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ABSTRACT

The charge state of hydrogen backscattered after bombardment
of gold surfaces with hydrogen ions of 1 - 10 keV primary
energy has been investigated in the energy range from 300 eV
to 10 keV,

For the first time, the charge state of backscattered hydrogen
for energies below 5 kel has been determined. For polycrystalline
gold there was no evidence of a bulk effect on the charge state,
The charge state fractions depend only on the velocity of the
backscattered particles. No dependence on penetration depth or

pathlength inside the solid has been found.

In backscattering from a gold single crystal however, the charge
state depended on the orientation of the target crystal. For
particles emerging from certain well-defined directions the
neutral charge state was enhanced for particles that travelled
inside the crystal, These directions lie between close-packed
(low index) planes of the crystal, that have a large separation
from one another,

A model is proposed, that can explain the observed behavior:

Protons travelling between close packed crystal planes
("planar channels") experience a reduced electronic screening
compared to random directions., This leads to a higher

probability of electron capture in the bulk for these particles.




ZUSAMMENFASSUNG

Vorliegende Arbeit befaBt sich mit der Untersuchung des La-
dungszustands von Wasserstoff, der nach dem BeschuB einer

Goldoberflache mit Wasserstoffionen von 1 - 10 keV Primiar-
genergis im Energiebersich zwischen 300 eV und 10 kel riick-

gestreut wvird,

Im Rahmen dieser Arbeit wurde erstmals die experimentell
schwierige Bestimmung des Ladungszustands von rickgestreutem
Wasserstoff fir Energien unter 5 keV vorgenommen, An poly-
kristallinem Gold konnte kein experimentellsr Hinweis auf
einen Volumeneffekt bei der Ausbildung des Ladungszustands
gefunden werden. Der Anteil der einzelnen Ladungszustdnde an
der Gesamtzahl der rickgestreuten Teilchen ist nur von der
Geschwindigkeit der rickgestreuten Teilchen, nicht jedoch von
der tEindringtiefe in den Festkdrper abhdngig.

Bei der Rickstreuung an einem Goldeinkristall wurde eine Rich-
tungsabhidngigkeit des Ladungszustands festgestellt, Insbeson-
dere zeigte sich fir wohldefinierte Austrittsrichtungen aus

dem Kristall eine erhthte Neutralisation bei Teilchen aus dem
Inneren, Diese Richtungen liegen zwischen dichtgepackten Ebenen
des Kristalls, die sinen groBen Abstand zueinander haben., Ein
Modell wird vorgeschlagen, das dissen experimentellen Befund
erkléren kann:

Infolge der gegeniber amorphem Material niedrigeren Elsktronen-
dichte zwischen den dichtgepackten Ebenen ("planar channels")
eines Kristalls ist dort die Abschirmung des Protons durch
Metallelektronen herabgesetzt, so daB eine gewisse Wahrschein-
lichkeit fir den Einfang eines Elektrons durch das Proton im
Inneren des Kristalls besteht,
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1 EINLEITUNG

Ein schnelles Teilchen, das einen Festkdrper oder ein Gas
durchdringt, kann Elektronen einfangen oder verlieren, Dieser
Vorgang wird als Umiadung bezeichnet., Insbesondere die Neu-
tralisation von Protonen beim Durchgang durch dinne Folien
wurde schon sehr frihzeitig beobachtet und untersucht. Bereits
1922 berichteten Rausch von Traubenberg und Hahn (Rausch von
Traubenberg und Hahn 1922) iiber die Umladung von Kanalstrahlen
beim Durchgang durch eine Goldfolie. Ihre Versuche fihrten zu
dem qualitativen Ergebnis, daB sich beim Durchgang von Wasser-
stoffkanalstrahlen - also Protonen - "unterhalb einer bestimm-
ten Geschwindigkeit nur ein Durchgang neutral gewordener Teil-
chen zeigte", von dieser an "ein Durchtritt positiv geladener
Teilchen, deren Zahl mit weiterer Steigerung der Geschwindig-

keit sehr stark anwuchs'",

Quantitative Untersuchungen wurden jedoch nicht durchgefihrt,
da man bald erkannte (Bartels 1930), daB unter den damaligen
Vakuumbedingungen Adsorbatschichten spezifische Unterschiede
in den Ladungsverh&dltnissen bei der Umladung an verschiedenen

Targets nicht hervortreten lieGen.

Erst in neuerer Zeit sind in deutlich besseren Vakua wieder
Untersuchungen zum Ladungszustand von Teilchen beim Durchgang
durch Folien und bei der Rickstreuung an massiven Targets

durchgefihrt worden.

