze wie die
Kishinevskii-Formel die Ergebnisse wiedergibt (Abb. 1).

Diese Abhdngigkeiten gelten jedoch nur fiir atomare Teilchen.
Molekille, wie z.B. H2, N2, 02, l6sen entsprechend ihrer Ioni-
sierungsenergie weniger Elektronen aus dem Festkdrper als
Edelgase mit vergleichbarer Ionisierungsenergie (Propst und
Lischer 1963, Petrov 1974). Die Differenz 14Bt sich durch An-
regung von Molekilschwingungen erklédren, die den Energieiiber-
trag bei der Neutralisation verringern und somit die Erzeugung
von Sekunddrelektronen vermindern. Messungen an einkristalli-

nem Kupfer bestdtigen diese Auffassung (Dorozhkin et al. 1975).

Einen starken EinfluB auf die SE-Ausbeuten hat der Zustand der
Oberfldche. Adsorbiert man Gase an einer atomar sauberen Wolf-
ramoberfldche, reduziert das die Ausbeuten abhdngig von der
Art der adsorbierten Teilchen (Propst und Liischer 1963).

Messungen der Austrittsarbeit an belegten Wolframoberflichen
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Abb. 1 Potentialemission \{P in Elektronen/Ion von Edelgasen
an verschiedenen Metalloberfldchen nach Baragiola
1978b mit Daten von a , a - Arifov 1969 (Ne, Ar),

e, v, v, ¢ ,m - Hagstrum 1977 (He, Ne, Ar, Kr,
Xe) und o Oechsner 1978 (Ar)

zeigen deutliche Erhdhungen gegeniiber dem sauberen Metall
(Adams und Germer 1971, Barford und Rye 1974), was aufgrund
der Kishinevskii-Formel zu einer Abnahme der SE-Ausbeuten
fiihrt. Zusdtzlich dndern Adsorbatschichten die Energieabhdn-
gigkeit der SE-Emission. Dieser Effekt kann durch Ladungs-
austausch zwischen einfallendem Ion und den adsorbierten Mole-

kiilen verursacht werden (Khristov 1976).




2.2 Kinetische Emission

Wihrend die experimentellen Beobachtungen bei Potentialemis-
sion von Elektronen gut durch die Theorie erkldrt werden kdn-
nen, existiert keine dhnlich geschlossene Beschreibung der
Effekte durch kinetische Elektronenemission (Arifov 1969,
Parilis 1968, Carter und Colligon 1968).

Der erste theoretische Ansatz von Kapitza 1923 geht von einer
lokalen Erhitzung der Oberflédche beim Aufprall eines Ions aus,
die zu thermischer Emission von Elektronen fiihrt. Morgulis
1934 bertlicksichtigt zusdtzlich die Wdrmeleitung und Strahlung
der mikroskopischen Zone. Aber bereits Sommermeyer 1936 zeigt,
daB der Warmeaustausch zwischen Metallgitter und Elektronen in
diesem nichtstationdren System klein ist. Experimentelle Er-
gebnisse von Paetow und Walcher 1938 zeigen eine Abhingigkeit
der SE-Emission von der Austrittsarbeit, und Ploch 1951 findet
eine abnehmende SE-Emission bei steigender Isotopenmasse. Beide
Resultate widersprechen dieser Theorie, in der die Ausbeuten

mit steigender Masse zunehmen miiBten.

Ein zweiter Mechanismus wére die direkte Ubertragung kinetischer
Energie auf freie Metallelektronen im Leitungsband (Becker 1924,
Schneider 1931). Auch Izmailov 1960 versucht SE-Emission durch
Wechselwirkung der Ionen mit Leitungselektronen zu erkliren.
Retardierende Felder, die beim StoB Ion-Targetatom auftreten,
sollen dabei Leitungselektronen anregen. Dagegen spricht die
Beobachtung, daB auch an Nichtleitern SE-Emission gefunden wird,
die sogar ein Vielfaches der Ausbeuten an Metallen betragen kann
(Batanov 1960, 1961, 1962). In einem elastischen StoB eines Ions
mit einem Elektron kann aufgrund der StoBkinetik nur sehr wenig
Energie lbertragen werden. Im glinstigsten Fall miiBte ein Proton
eine Energie von 8 keV besitzen, um das Elektron auf eine Energie
im Bereich von 4 eV zu bringen, damit es die Austrittsarbeit
Gberwinden kann. Aber bereits bei Energien grbBer 1 keV tréagt
die kinetische Emission stark zur SE-Emission durch Protonen bei
(Baragiola et al. 1978a).




Aus diesen Griinden bleibt nur die Wechselwirkung des Ions mit
gebundenen FestkOrperelektronen als denkbarer Mechanismus

fir den Ubertrag kinetischer Energie auf die Elektronen
(Morgulis 1939, Gurtovoy 1940). Von Roos 1957 vernachldssigt
die Bindung der Metallatome untereinander und beschreibt den
Energielibertrag auf die freien Targetatome in Bornscher Ndhe-
rung. Im betrachteten Energiebereich unter 10 keV sollen dabei
alle Sekunddrelektronen innerhalb einer Tiefe von weniger als
10 8 erzeugt werden, und sofern sie einen Bewegungsimpuls zur
Oberfldche besitzen, auch austreten kOnnen. Die Annahmen dieser
Theorie sind zu stark vereinfacht, so daB ein weitergehender

Vergleich mit experimentellen Daten nicht mdéglich ist.

Ein inelastischer Energieverlust des einfallenden Ions ent-
steht bei der gegenseitigen Durchdringung der Elektronenhiillen
beim StoB mit dem Targetatom. Kurzzeitig bildet sich eine mo-
lekilildhnliche Formation (Hund 1927). Aufgrund des Pauli-Prinzips
werden bei der Anndherung die Elektronenniveaus angehoben. Tre-
ten dabei Uberschneidungen mit freien Energieniveaus auf, wer-
den Elektronen in solche Zustdnde angeregt (Fano und Lichten
1965, siehe auch Kapitel 4.1). Schon Ploch 1951 diskutiert
diesen Mechanismus des inelastischen Energielibertrags auf ge-
bundene Elektronen.

Nach Parilis und Kishinevskii 1960 geschieht der Energielibertrag
auf die Valenzelektronen im Target entsprechend dem Elektronen-
austausch, wie ihn Firsov 1959 beim StoB zweier Atome beschreibt.
Da die Ionen im betrachteten Energiebereich bis 100 keV meist
Geschwindigkeiten kleiner der der gebundenen Elektronen besitzen,
verlduft der StoB adiabatisch. Dadurch wird mit dem Elektronen-
austausch zwischen Ion und Targetatom auch ein Bewegungsimpuls
ibertragen. Dieser Energielibertrag ist mit geschwindigkeitspro-

portionalen Reibungskrdften zu vergleichen.

Unabhdngig von verschiedenen Schalenstrukturen erlaubt das
statistische Modell von Thomas-Fermi Aussagen zum elektronischen

bzw. inelastischen Energieverlust. Es beschreibt die Elektronen-




dichte, Austauschfrequenz und das abstoBende Potential zwi-
schen den Atomen wdhrend des StoBprozesses. Parilis und
Kishinevskii 1960 leiten daraus einen Wirkungsquerschnitt

fir Anregung von Elektronen ins Leitungsband ab:

=)

0 =2T f (E(p)/J) pdp
o

Dabei ist E(p) die Energie, die beim StoB8 mit einem StoBpara-
meter p Ubertragen wird, J eine mittlere Tonisierungsenergie
der duBeren Schalen des Ions. Durch Begrenzung auf kleine StoB-
parameter und Ionenenergien von einigen keV, sowie einem maxi-
malen Faktor 4, um den sich Ordnungszahl von Ion Z1 und

Target Z2 unterscheiden k&nnen, folgt daraus ein von der Ionen-

geschwindigkeit Lo abhdngiger Wirkungsquerschnitt:

1,39 aoh Zl+Z2 5

o (vy) = (— )€ s(v,)
J le/2+221/2

a, ist der Bohrsche Radius und h das Plancksche Wirkungsquan-
tum. S(vo) beschreibt das Potgntial auf einer Flidche zwischen
den StoBpartnern. Es handelt sich dabei um ein nur numerisch
losbares Integral, das fiir die Fehlergrenzen der Parilis-

-Kishinevskii-Theorie ausreichend durch den Ausdruck

— . _7 —
S(Vo) = 5,25 v, arctan [ 0,6 10 (vo vminﬂ
angendhert wird. Dabei erscheint eine Schwellengeschwindig-
keit Vi fiir die Elektronenanregung ins Leitungsband, die
fir verschiedene Ion-Targetkombinationen 6-7 - lO6 cm/s be-
trdgt.

Die Elektronen hinterlassen bei der Anregung positive Ldcher
im Valenzband, die mit hoher Wahrscheinlichkeit mit Leitungs-
elektronen rekombinieren und die Ubergangsenergie in einem

AugerprozeB auf ein anderes Elektron im Leitungsband iibertragen.
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Die Wahrscheinlichkeit w, daB dadurch ein Elektron aus dem
Leitungsband ins Bakuum austreten kann, ist abhdngig von der
Lochtiefe § und der Austrittsarbeit @ und wird durch die
empirische Formel (Hagstrum 1954) wiedergegeben:

w(8) = 0,016 (b6 -2¢)

Da das Ion auf seinem Weg im Festkdrper stdndig Energie durch
elastische und inelastische St&Be abgibt, muB8 die abnehmende
Geschwindigkeit im effektiven Ionisierungsquerschnitt

0*(v0) beriicksichtigt werden.

o (v) = O(v)) - A g (v,)

Die Abbremsung wird mit einem modifizierten Thomas-Fermi-
Potential (Firsov 1959) beschrieben und geht mit Ao (vo)in
den Querschnitt ein. Diese Anderung ist vor allem fiir kleine
Ionengeschwindigkeiten entscheidend, da dabei fast alle
Ionisierungsprozesse nahe der Oberfldche stattfinden, von wo
Elektronen am leichtesten austreten konnen. Elektronen, die
in grdBeren Tiefen erzeugt werden, kommen abhdngig von ihrer
freien Wegldnge A fiir inelastische StdBe mit anderen Elektro-
nen mit exponentiell abnehmender Wahrscheinlichkeit an die
Oberflidche. Daraus l&d8t sich die Anzahl austretender Elektro-
nen V in Abhi#ngigkeit von Ion- und Targetparametern formu-
lieren

X
n

Y =/ G (v) w (8) N e Nax

Das Integral reicht bis zur maximalen Tiefe X im Target, wo
Ionen noch Elektronen erzeugen kdnnen. Nach Einsetzen des
Ionisierungsquerschnitts und Integration folgt:

¥ =80 (v,)Aw(d)
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In einer spdteren Arbeit untersucht Parilis 1968 die Aus-
trittswahrscheinlichkeit w(§ ) weiter und kommt zu dem
SchluB, daB nicht nur Augerrekombination Sekunddrelektronen
erzeugt, sondern Elektronen im Ion-Atom-StoB geniigend Ener-
gie filir einen direkten Austritt ins Vakuum aufnehmen k&nnen.
Abhdngig von der Austrittsarbeit kdnnen beide Effekte in

gleichem MaB zur SE-Emission beitragen.

Die Abhdngigkeit der SE-Ausbeute:V von der Geschwindigkeit
des einfallenden Ions 1ldBt sich in mehrere Bereiche aufspal-
ten. Nahe der Schwellengeschwindigkeit Ui = 6-7 ° 106 cm/s
steigt Y langsam mit einem Polynom 4. Ordnung, im Bereich
I=3 = 107 cm/s quadratisch mit der Geschwindigkeit

7"" VOZ_ (372 v_. )21

min

was einem linearen Anstieg mit der Energie entspricht, und
schlieBlich bei hohen Geschwindigkeiten bis lO8 cm/s mit

- =

Y ~ v, arctan[6 ° 10 (vg = vyl

Sie miindet in eine lineare Abhdngigkeit, deren Schnitt mit

der Geschwindigkeitsachse bei 1,05 ° 107 cm/s liegt.

Im Bereich noch hdherer Geschwindigkeiten, bzw. Energien
grdBer 100 keV wird die SE-Ausbeute durch die Theorie von
Sternglass 1957 und davon weiterentwickelt von Ghosh et al.
1962 beschrieben. Uber Geschwindigkeiten von 108 cm/s nimmt
die Ausbeute wieder ab, was durch die wachsende Erzeugungs-
tiefe der Elektronen und deren nachfolgender Diffusion zur

Oberfldche verursacht ist.

In der Parilis-Kishinevskii Theorie ist kein ladungsabhdngiger

Term enthalten. Das bedeutet, daB die SE-Emission fiir Atome
und Ionen in verschiedenem Ladungszustand nur von der Ge-
schwindigkeit abhdngt. Nach der Sternglass-Theorie ist die

SE-Ausbeute im Bereich iiber 109 cm/s vom Quadrat der Ladung
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abhdngig. Fir das Ubergangsgebiet lO8 = 109 cm/s entwickeln
Baklitsky und Parilis 1976 einen Ansatz, der beide Theo-

rien verbindet.

Die Abhdngigkeit von der Art des Ions, also der Ordnungs-
zahl Zl,

in dem Faktor

ist im effektiven Ionisierungsquerschnitt G*(Vo)

£,(2,,2,) =
1[51+1f52
gegeben. 22 ist die Ordnungszahl der Targetatome. Sie gilt
nur innerhalb der Beschrédnkung, daB Zl und 22 um hdchstens
einen Faktor 4 verschieden sind. Berlicksichtigt man beim
StoB die abnehmende Elektronendichte im Quasimolekiilzustand
im Bereich leichter Ionen, kann die Theorie auf Fdlle auBer-
halb dieser Grenze ausgedehnt werden (Kishinevskii und
Parilis 1962):
_ ¢ 6 3
£,(2,,2,) = (VZ, + VZ,) (2 + V7))

Verschiedene Ionen mit gleicher Geschwindigkeit erzeugen dem-
nach eine monoton mit der Ordnungszahl Zl zunehmende Elektro-
nenausbeute. Der bestimmende Anteil des Ionisierungsquer-

schnitts ist die beim StoB ilibertragene Energie E(p).

Dieser inelastische Energieverlust 1dB8t sich z.B. durch Ab-
bremsung von Ionen in diinnen Folien direkt messen. Variationen
von Z1 beim Beschufl von Silizium (Eisen 1968) oder Kohlen-
stoff (Hvelplund und Fastrup 1968) ergeben jedoch ein oszillie-
rendes Verhalten im Gegensatz zum stetig ansteigenden in-
elastischen Energieverlust nach der Firsov-Theorie. Baklitsky
et al. 1973 erweitern die bestehende Theorie der SE-Emission,
indem sie die Schalenstruktur der Atomhiille in die Berechnung
der inelastisch lbertragenen Energie einbeziehen. Sie ersetzen
dabei die im Thomas-Fermi Modell stetig definierten Elektro-

nendichten durch solche, die auf der Basis von Slater-Funktionen




abgeschdtzt sind. Die daraus fir Silizium kalkulierten Ener-

gieverluste zeigen eine Z -Oszillation, wobei die Lage der

Maxima und Minima sowie die Amplituden geschwindigkeitsab-
hdngig sind. Vergleichbares Verhalten wird auch in anderen
theoretischen Untersuchungen des elektronischen Energiever-
lustes gefunden (Cheshire et al. 1968, 1970, Bhalla et al.

1968, 1970, Briggs et al. 1975).

Flir die SE-Emission beim BeschuB von einkristallinen Ober-
fldchen wird die Parilis-Kishinevskii-Theorie durch Harrison
et al. 1965, Martynenko 1966, und Drentje 1967 weiterent-
wickelt.

Ebenfalls auf der Basis des Thomas-Fermi Modells entwickeln
Beuhler und Friedman 1977a einen einfachen theoretischen An-
satz. Die SE-Ausbeute ist proportional einem Integral lings
des Ionenwegs im Target lber den elektronischen bzw. in-
elastischen Energieverlust und die Diffusion der Elektronen
zur Oberfldche. Der geschwindigkeitsabhdngige inelastische
Energieverlust wird aus den Formeln von Lindhard et al. 1961,
1963 berechnet. Filir die Abnahme der Geschwindigkeit aufgrund
elastischer St&Be wird ein konstanter Energieverlust ange-
nommen, wie ihn auch Nielsen 1956 angibt. Nach Lindhard und
in Ubereinstimmung mit dem Experiment ist jedoch der elasti-
sche Energieverlust geschwindigkeitsabhdngig. Offensichtlich
wirkt sich diese stark vereinfachende Annahme nicht auf die
Erkldrung von SE-Ausbeuten im Energiebereich iiber 20 keV aus,
da der elastische Energieverlust innerhalb der kleinen
Elektronenaustrittstiefe zu vernachldssigen ist. So werden
SE-Ausbeuten von mehratomigen Ionen an Kupfer und Wolfram im
Energiebereich 20 - 88 keV (Beuhler und Friedman 1977b) gut
wiedergegeben. Messungen von Arifov 1958 und Petrov 1960

im Energiebereich 1 - 10 keV kdnnen nur durch Wahl unrea-
listischer Parameter erkldrt werden. Der Vergleich ist durch
die unterschiedlichen experimentellen Bedingungen erschwert.
Im Gegensatz zu Beuhler und Friedman grenzt Parilis 1968
seine Theorie deutlich gegen Anwendungen auf nicht reine
Oberfldchen ab.
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Einen dhnlichen Ansatz entwickeln Baragiola et al. 1978b:

®

V = 5% f F(v,x) e—x/)-dx

o

F stellt dabei den totalen inelastischen Energieverlust des
eindringenden Teilchens als Funktion der Geschwindigkeit v
und Tiefe x unter Berilicksichtigung von Targetatomen dar,
die wegen des elastischen Energieiibertrags selbst Elektronen
in inelastischen St&Ben erzeugen kdnnen. Im Diffusionsterm
der Elektronen zur Oberfldche ist die freie Weglé&nge A ent-
halten. P beschreibt die Wahrscheinlichkeit, daB Elektronen
die Oberfldche verlassen, und J ist eine mittlere zur Bil-
dung eines Elektron-Loch-Paares notwendige Energie. Fir
alle Parameter dieses Ansatzes wird eine Abhdngigkeit von
der Art des BeschuBions und des Targets angenommen, jedoch

keine expliziten Abhdngigkeiten angegeben.

3. Experimenteller Aufbau der Apparatur SEDUCE

Zur Untersuchung der Abhdngigkeit der ioneninduzierten Sekun-
dédrelektronenemission von verschiedenen Parametern wurde die
Apparatur SEDUCE (Sekunddr-Elektronen durch Cluster-Einfall)
aufgebaut. Sie besteht aus einer herkmmlichen SIMS-Appara-
tur, in der eine Vielzahl von Sekunddrionen erzeugt wird,

und einem UHV-Teil, in dem mit einem Ion-Elektron-Konverter
die SE-Emission untersucht wird (Abb. 2 und 3).

3.1 Differentiell gepumptes Vakuumsystem

Das Vakuumsystem ist durch drei Druckstufen in vier Druckbe-
reiche gegliedert. Die Duoplasmatron-Ionenquelle erfordert
beim Betrieb mit Gliihkathode und Edelgasen einen Druck im
Bereich 1 - 4 - 10_2 mbar. Der anschlieBfiende Raum wird durch
eine Turbomolekularpumpe mit 200 1/s Saugvermdgen auf einen
Druck von 2 ° 10—6 mbar bei einem Basisdruck von 6 ° 10-8 mbar

gepumpt. Eine Druckstufe mit einer 2 mm-Blende trennt davon




Abb. 2 Ansicht der Apparatur SEDUCE
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die Zerstdubungskammer ab. Mit einer 450 1/s Turbomolekular-
. mbar bei

einem Basisdruck von 5 - 10_9 mbar. Eine Druckstufe mit

pumpe erreicht man dort einen Druck von 1 * 10

3 mm-Blende trennt die Zerstdubungs- von der UHV-Kammer. Sie
wird durch eine 400 1/s Turbomolekularpumpe evakuiert. Zu-
sdtzlich pumpt ein Flissigstickstoffbaffle die reaktiven Gase.
Das Baffle ist als stehender Hohlzylinder ausgebildet, dessen
Innenseite mit Titan bedampft werden kann. Durch Kontakt mit
dem Baffle gekiihlte Prallplatten verhindern eine Bedampfung
des Ion-Elektron-Konverters und der Turbomolekularpumpe. Die
mit Titan bedampfte Fldche des LN2-Baffles hat eine effektive
Saugleistung von 2000 1l/s filir Wasserstoff. Die UHV-Kammer
wird, durch ein Schieberventil vom librigen System getrennt, bei
230° C 12 Stunden ausgeheizt. Der Druck betrdgt nach Abkiihlung
der Kammer 3 ° 10_10 mbar. Zusdtzliches Pumpen durch das
Baffle und Titansublimation erniedrigt ihn bis zur R&ntgen-

0—11

grenze der IonisationsmeBrOhre bei 4 -+ 1 mbar. Bei Betrieb

der Ionenquelle erh&ht sich dieser Druck bis auf 5-7 - 10-ll mbar.