Phillips fand beim BeschuB von dinnen Metallfolien mit Protonen
(3 - 200 kev) (Phillips 1955), daB sich das Ladungsverhdltnis

N+/Ntotal der durchgedrungenen Teilchen mit der Zeit, die nach
dem Aufdampfen einer frischen Oberflidchenschicht in situ ver-

strich, dnderte. Wdhrend bei frischen Folien aus verschiedenen
Materialien unterschiedliche Ladungsverh&ltnisse N+/Ntotal
beobachtet wurden, war das Ladungsverhdltnis nach einer gewissen

Zeit nach dem Aufdampfen flr alle Folienmaterialien gleich,
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Diese Experimente wurden bei einem Druck von 5 x 10_6 Torr in
der Streukammer ausgefiihrt und zeigten, daB auch hier im Laufe
der Zeit sich aufbauende Adsorbatschichten einen E£influB auf

den Ladungszustand der durchgedrungenen Teilchen haben,

Desgleichen wurde von Berkner et al. (Berkner et al. 1972) mit
einer dhnlichen Technik wie von Phillips der Ladungszustand
von Deuterium (8 - 100 keV) nach dem Durchgang durch Folien
untersucht, Diese Messungen wurden in einem Vakuum von

2 x 1078 Torr ausgefihrt und stimmen - dort wo sich die Daten
iberlappen - mit den Werten von Phillips fir bedeckte Folien
iiberein. Sowohl bei den Untersuchungen von Phillips, als auch
bei denen von Berkner et al. war die Dicke und Zusammensetzung

der Adsorbatschichten unbekannt.

Meischner und Verbeek (Meischner und Verbeek 1974), Buck et al.
(Buck et al. 1975) und Behrisch et al. (Behrisch et al. 1975)
untersuchten den Ladungszustand von Wasserstoff (5 - 150 keV
Primdrenergie) bei der Rickstreuung an verschiedenen Materialien.,
Sie fanden nur geringe Unterschiede in den Ladungsverhdltnissen

+
N /Ntotal'
Torr herrschte, fiihrten wahrscheinlich ebenfalls Adsorbatschich-

Obwohl in den Vakuumsystemen ein Druck von 2 x 1078

ten zu diesem Ergebnis, da die Targets nicht in situ gereinigt

wurden.

Alle diese experimentellen Befunde legen die Vermutung nahe,
daB der Ladungszustand rilckgestreuter oder transmittierter
Teilchen im wesentlichen an der Oberfliche (z. B. durch Adsor-

batschichten) bestimmt wird.

Der Ladungszustand bei der Rickstreuung von Wasserstoff an
Metalltargets ist von wichtiger technologischer Bedeutunag,

2. B. beim Bau von Quellen fiir negative Ionen (Osher 1975) als
auch beim Problem der Plasma-Wand-Wechselwirkung in zukinf-

tigen Fusionsreaktoren (APS-Report 1975).



Auch fiir die grundlagenorientierte physikalischeForschung ist
das Problem von Wichtigkeit, da angenommen werden muB, da@
der Ladungszustand der rickgestreuten Teilchen von der elek-
tronischen Struktur des Targets und insbesondere der Target-
oberflache abhdngt. Die Untersuchung der Ladungsverh&dltnisse
kdnnte einen Beitrag zur Aufkl&arung elsktronischer Strukturen

liefern.

Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, einen Beitrag zum Ver-
stdndnis der bei der Neutralisation ablaufenden Prozesse zu
leisten, Insbesondere soll in dem bisher nur wenig untersuch-
ten Energiebereich zwischen 300 sV und 10 keV die Energieab-
hangigkeit der Ladungsverh&dltnisse von an Gold rickgestreutem
Wasserstoff untersucht werden, sowie nach Hinueisen auf den

physikalischen Mechanismus der Neutralisation gesucht werden.

Der Frage, ob der Ladungszustand der ridckgestreuten Teilchen
vom Weg, den die Teilchen im Festkorper zurilckgelegt haben, ab-
hdngt, wurde besondere Aufmerksamkeit geschenkt: Findet der
NeutralisierungsprozeB im Volumen oder an der Oberfldche statt?
Wehrend bei der Streuung von Edelgasionen mit weniger als 5 keV
Primdrenergie (ISS = Ion Surface gcattering) der scharfe Ober-
fldchenpeak im Energiespektrum der rickgestreuten Ionen oft

auf eine erhdhte Neutralisierung von Teilchen, die tiefer als
ein bis zwei Atomlagen eingedrungen sind, zurilickgefihrt wird,
gibt es bei hohen Energien (3 100 keV) theoretische Argumente,
daB die Neutralisierung auBerhalb des Festkdrpers an der Ober-
fldche stattfindet, In dem in dieser Arbeit untersuchten Ener-
giebereich kann jedoch bis jetzt keine Theorie die experimen-

tellen Daten zur Neutralisation guantitativ erklaren.

Fir die Untersuchung der oben aufgefihrten Fragestellungen
wurden ein polykristallines und ein einkristallines Goldtarget
benutzt, da eine Goldoberfldche sich verhdltnismdBig einfach

sdubern 1&06t,




2, THEORETISCHE GRUNDLAGEN

Theoretische Betrachtungen, die die Neutralisation eines Ions

an einem Metalltarget zum Inhalt haben, sind bisher nur wenig
angestellt worden, Das liegt daran, daB die Neutralisation eine
Kombination einer Reihe mdglicher Einzelprozesse ist, die so-
wohl an der Oberfl&dche des Metalls als auch im Volumen statt-
finden konnen, und die sich im Zusammenhang nur schwierig be-
schreiben lassen. Bei den in dieser Arbeit behandelten Bedin-
gungen (senkrechter IonenbeschuB, Primidrenergien zwischen 1 und
10 keV) konnen die Ionen in den Festkdrper eindringen. Die rick-
gestreuten Teilchen haben im allgemeinen eine breite, kontinuier-
liche Energieverteilung, die sich von Null bis nahezu zur Primar-
energie erstreckt (vagl. die Spektren in Kap. 4). Die maximale
Energie, die riickgestreute Teilchen haben kiénnen, wird durch

die Kinematik des elastischen StoBes eines Primarteilchens mit

einem Oberfl&chenatom des Targets bestimmt,

Sei m, die Masse des Projektils und ED seine Energie, m, die

Masse eines Targetatoms, so gilt fir die Energie E,I eines

gelastisch gestreuten Projektils:

Er =t A)L[m I+ (A*- s ¥ )%:l
(2.9)

% 1

A= Lo
™M 4
wobei & der Streuwinkel im Laborsystem ist.

Die Rickstreuintensitdt unterhalb der Energie E1 stammt von
Teilchen, die im Volumen des Festkérpers einen gewissen lleg
zuriickgelegt haben und dabei durch elastische StdBe mit den
Kernen der Targetatome sowie inelastisch durch Anregung von

Targetelektronen Energie verloren haben (Lindhard et al, 1968).



Messungen verschiedener Autoren (z. B. Meischner und Verbesk

1974, Behrisch et al, 1975, Buck et al. 1975) zeigen, daB die
Teilchen sowohl geladen als auch neutral riickgestreut werden.
Das Verhdltnis der Zahl der positiv geladenen Teilchen zu der

der neutralen steigt mit wachsender Energie,

Es stellt sich nun die Frage, ob die Ionen im Volumen oder an
der Oberfl&dche neutralisiert werden, bzw. ob beide Bereiche
beitragen. Im folgenden sollen Prozesse, die zur Neutralisation

von Ionen bei der Rickstreuung fihren kdnnen, diskutiert werden.

2.1 Volumeneffekte bei der Neutralisation

Die Ausbildung des Ladungszustands schwerer Teilchen in Metal-
len wird Ublicherweise = wie beim Durchgang von Ionen durch
Gastargets - durch den Einfang und Verlust von Elektronen bei
StoBen mit Targetatomen erklidrt (Betz 1972), Dabei bleiben in
erster Ndherung Oberfldcheneffekte unberlcksichtigt, Ist das
Target hinreichend dick, so bildet sich ein Gleichgewicht

zwischen Einfang und Verlust aus und der Neutralanteil ND/Ntot

NN, = (1t 6 /5.)” (2.2)

bestimmt, wobei Et und Eb der tlektronenverlust- und Elek-

ist durch

troneneinfangwirkungsquerschnitt, N® die Zahl der neutralen

und N die Gesamtzahl der Teilchen nach dem Austritt aus

tot.
dem Festkdrper ist,., Dieser Mechanismus setzt voraus, daB im
Festkdrper ein Zustand des Teilchens existiert, bei dem Valenz-

elektronen an den Ionenrumpf gebunden sind,

Ein positives Ion im Metall deformiert infolge seiner Ladung
die Elektronendichteverteilung der Leitungsbandelsktronen, Es
bildet sich im Abstand r vom Ion eine erhdhte Elektronen-
dichte Q (r) im Gegensatz zur ungestdrten Elektronendichte f?o

aus,




Die erhdhte Elektronendichte g (r) fihrt zur Abschirmung des
Ions, Dadurch kommt eine Verschiebung des Atomniveaus gegeniber

dem ungestorten Fall zustande,

Im Rahmen der linearen Thomas-Fermi-Niherung (Mott 1936) gilt
Fir die Elektronendichtefnderung Af

2 (2:3)
9= 56) -9 = (Z/4m D +) enp (-7 [ Dye),
wobei Z die Kernladungszahl des Ions und DTF die "Abschirmlinge"

ist:

DTF =1,-F/34/z w0, = 1_54/2 - /4' ¢ (2.4)

Ve ist die Fermigeschuwindigkeit der Metallelektronen, Wp =
(aTrgcJ1/2 die Plasmafrequenz und r_ der in Bohr'schen Einhei-
ten a, = 0.53 gemessene Radius des von einem Leitungselektron

im Mittel ausgefiillten Wigner-Seitz-Volumens.