Zur Bildung von Oxydionen wird die Zerstdubungskammer mit Sauer-
stoff bis zu einem Partialdruck von 4 - 10_8 mbar geflutet. Das
fihrt zu einem Druckanstieg im UHV von 5 - 10_ll mbar. Unter
der Annahme, daB jedes Sauerstoffmolekiil beim Aufprall auf eine
Oberfldche adsorbiert wird, wlirde sich dadurch die Wiederbe-

deckungszeit auf 4 Stunden verringern.

3.2 Erzeugung der Sekunddrionen

Die Ionen fiir die Untersuchung der SE-Emission entstehen in
diesem Experiment bei der Zerstdubung geeigneter Targets durch
primdre Ionen hoher Energie. Diese Primdrionen erzeugt eine
Duoplasmatron-Ionenquelle (Liebl und Harrison 1976) mit einer
Entladung, in der Elektronen aus einem Gliihfaden das Gas im
Entladungsvolumen durch St®B8e ionisieren. Typische Parameter
fir den Glihkathodenbetrieb mit Edelgasen (Argon, Xenon) sind
ein Druck im Bereich 1-4 - 10_2 mbar und Entladespannung

60 - 80 V mit 30 - 50 mA Strom.
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Diese Parameter wurden an einer Testapparatur optimiert, an
der auch die Strahlzusammensetzung gemessen werden konnte.
Die Verunreinigungen des Prim#rionenstrahls betragen mit
Argon einige Prozent (HZO 1 %, N2 1 %), beim Betrieb mit
Xenon wegen der niedrigeren Ionisierungsenergie nur einige
Promille. Die Reinheit des Strahls ist im Hinblick auf die

Erzeugung sekunddrer Ionen nicht kritisch.

Die Ionenquelle liegt mit den Spannungsversorgungen filir die
Entladung und dem GaseinlaBsystem auf einem Potential von

+ 5 bis 15 kV, das die Ionen beschleunigt. Eine Einzellinse
extrahiert sie aus der Anode der Ionenquelle und fokussiert
sie auf eine fiir die Strahlstrommessung isolierte Blende in
der Druckstufe zur Zerstidubungskammer. Eine zweite Einzel-
linse fokussiert die Primdrionen auf das Target. Ein System
aus Ablenkplatten kompensiert Abweichungen in der Ausrichtung
sowie die Ablenkung durch das Energiefilter.

Bei einer Beschleunigungsspannung von 8 kV ist der Targetstrom
bei Argon-BeschuB etwa 14 /uA, bei Xenon 6 /uA. Der Brennfleck
hat Durchmesser von 0,5 = 1 mm, was einer Stromdichte der

Gréﬂénordnung 10_2 - 10"4 A/cm2 entspricht.

Die Targets sind meist reine Metalle, aus denen die Ionen
Atome, Molekiile und Verbdnde mehrerer Atome gleicher Ordnungs-
zahl (Cluster) herausschlagen. Ein Teil dieses zerstdubten
Materials wird dabei ionisiert und kann zur Analyse der Zu-
sammensetzung des Targets verwendet werden (Sekunddrionen-
Massenspektroskopie). Beim BeschuB reiner Metalltargets mit
Edelgasen im Energiebereich 10 keV entstehen Clusterionen,

die z.B. aus 18 Atomen Aluminium (Herzog et al. 1967, 1973),
oder bei einer Energie von 15 keV aus 60 Atomen Silber

(Hortig und Miiller 1969) bestehen. Die Bildung von Cluster-
ionen ist stark abhingig von der Masse und Art des BeschuBions;
bei Edelgasen steigt mit der Masse die Gro6Be des noch nach-

weisbaren Clusters, bei reaktiven Gasen wie Stickstoff und
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Sauerstoff bilden sich sehr viel hdufiger Molekiile (Oxyde,
Nitride), die gegeniiber den Clustern eine deutlich gr&Bere
Bindungsenergie besitzen (Thum et al. 1977). Dem dhnlich, be-
wirkt die ErhShung des Sauerstoffpartialdrucks bei Edelgas-
beschuB eine Erhdhung der Molekiil- bei Verringerung der

Clusterintensitdten.

Neben Metallen in Reinstform zur Erzeugung von Atom-, Cluster-
und Molekiilionen werden auch Salze (meist Oxyde) als Targets
benutzt, um auch Ionen stark oxydierender Elemente, wie z.B.
der Alkaligruppe oder seltener Elemente wie z.B. der Lan-
thaniden zu erzeugen. Da diese Verbindungen zum grdBten Teil
Isolatoren sind, treten beim BeschuB mit den positiven Primir-
ionen Aufladungseffekte auf, die jedoch zum Zweck der Sekundir-
ionenerzeugung durch sekundire Elektronen von Target- und

Strahlblenden ausreichend kompensiert sind.

Eine Ionenoptik saugt die Sekund&rionen vom Target mit 200 V
ab und fokussiert sie in den zylindrischen Ablenkkondensator
(Liebl 1972). Zwei Blendendffnungen von 1 mm Durchmesser und
der Radius des Kondensators von 40 mm begrenzen das trans-
mittierte Energieintervall auf 10 eV. Dieses Intervall l&Bt
sich im EnergiemaBstab so verschieben, daB das Maximum der
Energieverteilung sekunddrer Ionen bei einigen eV immer erfaSt
wird. Diese Beschneidung vor allem der hochenergetischen Ionen
ist notwendig, da nur Ionen kleiner Energie in einem Quadru-
pol-Massenfilter getrennt werden. Das Energiefilter besitzt
seitliche Platten, die bei geeigneter Potentialwahl eine

zweite Fokussierung &hnlich einem Kugelkondensator bewirken.

Das Quadrupol-Massenfilter (Extranuclear 162-8) ist mit
einem Stabsystem ausgeriistet, das maximal Masse 1400 mit
einer Aufldsung m/ﬂsm = 2500 (Halbwertsbreite) trennen kann.

Damit kOnnen auch Cluster schwerer Elemente wie z.B. U ge-

5
trennt werden. Die Aufldsung konnte an den hdufigsten der
17 Massen der Cu_-Cluster (Zn_l + 1 - Massen) bestdtigt wer-

5
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den. Der Poldurchmesser eines Quadrupols ist um so kleiner, je
groBer sein Massenbereich ist, was zugleich aber die relative
Transmission verringert. AuBerdem ist der zur Massentrennung
nutzbare Felddurchmesser klein. Das erfordert einen sehr ge-
nauen EinschuB der Ionen, da sonst Ionen auf verschiedenen
stabilen Trajektorien den Quadrupol durchlaufen und sich eine
Aufspaltung der einzelnen Massenlinien in bis zu 5 Einzel-
linien zeigt (Dawson 1976). Dieser Effekt 1&8Bt sich durch
sorgfdltige Justierung des Energiefilteraustritts zur Quadru-
polachse und eine zusdtzliche fokussierende Ionenoptik ver-
meiden.

Im allgemeinen ist die Intensitdt der Sekunddrionen groB ge-
nug, um mit Auflésungen m/Amsm zu arbeiten. Ausnahmen er-
geben sich fir seltene groBe Cluster, wie z.B. Vl4, Nbll’
bei denen jedoch wegen der hohen Massen die Gefahr gering

ist, daB benachbarte Verunreinigungen existieren.

Eine Einzellinse saugt mit 1 kV die aus dem Quadrupol diver-
gent austretenden Ionen ab und fokussiert sie auf eine Blende
in der Druckstufe zur UHV-Kammer, die auf einem Potential

von =2 kV liegt. Eine Einzellinse hinter der Blende saugt

die Ionen mit einer Potentialdifferenz von 3 kV an und fo-
kussiert sie auf den Eintritt des Ion-Elektron-Konverters.
Die Mittelelektrode ist zudem noch als Ablenksystem ausge-
bildet, um Justierungsfehler sowie ablenkende Stdrfelder zu

kompensieren.

3.3 Ton-Elektron-Konverter

Das Prinzip des Ionennachweises mit dem Ion-Elektron-Konverter
basiert auf einer Arbeit von Schiitze und Bernhard 1956 und
wurde von Daly 1960 weiterentwickelt. Positive Ionen treffen
dabei mit hoher Energie (10 - 40 keV) auf eine Konverter-
fldche und 18sen dabei abhingig von verschiedenen Parametern
Elektronen aus. Das elektrische Feld des Ion-Elektron-Konver-
ters beschleunigt die Elektronen auf einen Elektronendetektor.
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Dort erzeugen sie ein Signal, das proportional zu ihrer Ener-
gie ist, wobei n Elektronen die n-fache Energie deponieren.
Besitzt der Detektor eine geniigende Energieaufldsung, kdnnen
Signale verschiedener Elektronengruppen getrennt werden. Als
Beispiel ist das Impulshbhenspektrum der Elektronengruppen
bei BeschuB einer kontaminierten Goldfliche mit 18 keV

V4+—Ionen in Abb. 4 dargestellt.

V: 18 keV — Au (kont.)
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Abb. 4 Pulshthenspektrum durch Ionenbeschuf ausgelOster
Elektronengruppen Y ;i untere Skala: im Detektor de-
ponierte Energie der Elektronen (18 keV pro Elektron)

Um mit einem Ion-Elektron-Konverter die ioneninduzierte Se-
kunddrelektronenemission (SEE) zu untersuchen, muB der Kon-

verter verschiedene Voraussetzungen erfiillen:
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1) Die Ionen sollen in einem definierten Winkel auf die

Oberfldche des Konverters fallen.

2) Die ausgeldsten Elektronen sollen vollstdndig auf den
Elektronendetektor gelangen und dort ihre Energie

deponieren.

Die erste Voraussetzung ist gut mit einem ebenen Knopf-Kon-
verter erfiillt, auf den die Ionen senkrecht auffallen (Dietz,
Sheffield 1973). Die Sekunddrelektronen werden durch eine
Optik auf einen Festk&rperdetektor abgebildet, von dessen
Oberfldche zuriickgestreute Elektronen durch ein Magnetfeld
wieder auf den Detektor zurilickgelenkt. Das erfordert einen
groBflidchigen Detektor, bei dem Elektronengruppen nur durch

hohe Beschleunigungsspannungen ( 2 30 kV) aufzuldsen sind.

Rohr- und Netzkonvertoren (Ertl und Taglauer 1972, Kirschner
und Miiller 1976) sind unter dem Aspekt hoher SE-Ausbeuten

flir den Ionennachweis konstruiert, was durch streifenden oder
schrdgen Einfall erreicht wird. Da die Winkelabhdngigkeit der
SE-Emission proportional dem Sekans des Winkels zur Oberfld-
chennormalen ist, verdoppelt sich die Ausbeute bei 60°-Ein-
fall. Da die Winkeldispersion der einfallenden Ionen nicht

definiert ist, sind sie fiir SEE-Untersuchungen unbrauchbar.

Beide Voraussetzungen erfiillt der Kugelkonverter (Hofer und
Kirschner 1976) weitgehend (Abb. 5). Positive Ionen werden
bis zur Konversionselektrode auf die Konversionsenergie be-
schleunigt, fliegen durch eine axiale Offnung der Kugel auf
den Elektronendetektor zu, dessen positives Potential das
Ion abbremst und reflektiert. Es wird nun in umgekehrter
Richtung auf die Innenfldche des Kugelkonverters beschleu-
nigt und 16st dort sekunddre Elektronen aus. Sie werden
wegen des entgegengesetzten Vorzeichens ihrer Ladung auf den
Elektronendetektor zu beschleunigt, in dem sie die aufgenom-
mene Energie deponieren. Sie ist in dieser Anordnung gleich

der Konversionsenergie der Ionen.




/— )
/ CONVERSION
ELECTRODE ™
SWANN
-12

3

N
LN
AN
\\\\\\'\
\ @,
ELE C[T RON
DETECTOR
|

+5 w4 0 -4 -8 -12 -1 -15 kV

|

Abb. 5 Ionen- (starke Linien) und Elektronentrajektorien

—————

(schwache Linien) im Kugelkonverter mit Aquipoten-
tialflé&chen

Numerische Rechnungen der Potentialverteilung und Ionen- bzw.
Elektronentrajektorien (Hofer und Littmark 1976) zeigen, daB
der Auftreffwinkel senkrecht zur Konverterfldche abhdngig vom

EinschuBwinkel (OO - 200) im selben Bereich variiert. Ein
Auftreffwinkel von 20° erh&ht die SE-Ausbeuten um 6 %. Ein
weit mehr verfédlschender Anteil entsteht durch den Ionenein-
tritt in den Konverter. An der Uffnung ausgeldste Elektronen
verursachen Signale im Detektor, die nicht von Signalen de-
finierter Konversionsprozesse unterscheidbar sind. Dieser
Effekt stdrt nicht die Funktion als Ionendetektor, fiir SE-
Untersuchungen muB er jedoch beseitigt werden. Der Ionenstrahl
wird deshalb durch eine zusdtzliche Blende vor dem Konverter-

eintritt auf einen kleineren Durchmesser ausgeblendet. An die-
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ser Blende ausgelOste Elektronen werden durch eine positive

Potentialdifferenz (1 kV) vom Eintritt in den Konverter

abgeschirmt. Diese Blende begrenzt auBerdem den Einfalls-
winkelbereich auf weniger als + 50, und damit den Auftreff-

winkel auf + 12°. Das entspricht einer maximalen Erhdhung
der SE-Ausbeuten um 2 %.

Die Hilfselektrode begrenzt die Akzeptanz des Ion-Elektron-
Konverters auf Ioneneinfallswinkel kleiner 120. Ionen, die
unter groBeren Winkeln einfallen, l&sen Elektronen in Be-

reichen der Konversionselektrode aus, von denen die Elektro-
nen den Detektor nicht erreichen kdnnen.

Die zweite Voraussetzung der vollstdndigen Sekundédrelektronen-
sammlung wird durch das elektrostatische Feld des Kugelkon-
verters erfiillt. Dieses in erster Ndherung vom reziproken Ra-
dius abhdngige sphdrische Feld defokussiert die eintretenden
Ionen. Es verteilt damit die Konversionsprozesse ilber eine
groBe Fldche mit minimaler Stromdichte und vermeidet da-

durch gleichzeitig die Reflexion einfallender Ionen durch

den Konvertereintritt. AuBerdem fokussiert es in umgekehrter
Richtung die Elektronen auf den Detektor.

>

I R

Abb. 6 Trajektorien am Detektor riickgestreuter Elektronen
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Nicht alle Elektronen werden im Detektor abgebremst. Bei
einer Elektronenenergie von 20 kV betrdgt der Anteil der
von einem Siliziumkristall rilickgestreuten Elektronen 15 %
(Barnett und Ray 1972). Zur Rilickfilhrung dieses Anteils be-
nutzen verschiedene Autoren (Delaney und Walton 1966,

Dietz und Sheffield 1973, 1975, Beuhler und Friedman 1977b)
Magnetfelder und groffliachige Detektoren. Im Kugelkonverter
mit Hilfselektrode lenkt das die Elektronen auf den Detek-
tor fokussierende Feld die reflektierten Elektronen zuriick
(Abb. 6). Diese Geometrie gewdhrleistet den weitgehenden
Nachweis aller Elektronen mit einem vergleichsweise kleinen
Detektor. Eine Skizze des verwendeten Aufbaus ist in Abb. 7
dargestellt.
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Abb. 7 Skizze des Konverteraufbaus
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Ein weiterer Vorteil dieser Feldverteilung ist die geringe
Feldstdrke an der Oberfldche der Konversionselektrode. In
exponentieller Abh&ngigkeit bewirkt sie Feldemission von
Elektronen aus Mikrospitzen auf der Metalloberfliche. Feld-
emissionselektronen erhShen den Einelektronenpeak im
Spektrum der einzelnen Elektronengruppen. AuBerdem desorbie-
ren sie Ionen von den umliegenden Teilen auf positiverem Po-
tential, die Mehrfachelektronen erzeugen (Kurz 1971). Beide
Effekte verzerren das Spektrum der Elektronengruppen und
miissen deshalb klein gehalten werden. Feldemissionsmindernd
wirkt auBerdem die sorgfdltige Rundung und Oberflichenbe-
handlung aller im Bereich hoher Spannungen liegenden Teile
durch mechanische und elektrolytische Polierung. Im allgemei-
nen betrdgt die Untergrundzdhlrate dieser Detektoranordnung
1 - 10 Elektronen pro Sekunde (Imp/s), verglichen mit der
Tonenintensitdt von 2000 Imp/s also einige Promille und

wird vernachldssigt. Fiir kleine Ionenintensititen (z.B.
seltene Cluster) wird das getrennt gemessene Untergrund-
spektrum subtrahiert.

Der Ion-Elektron-Konverter wird durch ein stabilisiertes
Hochspannungsgerédt versorgt. Die Welligkeit betrigt lO_5
vom Endwert, der Fehler des Absolutwertes ist 0,5 %. Damit
wird eine Einstreuung in den st&rempfindlichen Detektor

vermieden.

Als Elektronendetektor wird ein in Planartechnik gefertig-
ter Silizium-Strahlungsdetektor (GRD 25, Forschungsgruppe
StrahlungsmeBtechnik, Technische Universitdt Miinchen) mit
einer Fl&dche von 40 mm2 benutzt. Er ist bis zu 300° C aus-
heizbar und damit im UHV verwendbar (Keil und Lindner 1972).
Zur Verbesserung der Aufldsung und Erniedrigung der Rausch-
kante kann er gekiihlt werden. Ein auBerhalb des Vakuums auf
LN2-Temperatur gehaltener Kupferstab kiihlt elektrisch iso-
liert den Detektor auf etwa -60° C. Die Kiihlung wurde an
der Detektorhalterung im UHV mit einem Temperatursensor di-
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rekt gemessen (National Semiconductor LX 5700 AH). Bei die-
ser Temperatur betrdgt die Halbwertsbreite des Detektors
etwa 2 keV, die Rauschkante etwa 8 keV.

Der Detektor liegt auf einem positiven Potential von 125 V,
das die Ionen im Konverter reflektiert. Die Ionen haben
durch die Energiefilterung vor dem Quadrupol eine Energie
unter 20 eV. Die Reflexion l&B8t sich durch Umkehrung des
Potentials demonstrieren, da Ionen dieser kleinen Energie
kein Signal im Detektor erzeugen. Die Intensitit der Ion-
Elektron-Konversion sinkt dabei um 98 %. Der Rest von 2 %
stammt vermutlich von Ionen, die von der Detektoroberfliche
desorbiert werden und an der Konverterflidche Elektronen
ausldsen. Der Kugelkonverter wirkt somit selbst als Energie-
filter. Diese Eigenschaft 148t sich auch dadurch zeigen, daB
man ohne Energiefilter Sekunddrionen analysiert, die auf
geradem Weg vom Target durch Quadrupol in den Konverter ein-
treten. Wdhrend ein Multiplier in dieser einfachen Anordnung
kein verwertbares Spektrum liefern kann, werden durch die
BandpaBeigenschaft des Kugelkonverters schnelle nicht massen-
analysierte Ionen sowie Neutrale nicht nachgewiesen. Sie
bleiben weitgehend an der Detektorfldche haften, widhrend
langsame, gut massenseparierte Ionen am Konverter Elektronen
ausldsen und somit registriert werden. Damit erhilt man
Signal-Rauschverhdltnisse von mehr als 4 GrdBenordnungen
(Hofer und Thum 1978, Hofer et al. 1977, 1978).