Die Energieniveaus des abgeschirmten Ions ergeben sich als L&-
sung der Schriddingergleichung mit dem abgeschirmten Coulomb-

potential

Vir) = (Ze"/~r ) exp(-7/D;r ). o

In Abb,., 2.1 sind die Energieniveaus eines Wasserstoffatoms,
des in dieser Arbeit betrachteten Falles, als Funktion der Ab-
schirmlange D aufgetragen (nach Rogers et al, 1970). Fir
kleine D, das entspricht nach (2.3) groBem A¥ , tritt eine

drastische Verschiebung der Energieniveaus auf,

Fiir Metalle betrdgt die Abschirmlidnge in Thomas-Fermi-N&herung

= a,s das 1 s-Niveau des Wasserstoffatoms wird also bis

oder nahezu bis zur Ionisierungsenergie angehoben, Es kann zwar
nicht ganz ausgeschlossen werden, daB ein bindendes Wasserstoff-

niveau existiert, da das Elektron dann aber nur sehr schwach



gebunden wdre, wirde es durch StoBe mit Metallelektronen wieder
abgestreift und eventuell neu eingefangen. Es ist deshalb nur
sinnvoll, eine Polarisationsladung, die vom Projektil im Metall
induziert wird, zu betrachten.
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In einem einfachen hydrodynamischen Modell 1868t sich ein &dhn-
licher Mechanismus, wie sr fir den Einfang bzw. Verlust von
Elektronen durch schuere Ionen in Festkdrpern gebrduchlich ist,
auch fir Wasserstoff in Metallen behandseln, Sei Siind die von
einem Proton im Metall induzierte Polarisationsladung. FUr

F folgt die als Abschir-

mung wirkende Polarisationsladung dem Proton insofern, als zwar

kleine Protonengeschwindigkeiten v<v

die einzelnen Elektronen am Proton vorbeiflieBen, die Storung
selbst jedoch folgen kann, FlieBen keine Elektronen mehr nach,
Z. B., wenn das Teilchen den Festkdrper verldBt, so gibt es

flir die als Polarisationsladung um das Proton befindlichen Elek-
tronen eine gewisse Wahrscheinlichkeit P, daB sie beim Proton
bleiben. Sei l@) = f ind(r )1/2 die Wellenfunktion der statischen
Abschirmung, d. h. der polarlsatlonsladung fur ein in Ruhe be-
findliches Proton und |q> = lquQ> die Wellenfunktion der
relativ zum Proton bewegten Abschirmung (q =m U/h). Dann ist
die Wahrscheinlichkeit P durch die Projektonsamplitude von ,q>
auf |0) bestimmt:




P-I<olq>|?

a3 (2.6)
|<o e o> "

]

Fir den Fall, daB das Proton den Festkdrper verlaft, ist P die
Wahrscheinlichkeit, daB ein Elektron eingefangen wird, d. h.,

daB es nach der Wechselwirkung mit dem Festkdrper neutral ist.

In eine derartige Uberlegung geht der EinfluB der Oberflédche
nur indirekt ein., Der Ladungszustand wird durch Volumeneigen-
schaften des Festkdrpers bestimmt. Es gibt aber eine Reihe von
experimentellen Beobachtungen, die dafir sprechen, daB der La-
dungszustand an der Oberfl&iche bestimmt wird, Abb. 2.2 zeigt
das Ladungsverh#dltnis N+/Ntot. von Wasserstoff fiir eine tech-
nische Oberflidche ("uie eingebaut") und fir eine saubere Ober-
flache ("Target in situ gereinigt") eines polykristallinen
Goldtargets bei sonst gleichen Bedingungen (eigens Messung) .
Der deutliche Unterschied zwischen beiden Kurven kann nur durch

an der Oberfliche befindliche Verunreinigungen bewirkt sein,
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2.2 Neutralisation an der Oberflédche

Die Neutralisation eines Ions an einer Metalloberfl&che hat zu-
erst Hagstrum (Hagstrum 1954) ausfiihrlich behandelt, nachdem
bereits vorher Shekhter (Shekhter 1937) Rechnungen zum Einfang
gines Elektrons durch ein Ion an einer Metalloberflache durch-
gefihrt hat,

Ein positives Ion kann an einer Oberflache auf drei Arten neu-
tralisiert werden: durch Strahlungsiberggnge, Resonanz- und
Augerprozesse, Strahlungsibergédnge, bei denen die Neutralisa-
tionsenergie als Photon emittiert wird, sind um den Faktor 106
unwahrscheinlicher als die beiden anderen Prozesse (Shekhter 1937).
Die Strahlungsiilbergdange sollen deshalb hier nicht diskutiert wer-
den. Im folgenden wird der Fall betrachtet, daB sich ein Ion

- wie bei der Rickstreuung - von der Oberfl&che entfernt.

Der ResonanzprozeB, ein TunnelprozeB, ist an Hand des Energie-

diagramms in Abb., 2.3 dargestellt.

‘-

Abb. 2.3

Schematische Dar-
stellung der Re-
sonanzprozesse an
eginer Mstallober-
flache, Die Be-
deutung der Ab-

o kiirzungen ist im
ATOM Text erklart.

Der besetzte Teil des Leitungsbands des Metalls ist schraffiert
angedeutet. EF ist die Fermienergie der Metallelektronen,
# die Austrittsarbeit, Ex bzw. Ex' sind Anregqungsenergien des

Atoms im Abstand s von der Oberfl&che vom Grundzustand ED aus




- 10 =

betrachtet. Resonanzneutralisation (RN) tritt auf, wenn ein
Elektron aus dem Leitungsband durch den von Ion und Oberfl&che
gebildeten Potentialwall auf ein freies Atomniveau tunnslt.
Dabei befindet sich das Elektron vor und nach dem Tunneln auf
gleichem Energieniveau. Auch der umgekehrte, in Abb. 2.3 mit

RI bezeichnete ProzeB, der Resonanzlbergang von einem im all-
gemeinen angeregten Atomniveau in ein freies Leitungsbandniveau
ist prinzipiell méglich, kann jedoch, wie in Kap. 2.2.3 gezeigt
wird, beim Weglaufen eines Atoms von einer Oberfl&dche, an der

es zuvor neutralisiert wurde, nicht auftreten,

In Abb. 2.4 ist die Auger-Neutralisation schematisch dargestellt.

Abb. 2.4

Schematische
Darstellung des
zur Neutralisa-
tion eines Ions
fihrenden Auger-
prozesses an
einer Metall-
ATOM oberfl&ache,

Bei diesem Zwei-ElektronenprozeB tunnelt ein Elektron aus dem
Leitungsband des Metalls in den Grundzustand des Atoms (Uber=-
gang A1), uwdhrend ein zweites Elektron gleichzeitig aus seinem
Niveau im Leitungsband angeregt wird (A2). Beide Elektronen
verlieren bzu. gewinnen jeueils denselben Energiebetrag. Falls
die Anregung A2 hoch genug war, kann das zweite Elektron den
Festkdrper mit der kinetischen Energie EK verlassen, Die ilbrigen

Bezeichnungen in Abb, 2.3 sind wie in Abb, 2.2 definiert,
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2.2.1 Ubergangsraten und -wahrscheinlichkeiten

Die Wahrscheinlichkeit fir einen der aufgefihrten Prozesse 1&0t
sich an Hand der Ubergangsrate Rt(s) diskutieren, Rt(s) ist die
ibergangswahrscheinlichkeit pro Zeiteinheit, Sie h&ngt von der
Art des Ubergangs und vom Abstand des Teilchens von der Ober-
fliche ab. Nach Hagstrum (Hagstrum 1954) werden zwei Wahrschein-
lichkeiten Po(s,u) und Pt(s,u)ds definiert, Po(s,u) sei die
Wahrscheinlichkeit, daB ein Teilchen mit der Geschwinigkeit v
den Abstand s von der Oberflache in seinem urspringlichen La-
dungszustand erreicht, Pt(s,u)ds die Wahrscheinlichkeit fir
einen ladungsdndernden Ubergang im Abstand s im Bereich ds. Fur

ein die Oberfl&che verlassendes Teilchen gilt:

dPD(S,U)/dS = = (Rt(s)/u) PD(S,U), (2.7)
Po(s,u) = exp[- ~Y (Rt(s)/v)ds] (2.7a)

o
T (s = (R(8)/V) P (s,0). (2.6)

Damit sind beide Wahrscheinlichkeiten, pD(S,U) und Pt(s,u)ds
auf eine einzige GriBe, die Ubergangsrate Rt(s) zurickgefiihrt,
Rt(s) hangt noch speziell von der Elektronendichte an der
Oberflache ab, Nimmt man einen exponentiellen Abfall der Elek-
tronendichte an und folgert daraus eine exponentiell abfallen=
de Ubergangsrate Rt(s) = Cexp(-cs), wobei C und c Konstanten

sind, die von der Art des betrachteten Prozesses abh&dngen, so

exp{ . C/cv[exp(-cs) - 1]} | (2.9)

(C/v) PD(S,U) exp (-cs). (2.10)

erhdlt man:

PD(S,U)

und Pt(s,u)

Die Annahme eines exponentiellen Abfalls der Elektronendichte
ist etwas willkiirlich, Weit auBerhalb der Oberfl&che, also fdur

groBe s, kommt sie der Realitidt n&dher, als fir s-— 0.
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2.2.2 Resonanziibergange

Aus dem Energiediagramm der Abb, 2,3 geht hervor, daB die Lage
der Atomniveaus relativ zur Fermikante dariber entscheidet, ob
die Prozesse Resonanzneutralisation und/oder Resonanzionisie-
rung stattfinden, Im folgenden soll der spezielle Fall eines