3.4 MeB- und Datenerfassungssystem

Die an der Konversionselektrode durch die Ionen erzeugten
Elektronen nehmen auf ihrem Weg zum Elektronendetektor einen
Energiebetrag gleich der Potentialdifferenz zwischen Kon-
versionselektrode und Detektor auf. Im Detektor wird durch
eine negative Spannung von 40 V eine Sperrschicht aufgebaut,
in der diese Elektronen eine ihrer Energie proportionale An-

zahl Ladungstrédger bilden. Diese Ladungsmenge verursacht am
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Eingangswiderstand des Vorverstédrkers von 250 MN einen posi-
tiven Spannungsimpuls, der um mehrere Gr&Benordnungen ver-
stdrkt in den Hauptverstédrker gelangt. Mit einer Integrations-
und Differenzierungszeitkonstante von 1 /us formt er einen
Puls, der vom Vielkanalanalysator verarbeitet werden kann. Da
der Detektor fiir die Ionenreflexion auf einem positiven Poten-
tial liegt, muB der Vorverstdrker zur Vermeidung von Ein-
streuungen ebenfalls auf dieses Potential gelegt werden. Es
erweist sich als vorteilhaft, das Signal erst nach der Puls-
formung durch den Verstdrker auf Erdpotential zu bringen, da
dadurch die Aufldsung der Elektronik am wenigsten verschlech-
tert wird. Die Auskopplung geschieht induktiv mit einem
Ferritring. Der Vielkanalanalysator ordnet die Pulse nach
ihrer GroBe und erzeugt so ein Spektrum der Haufigkeit ver-
schiedener Elektronengruppen. Diese Spektren werden flir die
numerische Auswertung in einem PDP-11 Rechner gespeichert und
am AMDAHL-Computer des IPP-Rechenzentrums verarbeitet.

| —— — B
| Test- Temperatur-| |
: Pulser sensor | | Konverter
) v - I _ < lonen
I Verstarker—= s?’cl;:f;r T -
| I | .
| Detektor - | | S"Def‘-"‘“’J UHV
} ) vorsp. I
L__._____._.__.._.[__.._J
Pulsaus- Ionenreflexions-
kopplung potential
] -
> Diskriminator p> Zahler

\

Vielkanal - X-=Y Rate - :
analysator “|schreiber [ | meter| Monitor
I
PDP 11 [—*—IPP - Rechenanlage

Abb. 8 Prinzipschaltbild fiir die Erzeugung und Ver-

arbeitung des Elektronensignals
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Die Detektor-Vorverstédrker-Anordnung ist empfindlich gegen
Storeinfllisse durch Vibrationen und hochfrequente Felder.
Durch eine stabilisierte, gefilterte Netzversorgung sowie
einen zentralen, von der Vakuumapparatur getrennten Er-
dungspunkt werden diese Effekte unterdriickt.

Die Halbwertsbreite eines Pulsersignals betr&gt 3,5 keV,

der Peak der 20 keV-Elektronen etwa 4 keV. Die Auflésung
des Systems ist zdhlratenabhéngig, jedoch im beniitzten
Bereich bis 3000 Impulse pro Sekunde innerhalb 2 % konstant.
Die Ubrige Elektronik dient zur Darstellung von Massen-
spektren; speziell bei diesen Untersuchungen 148t sich an-
hand der Isotopenverhidltnisse der erzeugten Sekunddrionen
Uberpriifen, inwieweit Elemente oder Verbindungen gleicher
Masse im Strahl vorhanden sind.

3.5 In-situ-Bedampfung des Konverters

Ein Ziel der Arbeit ist die Untersuchung der SE-Emission an
einer reinen Oberfliche. Fiir diesen Zweck eignet sich beson-
ders eine Goldoberfliche, die durch Aufdampfen unter guten
Vakuumverhdltnissen erzeugt wird (siehe Abb. 3). Damit die
Konversionsflédche des Ion-Elektron-Konverters im UHV bedampft
werden kann, ist sie an einer-Drehschiebedurchfﬁhrung aufge-
hdngt, mit der sie vor den Heizfaden geschwenkt wird. Die
Position des Konverters ist auf 1/100 mm in der Translation
und 0,5o in der Rotation reproduzierbar. In dem Heizfaden aus
0,5 mm-Wolframdraht hingen Hikchen aus hochreinem (99,999 %)
Gold, das bei Temperaturen zwischen 1300 und 1400° c verdampft
wird. Die grb6Bte Reichweite eines Elements in Gold besitzt
Wasserstoff., Nach Ziegler 1977 kommt ein Wasserstoffatom einer
Energie 30 kV in einer Tiefe von 1000 & zur Ruhe. Filir die Mes-
sungen wurden deshalb Schichten von 1500 - 2500 % aufgedampft,
wobei die Schichtdicken aus pyrometrischer Temperaturmessung
und den geometrischen Bedingungen von Heizfaden und Konver-
sionselektrode abgeschdtzt sind (Auwirter 1957). Ionenstreuung
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an unter vergleichbaren Bedingungen erzeugten Goldoberfldchen
(Matschke 1977) zeigt, daB die Hauptverunreinigung Kohlen-
stoff zu weniger als 1/10 Monolage auf der Oberfldche vorhan-
den ist. Die Voraussetzung dafiir ist eine sorgfdltig ausge-
gaste Wolframwendel, aus der, abhdngig von der Temperatur,
Kohlenstoff, Alkali- und Erdalkalielemente diffundieren. Als
Referenzsignal fiir die Oberfldche dient die SE-Ausbeute fiir
20 keV-Vanadiumionen. Typische Vakuumbedingungen bei der Be-

dampfung sind 2 - 10—10 mbar beim Entgasen der Wendel und

| 10_9 mbar bei der Goldbedampfung. Die erste mit einem
mehrstiindig bei 1400° ¢ ausgegasten Wolframdraht hergestellte
Schicht hatte eine Ausbeute von 0,91 Elektronen/Ion, die
sich innerhalb von 11 Tagen nicht &dnderte. Der Restgasdruck
betrug in dieser Zeit etwa 8 - 10_11 mbar. Eine zweite
Schicht wurde durch wiederholte Beliliftung der Apparatur und
jeweils anschlieBendes 12-stiindiges Ausheizen bei 230° C
kontaminiert und zeigte Ausbeuten von 1,9 und 2,4. Eine
zweite nur eine Stunde bei 950° C ausgegaste W-Wendel er-
zeugte eine Schicht mit einer Ausbeute von 1,42 Elektronen
pro Ion. Nach erneutem Ausgasen ergaben die vierte und finf-

te Schicht Ausbeuten von 0,90 mit einer Streuung + 0,03.

Nach Heiland und Taglauer 1978 sollte die Hauptverunreini-
gung nach Belliften und Ausheizen der reinen Goldfldche Koh-
lenmonoxyd sein. Nimmt man einen Partialdruck im 10_12 mbar
Bereich filir C-O an, sollte eine in-situ erzeugte reine Gold-
fldche auch unter UHV-Bedingungen innerhalb von 11 Tagen eine
C-0 Bedeckung aufweisen. Die Bedampfung mit der nur kurzzeitig
ausgegasten Wolframwendel wird neben Kohlenstoff vor allem den
Einbau von Alkali- und Erdalkaliatomen in die Goldschicht zur
Folge haben. Eine definitive Aussage iliber die Oberfl&dchen-
kontamination 1&d8t sich jedoch nur durch Messung der Ober-
fldchenzusammensetzung z.B. mit Augerelektronenspektroskopie

oder Ionenstreuung erhalten.
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4. Auswertung der Spektren

4,1 Statistik der Ion-Elektron-Emission

Ionen l&sen beim Aufprall auf eine Oberfldche und entlang
deren Weges im FestkOrper eine diskrete Anzahl Elektronen
aus, die aufgrund verschiedener StoBparameter und Bahnen

im FestkOrper von einem Ereignis zum anderen variiert. Ab-
hdngig von der Entstehungstiefe treten Elektronen mit unter-
schiedlicher Wahrscheinlichkeit aus der Oberfliche aus. Be-
schleunigt man die in den verschiedenen Ereignissen gebil-
deten Elektronenschauer, ist es m&glich, die einzelnen dis-
kreten Elektronenmengen zu unterscheiden und die statistische
Verteilung der Wahrscheinlichkeit fir 1, 2 .++Y Elektronen

eines Ionenaufpralls zu untersuchen.

Weist man mit einem Photomultiplier monoenergetische Ionen nach,
zeigt die Pulshdhenverteilung am Ausgang charakteristische
Markmale in der Statistik (Wright 1954). Ausgehend von einer
Poissonverteilung filir die Erzeugung eines Photoelektrons,

fihrt die weitere Vervielfachung auf den nachfolgenden Stufen
zu einer Verbreiterung der anfangs gegebenen Poisson-Verteilung.
Zur Erklédrung filir die grdBere Varianz wird die unvollstédndige
Sammlung der Elektronen von vorhergehenden Stufen sowie deren
ungleichmédBige Oberfl&dchen herangezogen. Lombard und Martin

1961 sowie Bay und Papp 1964 erhalten auf numerischem Weg
Poissonstatistik der Pulsamplituden, weisen aber auf die feh-
lende bzw. mangelnde Ubereinstimmung mit ihren Experimenten

hin. Die Hdufigkeiten verschiedener Elektronengruppen sind in
Multipliern nicht getrennt. Die geringe Energieaufldsung ver-
schmiert die Gruppen vollstédndig, so daB es schwierig ist,

durch Entfaltungsprozeduren die einzelnen Hiufigkeiten zu er-
rechnen. Diese Schwierigkeit spiegelt sich in den unterschied-
lichen Aussagen zur Statistik der SE-Emission aus Multiplier-
messungen. Prescott 1966 fillhrt die Polyaverteilung ein. Sie
entspricht einer negativen Binomialverteilung. Neben dem Mit-

telwert Vy hat sie einen zweiten Parameter b, der im Fall b = 0
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die Poisson- und fiir b = 1 die geometrische oder Furry-Ver-
teilung wiedergibt. Van Gorkom et al. 1970 sieht gute Uber-
einstimmung mit Poisson-, Dietz 1970 und Cafolla et al. 1975
mit Polya-Verteilungen. Wilcock et al. 1969 findet an einem

Transmissionsmultiplier eine geometrische Progression.

Die Einfihrung des Ion-Elektron-Koverters durch Schiitze und
Bernhard 1956 und Daly 1960 zeigte erstmals einzelne Elektro-
nengruppen im Pulshbhenspektrum. Auch hier wurden unterschied-
liche Entfaltungen an den Spektren vorgenommen, da nur Gruppen
mit wenigen Elektronen aufgeldst werden. Erst die zusdtzliche
Verwendung von Halbleiterdetektoren zum Elektronennachweis er-
mbglichte die Trennung auch hoherer Elektronengruppen. Die
Aussagen aus Messungen mit Konvertern zur Statistik der SE-
Emission widersprechen sich ebenfalls bis in neueste Zeit.
Bernhard et al. 1961, Krebs 1962, Collins et al. 1967, Blauth
et al. 1971, Barnett et al. 1972, Boers et al. 1972, Stauden-
maier et al. 1976, v. Asselt et al. 1978 finden Poisson-
verteilungen. Etwas verbreiterte Statistik wird von H&dussler
1964, Simon et al. 1965, Schackert 1966 und Delaney et al.
1966 berichtet. Greupner et al. 1969, 1972 beschreibt die
Statistik durch positive und negative Binomial- sowie Poisson-
verteilungen. Nur in Arbeiten von Dietz et al. 1967, 1970,
1973, 1975 und Beuhler et al. 1977b wird die durch Prescott

vorgeschlagene Polya-Verteilung verwendet.

A — v Y
Polya-Verteilung P = —— (14bY) Y N [ 1+(Y -1)b]
¥ -
v=1
O<b<x1l
Flir b = 0 ergibt sich die Poisson-Verteilung:
v\( =
P, = —
Yooyl

Fiir b = 1 geht die Polyaverteilung in die Furry-Verteilung
Uber, die einer exponentiellen Abhdngigkeit entspricht.
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P = VFY
Y (1+V)Y+1

Die P geben die Hdufigkeit der einzelnen Gruppen mit Y
Elektronen wieder, die mit einem Mittelwert ﬁ7 erzeugt wer-

den.

Daraus folgen die Wahrscheinlichkeiten fiir Prozesse, bei

denen kein Elektron ausgeldst wird:

) _ = =L
Polya: Po = (1 + by)
Poisson: PO = e-y
Furry: P = (1 +g) ¢!

¥: o) Y

Ein MaB fir die Breite einer statistischen Verteilung ist
die Varianz. Fiir die Poissonverteilung ist sie gleich dem
Mittelwert V , fir die Polya-Verteilung V {1+b? ). Die rela-
tive Varianz wird durch das Verhdltnis der absoluten Varianz
zum Quadrat des Mittelwerts ausgedriickt und ist flr die .

Poissonverteilung V =il und fiir die Polya-Verteilung b +V T,

Dietz 1975 untersucht erstmals die Abhd&ngigkeit der SE-
Emissionsstatistik beim BeschuB von Oxydoberfldchen mit ver-
schiedenen Ionen mit der zweiparametrigen Polyaverteilung und
schldgt eine physikalische Erkldrung fiir den zweiten Para-
meter vor.

Er vergleicht qualitativ seine Ergebnisse mit der Theorie

der Quasimolekiilbildung beim StoB zweier Teilchen (Fano und
Lichten 1965, Lichten 1967, Barat und Lichten 1972), die
zurickgeht auf die Arbeit von Hund 1927, die quantenmechanisch

die Anderung der Atomspektren bei Annidherung zweier Atome be-
schreibt.
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Beim inelastischen StoB zweier Atome iiberlagern sich die
Elektronenschalen und kurzzeitig entsteht ein Quasimolekiil.
In diesem Zustand wirkt das Pauli-Prinzip und Elektronen
werden in das verdnderte Termschema eingeordnet. Dadurch kon-
nen in beiden StoBpartnern Elektronen angeregt werden. Nach
der Trennung wird die Anregungsenergie bei den Ubergdngen in
den Grundzustand in Form von Photonen oder Augerelektronen
frei. Nach Bauer 1972 laufen diese Augerprozesse in sehr
kurzer Zeit (10—17 bis 10-12 s) ab und erzeugen Elektronen
niedriger Energie. Die entlang des Ionenwegs im FestkOrper
erzeugten Elektronen kdnnen nur zu einem Teil den Fest-
kOrper verlassen. Ihre Diffusion zur Oberfldche wird durch
die mittlere freie Wegldnge filir inelastische Streuung be-
schrédnkt. Sie betrdgt filir Energien des Elektrons von

20 - 100 eV etwa 3 - 5 R (Bauer 1972). Die wahrscheinlichste
Austrittsenergie der Elektronen liegt im Bereich einiger
Elektronenvolt (z.B. Kaminsky 1965). Variiert man den Ein-
fallswinkel O der Ionen, so miBt man bei 70° Einfall von
der Normalen die dreifache Anzahl sekunddrer Elektronen. Bis
zu einem Winkel von 70° folgt die SE-Ausbeute einer Secans-
Abhdngigkeit. Diese Tatsache veranschaulicht die im Vergleich
zum Weg des Ions im FestkOrper kleine Austrittstiefe der
Sekunddrelektronen. Es zeigt sich, daB nicht nur die SE-Aus-
beute, sondern auch der Varianzparameter b vom Einfallswinkel
abhdngt. Da der Austrittsbereich sekunddrer Elektronen klein
ist, wird die Varianz beim senkrechten Einfall durch elasti-
sche Streuung des Ions an Targetatomen nur geringfligig beein-
fluBt. Bei schrdgem Einfall befinden sich die Ionen ldnger im
Austrittsbereich, was die Ausbeute, aber auch die Wahrschein-
lichkeit fiir elastische Streuung erhdht. Dadurch kann das Ion
in Richtung FestkOrper oder Vakuum abgelenkt werden. Im ersten
Fall kénnen weitere St&Be das Ion wieder in den SE-Austritts-
bereich reflektieren, im zweiten Fall kann es die Oberflé&che
verlassen. Diese Streuereignisse erhShen die Varianz der
SE-Statistik bzw. den Polya-Parameter b.
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Im Fall einer oxydierten Oberfldche wechselwirken die pri-
mdren Ionen mit Metall- oder Sauerstoffatomen. Da die An-
regungsprozesse in beiden Prozessen verschieden sind, sind
im allgemeinen auch die SE-Ausbeuten unterschiedlich. Sol-
che Fluktuationen der mittleren Ausbeuten verbreitern die
Statistik. Der Polyaparameter b ist somit ein MaB fiir die-
se Fluktuation.

In Abhdngigkeit von der Geschwindigkeit des Projektilions
nimmt die Breite der Verteilung und damit der b-Parameter

zu bis zu einem Maximalwert, dessen Lage fiir verschiedene
Ionen variiert. Der anschlieBende Abfall scheint asymptotisch
in einen konstanten b-Wert einzumiinden, wie an Lithium-Ionen
bis zu Geschwindigkeiten von 1 - 108 cm/s gezeigt wird. Das
Auftreten eines Maximalwerts ist nach der "molecular orbital"
Theorie zu erkldren, wenn man annimmt, daB bei dieser Ge-
schwindigkeit der Unterschied in den SE-Ausbeuten zwischen
Ion und Metallatom bzw. Ion und Sauerstoffatom maximal ist.
Bei hbherer Geschwindigkeit dringen Elektronenschalen tiefer
ineinander und passieren weitere Schwellenwerte fiir Elektro-
nenanregung. In diesem Fall wird die Anregung innerer Schalen
bei St&Ben mit verschiedenen Targetatomen &hnlicher und die

Varianz der Statistik nimmt ab.

Sekunddre Elektronen k&nnen auch durch Wechselwirkung der
Targetatome untereinander erzeugt werden, wenn beim StoB mit
dem eindringenden Ion geniigend Energie i{ibertragen wird.
Ausgenommen den Fall, daB BeschuBionen und Targetatom gleiche
Kernladungszahl besitzen, verursachen auch in einem Target
mit nur einer Atomsorte diese RiickstoBatome eine Sekundir-
elektronenemission mit anderer Charakteristik, was wiederum
die Statistik verbreitert.
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4.2 Entfaltungsprogramme

Fiir eine korrekte Aussage zur Statistik der SE-Emission ist
es notwendig, die einzelnen Hdufigkeiten der verschiedenen
Elektronengruppen zu bestimmen und mit statistischen Vertei-
lungen zu vergleichen. Das ist am einfachsten m&glich, wenn
die Gruppen im Spektrum vollstdndig getrennt sind. Die Auf-
16sung des Ein-Elektronenpeaks wird durch die Aufl&sung des
Detektors aD und der nachfolgenden Elektronik G.E bestimmt.
Die Form des Ein-Elektronenpeaks ist gut mit einer GauB-
funktion zu beschreiben. Werden gleichzeitig %Y Elektronen
im Detektor nachgewiesen, ergibt sich durch Faltung von
GauBverteilungen die Halbwertsbreite des Peaks der entspre-
chenden Elektronengruppe zu

a(y)?=at+ya )’

Mit (lE = 3,5 keV, bestimmt mit Pulsersignalen am Vorver-
stdrkereingang, und (ID = 2 keV ergibt sich fiir den 5. Peak
eine Aufldsung von 5,7 keV, filir den 10. Peak 7,2 keV. Fir
eine weitgehende Trennung benachbarter Peaks sollte der

Peak-Abstand etwa das doppelte der Aufldsung betragen.

Es treten beim Nachweis der Elektronen jedoch Effekte auf,
die die klare Trennung der Gruppen erschweren. Das ist ein-
mal die kontinuierliche Bremsstrahlung der Elektronen im
Siliziumdetektor, die ebenfalls Elektronen-Loch-Paare in

der Detektorsperrschicht erzeugt. Kirschner et al. 1973 zei-
gen, daB auch R&ntgenquanten bei der SE-Emission entstehen,
die den Untergrund im Spektrum beeinflussen. Ein weiterer
Mechanismus ergibt sich aus der Rilickstreuung von Elektronen

am Detektor. Auf dem Weg bis zur Sperrschicht verlieren

20 keV-Elektronen etwa 1,6 keV Energie. Werden sie inelastisch

zuriickgestreut, verlieren sie neben der bei Streuung abgegebe-

nen Energie auf dem Weg zur Sperrschicht wieder mindestens
1,6 keV. Der Energieverlust im Eintrittsfenster ist energie-
abhdngig und steigt z.B. fir 10 keV-Elektronen auf 3 keV.
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Diese Effekte haben eine groBe Varianz, so daB sie zu einem
fast kontinuierlichen Untergrund im Spektrum beitragen. Als
Beispiel ist das Vielkanalspektrum der Abb. 4 in Kapitel 3.3

im logarithmischen MaBstab dargestellt.

V: 18 keV —= Au (kont.) 1 2 & a
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Abb. 9 Pulshthenspektrum durch IonenbeschuB ausgel&ster
Elektronengruppen Y in logarithmischer Darstellung;
untere Skala: im Detektor deponierte Energie der

Elektronen (18 keV pro Elektron)

Die Fortsetzung der GauBprofile in Abb. 9 rechts zeigt, daB
dieser Untergrund nicht durch Uberlappung der einzelnen

Elektronengruppen zustandekommt.

Eine vollstdndige Entfaltung dieses Spektrums ist mdglich,
wenn die funktionale Abhdngigkeit des Einzelelektronenpeaks

von der Energie fl(E) bekannt ist. Wegen der Proportionali-
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tdt des Detektorsystems ergibt sich durch Faltung dieses

Peaks die Verteilung jedes weiteren aus dem Faltungsintegral
o
= 1 T 1
£y (E) = JaE NG £y oy (BE') dE
(=}

Mit dem benlitzten Kugelkonverter ist es jedoch schwierigqg,
einen Einelektronenpeak unter filir Ionen vergleichbaren Ver-
hdltnissen zu erzeugen, und konnte im bestehenden Aufbau
nicht durchgefiihrt werden. In einer Arbeit von v.Asselt et
al. 1978 wird gezeigt, daB diese Schwierigkeit zu umgehen
ist, wenn man fir die H&ufigkeit einer Elektronengruppe S(‘y)
das Peakintegral ilber dem Untergrund S'(y) errechnet und
mit dem Anteil der vom Silizium rlickgestreuten Elektronen B

(Barnett und Ray 1972) korrigiert:

Die Schwierigkeit bei dieser Methode liegt in der Berech-
nung des Peakintegrals liber dem Untergrund. Der Ubergang vom
gauBférmigen Peak in den Untergrund ist meist nicht gut er-
faBbar und bei Gruppen der Ordnung 10 wegen der Uberlappung
nicht mehr sichtbar. Das verursacht eine zu kleine Bewertung
hoher Elektronengruppen und somit eine zu niedrige Berech-
nung der mittleren Elektronenausbeute, wdhrend fiir kleine
Ausbeuten mit nur wenigen gut aufgeldsten Elektronengruppen
ein besserer Wert errechnet wird. Das filihrt zu einem groBen

relativen Fehler beim Vergleich der Ausbeuten untereinander.

Aufldsungen, bei denen Peakiiberlappung den Untergrund ver-
deckt, fihrten zur Substitution der einzelnen Peaks durch
symmetrische Verteilungen (Krebs 1962, Dietz 1973). Durch
geeignete Wahl einer Halbwertsbreite kann man solche Spektren
als Summe von GauB- oder Cauchy-Verteilungen darstellen. Die
Cauchy—-Verteilung ist gegeniliber der GauBschen in den Aus-
ldufern verbreitert und deckt somit den immer vorhandenen

verschmierten Untergrundanteil besser ab. Mit dem Auswerte-




IMPULSE /KANAL (lin. Mafstab)

X

_39_

programm CONDYN von Dietz und Sheffield 1970, 1973 erreicht
man bei guter AuflSsung nur unzureichende Anniherung wie
aus dem Beispiel in Abb. 10 hervorgeht. Die durch dieses
Verfahren nicht wiedergegebenen Kanalinhalte sind strich-

liert hervorgehoben.

| 'A\ \/\
I L\
A

V3 12.5keV —=Stahl V] 25keV —Stahl

KANALNUMMER

Abb. 10 Entfaltungen mit dem Programm CONDYN

Da im benutzten Konverter die Konversionsenergie der Ionen
gleich der Energie eines Sekundirelektrons ist, ergibt sich
eine von der Konverterspannung abhingige Aufl&sung, und so-
mit unterschiedliche Qualitdt der Entfaltungsprozedur. Ein
Ersatz der Cauchy- durch die schmidlere GauBverteilung fiir
die Peakanpassung fiihrt zu keinem besseren Ergebnis, da
dadurch der Untergrund noch weniger beriicksichtigt wiirde.
Bei guter Aufldsung und kleinen Ausbeuten konvergiert des-
halb das CONDYN-Verfahren kaum oder gar nicht.

Aus diesen Grinden muB bei der Auswertung der vorliegenden
Spektren auf die Anpassung einer Einelektronenfunktion ver-
zichtet werden. Statt dessen wird ein Peak mit dem Abstand D
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vom benachbarten Peak von -D/2 bis +D/2 integriert. Dabei
begeht man einen systematischen Fehler durch die Aufteilung
des Untergrunds, der relative Fehler bleibt jedoch klein,

da einmal der Hauptbeitrag zu diesem Integral im Peak selbst
liegt und zum anderen diese Behandlung des Untergrunds einen
gleichartigen Fehler filir verschiedene Mittelwerte liefert.
Ein Test dieser Methode mit der exakten Entfaltung unter An-
nahme eines Einelektronenpeaks, der dem von v. Asselt 1978
dhnlich ist, fiihrt auf nahezu gleiche Gruppenhdufigkeiten
und verdndert die Verhdltnisse der Gruppen untereinander nur

unwesentlich.

Die durch die Peakintegration bestimmten Hdufigkeiten der
einzelnen Elektronengruppen sind nun mit statistischen Ver-
teiluncen zu vergleichen, und die Signifikanz des Vergleichs

mit einem statistischen Test, z.B. XZ—Test, zu belegen.

Dazu wurde ein Programm entwickelt, das die Parameter einer
vorgegebenen Verteilung an die experimentellen Daten anndhert.
Grundlage filir dieses Programm ist ein Ausgleichsverfahren

flir nichtlineare Funktionen durch Gradientensuche (Bevington
1969). In diesem Programm werden Poisson- und Polya-Verteilun-
gen mit den Ha8ufigkeiten der Elektronengruppen verglichen,
indem das Integral {iber alle Ereignisse, sowie der Mittelwert
der Verteilung, und fiir die Polya-Verteilung der b-Parameter
angepaBt wird. Das gesamte Programm hat eine Laufzeit von weni-
ger als einer Sekunde. Als Startwerte flir die Parametersuche
dient die Gesamtzahl der Impulse eines Spektrums, die wegen
der Ereignisse, in denen ein Ion kein Elektron ausl®dst, und
der endlichen Lidnge des Spektrums kleiner sein muB als das
Integral der statistischen Verteilung. Der Startwert fiir den
Mittelwert :VS wird aus der gewichteten Summe der einzelnen
Gruppen S(Y) berechnet

ZY Yy S(y)
i g =TT
Ly s(y)




Die Polyaverteilung liefert in allen F&llen die bessere An-
ndherung, abgesehen von Fédllen, in denen der Polya-Para-
meter b ungefdhr O ist und die Polya- in die Poissonvertei-
lung Ubergeht. In vielen Fdllen ergibt der Xz-Test Werte
um 1 und kleiner, was einer Signifikanz von mehr als 95 %
flir die Polya-Verteilung entspricht. In allen Fillen fiir

b > 0 ist der Xz—Test um 1 - 2 GrbBenordnungen besser als
flir die Poissonanpassung.

In Abb. 11 sind die Spektren der Elektronengruppen beim Be-
schuB von Stahl, kontaminiertem und reinem Gold mit Vanadium-
ionen einer Energie 20 keV dargestellt. Die Auswertungen
zeigen die bessere Anpassung der Polya- gegeniiber der Poisson-
verteilung an die Werte der einzelnen Peakintegrale. Daraus
1ldB8t sich auch die Zahl der Ionen ablesen, die keine Elektro-
nen ausgeldst haben. Flir die Stahloberflidche des Konverters
betragen sie 4 %, flir das kontaminierte Gold 17 % und die
reine Goldfldche 43 %. Diese Nullelektronenereignisse ver-
fdlschen somit eine Intensit&dtsmessung der einfallenden Vana-

diumionen um 4, 20 und 75 % bei den verschiedenen Oberflichen.

Der Polya-Parameter b variiert filir die verschiedenen Ele-
mente, Cluster und Molekilile in seinem gesamten Bereich von
O bis 1. Diese Tatsache illustrieren die drei Spektren in
Abb. 12. Im allgemeinen ergeben sich fiir sehr kleine Ausbeu-
ten im Bereich kleiner 0,3 b-Werte von 1. Es treten jedoch
207Pb

Pb haben innerhalb statistischer Streu-

auch kleine b-Werte auf, wie das erste Spektrum fiir
zeigt. €06 Pb und 208
ung denselben b-Wert. Wdhrend die Elektronengruppen des
All3—Cluster noch dgggh ein b nahe 1 gut angepaBt werden,
liegen Gruppen beim Hg auBerhalb des statistischen Feh-
lers. Die Abweichungen sind nicht durch Untergrundbeitrdge

zu erkldren; sie k&nnten jedoch durch die geringe Anzahl
Ionen verursacht sein, die den Konverter in Totalreflexion
durch die Eintritts6ffnung wieder verlassen. Wegen des strei-

fenden Aufpralls auf den Rand dieser Offnung kénnten h&here
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Elektronengruppen erzeugt werden, die beim senkrechten Auf-
prall mit geringerer Wahrscheinlichkeit auftreten. Der An-
teil solcher totalreflektierten Ionen ist schwer kalkulier-
bar, da dazu das Strahlprofil und die Winkeldispersion des

einfallenden Ionenstrahls bekannt sein miite.

Es ist jedoch nicht auszuschlieBen, daB diese Abweichungen
die Gliltigkeitsgrenze fiir die Polyaverteilung aufzeigen.
Eine Diskussion flir die Herleitung der Polya-Verteilung
(Dietz und Sheffield 1973) befindet sich im Anhang. Da kei-
ne Arbeiten zur Statistik der ioneninduzierten SE-Emission
mit Ausbeuten kleiner 1 bekannt sind, kann diese Vermutung

nicht Uberpriift werden.

Fiir elektroneninduzierte Sekunddrelektronen findet Filippov
1966 bei sehr kleinen Ausbeuten ebenfalls Ubereinstimmung
mit einer komplexen Poissonverteilung, wozu auch die Polya-
verteilung z&dhlt, und erkldrt sie dhnlich wie Dietz und
Sheffield 1975 durch die unterschiedliche Austrittstiefe
der Sekunddrelektronen.

4.3 MeBfehler

Der statistische MeBfehler der SE-Ausbeuten ist durch meh-
rere Messungen mit Vanadium-Ionen unter gleichen Bedingun-
gen an den drei benutzten reinen Goldoberfldchen bestimmt.
Die Streuung 1ldB8t sich mit einer Normalverteilung einer Brei-
te A"y' = + 0,03 vergleichen. Der relative Fehler AV/V
betrdgt 3,3 %. Flir direkt aufeinanderfolgende Messungen liegt
er oft nur bei weniger als 2 %. Die Streuung der Polyapara-
meter b betrdgt + 0,04.

Die Genauigkeit der Aussagen wird durch den systematischen
Fehler beschrédnkt, der sich vor allem aus der Berechnung der
statistischen Parameter, SE-Ausbeute V und Polyaparameter b,
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ergibt. Das ist zum einen die nicht vollstdndige Entfaltung
der Hdufigkeitsspektren der einzelnen Elektronengruppen durch
Peakintegration und zum anderen die Anwendung einer Polya-
verteilung als Beschreibung der Statistik der SE-Emission.

Der Vergleich mit anderen Entfaltungsprozeduren und die An-
wendung einer Poissonverteilung ergibt einen Schitzwert fiir
den systematischen Fehler fiir die SE-Ausbeuten vonjA'y =+ 0,1.
Er ist somit etwa mit dem dreifachen statistischen Fehler zu
vergleichen. Alle in den Abbildungen enthaltenen Fehler be-
ziehen sich auf diesen Wert.

5. Messungen der Sekunddrelektronenausbeuten an Stahl-,

kontaminierten und reinen Goldoberflichen

Um die verschiedenen Abhdngigkeiten der SE-Ausbeuten zu unter-
suchen, wurden Stahl- und Goldoberfldchen mit Ionen unter-—
schiedlicher Energie, Ordnungszahl und Zusammensetzung be-
schossen. Jede Parametervariation liefert ein Spektrum gleich-
zeitig ausgeldster Elektronengruppen, aus dem mit dem vorher
beschriebenen Verfahren die mittlere Sekundirelektronenaus-—
beute V in Elektronen pro Ion und die Varianz der statisti-

schen Verteilung berechnet wird.

5.1 Abhdngigkeit von der ClustergréBe

Geht man davon aus, daB ein Clusterion, bestehend aus einer
Anzahl n Atomen gleicher Ordnungszahl, beim Aufprall auf

eine Oberfldche in die Einzelteile zerbricht, wechselwirkt
jedes einzelne Atom mit dem n-ten Teil der Energie des
Clusters mit der Oberfldche. In Abb. 13 sind SE-Ausbeuten

von Niob- und Vanadiumionen, sowie von deren Cluster, fir
verschiedene Energien dargestellt. Die Stahloberfliche (Werk-
stoff-Nr. 1.4311) ist mechanisch und elektrolytisch poliert
und bei 230° C tiber 12 Stunden ausgeheizt. Die Ausbeuten der
V-Cluster steigen mit der Gr®B8e des Atomverbands stetig an




_46_

Y V. 25 keV — Stahl
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Abb. 13 SE-Ausbeute Yy in Abhdngigkeit der Clustergr&Be
von Niob- und Vanadium-Ionen beim BeschufB einer
Stahloberflédche

und streben filir eine bestimmte Energie einem Maximalwert zu,
der wiederum im betrachteten Energiebereich stetig zunimmt.
Bei gleicher Energie ist die Abhdngigkeit flir die Nb- und
V-Clusterreihen verschieden.

BeschieBt man mit konstanter Energie verschiedene Oberfldchen,
ergeben sich ebenfalls stetige Abhdngigkeiten flir die Cluster-
grbBe (Abb. 14).
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Abb. 14 SE—Ausbeute'V in Abh&ngigkeit der Clustergr&Be von

Vanadium—-Ionen beim BeschuB verschiedener Oberflichen

Die SE-Ausbeuten von den durch Goldbedampfung erzeugten reinen
Oberfldchen nehmen mit zunehmender ClustergrBe stetig ab, widh-
rend sie von kontaminierten Goldoberfl&dchen - dhnlich wie beim
Stahl - ansteigen. Eine reine Oberfldche wurde dazu durch Ex-
position an Luft und anschlieBende Ausheizung bei 230° ¢ konta-
miniert. Beim BeschuB mit einem 20 keV-Vanadium-Ion erhdlt man
1,9 Elektronen pro Ion, bzw. die untere Clusterabhdngigkeit,
bei erneuter Luftexposition und Ausheizung 2,4 Elektronen pro

Ion und dementsprechend auch hbhere Ausbeuten fiir die Cluster-
ionen.
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In diesen Abhdngigkeiten von der ClustergrdBe spiegeln sich
zwei gegenldufige Tendenzen. Mit zunehmender ClustergrdBe
wechselwirken mehr Teilchen mit dem Festkdrper und es treten
vermehrt inelastische Energieverluste im oberfldchennahen
Bereich auf, die zur Freisetzung von Elektronen filhren kon-
nen. Da die Austrittstiefe der Elektronen nur einige Atom-
lagen in den Festkdrper hineinreicht, erhdht sich somit die
Wahrscheinlichkeit dafilir, daB freigesetzte Elektronen die
Oberfldche erreichen und iiberwinden k&nnen. Bei konstanter
Energie des Clusterions erniedrigt sich andererseits mit zu-
nehmender Clustergrtfe die Energie eines einzelnen Atoms, bzw.
mit der grOBeren Masse des Clusters die Geschwindigkeit der
Teilchen. Kleinere Geschwindigkeiten verursachen auch geringe-
re inelastische Energieverluste, wodurch auch die Erzeugung
von Elektronen bei St&Ben im FestkOrper abnimmt. Wdhrend an
der Stahloberfldche nur der Anstieg der SE-Ausbeuten mit wach-
sender Clustergr&Be sichtbar ist, zeigen die Ausbeuten an der
kontaminierten Goldfldche ein Maximum beim V. -Cluster und

10
an reinem Gold nur noch abnehmende Tendenz.

Diese Beobachtung deckt sich mit Ergebnissen von Staudenmaier
et al. 1976, die bei 15 keV-Beschuf von Stahl fir verschiede-

ne Clusterreihen ein Maximum in den SE-Ausbeuten finden.

Ein Vergleich der Clusterabhdngigkeiten filir die reinen und
kontaminierten Goldoberfldchen zeigt ein Ansteigen der SE-
Ausbeuten mit dem Bedeckungsgrad, wie es auch von anderen
Autoren berichtet wird (Paetow und Walcher 1938, Ploch 1951,
Large und Whitlock 1962, Devienne 1967). Es steht im Gegen-
satz zu Potentialemissionsmessungen im Energiebereich unter
1 keV (Petrov 1960, Propst und Lischer 1963).
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5.2 Geschwindigkeitsabhdngigkeit

Die BeschuBbedingungen sind durch die Energie des Ions, des-
sen Ordnungszahl, Zusammensetzung und Ladungszustand gege-
ben. Will man die Wechselwirkungen verschiedener Ionen mit-
einander vergleichen, wdhlt man zweckmdBig eine Geschwin-
digkeitsdarstellung, da die Energie pro Masseneinheit die
bestimmende Gr&Be flr den Energieverlust und die Reichweite
der Teilchen im FestkOrper darstellt. Zur Umrechnung auf

die Geschwindigkeit eines atomaren Ions der Masse M, bzw.

eines Clusters der Masse n*M,und der Energie E gilt folgende

v[em/s] = 4,393 - 107 W}M
nM

[amu]

Beziehung:

Wenn die Bestandteile eines Clusterions aus n Teilchen un-
abhdngig voneinander mit der Oberfldche in Wechselwirkung
treten, muB die gesamte SE-Ausbeute das n-fache dessen be-
tragen, was ein einzelnes Teilchen mit dem n-ten Teil der
Energie des Clusterions an Sekunddrelektronen auszuldsen ver-
mag. Vergleicht man nun die reduzierte SE-Ausbeute V /n
eines Teilchens im Cluster mit der Ausbeute Y eines atomaren
Ions, sollten sie bei gleicher Geschwindigkeit gleich groB
sein. Die Abhdngigkeit der reduzierten SE-Ausbeuten bei Va-
riation der ClustergrdBe sowie die Ausbeuten bei verschiede-

nen Energien sollten somit derselben Kurve folgen.

In Abb. 15 sind die reduzierten Ausbeuten von Vanadium-
Clustern, ein- und zweifach geladenen Atomionen im Bereich
0,67 - 4,35 * 107 cm/s dargestellt. Die Messungen aus Abb. 13
und 14 sind darin enthalten. Die direkte Ubereinstimmung ist

fir 12,5 keV V' und 25 kev v.¥ bei 2,17 * 10’ cm/s, sowie

2
bei 12,5 keV V'F und 25 keV V' bei 3,08 * 10’

reinen Goldoberfldche zu sehen. Innerhalb des statistischen

cm/s an der

Fehlers werden alle SE-Ausbeuten der einzelnen Teilchen

durch eine Abhdngigkeit wiedergegeben.
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Abb. 15 Reduzierte SE-Ausbeute fiir V-Ionen und

Cluster an verschiedenen Oberfldchen

Daraus kann der SchluB gezogen werden, daB die Bestandteile
eines Clusters unabhidngig voneinander mit dem FestkOrper
reagieren, der Cluster somit bei den ersten elastischen
Wechselwirkungen in seine Einzelteile aufgespalten wird.
Umgekehrt heiBt das, daB die atomaren Ausbeuten additiv
sind. Das ermdglicht eine Berechnung unbekannter Molekiil-
ausbeuten, sofern man die Geschwindigkeitsabhdngigkeit der

Komponenten kennt (s. Kap. 5.4).
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AuBerdem wird damit die Unabhédngigkeit der SE-Emission von
der Ladung des Teilchens im betrachteten Geschwindigkeits-
bereich gezeigt. Die Ausbeuten einfach und zweifach gelade-
ner Atomionen sowie die Clusterionen, in denen bis auf ein
Atom alle anderen neutral sind, Uberlappen sich in weiten
Bereichen. Das kann jedoch nur unter der Voraussetzung gel-
ten, daB die Potentialemission einen vernachldssigbaren Bei-
trag liefert. Filir einfach geladene v’ -Ionen mit 6,7 eV Ioni-
sierungsenergie ist sicher keine Potentialemission zu erwar-
ten. Nur V++ mit 14,1 eV (Landolt-BOrnstein 1950) kann an
den verschiedenen Oberfldchen mit Austrittsarbeiten von etwa
4,5 eV (Stahl) und 5,1 eV (Gold) (Michaelson 1977) etwa

0,1 Elektronen pro Ion freisetzen. Dieser Wert betrdgt nur
einige Prozent der kinetischen Ausbeute und liegt damit inner-
halb der statistischen Schwankungsbreite.