Wasserstoffions vor einer GoldoberflZche betrachtet werden,

Die Elektronendichteverteilung und damit auch die Abschirmlange
D ist an der Oberfl&dche nicht isotrop. Die genaue Form der
Elektronendichteverteilung ist nicht bekannt. Die Verschiebung
der Atomniveaus zur Ionisierungsgrenze hin, wie es in Abb. 2.1
dargestellt ist, tritt jedoch auch hier auf. Es gibt deshalb
einen kritischen Abstand Sgr bei dem das Grundzustandsniveau
auf die HOhe der Fermikante angehoben ist. S teilt den Raum
vor der Oberfl&che in zwei Regionen auf, in denen entweder Re-
sonanzneutralisation oder Resonanzionisierung auftritt. Da die
Austrittsarbeit @ fiir Gold =~ 5 eV betragt (Huber 1966), der
erste angeregte Zustand - das 2s-Niveau - des llasserstoffatoms
jedoch eine Ionisierungsenergie von nur 3.4 el besitzt, kann
es nur Resonanzneutralisation in den Grundzustand - das 1s-
Niveau - geben. Die Bedingung dafiir, ndmlich §# < E; € 7 +—£F,
kann nur dann erfillt werden, wenn sich das Teilchen in einer
Entfernung s vaon der Oberfl&dche befindet, bei der bereits in-
folge elektronischer Abschirmung das 1s-Niveau bis in die Hohe
des Leitungsbandes angehoben ist, Befindet sich das Teilchen
naher an der Oberfldche als es dem Abstand S, entspricht, gilt
also Ei(s)-< f#, so ist die Resonanzneutralisation nicht midglich,
Wenn das Teilchen die Oberflédche bereits als Ion verlaBt, gibt

es natlrlich auch keine Resonanzionisierung.

Das zur Erkldrung des Resonanzprozesses herangezogene Potential-
wallmodell ist fir s— 0 nicht anwendbar, da dann der Potential-
wall nicht definiert ist, Da im Fall von Wasserstoff an einer
Goldoberfliche Resonanztunneln jedoch erst ab einer gewissen
kritischen Distanz s, 2 0 auftritt, ist dieser prinzipielle Ein-

wand in dem speziellen Fall irrelevant,



2.2.3 Auger-lberginge

Auger-Ubergdnge, an denen jeweils zwei Elektronen beteiligt
sind, sind weniger starken E£inschrédnkungen unteruorfen als
Resonanzprozesse, wie schon aus Abb. 2.4 hervorgeht., Da ein
Elektron sich stets auf ein Niveau niedrigerer Energie begibt
(Ubergang A1), ist die einzige Einschrankung Ei(s) » . Die
kritische Distanz S die beim Resonanztunneln den Raum vor

der Oberfldche in zwei Regionen aufteilte, in denen entueder
Resonanzneutralisation oder Resonanzionisierung auftritt,
spielt bei Auger-Ubergingen die Rolle eines minimalen Abstands:
Die Bedingung Ei(s) » 0 ist dquivalent mit s ) s_. Anders als
beim Resonanztunneln gibt es hier jedoch keine maximale Entfaer-~

nung von der Oberflédche,
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3., EXPERIMENTELLE GRUNDLAGEN UND TECHNIKEN

3.1 Nachueis von Neutralteilchen

3.,1,1 Grundlagen

Fiir die Energieanalyse von Neutralteilchen kommen prinzipiell
mehrere Metheden in Betracht. Die Wahl einer geeigneten Methode
hingt wesentlich von der Energie der zu untersuchenden Teilchen
ab. Bei Neutralteilchen ist die Bestimmung der Fnergie mit einem
elektrostatischem Spektrometer nicht ohne vorherige Tonisierung

der Teilchen mdglich.

Eine Bestimmung der Teilchenenergie aus ihrer Geschwindigkeit
durch eine Flugzeitmessung stdBt auf Schwierigkeiten. Wasser-
stoffatome in dem hier betrachteten fnergiebereich sind bereits
so schnell (10 keV = 1.38 x 108 cm/sec), daB bei einer Lauf-
strecke von 1 m Laufzeiten der GréBenordnung 1 usec erreicht
wverden. Solche kurzen Zeiten zusammen mit Fragen der Statistik
filhren zu einem groBen meBtechnischen Aufwand (vgl. van der Ueg
et al. 1976).