Die Extrapolation der Kurven in Abb. 15 ergibt Schwellenwerte
flir die SE-Emission um 4 ° 106 cm/s flir die kontaminierte

und 6 ° 106 cm/s flir die reine Oberfldche. Eine Oberfldchen-
belegung erniedrigt somit die Schwellengeschwindigkeit fiir
kinetische SE-Emission; das steht in Ubereinstimmung mit Beob-

achtungen an anderen Metallen (Petrov 1960b).

Die Tatsache, daB die SE-Ausbeuten selbst groBer Cluster der
Abhdngigkeit des Atoms folgen, ist {iberraschend, wenn man die
kollektiven Effekte bei der FestkOrperzerstdubung betrachtet.
BeschieBt man eine Oberfldche mit einem Ion der Energie Eo und
mit einem Clusterion, bestehend aus n Teilchen, mit dem n-fachen
dieser Energie, geben beide BeschuBionen ihre Energie in etwa
dem gleichen Volumen ab, da ihre Geschwindigkeit und somit ihre
Reichweiten gleich sind. Verschieden ist nur die pro Gitteratom
im Volumen der StoBkaskade deponierte Energie. Uberschreitet
sie einen Wert von einigen Zehntel Elektronenvolt pro Gitter-
atom, erzeugt der ClusterbeschuB nicht nur das n-fache an zer-
stdubten Atomen und Gitterdefekten, sondern zeigt eine deut-
liche UberhShung (Andersen und Bay 1973, Moore et al. 1975,
Ruault et al. 1976, Thompson et al. 1977, Bay et al. 1977).
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Diese Beobachtungen werden mit spike-Effekten erkldrt. Ein
spike ist definiert als begrenztes Volumen, in dem kurzzeitig
die Mehrzahl der Atome in Bewegung ist. Er verstdrkt die
Auswirkungen eines TeilchenstoBes mit dem FestkOrper, wenn
seine Lebensdauer die der ausgeldsten StoBkaskade ilibersteigt
(Sigmund 1974). Diese durch elastische St&Be verursachten
spikes werden von verschiedenen Autoren zur Erkldrung in-
elastischer Effekte wie Sekunddrionen- und Photonenemission,
herangezogen (Andersen und Hinthorne 1972 und 1973,

Ridenauer et al. 1976, Martin und MacDonald 1977, Kelly et al.
1978) . Dabei wird filir den Bereich der StoBkaskade ein Plasma-
zustand in lokalem thermischem Gleichgewicht angenommen, der
durch inelastischen Energieiilbertrag von den Atomen auf die
Elektronen des FestkOrpers erreicht werden soll. Treten sol-
che Gleichverteilungsprozecsse in ausreichender Zahl auf, um
die Emission von Sekunddrionen und Photonen zu bewirken, miiBte
auch die SE-Emission einen thermischen Anteil aufweisen. In
den Abhdngigkeiten der SE-Ausbeuten in Abb. 15 ist jedoch
keine Komponente zu erkennen, die auf einen Beitrag durch lo-
kale Erhitzung schlieBen 1ldB8t, obwohl z.B. ein V7+—C1uster
mit 25 keV Energie etwa 10 eV pro Atom in der StoBkaskade de-
poniert. Die Annahme eines lokalen thermischen Gleichgewichts
erscheint auch in Hinblick auf die Zeiten fiir Energiegleich-
verteilung fraglich. Die Lebensdauer eines spikes liegt im
Bereich 10-11 = 10_12 s (Bay et al. 1976, Nelson 1965) und
damit in vergleichbarer GrdBenordnung mit Elektronrelaxations-
zeiten in Metallen. Es treten deshalb zu wenig Elektronen-
streuereignisse auf, um ein Gleichgewicht zwischen elastischen
und inelastischen Prozessen in der Kaskade zu erreichen

(Thum und Hofer 1978). Diese Tatsache deckt sich mit den frii-
heren Arbeiten von Paetow und Walcher 1938 und Ploch 1951,

die bei sehr viel kleineren Energiedichten den theoretischen
Ansatz (Kapitzka 1923) einer thermionischen Emission von
Elektronen widerlegten (s. Kap. 2.2).



53 =

{1 x Na‘,Nui; 20keV =Au
1.4
© K*' K3, 20kev 4. Bedampfung
1 + K*.Kj3 15-25keV 5. Bedampfung
1.21 & Cs*,Cs3 20keV
) la
1.0
4 /
Cs »
£ 0.8
~
[ i ]
0.6 /
+
0.4+ ;£ /
a +
/
1 4
0.2 //
e
u'o T T T f S T T g T : PR
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5 5.0 107
Ionengeschwindigkelt [em/sec]
1.44 20 keV-= Au e
‘oo /
] o Be.,Bez’ Ha ! Mg % Be
1.2 & Mg Mo
"] x cav.cd'cdi, 11b
1.0
Cd P
2 0.6+
~
Lad -
5
0.6 x
1 i
0.4 p
0.2 /
1 7
0.0 Frrrrprrrrrrr— ' s o N — . SV
1 4 S -] «107
Ionengeschwindigkelt [em/sec]
1.0
X La".la; 20keV—w Au /
1 + vt uz 15kev
. o ut,ujs 20keV III b
. & U', U35 23keV e
] ovu 25keV
0.6+
=
£
NS
Fd
<
0.4 P
f- /‘
o u
4 /,
0.24 /o
-4 /‘
o
st
o'u T L S § LI B T T T T T | A | L]
0.0 0.2 0.4 0.8 0.8 1.0 1.2 1.8 1.8 2.0 107
Ionengeschwindigkelt [cm/sec]
Abb. 16 Reduzierte SE-Ausbeuten fiir die Clusterreihen

der Gruppen Ia, IIa, IIb und IIIb an reinem Gold
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Abb. 17

Reduzierte SE-Ausbeuten flir die Clusterreihen der

Gruppen IVb und Vb an reinem Gold
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Abb. 18 Reduzierte SE~-Ausbeuten fiir die Clusterreihen der

Gruppen VIb, VIIb, VIa und VIII an reinem Gold
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Gruppen VIII, Ib und IIIa an reinem Gold
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Abb. 20 Reduzierte SE-Ausbeuten fiir die Clusterreihen

der Gruppen IVa und Va an reinem Gold

In den Abbildungen 16 bis 20 sind die reduzierten SE-Ausbeuten
von 41 Clusterreihen von Beryllium bis Uran an reinen Goldober-
fldchen dargestellt, eingeteilt in die Hauptgruppen Ia bis VIIIa
und die Nebengruppen Ib bis VIIb und VIII des Periodensystems.
Den Geschwindigkeitsbereich der einzelnen Reihen beschridnkt im

wesentlichen die ClustergrdBe, die bei der Zerstdubung der ver-
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schiedenen Materialien in ausreichender Hdufigkeit auftreten.
Bei der Oxyd-Zerstdubung werden kaum Cluster gebildet,'wogeqen
unter guten Vakuumbedingungen (10"8 mbar) aus reinen Materialien
groBe Cluster (z.B. A117) zerstdubt werden k&nnen (s. Kap. 3.2).
Die Verbindungen der MeSpunkte stellen einfache exponentielle
Kurvenanpassungen mit minimaler Krimmung dar. Sie geben abhdn-
gig von der Anzahl der Messungen in unterschiedlicher Aussage-
kraft die Geschwindigkeitsabhdngigkeit der Sekunddrelektronen-
ausbeute eines Atoms bzw. Ions wieder. Die am Beispiel von Vana-
dium gemachten Aussagen werden fiir die Elemente Kalium, Chrom,
Indium und Uran fir verschiedene Gruppen des Periodensystems
durch zusdtzliche Energievariation bestdtigt. Die an verschie-
denen reinen Goldoberfldchen gewonnenen Ergebnisse sind unter-
einander innerhalb statistischer Schwankung vergleichbar, wie
die Messungen mit Kalium (Abb. 16), Niob und Vanadium (Abk. 17)
zeigen. Die Ausbeuten durch Niob- und VanadiumbeschuB &ndern
sich nicht lber einen Zeitraum von mehreren Tagen, obwohl auch

11

unter den erreichten UHV-Bedingungen (10~ mbar) die saubere

Oberfldche dem EinfluB des Restgases (H, CO, CO ausgesetzt

)
ist und innerhalb von etwa 4 Tagen eine Monolagé Belegung auf-
weisen kdnnte. Es ist aus den vorliegenden Daten rnicht zu ent-
scheiden, ob die Belegung geringer ist als angenommen, oder die
SE-Emission an der Goldoberfldche auf Belegungen im Bereich
einer Monolage nicht merklich reagiert. Die letztere Annahme
wird durch Beobachtungen von Large und Whitlock 1962 erhdrtet,
die bei einer Monolage Restgasbedeckung verschiedener Metalle

keinen EinfluB auf die SE-Ausbeute feststellen kdnnen.

Alle Kurven zeigen dhnliches Verhalten bis zur SE-Ausbeute des
einfach geladenen Elements bei 20 - 25 keV. Sie steigen stetig
mit positiver Krimmung an und miinden asymptotisch in einen

linearen Verlauf. Nur Bereiche mit Ausbeuten zweifach geladener
Ionen weichen davon ab. Man findet weiterhin ansteigendes Ver-

halten, aber mit positiver oder negativer Kriimmung.
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Zu kleinen Geschwindigkeiten geht die Ausbeute gegen Null. In
diesem Bereich sehr kleiner Ausbeuten wdre ein EinfluB poten-
tieller SE-Emission als praktisch geschwindigkeitsunabhdngiger
Anteil sichtbar. Mit Ausnahme von Phosphor ist in keiner der
dargestellten Abhdngigkeiten die Icnisierungsenergie des Atoms
groBer als die doppelte Austrittsarbeit von Gold (10,2 ev),
womit ein solcher Beitrag auszuschlieBen ist. Phosphor mit
10,5 eV (D'Ans-Lax 1967) l1ldst nach Kishinevskii 1973 mit einer
Wahrscheinlichkeit von weniger als 1 Promille ein Elektron aus.
Potentielle Energie in Form von metastabilen Zustdnden im
Cluster oder Anregung von Clusterteilchen beim Auseinander-
brechen an der Oberfldche wire eine m&gliche Quelle fiir SE-
Emission durch Auger-Abregungsprozesse. Dazu muB ein Elektron
um einen Energiebetrag grdBer als die Austrittsarbeit gegen-

Uber dem Grundzustand angehoben sein.

Man kann annehmen, daB sich die Bindungskrdfte in einem

Cluster zunehmender Gr&Be von der Bindungsenergie eines dimeren
Clusters bis zur Sublimationsenergie des Festkdrpers aufbauen.
Die Werte fiir dimere Cluster variieren filir die gemessenen
Clusterreihen im Bereich 0,1 - 3 eV (Kerr und Trotman-Dickenson
1975) , die Sublimationsenergien betragen bis zu 8 eV im ex-
tremen Fall von Wolfram (D'Ans-Lax 1967). Die Zunahme der Bin-
dungsenergie mit der ClustergrdBfe ist in vielen Fillen nicht
kontinuierlich. Messungen von Clusterintensititen bei der Zer-
stdubung zeigen filir Silber (Hortig und Miiller 1969) und Kupfer
(Rodriguez-Murcia und Beske 1976) stark bevorzugte Bildung
ungeradzahliger Clusterionen aufgrund gr&Berer Bindungsenergie
gegeniiber geradzahligen Clustern. Folglich widren in solchen
Clusterreihen verschieden groBe Beitridge zur SE-Ausbeute zu er-
warten. Die Ergebnisse weisen innerhalb des statistischen Feh-
lers jedoch keine diskontinuierlichen Abhingigkeiten auf.

Entsteht das Clusterion bei der Zerstiubung in angeregtem Zu-
stand, sind Anregungsenergien von mehreren eV bis zur zweiten
Ionisierungsstufe bei typisch 20 eV denkbar. Messungen von

metastabilen Edelgasionen zeigen aber, daB Beitrdge zur
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SE-Emission nur im Promille-Bereich zu erwarten sind (Varga
1978). Die auf ein Atom reduzierte Ausbeute des W6-C1usters
bei 5,9 - lO6 cm/s mit 1,2 %, von U5 bei 5,7 - 100 cm/s mit
1,4 %, oder U4 bei 5,5 - 106 cm/s mit 1,1 % sind dadurch
nicht zu erkldren. Somit liegen die Schwellengeschwindig-
keiten fiir die Elektronenemission durch kinetische Energie
an reinem Gold fir Wolfram unter 5,9 ° 106 cm/s und flir Uran
unter 5,5 - lO6 cm/s. Diese Werte sind kleiner als die
Schwellengeschwindigkeit in der Parilis-Kishinevskii-Theorie

von 6-7 ° 106 cm/s.

Die Abbildungen 16 - 20 enthalten SE-Ausbeuten isotoper Ionen
der Elemente und Cluster bei gleicher Energie. Flr Ti, Ni, Zr,
Mo, Cd, Sn, Hf, W, Pt sind mehr als 3 Isotope gemessen. Sie
liegen alle innerhalb des statistischen MeB8fehlers von

AY = 0,03 in der Geschwindigkeitsabhédngigkeit. Im Fall von
Cd mit 8 Isotopen liegt kein MeBwert um mehr als 0,015 neben
der Kurve. Da die SE-Ausbeute von Cd von Masse zu Masse aber
nur um A.V = 0,007 variiert, l&dBt sich nur eine obere Grenze
fiir ein von der einfachen Geschwindigkeitsabhdngigkeit abwei-
chendes Verhalten isotoper Ionen gleicher Energie geben. Fir
die relative Abweichung A¥Y /¥ findet man z.B. fir Ti 1,7 %,
Mo 6 %, Cd 2,5 %$ und W 1,5 %. Diese Werte sind kleiner als der
jeweilige statistische Fehler. Sie sind reprédsentativ auch fir
die SE-Ausbeuten der isotopen Cluster Zr2 (Abb. 17), Ag2 und
Ag3 (Abb. 19). Schon Ploch 1951 zeigt fiir verschiedene Elemente
und Oberflichen die Gliltigkeit einer reinen Geschwindigkeits-
abhidngigkeit der SE-Ausbeuten isotoper Ionen. Das ist in Uber-
einstimmung mit Arbeiten von Hoffert et al. 1966 mit Messungen
an Edelgasisotopen im Bereich 0,3 - 2,2 - 1O7 cm/s, sowie
Debevec et al. 1966. Brunnée 1957 findet eine Abweichung fir
Li-Isotope in der Geschwindigkeitsabhdngigkeit mit A"Y—/_'Yn =
=6 + 3 %, die mit dem von Parilis und Kishinevskii 1960 be-
rechneten Isotopeneffekt ilibereinstimmt. Nach dieser Theorie
sollten Unterschiede zwischen Isotopen deutlicher werden, wenn
leichte Elemente mit Targets niedriger Ordnungszahl bei klei-
nen Geschwindigkeiten wechselwirken. Messungen von Cook und
Burtt 1975 bestdtigen die Richtung der Aussage.
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Wirde man alle Kurven in gleichem MaBstab zeichnen, bekidme

man eine sich mit der Geschwindigkeit auffidchernde Schar, de-
ren Einhiillende etwa durch die Kalium- und Cidsiumabhdngigkeit
in Abb. 16 oben gegeben wdren. Die Kurven iiberschneiden sich
bei unterschiedlichen Geschwindigkeiten und lassen keine ein-
heitliche Struktur erkennen. In Kapitel 6.1 wird das asympto-
tische Verhalten der Geschwindigkeitsabhdngigkeiten diskutiert.

5.3 Abhdngigkeit von der Kernladungszahl Z., des BeschuBions

1

Die Abbildungen 16 bis 20 zeigen groBe Unterschiede in den
SE-Ausbeuten verschiedener BeschuBionen. Bereits in den Arbei-
ten von Ploch 1951 und Brunnée 1957 wird eine unstetige Ab-
hdngigkeit von der Ordnungszahl fiir Alkaliionen sichtbar.
Ploch findet dabei qualitative Ubereinstimmung mit dem Ionen-
volumen.

Besondere Bedeutung hat eine Z. -Variation fiir den Ionennach-

wels, da das Ansprechverhaltenlder zu diesem Zweck meist ver-
wendeten Multiplier bekannt sein muB, um einen quantitativen
Vergleich verschiedener Elementintensit&dten zu ermdglichen.

Die Messungen werden vorwiegend an CuBe-Oberflichen als hiu-
figst verwendetes Multipliermaterial im Energiebereich bis

8 keV durchgefiihrt (Lao et al. 1972, Pottie et al. 1973,

Fehn 1976). Lao findet ein &hnliches Verhalten fiir die Grup-
pen IVA bis VIIIA (C, N, O, F, He-Gruppen) des Periodensystems
und zeigt damit einen EinfluB der Schalenstruktur bei der Wech-
selwirkung von Ionen mit CuBe-Oberflichen. Die Zl-Oszillationen
der relativen SE-Ausbeuten bei Fehn 1976 an CuBe-, Al- und
Ni-Dynoden haben Maxima im Bereich 10 (Ne), 19 (K), 40 (Zr)

und 60 (Nd), sowie Minima bei 12 (Mg), 28 (Ni) und 50 (Sn).

Er findet eine grobe Korrelation mit den Atomvolumina der
Elemente und bis Zl = 40 eine &dhnliche Abhdngigkeit des elektro-
nischen Energieverlusts (Hvelplund und Fastrup 1968, Ormrod et
al. 1965) der Ionen im Festk®drper (Fehn 1973).
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Fiir Messungen an CuBe-Oberfléchen bei hoheren Energien von

25 keV (Herold 1965) und 46,5 keV (Rudat und Morrison 1978)
werden Ion—-Elektron-Konverter benutzt. Herold findet bei

den Edelgasen Ne und Ar einen Sprung im Verhalten der SE-Aus-
beuten. Innerhalb der ersten zwei Perioden lduft die Ausbeute
gerade der Anderung des Atomvolumens entgegen. Die Lage der
Extrema in der Zl—Oszillation von Rudat und Morrison deckt
sich weitgehend mit denen von Fehn. Zusdtzlich erscheint ein
Maximum bei 72 (Hf) und Minima bei 67 (Ho) und 78 (Pt) sowie

ein zu Uran ansteigender Ast.

SE-Ausbeuten, die sich beim BeschuB von Stahloberfldchen erge-
ben, sind fiir drei Energien in Abb. 21 dargestellt. Sie zeigen

wie die Ergebnisse an CuBe charakteristische Oszillationen mit

- W
-..______-_______.50-—
2_ (o] 15 keV
A 20keV p— SS

14 ® 26 keV
0 T T T T T T T T bt

0 10 20 30 40 50 60 70 80

Z,

Abb. 21 Abhingigkeit der SE-Ausbeute Y von der Ordnungszahl
des BeschuBions Z1 fiir Stahloberfldchen
O 15 keV - Staudenmaier et al. 1976,
A 20 keV - eigene Werte,
® 26 keV - Rogaschewski et al. 1976
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direkt vergleichbarer Lage der Extrema. Nimmt man als MaB die
Auslenkung um einen Mittelwert zwischen Z, =12 (Mg) und 19 (K),
zeigt die Oszillation bei 15 keV + 15 %, bei 20 keV + 17 %

und bei 26 keV + 21 % Variation. Vergleichbare Werte an CuBe
sind + 18 % bei 8 keV und + 25 % bei 46,5 keV. Die Lage der
Extrema und der funktionale Zusammenhang 1dBt sich durch die
geringe Dichte der MeBwerte nur unzureichend beschreiben. Alle
Messungen sind an verunreinigten, nicht weiter definierten
Oberfldchen durchgefiihrt. So 148t sich die Zhnlichkeit des
Effekts an Stahl und CuBe durch Verunreinigungsschichten an
den Oberfldchen erklidren, die vorwiegend aus leichten Elemen-
ten wie Kohlenstoff und Sauerstoff bestehen.

Mit der Apparatur SEDUCE ist es durch Zerstdubung geeigneter
Targets mbglich, die Zl—Oszillation an mehr als 3/4 aller Ele-
mente bis zu Uran zu untersuchen.

In der Zl—Abhéngigkeit flir reine Goldoberfldchen in Abb. 22
sind Werte aus der Literatur enthalten, die unter vergleich-
baren Bedingungen gemessen wurden. Der Fehler von + 0.1 fiir
die SE-Ausbeute ¥ ist ein geschitzter absoluter Fehler

(s. Kap. 4.3). Die Literaturwerte fiir Ar und Kr liegen wie

die Messung filir Xe innerhalb der Extrapolation der Elemente
einer Periode, so daB der gezeichnete absolute Fehler fiir die-

sen Wertebereich wahrscheinlich zu groB8 angenommen wird.

Der Effekt der Zl—Oszillation an reinem Gold ist um ein Viel-
faches ausgeprédgter als an den unreinen Oberflichen. Im ge-
samten Zl—Bereich variiert die SE-Ausbeute iliber eine Gr&Ben-
ordnung oder, um die Oszillation mit den Messungen an anderen
Oberfldchen zu vergleichen, variiert sie + 80 % um einen
Mittelwert im Unterschied zu + 20 % an Stahl und CuBe. Die
Extremwerte k&nnen genau lokalisiert werden. Nur fiir die Maxi-
ma im Bereich Z1 = 10 und Zl = 60 zeigt sich Ubereinstimmung
mit dem Verhalten an verunreinigten Stahl- und CuBe-Oberflichen.

Den Flanken der zwei deutlich ausgeprdgten Maxima sind bei
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Zl =

86.
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Wechselwirkungen mit verschiedenen Festkdrpern verursachen
aufgrund der unterschiedlichen Schalenstrukturen auch andere
Zl—Oszillationen. Wie Messungen bei 30 keV von Baragiola et
al. 1978b mit den Elementen H, He, O, N, Ne und Ar an reinen
Oberfldchen (C, Al, Cr, Cu, Mo, Ag, Au) zeigen, tritt das
erste Maximum in den SE-Ausbeuten unterschiedlich bei Sauer-
stoff, Stickstoff oder Neon auf. Die vergleichsweise kleine
Oszillation an nicht reinen Oberflichen kann damit auf eine
Uberlagerung verschiedener Zl—Oszillationen zuriickgefiihrt
werden, wobei die unterschiedliche Lage der Extremwerte groBe-

re Auslenkungen vermindert.

Die SE-Ausbeuten an reinem Gold zeigen iiber die Oszillationen
gemittelt eine abnehmende Tendenz, im Gegensatz zu den nicht
reinen Oberfldchen, bei denen der Mittelwert i{iber den gesam-
ten Zl—Bereich nahezu konstant bleibt. Der Grund dafiir liegt
in der stark von der Oberflidchenreinheit beeinfluBten Geschwin-
digkeitsabhdngigkeit der SE-Ausbeuten. An reinen Oberflichen
streben die Ausbeuten mit abnehmender Geschwindigkeit sehr

viel schneller gegen kleine Werte, und gleichzeitig gegen

eine hShere Schwellgeschwindigkeit, als die Ausbeuten an nicht
reinen Oberfldchen (s. Abb. 15 in Kap. 5.2).

Die SE-Ausbeute von Fluor ist an reinem Gold die grB8te ge-
messene Ausbeute eines Elements bei 20 keV. Zugleich ist es
aufgrund seiner hohen Ionisierungsenergie von 17,4 eV das
einzige gemessene Element, das durch Potentialemission an
Gold einen Beitrag von mehr als 1 % zur SE-Ausbeute zu lie-
fern imstande ist. Nach Kishinevskii (s. Kap. 2.1) ist der
Beitrag zur Potentialemission 0,08, aus der experimentellen
Abhdngigkeit (s. Abb. 1 in Kap. 2.1) ergibt sich 0,11. Die
SE-Ausbeute aufgrund kinetischer Prozesse wire somit kleiner
als die Ausbeute filir Sauerstoff. Es ist jedoch nicht geklédrt,
wie die Potentialemission von der Geschwindigkeit abhé&dngt.
Dorozhkin et al. 1974 errechnen aus dem Vergleich atomarer
und dimerer Ionen der gleichen Art die SE-Ausbeute durch Po-

tentialemission fiir Energien bis 15 keV. Sie finden in Ener-
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giespektren fiir Molekiilionen sehr viel weniger Auger-Elektro-
nen als fiir atomare Ionen und schlieBen daraus auf eine ver-
nachlissigbare Potentialemission der Molekiile. Da, wie auch
in Kapitel 5.2 gezeigt wird, ein dimeres Ion die doppelte
SE-Emission eines Atomions gleicher Geschwindigkeit verur-
sacht, sollte eine Abweichung vom Faktor 2 durch Potential-
emission des atomaren Ions bedingt sein. Die so erhaltenen
Energieabhédngigkeiten des potentiellen Anteils gehen fir
Stickstoff und Sauerstoff bei 3 und 5 keV gegen Null. Was-
serstoff verursacht an der Kupferoberfldche keine Potential-
emission. Baragiola et al. 1978a finden mit der gleichen MefB-
methode an Kupfer flir Wasserstoff aber sogar ansteigendes Ver-
halten der Differenz aus Atom- und Molekiilausbeuten, beziehen

diese Beobachtung jedoch auf einen Molekiileffekt.

Y 20 keV —» Au

Abb. 23 7, -Abhéngigkeit der SE-Ausbeute ¥ an einer leicht
verunreinigten im Vergleich zum Verhalten an reinen
Goldoberfldchen (durchgezogene Linie)
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An der Goldoberflédche, die durch Bedampfung aus einer nur kurz-—
zeitig ausgegasten Wolframwendel erzeugt wurde und somit vor
allem durch leichte Atome verunreinigt ist (s. Kap. 3.5),
zeigen sich im Vergleich mit der reinen Goldfliche deutliche
Unterschiede (Abb. 23). Das Minimum bei Zl = 19 (K) und das
Maximum bei Zl = 24 (Cr) scheinen in ein stetig abnehmendes
Verhalten liberzugehen, das Minimum bei Z1 = 39 wird auf mehr
als das Doppelte angehoben. Es zeigt sich somit die Tendenz,
daB die Verunreinigung einer sauberen Oberfliche zu einer
Gldttung der Zl—Oszillation fihrt. Zur Erkl&drung bietet sich
dieselbe Annahme einander i{iberlagernder ZI~Oszillationen an,
wie sie vorher fiir die relativ schwache Ausbeutenvariation an

unreinen Oberflidchen dargestellt wurde.

Die Cluster, bestehend aus 2 - 4 Atomen eines Elements, ver-
ursachen SE-Ausbeuten, die ebenfalls von der Ordnungszahl Z1
abhdngen (Abb. 24). Die Lage der Extremwerte bleibt weitgehend
erhalten. Bei Zl = 14 (S8i) tritt ein zusdtzliches Maximum bei
den Clusterionen auf. Vor allem &ndern sich die Auslenkungen

in unterschiedlicher Weise. Der Unterschied zwischen Z. = 19 (K)

1
und Z, = 24 (Cr) wdchst mit der Clustergr&Be von 0,2 bis 0,4

Elektionen pro Ion. Ebenso verstdrkt sich das Minimum bei

Z, = 40, wo im Mittel nur jedes zehnte Clusterion in der Lage
ist, bei 20 keV Energie ein Elektron auszul®sen. Ebenso ist die
Situation im Bereich Z1 = 72 - 83 (Hf - Bi), wo alle Cluster
SE-Ausbeuten unter 0,1 erzeugen. Die kleinste gemessene SE-Aus-
beute ist der Wert fiir das Hfz—CIusterion mit 0,014 Elektronen
pro Ion. Dabei l&sen mehr als 98 % der einfallenden Ionen kein
Elektron aus und mehr als 98 % der Ion-Elektronprozesse erzeugt
nur ein Elektron. Wie bereits bei der Entfaltung der Impuls-—
hShenspektren (Kap. 4.2) dargestellt, wird die Berechnung des
Mittelwertes aus der Statistik mit abnehmender SE-Ausbeute zu-
nehmend schwierig, da gleichzeitig die kein Elektron aus-
l6senden Prozesse exponentiell zunehmen. Da keine Vergleichs~-
messungen fir 'V'< 0,4 zur Verfligung stehen, erscheint der ge-
schdtzte absolute Fehler Aﬁ? = + 0,1 als dreifacher statisti-
scher Fehler angebracht (s. Kap. 4.3).
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Abb. 24 Zl—Abhangigkeit der Clusterionen eines Elements X
im Vergleich zum Verhalten der atomaren Ionen an
reinen Goldoberflédchen.

Im Gegensatz zu den kontaminierten Fldchen l&sen Cluster mit
20 keV Energie an reinen Goldoberfldchen weniger Elektronen
aus als die atomaren Ionen. Die Ausnahme sind die leichteren
Cluster im Bereich bis Z1 = 15, In diesem Verhalten spiegelt
sich die unterschiedliche Steigung der Geschwindigkeitsab-
hdngigkeit der SE-Ausbeute atomarer Ionen wieder (s. Abb.

16 - 20 in Kap. 5.2 und Kap. 6.1). Rudat und Morrison 1978

konnen die Zl—Oszillation fiir dimere Ionen durch eine paralle-
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le Verschiebung weitgehend mit der Oszillation der Atomionen
zur Deckung bringen. Wie die nur prinzipiell &hnlichen Zl—Ab-
hdngigkeiten von Atomen und Clustern in Abb. 24 zeigen, ist
dieser einfache Zusammenhang nur mit den anderen Geschwin-

digkeitsabhédngigkeiten an verunreinigten Oberflichen zu erkli-
ren.

5.4 Molekiilionen

Zerstdubt man eine Legierung zweier Metalle, treten im Massen-
spektrum der Sekunddrionen neben den Clustern der beiden Ele-
mente auch gemischte Cluster auf. Die SE-Ausbeuten der Cluster
nur eines Elements sind additiv, wie die Ergebnisse in Kap. 5.2
zeigen. Flir die Legierung Niob-Vanadium 148t sich diese Tat-
sache ilber den Bereich Nb-V bis zu Nb3—V4 und Nb4—V3 prifen.
Die Messungen wurden an einer kontaminierten Goldoberfliche
durchgefiihrt.
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2.0 4 1 .
- ‘__--’I Vn
§ R L
: an-V
\
1»5: \\/Nb-vn
.:;L Nb.
—
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Abb. 25 SE-Ausbeute ¥ fiir Nb_, v und Nb -V Cluster
Linien gleicher Anzahl Atome eines Elements im

gemischten Cluster sind strichliert eingezeichnet.
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Nach Parilis-Kishinevskii kann man die Geschwindigkeitsabhdn-
gigkeit der SE-Ausbeute an reinen Oberfldchen durch den An-
satz

y = a v arctan b (v-c)

beschreiben. Die Parameter b und c hdtten dabei die Werte

6 * 10 8 s/cm und 6-7 * 10° cm/s. Im Geschwindigkeitsbereich
0;6 — 2 = 107 cm/s stellt diese Funktion auch filir die kon-
taminierte Fldche mit freier Wahl der Parameter eine gute An-
ndherung dar. Die SE-Ausbeuten filir Cluster sind dabei das
n-fache des Werts fiir das atomare Ion. Die Nb- und V-Cluster-
reihe wird durch die Parameter in Tabelle 1 gut wiedergegeben,

wie auch die durchgezogenen Linien in Abb. 25 zeigen.

Nb v
-7
a 0,460 0,624 * 10 s/cm
1,929 0,760 . g Y s/cm
c 0,306 0,098 . 107 cm/s

Tab. 1 Parameter der Geschwindigkeitsabhédngigkeit fiir
Niob und Vanadium-Ionen

Die Ausbeute eines gemischten Clusters sollte unter der An-
nahme der Additivitdt dann durch

y(an Vn) = an aNb v arctan bNb (v - ch) +

+ ny, aV v arctan bV (v - cv)

wiederzugeben sein. v ist die Geschwindigkeit des Cluster-
ions, Ny und ny die Anzahl der Teilchen eines Elements im
Cluster. Mit dieser Funktion sind die strichlierten Kurven

in Abb. 25 errechnet. Die physikalisch sinnvollen Werte sind
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die Schnittpunkte von Linien mit konstantem b und ny -

Die SE-Ausbeuten aller gemischten Cluster liegen innerhalb
des statistischen Fehlers auf den Schnittpunkten. In der
Extrapolation innerhalb des Geschwindigkeitsbereiches der Nb-
und V-Clusterreihe wird die Anndherung der Kurven konstanten
Nb- oder V-Anteils an die reinen Clusterreihen deutlich. Die
Additivitdt der SE-Ausbeuten gilt somit auch fiir Molekiilver-
bdnde aus verschiedenen Elementen.

Flir die reinen Goldoberfldchen wird die Additivitdt anhand
der Oxydionen des Elements (X-0) und des Dimeren (XZ-O) iber-
priift. Man erzeugt die Oxydionen durch Zerstiubung eines
Oxyds oder durch Zerstdubung eines reinen Elements, das einem
geringen Partialdruck Sauerstoff (10“8 mbar, s. Kap. 3.2)
ausgesetzt ist. Da die Atome im Molekiilion die gleiche Ge-
schwindigkeit besitzen, ist die kinetische Energie im Ver-
hdltnis der Massen der Einzelbestandteile im Molekiil verteilt.
In Abb. 26 ist das fir das Sauerstoffatom in den hier unter-
suchten Oxydionen (X-O und X2—O) dargestellt.

Die gezeichneten Kurven sind fiir ein bestimmtes Z1 wegen der
verschiedenen Isotope etwas verbreitert vorzustellen. Da der
Sauerstoff, wie das Element bzw. Dimere im Molekiilion ent-
sprechend seiner kinetischen Energie Sekunddrelektronen aus-
16st, bendtigt man zur Berechnung der SE-Ausbeute des Mole-
klils die Geschwindigkeitsabhidngigkeit der Bestandteile. Fiir
41 Elemente ist die Abhdngigkeit in Abb. 16 - 20 in Kap. 5.2
dargestellt. Da Sauerstoff nur wenige Cluster bildet und die
Energievariation im Konverter beschrdnkt ist, muB fiir diesen
Fall eine Geschwindigkeitsabhédngigkeit durch Vergleich mit

anderen Elementen angendhert werden (Abb. 27).

Von der SE-Ausbeute bei 20 keV ausgehend, wird die Geschwin-

digkeitsabhédngigkeit an die Kurven der nichststehenden gemes-
senen Elemente angepaBt und zum Wert der Potentialemission an
Gold von 0,015 extrapoliert. Aus den Abb. 26 und 27 wird deut-

lich, daB das Sauerstoffatom im Oxydion mit steigender Ordnungs-




= TG o
[
E (keV)

20
] E (Xyin X,-0)

15 E(Xin X-0)
. E (X-0) = E(X,-0) = 20 keV

10

5_
| E (0 in X-0)
i E(O0 in X,-0)

D T T T T T T L T T T T T T T -
0 10 20 30 40 50 80 70 80 90

Z,
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Abb. 27 Anndherung der Geschwindigkeitsabhdngigkeit der

SE-%uspeutg Y flir Sauerstoff durch Vergleich mit den
Abhdngigkeiten fiir Natrium und Aluminium
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Abb. 28 Abhdngigkeit der SE-Ausbeute Y von der
Ordnungszahl Zl des Elements X im Oxydion X-0

zahl des Elements stark abnehmenden Anteil an der kinetischen
Energie und damit abnehmenden EinfluB8 auf die SE-Ausbeute hat.

In Abb. 28 sind SE-Ausbeuten von Oxydionen zusammen mit den

aus den Einzelbeitrdgen berechneten Ausbeuten dargestellt.

Die gute Ubereinstimmung rechtfertigt die Annahme einer Addi-
tivitdt der SE-Ausbeuten verschiedener Elemente in einem Mole-
kil beim BeschuB einer reinen Goldoberfliche. Der Vergleich mit
der Zl—Oszillation der atomaren Ionen gleicher Energie zeigt
die Erhaltung der charakteristischen Abhdngigkeit. Der Beitrag

des Sauerstoffs zur SE-Ausbeute nimmt entsprechend der abnehmen-




_74_

den Geschwindigkeit des Molekiilions mit wachsendem Z1 ab. Auch
hier wird wie bei den Zl—Oszillationen der Dimeren deutlich,
daB die Abhdngigkeit der Oxyd-Ausbeuten im Prinzip nicht durch
eine einfache Parallelverschiebung entlang der Ordinate mit den
Elementausbeuten zur Deckung zu bringen ist, wie das bei Rudat

und Morrison 1978 gezeigt ist.
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Abb. 29 Abhdngigkeit der SE-Ausbeute Yy von der Ordnungszahl
Zl des Elements X im Oxydion X2-O

In gleicher Weise ist das Verhalten der Oxydionen X2-O in

Abb. 29 dargestellt. Die Ausbeuten dieser Molekililionen folgen

ebenso dem Verlauf der Elementausbeuten. Ein Vergleich mit der
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Abhdngigkeit der Dimeren in Abb. 24 zeigt entsprechend der

Argumentation bei den Oxydionen X-0 den mit Zl abnehmenden
Beitrag des Sauerstoffs zur SE-Ausbeute.
Der stark abweichende Wert bei zZ, = 40 (2r,0) mit Y = 0,442

wurde bei Masse 197 gemessen. Da bei der Sekundirionenerzeu-
gung in SEDUCE auch geringe Mengen vom Blendenmaterial Tantal
zerstdubt werden, und unter SauerstoffeinfluB auch das Oxyd
mit Masse 197 entsteht, enthilt der mit einer Auflbsung von
etwarn/An1= 300 massengefilterte Sekundidrionenstrahl in un-
bekanntem Verhdltnis zwei verschiedene Ionenarten. Ein Ver-
gleich zwischen dem MeBwert 0,442 und der Ausbeute fiir TaoO
0,463 sowie dem fir Zr20 berechneten Wert von 0,161 zeigt,
daB der Sekunddrionenstrahl nahezu ausschlieBlich aus TaO-
Ionen bestanden haben muB. Dieser Vergleich verschiedener
SE-Ausbeuten von Ionen gleicher Masse zeigt eine Mdglichkeit
auf, einen massenanalysierten Strahl durch Ion-Elektron-
Konversion auf Verunreinigungen gleicher Masse zu untersuchen.

Um Zr20 von TaO (9OZr+ngr) massenspektroskopisch zu unter-

scheiden, ist fiir den Massenunterschied von 7 ° 10"-4

(Brunnée und Voshage 1964) eine Aufldsung von mehr als 1300
notwendig, wdhrend zur Identifizierung mittels der SE-Aus-
beuten an reinem Gold ein Unterschied von A? = 0,3 zur Ver-

fligung steht.

An kontaminierten Oberfldchen wird stets von hdheren Ausbeuten
flir Molekiilionen im Vergleich mit Atomionen gleicher Geschwin-
digkeit berichtet (Inghram und Hayden 1954, Bernhard et al.
1961, Krebs 1964, Herold 1965, v.Gorkom und Glick 1970,
Staudenmaier et al. 1976, Beuhler und Friedman 1977b). In

den Arbeiten von Krebs 1964 und Beuhler und Friedman 1977b
kann ebenfalls die Additivitdt der SE-Ausbeuten fiir Molekiil-
ionen gezeigt werden. Sie bestidtigen damit auch die Annahme,
daB ein Molekiilion an der Oberfliche in die Einzelteile zer-

bricht, die dann voneinander unabhingig Elektronen ausl&sen.
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Die generelle Annahme, daB Molekiilionen gegeniliber Atomionen
gleicher Masse und Energie, also gleicher Geschwindigkeit,

mehr Elektronen ausl&sen, kann an der reinen Goldoberfldche
nicht bestdtigt werden. Denkt man sich in Abb. 28 die Aus-
beuten um Zl = 8 nach rechts verschoben, vergleicht man in
erster Ndherung SE-Ausbeuten bei gleicher Geschwindigkeit von
Atom- und Molekiilionen. Etwa im Massenbereich 105 = 150 1&-

sen Molekiilionen weniger Elektronen aus als Atomionen, im
Ubrigen Bereich mehr. Der Grund liegt in der grofBen Z.-Oszilla-

1
tion und den stark variierenden Geschwindigkeitsabhdngigkeiten.