Oberflichensperrschichtzdhler sind sowohl fdr geladene als auch
fiir neutrale Teilchen empfindlich, Sie liefern ein der Teil-

chenenergis proportionales Signal. Das Signal-Rausch-Verhdltnis
wird jedoch zu kleineren Energien hin immer schlechter. Unter-
halb von == 15 kel ist selbst mit gekihlten Sperrschichtz&hlern

keine Energieanalyse mehr mdglich.

fin weiteres Problem bei den bisher betrachteten Analysemetho-
den ist der Nachueis der Teilchen. Die Nachweiswahrscheinlich-
keit von Detektoren nimmt mit sinkender Energie stark ab. Beim
Nachweis von Ionen 1#B8t sich diese Schuwierigkeit umgehen, in-
dem die Teilchen nachbeschleunigt werden. Fiir Neutralteilchen
entfillt diese Moglichkeit und infolge der bei kleinen Teilchen-
energien drastisch abgefallenen Nachueiswahrscheinlichkeit wird

die gemessene Zihlrate so niedrig, daB keine statistisch
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gesicherten Werte mehr angegeben werden kdnnen., Durch Ionisie-
rung der Neutralteilchen kann man diese Schwierigkeiten umge-
hen., Verfiigt man lber ein Verfahren, das die Energie der Teil-
chen bei der Ionisierung nicht &ndert, so kdnnen elektrosta-
tische oder magnetische Spektrometer zur Energieanalyse benutzt
werden, Gleichzeitig l1dBt sich die Nachweiswahrscheinlichkeit
erhéhen, indem die Ionen nachbeschleunigt werden, ehe sie auf
den Detektor treffen,

Die geeignete Ionisierungsmethode hdngt von der Energie der

Neutralteilchen ab.

Durch Photoionisation lassen sich Ionisierungswahrscheinlich-
keiten bis zu einigen 10—9 erreichen (Hunter et al. 1965). Die
ElektronenstoBionisation ist bei kleinen Energien und schuweren
Atomen anuendbar (Van Veen und Fluit 1976, Parks et al. 1971).
Fir Wasserstoff lassen sich jedoch nur Ionisierungswahrschein-
lichkeiten von einigen 10~% erreichen (Wynter und Hasted 1974).
Fiir eine hohere Ionisierungswahrscheinlichkeit miBte die Elek-
tronendichte so groB gemacht werden, daB Raumladungseffekte
eine wesentliche Rolle spielen, Dadurch werden die Ionen abge-
bremst und die Energieinformation der Teilchen geht weitgehend
verloren, Die Ionisierungswahrscheinlichkeit fir Wasserstoff-

atome von 650 eV Energie ist 1 x 1078

und steigt zu niedrigen
Teilchenenergien infolge des durch die Raumladung bewirkten
ionenoptischen Effekts nicht mehr wesentlich an (Wynter und

Hasted 1974).

Eine andere Moglichkeit, Neutralteilchen zu ionisieren, besteht
darin, die Atome durch ein Gas- oder Festkdrpertarget zu
schieBen, Dabei kdnnen sie ein oder mehrere Elektronen abstrei-
fen ("stripping"). Mit den derzeit herstellbaren Folien ist es
nicht méglich, Teilchen mit Energien unter 1 keV zu unter-
suchen (Gott und Telkovskij 1962), denn selbst wenn die Folien
so diinn gemacht werden, daB sie durchdrungen werden kdnnen,
haben die Teilchen durch Streuung in der Folie eine so grofBe
Energieverbreiterung erfahren, daB8 eine genaue Energiebestim-

mung nicht mehr moglich ist (Bernstein et al., 1970).
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Als Alternative bleibt dise Umladung an einem Gastarget in einer
Gaszelle. In Abb, 3.1 ist der Wirkungsquerschnitt 6'01 fur
"stripping" wvon H° in Stickstoff als Funktion der Teilchenener-
gie aufgetragen (Nach Fleischmann und Tuckfield 1968, Bardet
und Dupas 1972, Fleischmann und Young 1969).

Lo bl I SN poaoleal L1
0 H—>N; 3
0L -
£ o0y 3
KE] E E
< i N
]0“2: — Abb. 3.1
= - Wirkungsquerschnitt 5'01
i ! fir die Ionisierung von
1o LS 441 N B e B B B LU Wasserstoff an einem
o 01 10 10
ENERGIE (keV) Stickstofftarget

Unterhalb von 200 eV f&llt der Wirkungsquerschnitt steil ab.
In Tab. 3.1 sind die Ionisationswirkungsquerschnitte fir Was-

serstoff beim StoB mit verschiedenen Gasatomen aufgetragen.

Bei niedrigem Druck in der Gaszelle, wenn die zu analysieren-
den Teilchen im Mittel nicht mehr als einen StoB mit den Tar-

getatomen machen, gilt fir die lonisierungswahrscheinlichkeit

(E)
" n(E) =4 6 (E) L ¢ (3.1)

wobei 1 die L&nge der Gaszelle und € die Teilchendichte der
Targetatome in der Gaszelle ist. k ist eine Konstante; im Ideal-
fall gilt k = 1, Dann lieBe sich mit (3.1) aus & j, die Ionisie-
rungswahrscheinlichkeit n berechnen. In Wirklichkeit treten je-
doch Abuweichungen vom Idealfall auf, z, B. Verluste durch
Streuung in der Gaszelle, Deshalb muB die Ionisierungswahr-

scheinlichkeit 7L(E) experimentell bestimmt werden.