5.5 Statistik der Ion-Elektron-Emission

Die ioneninduzierte Ausldsung sekunddrer Elektronen ist kein
determinierter ProzeB, sondern variiert von einem Ereignis

zum anderen (s. Kap. 4.1). Die SE-Emission weist deshalb eine
Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir Ein- und Mehrelektronen-
ereignisse auf. Diese Haufigkeitsverteilung von Elektronen-
gruppen ldB8t sich im allgemeinen nur unzureichend mit einer
Poissonverteilung vergleichen. Gute Ubereinstimmung erhdlt
man mit einer zweiparametrigen Verteilung, wie der verwende-
ten Polya-Verteilung. Der zweite Parameter b stellt in diesem
Fall den Betrag dar, um den die relative Varianz gegeniiber der
Poissonverteilung vergrOBert ist. Das wirft die Frage nach der
Bedeutung des zweiten Parameters auf. Wird die Varianz der
Statistik durch instrumentelle Bedingungen verursacht, oder be-
sitzt die Wechselwirkung selbst - iliber die Variation des
Mittelwerts hinaus - eine verdnderliche Wahrscheinlichkeits-

verteilung?

Es zeigt sich aus den Messungen, daB dieser Parameter repro-
duzierbar verschiedenen Abhdngigkeiten von BeschuBbedingun-
gen und Oberfldchen unterliegt. Die Variation der Werte fiir b
reicht Uber den gesamten Definitionsbereich von O bis 1.

Wie in Kap. 4.1 beschrieben, versuchen Dietz und Sheffield

1975 aus der Geschwindigkeitsabhdngigkeit von b Informationen
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iber den Mechanismus der Elektronenemission zu gewinnen. In
den vorliegenden Messungen wurde die Geschwindigkeit meistens
durch die Clustergr&Be eines Elements variiert. Da jede SE-
Emission durch ein einzelnes Clusterteilchen eine eigene
Charakteristik hat, kann sich dadurch ein zusdtzlicher Ein-
fluB auf den Varianzparameter b ergeben. Wahrend die Ergeb-
nisse flir das Element bei verschiedenen Energien qualitative
Ubereinstimmung mit Dietz zeigen, verhdlt sich der Parameter
b fir Cluster grundsdtzlich anders. An Stahl ist er fiir Nb-
und V-Cluster nahezu konstant fiir verschiedene Clustergr&Ben
und liegt bei kleinen Werten (O - 0,08). Die Statistik der
SE-Emission wird dabei weitgehend durch eine reine Poisson-
verteilung beschrieben. An der kontaminierten Goldoberfliche
nehmen die b-Werte derselben Cluster bis zu einer bestimmten
ClustergrtBe ab und streben mit weiter zunehmender Cluster-
groBe mehr oder weniger stark gegen groBe Werte.
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Abb. 30 Varianzparameter b der SE-Emissionsstatistik fiir
Nb-, V- und deren gemischte Cluster
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In Abb. 30 ist das neben den b-Werten filir die Nb- und
V-Cluster auch fiir die gemischten Nb-V-Cluster dargestellt.

Wie in Abb. 25 zu sehen ist, sind die SE-Ausbeuten der gemisch-

ten Cluster additiv. Hier sind durch die strichlierten Linien
die Cluster gleicher Atomanzahl verbunden. Bis auf den b-Wert
fiir den NbS-V-Cluster liegen alle Cluster gleicher Gro&Be
fortlaufend zwischen den Werten fiir die Elementcluster. So-
mit kann man auch fiir die Varianz der SE-Emissionsstatistik

Additivitdt annehmen.

An reinem Gold zeigt der Parameter b filir die Clusterreihen
eine noch stirkere Abhingigkeit. Der Verlauf flir Vanadium ist
dabei direkt mit dem an kontaminiertem Gold zu vergleichen,
nur daB das Minimum bis gegen O und bei grdBeren Clustern im
Geschwindigkeitsbereich 1 ° 1O7 cm/s, die b-Werte steil an-
steigend gegen 1 gehen. Das Gleiche gilt fir andere Cluster-
reihen wie z.B. Ag, Al, Si. Von einem Minimum bei 2-107 cm/s
mit b = 0 (Agz, Al4, 814% steigen die b-Werte bis zu b =1
an, der bei 0,8 - 1 * 10 cm/s erreicht wird. Fir andere
Cluster wie Fe, Co, Ni ist das Verhalten gegensdtzlich. Bis
zu Geschwindigkeiten von 0,9 * 107 cm/s sind die b-Werte der

2-8-Cluster innerhalb des statistischen Fehlers gleich Null.

Dieses unterschiedliche Verhalten spiegelt sich auch in den
b-Werten der Elemente wieder. In Abb. 31 sind die Werte des
Polyaparameters b den Werten der SE-Ausbeuten aus denselben
Spektren gegeniibergestellt. Man erkennt innerhalb des ver-
gleichsweise groBen statistischen Fehlers eine stetige Ab-
hidngigkeit von der Ordnungszahl Zl, jedoch keinen direkten
Bezug zum Verlauf der SE-Ausbeute V . Nur die beiden b-Maxima
im Bereich Z1 = 40 und 80 sind deutlich mit den Minima der
SE-Ausbeute korreliert. Auffdllig ist fiir beide Abhdngig-
keiten, daB diese Extremwerte im Bereich der Ordnungszahl von
Gold Z. = 79 und exakt der Hilfte dieses Werts bei Z1 = 39

1

liegen. Gerade fiir Z,-Werte im Bereich von Gold als BeschuB-

1
ion und Targetmaterial wdre aber keine vergrOferte Varianz

zu erwarten, da alle Elektronen durch StdBe identischer Teil-
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Abb. 31 Varianzparameter b der SE-Emissionsstatistik in
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Gold im Vergleich mit den SE-Ausbeuten aus Abb. 22

chen entstehen. Die H&ufung der b=1-Werte bei Z1 = 77 - 81,
ebenso wie die b=1-Werte flir viele grdBere Cluster, kdnnen
ein Hinweis auf eine beschrédnkte Gliltigkeit einer Polya-

verteilung zur Beschreibung der SE-Emissionsstatistik sein.

Aus den dargestellten Abhdngigkeiten des Polaparameters wird
deutlich, daB die b-Werte nicht zufdllig verteilt sind, wie

das filir einen einfachen Anpassungsparameter typisch ist. Un-
abhdngig davon zeigt sich, daB eine vollstdndige Erfassung des
Emissionsprozesses die aufgeldste Messung der Elektronengruppen
erfordert, eine Bestimmung der SE-Ausbeute durch Strommessung
dazu nicht ausreicht.
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6. Vergleich mit der Theorie der SE-Emission

Allein die theoretische Beschreibung der Sekunddrelektronen-—
emission an reinen Oberfldchen durch Parilis und Kishinevskii
1960 kann mit den experimentellen Ergebnissen verglichen
werden. Alle anderen theoretischen Ansdtze, die auf den
untersuchten Energiebereich angewendet werden kénnten, haben
nur qualitativen Charakter, oder es fehlen Daten fir Para-
meter und Abhdngigkeiten von BeschuBbedingungen, die einen

guantitativen Vergleich ermdglichen wirden.

6.1 Geschwindigkeitsabhdngigkeit der SE-Ausbeuten

In den Kap. 5.2 und 5.4 ist die Additivitdt der SE-Ausbeuten
einzelner Bestandteile von Cluster- und Molekiilionen de-
monstriert. Die auf ein Teilchen reduzierte SE-Ausbeute gibt
somit die Geschwindigkeitsabhédngigkeit des atomaren Ions
wieder. Deshalb lassen sich die theoretischen Aussagen flr
atomare Ionen mit den gemessenen Abhdngigkeiten vergleichen.
Da keine Theorie zur SE-Emission an gasbelegten Oberfldchen
existiert, beschridnkt sich der Vergleich auf die reine Gold-
oberfliche. Parilis und Kishinevskii 1960 geben daflir - unab-
hdngig von der Kombination BeschuBion und FestkOrper - die
Abhdngigkeit der SE-Ausbeuten von der Geschwindigkeit an. Im
Bereich der Schwelle fiir kinetische Emission bei 6-7 * 106 cm/s
steigt die Ausbeute erst in vierter, ab 1 ° 107 cm/s in zwei-
ter und iiber 3 ° 107 cm/s in erster Ordnung. Der Schnittpunkt
des linearen Bereichs mit der Geschwindigkeitsachse liegt

immer bei 1,05 ° lO7 cm/s.

In der doppelt logarithmischen Darstellung der Geschwindig-
keitsabhingigkeit der SE-Ausbeuten an Stahl wird die funktio-
nale Abhingigkeit deutlich (Abb. 32). Bei niedriger Geschwin-
digkeit bis zu etwa 1 - 107 cm/s steigt die SE-Ausbeute quadra-
tisch mit der Geschwindigkeit und miindet bei etwa 2 - 107 cm /s
in eine lineare Abhdngigkeit. Der Ubergangsbereich fiir Niob ist
gegeniiber dem von Vanadium zu kleineren Geschwindigkeiten ver-
schoben.
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Das gleiche Verhalten findet man an kontaminierten Goldober-
flichen (Abb. 33). Das Beispiel Vanadium zeigt fir die mehr-
fach an Luft exponierte Goldoberfldche eine Verschiebung der
Geschwindigkeitsabhdngigkeit zu kleineren Werten. Der Schnitt-
punkt des linearen und quadratischen Verhaltens fiir Vanadium
steigt fiir die relativ unreinste Oberfldche Stahl bei 1,3

107 cm/s zu der mehrfach luftexponierten Goldoberfldche mit
1,4 - 107
mit 1,8 ° 107
miiBte der Schnittpunkt fir reines Gold bei noch h&heren Ge-

cm/s und der nur einmal exponierten Goldfl&che

cm/s an. Extrapoliert man diese Beobachtung,

schwindigkeiten liegen.
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Das bestdtigt sich an der Geschwindigkeitsabhingigkeit von
Vanadium in Abb.34. Innerhalb des Bereichs bis 4,4 - 107 cm/s
tritt an der reinen Goldoberfldche ebenso wie fiir Niob kein

flir die Verunreinigung typisches lineares Verhalten auf.

Die theoretischen Abhdngigkeiten vierter und zweiter Ordnung
lassen sich bei Vanadium anpassen, liegen in vierter Ordnung
aber bei 1 - lO7 cm/s und zweiter Ordnung erst bei 2,5 - 4,4
: lO7 cm/s. Flir Niob ist quadratische Abhidngigkeit nur zwi-
schen 0,65 - 1 - 107 cm/s zu sehen. Der starke Anstieg im Be-
reich 1,5 - 2 - 107 cm/s lieBe sich am besten in fiinfter Ord-

nung anndhern.
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Abb. 35 Reduzierte SE-Ausbeuten ¥ /n von Al, Ag, Fe, Co und

Ni-Clusterionen an reinen Goldoberfl&dchen
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Das Beispiel von Aluminium in Abb. 35 stimmt mit dem Verhal-
ten von Vanadium {iberein. Die SE-Ausbeute steigt von

1 -1,4 - 107 cm/s in 4. Ordnung und von 2,5 - 4 ° 107 cm/s
guadratisch. Der Wert bei 5,3 * 107 cm/s deutet auf ein Ab-
knicken zum linearen Verhalten hin, das somit erst ilber

5 ® 107 cm/s zu erwarten ist. In anndhernd den gleichen
Intervallen lassen sich die Abhdngigkeiten zweiter und vierter
Ordnung fiir Eisen, Cobalt und Nickel anpassen, deren SE-Aus-
beuten nahezu auf eine Kurve zusammenfallen. Silber zeigt wie
Niob abweichendes Verhalten. Im Bereich 1 - 1,5 - 107 cm/s

steigt die Ausbeute anndhernd in 5. Ordnung.

In keinem Fall kann somit die theoretische Geschwindigkeits-
abhidngigkeit der SE-Ausbeuten in den errechneten Bereichen
angepaBt werden. Die fiir hohe Geschwindigkeiten uber

3 @ 10? cm/s vorgeschlagene arctan-Abhdngigkeit (s. Kap. 2.2)
kann fiir den Verlauf an kontaminierten Oberfldchen mit frei
gewdhlten Parametern als gute Ndherung verwendet werden (s.
Kap. 5.4). Auch an reinen Oberfldchen zeigt sich Uber

2 = 107 cm/s nur gute Anndherung, wenn man die Parameter ge-
eignet anpaBt, wie die strichlierte Kurve in Abb. 17 fir
Vanadium ergibt. Statt 0,6 ° 10_7 s/cm wurde dazu 0,38 ° 10_75/cm
und statt der Schwellengeschwindigkeit 6 - 7 - 106 cm/s der
Wert 1,06 - 1O7 cm/s eingesetzt. Der lineare Verlauf soll

nach der Theorie die Geschwindigkeitsachse bei 1,05 ° 107 cm/s
schneiden. Legt man durch die SE-Ausbeuten des Elements bei

20 keV und der halben Ausbeute des Dimeren der gleichen Ener-
gie eine Gerade, erhdlt man in grober Ndherung einen vergleich-
baren Schnittpunkt. Er stellt flir die Ionen bis zu Z1 = 40
eine untere Grenze dar. Wie Messungen an zweifach geladenen
Ionen der doppelten Energie zeigen, kann dieser Punkt bis

etwa 0,2 ° 107 cm/s zu hbheren Geschwindigkeiten verschoben
sein. Filir schwere Elemente ist der Fehler nur etwa die Hdlfte

dieses Wertes.

Der Verlauf der Schwellengeschwindigkeit des linearen Bereichs
zeigt ein charakteristisches Verhalten, dessen Maximalwerte
mit der Lage der Edelgase Ne, Ar, Kr auf der Zl—Skala zu
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Abb. 36 Schwellengeschwindigkeit der linearen Geschwindig-
keitsabhidngigkeit mit Lage der Extremwerte fiir
die SE-Ausbeuten aus Abb. 22

vergleichen sind. Die Extrema der Zl-Oszillation der SE-Aus-

beuten liegen meist nicht in Ubereinstimmung. Der von Z1

unabhdngige konstante Wert aus der Theorie mit 1,05 + 10 cm/s

kann nicht innerhalb der Fehlergrenzen bestdtigt werden. Vari-

7

ierende Schwellengeschwindigkeiten der linearen Abhdngigkeit
werden auch von Cook und Burtt 1975 flir verschiedene Primidr-
ionen und reine Oberflidchen berichtet.

Die theoretische absolute Schwellengeschwindigkeit 6 - 7 °*
106 cm/s steht im Gegensatz zu den Messungen von Wolfram- und
Uranclustern im Bereich 5,5 - 5,9 -* 106 cm/s (s. Kap. 5.2).
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Ebenso fithren die Extrapolationen der Geschwindigkeitsabhdn-
gigkeiten anderer Elemente gegen kleinere Schwellenwerte.
Wegen des asymptotischen Schwellenverhaltens an der reinen
Goldoberfliche und des groBen relativen MeBfehlers bei sehr
kleinen Ausbeuten lassen sich aus diesen Messungen keine ge-
naueren Schwellengeschwindigkeiten angeben. Burrow und Burtt
1972 finden fiir den BeschuB von reinem Gold mit Kupfer- und

Silberionen bereits ab 3 - 106 cm/s kinetische SE-Emission.

Die Ergebnisse an kontaminierten Stahl- und Goldoberfldchen wei-
sen im Gegensatz zu reinem Gold auch lineare Abhdngigkeit

auf. Diese Reobachtung stimmt mit anderen Messungen an un-
reinen Oberflichen iiberein (Dietz und Sheffield 1973, 1975,
Beuhler und Friedman 1977b). An reinen Oberfldchen wird line-
ares Verhalten bei 1 - 107 cm/s nur an Isolatoren gefunden
(Kbnig et al. 1975). Auch in Bezug auf die niedrigere Schwel-
lengeschwindigkeit sind kontaminierte Metall- mit reinen
Isolatoroberflichen vergleichbar. In beiden Fdllen sind die
SE-Ausbeuten um ein Vielfaches hdher als filir reine Metalle.

Da im Isolator keine Leitungselektronen vorhanden sind, er-
leiden die im FestkOrper erzeugten Elektronen keine in-
elastischen Energieverluste durch StoBe mit Leitungselektro-

nen auf ihrem Weg zur Oberfldche. Das &duBert sich auch im
Energiespektrum der Sekundédrelektronen, dessen Maximum stark

zu kleineren Energien verschoben ist. Somit k&nnen auch Elektro-=
nen kleiner Anfangsenergie mit groBer Wahrscheinlichkeit ins

Vakuum austreten.

Prinzipiell kann die Erhthung der SE-Ausbeuten an kontami=-
nierten Oberflichen durch zwei Effekte verursacht werden. Das
in den Festk®drper eindringende Ion konnte in der kontaminier-
ten Oberfliche mehr Elektronen erzeugen als in der reinen.
Oder es ist filir die in gleicher Zahl freigesetzten Elektronen

leichter, die Oberfldche zu erreichen und zu iberwinden.
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Die Oberfldchenverunreinigung besteht vorwiegend aus leichten
Elementen wie Kohlenstoff und Sauerstoff (s. Kap. 3.5). Nach
der Parilis-Kishinevskii-Theorie entstehen aus dem inelasti-
schen StoB eines Atoms mit leichten Elementen weniger Elektro-
nen als mit Elementen hSherer Ordnungszahl (s. Kap. 2.2).

In der zugrundeliegenden Firsov-Theorie ergibt sich eine kon-
tinuierliche Zunahme des inelastischen Energieverlusts mit

der Ordnungszahl des Elements. Wie bereits in Kap. 2.2 und
anschlieBend in Kap. 6.2 erldutert wird, ist bei konstanter
Geschwindigkeit der inelastische Energieverlust und ebenso die
SE-Emission eine oszillierende Funktion der Ordnungszahl,
deren Mittelwert aber mit der kontinuierlichen theoretischen
Zunahme vergleichbar ist. Daraus folgt fiir die SE-Emission, daB
bel der Wechselwirkung eines Atoms mit einer beliebigen OxXy~-
dierten Oberfldche aus dem StoB8 mit Sauerstoffatomen mehr oder
weniger Elektronen freigesetzt werden koénnen als im StoB8 mit
den anderen FestkOrperatomen. Der experimentelle Befund zeigt
Jedoch filir alle oxydierten Oberflichen eine sehr viel hdhere
SE-Ausbeute als die entsprechende reine Oberfliche. Deswegen
erscheint die erste Annahme wenig geeignet, die grundsdtzlich

hSheren SE-Ausbeuten an verunreinigten Oberflichen zu erkliren.

Die zweite Annahme der verringerten inelastischen Elektronen-
streuung ist mit der Situation bei Isolatoren vergleichbar.
Die Sorption verschiedener Elemente verursacht Enderungen in
der Bandstruktur der Oberfldche, die zur Verarmung an Lei-
tungselektronen fiihren k&nnen; insbesondere gilt das fiir
oxydierte Oberfldchen. Die gegeniiber der reinen Oberfliche
stark erhShten Ausbeuten und die gleiche Geschwindigkeits-
abhdngigkeit der SE-Ausbeuten an kontaminierten und Isolator-
oberfldchen legen deshalb den SchluB nahe, daB die Kontami-
nation eine dem Isolator &hnliche Bandstruktur in der Ober-
fldche erzeugt. Large 1963 beobachtet eine Erhdhung der SE-
Ausbeuten an Titan durch Adsorption verschiedener Gase. Dabei
zeigt sich ein gréBerer Effekt, wenn die Titanoberfliche
einem Sauerstoffpartialdruck ausgesetzt ist als fiir Stickstoff.

Er erkldrt diese Beobachtung mit der Bildung des Oxyds und
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Nitrids, wobei Titanoxyd ein Isolator und Titannitrid ein
Leiter ist. Im Oxyd ist die Diffusion der Sekundédrelektro-
nen sehr viel weniger behindert als im Titannitrid. Bei der
Exposition an Laborluft verdoppelt sich die ErhShung der
SE~-Ausbeute gegeniliber reiner Sauerstoffadsorption. Der ver-
stdrkte Effekt kann mit Coadsorption von Sauerstoff und Koh-
lenmonoxyd an Silber verglichen werden (Engelhardt et al.
1973), wobei Sauerstoff sehr viel stdrker adsorbiert wird als
ohne Mitwirkung eines anderen Gases. Ahnliches berichtet
Schrader 1978 filir die durch Calcium als Katalysator verstdrkte
Chemiesorption von Sauerstoff auf Gold, das ansonsten eine
weilitgehend inerte Oberfldche aufweist.

Diese Beobachtungen stlitzen die Annahme einer verstdrkten
Elektronediffusion im oberfl&chennahen Bereich der Austritts-
tiefe sekunddrer Elektronen. Inwieweit diese Annahme allein
die erhdhten SE-Ausbeuten zu bewirken vermag, muB einer ex-
perimentellen Bestimmung der freien Wegldnge sekunddrer

Elektronen in verunreinigten Oberfldchen vorbehalten bleiben.

Der auf die reinen Oberflédchen beschrédnkte Vergleich mit der
Theorie zeigt somit keine Ubereinstimmung filir die absolute

und die lineare Schwellengeschwindigkeit. Die theoretischen
Geschwindigkeitsabhdngigkeiten lassen sich nicht in den be-

rechneten Bereichen anpassen.

6.2 Abhdngigkeit von der Kernladungszahl Z1 des BeschuBions

Die Zl-Oszillation der SE-Ausbeuten an reinem Gold zeigt
mehrere Extremwerte, deren Lage nicht mit einzelnen Gruppen

des Periodensystems ibereinstimmt, wie das z.B. filir die
Abhdngigkeit der Ionisierungsenergien, Atomradien oder Aus-
trittsarbeiten von der Ordnungszahl gilt. Maxima in den SE-
Ausbeuten werden dann auftreten, wenn die Anregung von Elektro-
nen beim StoB zweier Teilchen am besten mdglich ist. Das ist
der Fall, wenn zwischen den Niveaus des BeschuBions und der
Goldatome Schalenanpassung auftritt. Die dadurch vermehrte
Erzeugung von Elektron-Loch-Paaren flihrt zu verstdrkter

Elektronenemission.
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Vergleicht man die Zl—OSzillation mit dem schrittweisen Auf-
fillen der Elektronenschalen der Elemente im Periodensystem,
zeigt sich an jedem SchalenabschluB eine Anderung im kon-
tinuierlichen Verlauf der Zl-Abhéngigkeit (Abb.37). So tritt
AbschluB der 2p- und 3p-Schale ein Sprung auf, nach AbschluB
der s-Schalen &ndert sich die Steigung der Abh#ngigkeit. Die
in Abb. 22 enthaltenen experimentellen Werte fiir Ar, Kr
anderer Autoren bestdtigen die Lage der Diskontinuitidt beim
Ubergang zur 3s- und 5s-Schale. Auch an den anderen Scha-
lenabschlilissen sind Anderungen sichtbar, die in ihrer Deut-
lichkeit mit grOBerem Z1 abnehmen. Die Abweichung bei

Zl = 64 (Gd) und 65 (Tb) kann ebenfalls durch einen Schalen-
effekt verursacht sein, da wdhrend der Fiillung der 4f-Schale
an diesen Stellen ein 5d-Elektron energetisch glinstiger liegt
als das entsprechende 4f-Elektron. Der Wert fiir Re bei

Z1 = 75 ist unsicher, da das Massenspektrum des benutzten

Targets viele Nebenlinien anderer Elemente enthielt.
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Im Bereich der Auffiillung der 3d-, 4d- und 4f-Schale treten
Maxima in der SE-Ausbeute auf. Die Abhdngigkeit in diesen
Bereichen ist vergleichbar mit der GroBe des inelastischen
Energieverlustes bei schrittweiser Auffiillung einer
Elektronenschale. Nach Baklitsky et al. 1973 wdchst der
Energielibertrag zwischen StoBpartnern mit der Zahl der
Elektronen, andererseits verringert er sich durch die gleich-
zeitige Kompression der Elektronenschale. Diese gegenldufigen
Effekte kdnnen zur Ausbildung von Maxima im inelastischen

Energieverlust filhren.

Die Anderungen im kontinuierlichen Verlauf der Zl-Oszilla-
tion stimmen mit den Kernladungszahlen und nicht mit der
kleineren Anzahl der Elektronen im BeschuBion iiberein. Eine
Neutralisation an der Oberflidche ist unwahrscheinlich, wie

die Diskussion der Geschwindigkeitsabhingigkeit flir Potential-
emission in Kap. 5.3 zeigt. Entscheidend fiir die Lage der Dis-
kontinuititen ist deshalb allein die Schalenstruktur der Ele-
mente. Das steht auch in tibereinstimmung mit der Ladungs-
unabhidngigkeit der SE-Emission, die aus den Messungen zur
Geschwindigkeitsabhingigkeit filir Atome, ein- und zweifach ge-

ladene Ionen bestdtigt wird.

Wie von verschiedenen Autoren vorgeschlagen wird, ist die kine-
tische SE-Emission direkt abh#dngig vom inelastischen Energie-
verlust des Ions im Festkdrper (s. Kap. 2.2). Die Zl—Abhén—
gigkeiten des inelastischen Energieverlusts werden meist bei
konstanter Geschwindigkeit diskutiert. Es gibt jedoch keinen
direkten Hinweis, daB Energie oder Geschwindigkeit den allein
bestimmenden Parameter darstellt (Bgttiger und Bason 1969).
Speziell bei der Erzeugung der Sekundidrelektronen durch gegen-
seitige Schalendurchdringung ist die Wechselwirkung von der
Energie des BeschuBions abhdngig, wahrend die Diffusion der
Elektronen zur Oberfliche von der Entstehungstiefe und somit von
der geschwindigkeitsabhdngigen Reichweite des Teilchens im
Festkdrper abhingt. Haupts&chlich durch den elastischen Ener-

gieverlust bestimmt, dringt bei gleicher Energie ein leichtes
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Teilchen weiter ein als ein schweres. Der Zl-Abhéngigkeit
der SE-Ausbeuten bei konstanter Energie ist somit eine Ge-
schwindigkeitsabhdngigkeit {iberlagert. Dieser Effekt 1iB8t
sich teilweise durch eine Darstellung bei konstanter Ge-
schwindigkeit korrigieren. Zugleich liegen die SE-Ausbeuten

dabei in Bereichen &hnlicher Geschwindigkeitsabhidngigkeit.

Ein direkter Vergleich zwischen experimentellen Daten fiir
inelastische Energieverluste und SE-Ausbeuten ist nicht moég-
lich,da Energieverlustmessungen meist bei Geschwindigkeiten
iber lO8 cm/s durchgefiihrt werden. Es treten wie bei der
SE-Emission starke Zl—Oszillationen auf, deren Lage ge-
schwindigkeitsabhdngig ist, wie z.B. Sidenius 1974 an Gasen
oder Hvelplund und Fastrup 1968 an Kohlenstoff zeigen. Die
Lage der Extrema ist zusdtzlich abhdngig vom Targetmaterial

(Ormrod et al. 1965).

In Abb. 38 sind SE-Ausbeuten konstanter Geschwindigkeit aufge-
tragen, die durch Interpolation aus den Abhingigkeiten in

Abb. 16 - 20 berechnet sind. Die Punkte markieren Extra-
polation liber den gemessenen Bereich hinaus. Der gezeichnete
Fehler entspricht dem geschdtzten absoluten, der statistische
betrédgt etwa ein Drittel dieses Werts. Das Maximum bei Z1 = 26
dndert im betrachteten Geschwindigkeitsbereich 1 - 3 - 107 cm/s
seine Position nur geringfiigig. Im Verhiltnis zum ersten Maxi-
mum nimmt die Steigung im Bereich Z1 = 45 = 55 deutlich ab.
Zusdtzlich entsteht mit zunehmender Geschwindigkeit eine
Schulter bei Zl = 48. Kaum vergleichbares Verhalten zeigen

die Ausbeuten bei Z1 gréBer 70.

Der inelastische Energieverlust an einkristallinem Gold bei
;5 & 108 cm/s weist im Bereich Z, = 21 (Sc) und Z. = 42 (Mo)

1 1

ausgeprdgte Maxima und bei Zl = 11 (Na), 30 (Zn) und 51 (Sb)

Minima auf (Bgttiger und Bason 1969). In einer theoretischen
Arbeit (Cheshire und Poate 1970) wird der Zl—Bereich in guter
bereinstimmung mit diesem Experiment {ber das ganze Perioden-

system ausgedehnt. Dabei treten zus&dtzliche Maxima bei
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Abb. 38 Zl-Oszillation der SE-Ausbeuten bei

konstanten Geschwindigkeiten

Zl 58 und 78, sowie ein Minimum bei Z1 = 70 auf. Die ex-

perimentell gefundenen Maxima werden nach Zl = 23 und 44 ver-

7

schoben. Der Vergleich mit den SE-Ausbeuten bei 3 -+ 10 cm/s
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zeigt nur anndhernde Ubereinstimmung fiir das erste Maximum
bei Z1 im Bereich 26. Alle anderen Extrema sind dagegen ver-

schoben oder unzureichend lokalisiert.

Die geringe Ubereinstimmung kann dadurch verursacht sein,

daB die Lage der Extremwerte in den Zl-Oszillationen von der
Geschwindigkeit abh&ngt. Grundsitzlich kann dieser Vergleich
nicht gerechtfertigt sein, da die Channeling-Messungen zum in-
elastischen Energieverlust nur Wechselwirkungen bei groBen
StoBparametern erfassen, widhrend Sekundidrelektronen haupt-

sdchlich bei kleinen StoBparametern entstehen.

Die Zl-Abhangigkeit der SE-Ausbeuten in der Parilis-
Kishinevskii-Theorie hat stetig ansteigenden Charakter und
kOnnte in grober N&herung als Mittelwert in Abb. 38 einge-
tragen werden, um den die SE-Ausbeuten oszillieren. In der
theoretischen Beschreibung des Schaleneffekts bei kleineren
Geschwindigkeiten durch Baklitsky et al. 1973 sind Funktionen
und Parameter enthalten, deren Abhdngigkeit und Betrdge nicht
fir alle Schalen dargestellt sind, so daB eine Berechnung {iber
den an Gold gemessenen Bereich nicht méglich ist. Zudem ist
die Anwendung von Slater-Wellenfunktionen Ffiir Atomorbitale
auf die Beschreibung der Orbitale des sich im Teilchenstos
bildenden Quasimolekiils zweifelhaft (Baragiola et al. 1978b).

Die bei der Quasimolekiilbildung gebildeten Elektron-Loch-Paare
kbnnen ebenso durch Strahlungsiibergédnge rekombinieren. Dabei
werden Photonen und R&ntgenquanten emittiert. Die Wirkungs-
querschnitte variieren dabei iiber mehrere GrdBenordnungen und
zeigen wie die SE-Emission ausgeprigte Oszillationen mit der
Ordnungszahl (Garcia et al. 1973). Wie die Messungen des in-
elastischen Energieverlusts werden auch die Untersuchungen zur
Photonenemission durch Ionenbeschuf von FestkOrpern bei sehr

viel hbheren Energien durchgefiihrt.

Es ist zu hoffen, daB in einem Geschwindigkeits- oder Energie-
bereich, der all diesen Effekten meBtechnisch zugdnglich ist,
vergleichbare Messungen angestellt werden. Damit k&nnte die
Wechselwirkung von Teilchen mit FestkOrpern einer vollstidndigen
Erkldrung ndhergebracht werden.




7. Zusammenfassung

Es wurde eine Apparatur aufgebaut, die die Messung der Sekun-
direlektronenausbeuten filir eine Vielzahl von Atom-, Molekiil-
und Clusterionen an reinen und gasbelegten Oberfldchen er-

moglicht.

An den untersuchten Stahl-, kontaminierten und reinen Gold-
oberfldchen sind die SE-Ausbeuten kontinuierlich von der
GroBe eines Clusters abhdngig. Es zeigt sich, daB die SE-Aus-
beute eines Teilchens im Cluster gleich der des atomaren Ions
gleicher Geschwindigkeit ist. Die Prozesse der SE-Emission
von Clusterbestandteilen sind somit voneinander unabhdngig.
Es treten keine nichtlinearen Effekte wie bei der Zerstdubung
von Festkdrpern auf. Somit konnen zur Messung der Geschwin-
digkeitsabhidngigkeit iber das verfiligbhare Energieintervall
hinaus die Clusterausbeuten der Elemente verwendet werden.
Auf diese Weise wurden die Geschwindigkeitsabhdngigkeiten von
41 Elementen an reinem Gold gemessen. Es zeigt sich qualita-
tive Ubereinstimmung im funktionalen Verhalten mit der Theorie.
Die vergleichbaren Bereiche sind gegeniiber den theoretischen
Aussagen verschoben. Die theoretische Schwellengeschwindig-
keit ist im Fall schwerer Uran- und Wolframcluster verletzt.
Auch die Extrapolation der Geschwindigkeitsabhdngigkeit ande-
rer Elemente fiihrt zu kleineren Schwellengeschwindigkeiten.
Die Schwellengeschwindigkeit fiir den Bereich linearer Ge-
schwindigkeitsabhdngigkeit zeigt gegeniliber dem konstanten
theoretischen Wert ein oszillierendes Verhalten.

Wie fiir die Cluster gilt die Additivitdt der SE-Ausbeuten
auch fiir Molekiile. Aus den Geschwindigkeitsabhdngigkeiten der

Einzelelemente kann die Ausbeute des Moleklils errechnet werden.

Die SE-Ausbeuten an reinen Goldoberfldchen zeigen unter
UHV-Bedingungen auch nach mehreren Tagen keinen meBbaren Ein-
fluB durch eine Restgasbelegung. Exposition an Luft verursacht

eine drastische Erhdhung, sowie eine Anderung der Geschwin-
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digkeitsabhdngigkeit und Erniedrigung der Schwelle filir die
kinetische SE-Emission. Diese Beobachtungen sind mit der
SE-Emission an Isolatoren zu vergleichen, bei der die Diffu-
sion im FestkOrper freigesetzter Elektronen zur Oberflédche
nicht durch inelastische St6B8e mit Leitungselektronen be-

hindert wird.

Fiir mehr als 3/4 aller Elemente bis Uran wurde bei konstanter
Energie die SE-Ausbeute an reinem Gold gemessen. Ihre Abhdn-

gigkeit von der Ordnungszahl Z., zeigt eine kontinuierliche

Variation iber den Bereich einér GroBenordnung und ist somit
sehr viel stdrker als an kontaminierten Oberfl&chen. Die

Lage der Maxima ist nicht mit einzelnen Gruppen des Perioden-
systems vergleichbar, sondern ist auf verstdrkte SE-Emission
durch Schalenanpassung von Niveaus bestimmter BeschuBionen
mit denen der Goldatome zuriickzufihren. Der Zl-Oszillation
ist eine Feinstruktur ilberlagert, die mit der schrittweisen
Flillung der Elektronenschalen im Periodensystem verknilipft ist.
Die Ubereinstimmung mit der Schalenstruktur der Atome beim
BeschuB mit Ionen ist mit der Unabhdngigkeit der kinetischen
SE-Emission vom Ladungszustand vereinbar. Cluster und Oxyde

zeigen dhnliche Oszillationen wie die Elemente.

Die Zl-Oszillationen bei konstanten Geichwindigkeiten dndern
sich stark Uber den Bereich 1 - 3 * 10 cm/s. Ein Vergleich
mit der Zl—Oszillation des inelastischen Eneggieverlustes

von Ionen in einem Goldkristall bei 1,5 < 10  cm/s weist

kaum Zhnlichkeiten auf. Der starke GeschwindigkeitseinfluB
auf Lage und GroBe der Extremwerte verhindert einen direkten
Vergleich. Die Korrelation zwischen der Anzahl von Elektronen,
die das Ion im FestkOrper freisetzt, und der GroBe des in-

elastischen Energieverlustes kann dadurch nicht gekldrt werden.

Die Hdufigkeitsverteilung emittierter Elektronengruppen wird mit
statistischen Verteilungen verglichen. Gute Ubereinstimmung wird
mit einer Polyaverteilung gefunden, die im Grenzfall einer

Poissonverteilung entspricht.



Anhang

Ableitung der Polya-Verteilung

Im folgenden wird die Ableitung einer Polya- bzw. negativen
Binomial-Verteilung (Korn und Korn 1961) zur Beschreibung
ioneninduzierter SE-Emission dargestellt, wie sie von Dietz

und Sheffield 1975 vorgeschlagen wird.

Der statistische ProzeB beschreibt die Erzeugung sekunddrer
Elektronen im Festkdrper, ihre Diffusion zur Oberfldche,
sowie die Fluktuation der mittleren SE-Ausbeute in den ein-
zelnen Ereignissen. Es erscheint a priori sinnvoll, fir die
Hiufigkeitsverteilung der in einem Ion-Atom-StoB freige-
setzten Elektronen eine Poissonverteilung anzunehmen. Die er-
zeugende Funktion k(s) ist

k(s) = exp [ m(s-1)] (1)

mit dem Mittelwert m und dem Parameter s der erzeugenden
Funktion. Die Poissonkceffizienten P(yf) ergeben sich aus der
Taylor-Reihenentwicklung von k(s)

=m

- ¥
p(y) = (ynh @Y/as Vo) | oo =m—y--— e (2)
1

mit =0, 1, 2...Y%

Die freigesetzten Elektronen diffundieren zur Oberfldche und
erleiden inelastische Energieverluste bei St6fen mit Lei-
tungselektronen. Die Tatsache, daB sie ins Vakuum austreten
kdnnen oder nicht, kann durch eine Binomialverteilung be-

schrieben werden. Die erzeugende Funktion dafir ist
h(s) = p + gs (3)

wobei p + g = 1, p die Wahrscheinlichkeit fiir Nichtaustreten

und g die Wahrscheinlichkeit flr Austritt sekunddrer Elektronen




- 97 =

darstellt. Flir g wird eine exponentiell mit der Tiefe x
abnehmende Austrittswahrscheinlichkeit angenommen. Sie
ist abhdngig von der mittleren freien Wegldnge A der
Elektronen:

q = exp (-x/\) (4)

Der Anteil austretender Elektronen von der Menge der im StoB
freigesetzten Elektronen wird somit durch eine erzeugende
Funktion k [ h(s)] beschrieben. Einsetzen von (3) in (1)
liefert

k(s) = exp [m g (s-1)] (5)

mit der durch die Diffusion verminderten SE-Ausbeute mg. Der

Charakter einer Poissonverteilung bleibt dadurch erhalten.

Da jeder inelastische StoB des eindringenden Teilchens mit
Atomen des FestkOrpers ein unabhingiges Ereignis darstellt,
ist die Summe aller freigesetzten Elektronen durch das Pro-

dukt aller Erzeugungsfunktionen gegeben:

g(s) = kl(s)kz(s) e ki(s)
g(s) = exp [a(s-1)] (6)
mit a = Zi m g, .

Die beobachtete SE-Ausbuete a ist die Summe iiber alle i
Ereignisse, die zur Freisetzung von Elektronen im FestkoOrper
durch ein Ion fiihren. Wegen der unabhdngigen Charakteristik
jeder einzelnen StoBfolge besitzt a selbst eine Verteilung.
Zur Beschreibung dieser Variation wird eine zZzweiparametrige
Normalverteilung (Gammaverteilung, Korn und Korn 1961) be-
nutzt:

fa) =[ v/ C(x) ] (an® ! expi-ay) (7)
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y und r sind die Parameter der Gammaverteilung. Die erzeu-
gende Funktion G(s), die die Statistik der SE-Emission als

ganzes beschreibt, ist somit das Integral liber alle mdg-
lichen Mittelwerte a des Produkts aus Gleichung (6) und (7):

oo
G(s) = [ g(s)f(a) da
o
Substitution und Integration ergibt:

Gs) = [1+y ! (1-s)] 7" (8)

Der Mittelwert von G(s) ergibt sich aus der partiellen Ab-
leitung nach s zu r/y. Da das der beobachteten SE-Ausbeute
aller Ion-Elektron-Prozesse entspricht, wird r/y =’V ge-

setzt. Ersetzt man den Parameter r durch b_l, folgt daraus

die erzeugende Funktion einer Polyaverteilung

G(s) = [ 1 +¥b (1-s)] /P
mit O < b £1.

Fiir b = O geht sie in die erzeugende Funktion einer Poisson-
verteilung iiber:

G(s) =exp [ ¥ (s-1)]

Aus der Taylor-Reihenentwicklung von G(s) in (9) ergeben sich
die Polya-Koeffizienten P(y)

v
M [1+ (y=-1b]

I
=
+
o
<
<
[}
P
o

P(y)
Y=1

mit y

Il
O
'—l
no

8
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