6'01 (t:m2
Energie(eV) N, 0, A co, H,0

50 2x10720 | 4x10720 1,5x10"20

100 4x10719  |5,2x10717[5.2x10729|3,3x10™1% |2, 9x10~20
150 1.6x10"18]1,4x107"8|4.8x10" 19| 1.2x10" 18 |1.75x10~1°
200 4x10"18  |3,2x10778]1,7x107 18] 2.9x10"18 5.2 x10~1°
250 6.8x107 18] 4.4x10718{3.9x10"18|4.8x10"18 |9.5x10~ "9
300 1x10717 |ex10™'®  |6.5x10718|7x10"18 |1.5x10"18

Tab, 3.1 Ionisierungswirkungsquerschnitte des Wasserstoffatoms
beim StoB mit verschiedenen Gasen (Nach H.-H., Fleisch-
mann und R.G. Tuckfield 1968)

Der bei der Ionisation ablaufende ProzeB ist im Fall des in die-
ser Arbeit untersuchten neutralen Wasserstoffs mit Stickstoff

als Targetgas

HO 4 N, —> WY 4 Ny, v e (3.2)

Zusdtzlich besteht auch die Moglichkeit, daB das neutrale Was-
serstoffatom ein Elektron einfangt und ein negatives Ion bildet
(Kuckes 1970):

HO + N, —> HT + N} (3.3)
Dieser ProzeB kann jedoch im Fall eines Stickstofftargets gegen-
iber der Ionisation nach (3.2) vernachldssigt werden (Kuckes 1970)

und soll deshalb hier nicht betrachtet werden,
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3.1.2 Der Neutraltsilchenanalysator und seine Eichung

Die Messung der Energieverteilung der das Plasma verlassenden
Neutralteilchen ist bei Fusionsexperimenten eine bereits mehr-
fach angewandte Methode, um die Plasmatemperatur zu bestimmen
(ue ae Fleischmann und Tuckfield 1968, Eubank und Wilkerson
1963, Barnett und Ray 1972). Der fiir die in dieser Arbeit be-
schriebenen Experimente benutzte Neutralteilchenanalysator
basiert auf einem urspringlich fir Messungen der Plasmatempe-
ratur konzipierten Ger&dt (Equipe TFR 1970) und wurde fiir die
Rickstreumessungen geringfigig modifiziert, Abb. 3.2 zeigt

schematisch den Aufbau des Neutralteilchenanalysators.
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:
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|
|

Schematische Dar-
AnaWsauH >?§D/ / stellung des Aufbaus
4[ I der zum Nachweis der
= Neutralteilchen be-

. ] nutzten Apparatur

Das Gehduse des Gerats besteht aus Weicheisen, um magnetische
Felder abzuschirmen., Die Neutralteilchen werden in einer Gas-
zelle von 5 cm Durchmesser ionisiert, Bei kleinen Teilchen-
energien erwies es sich glinstig, Stickstoff als Targetgas zu
benutzen (vgl., Tab. 3.1). Der Druck in der Gaszelle wurde
durch ein automatisches Regelventil, das von einer in der Gas-
zelle befindlichen IonisationsmeBrdhre gesteuert wurde, kon-
stant gehalten. Der Teilchenstrahl erfahrt in der Gaszelle
durch Streuung eine Winkelaufweitung (Barnett und Ray 1972).
Die Ausgangsblende der Gaszelle wurde so gewdhlt, daB bei

250 eV 90 % des durch die Eingangsblende fallenden Strahls die

Gaszelle wieder verlassen kiénnen (nach den experimentellen
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Daten von Barnett und Ray), Die Eingangsblende bestimmt den

Raumwinkel, aus dem die zu analysisrenden Teilchen kommen.

Zur Energieanalyse der ionisierten Teilchen dient ein elektro-
statischer Energieanalysator (QDD—ZylinderanalysatDr). Um den
Untergrund infolge von Streuung im Energieanalysator modglichst
klein zu halten, missen im Zylinderanalysator mdglichst wenig
Flachen, an denen Teilchen gestreut werden kdnnten, vorhanden
sein, Deshalb wurden die beiden Zylinderschalen durch in Rich=-
tung des Krimmungsradius der Sollbahn angeordnete Rasierklin-
gen realisiert (siehe Abb. 3.5).

Durch eine 0ffnung in der &uBeren Zylinderschale konnte der
nicht ionisierte Anteil des Strahls den Energieanalysator ver-

lassen,

Die Energie E der Teilchen, die vom Energieanalysator durchge-
lassen werden, hingt von der Potentialdifferenz AV zwischen \
beiden Zylinderschalen linear ab, Mit zwei variablen Spalten

am Ein- und Ausgang des Zylinderkondensators kann die Energie-
aufldsung A E/E variiert werden, Sie wurden so eingestellt, da@
AE/E = 1/18 galt,

Zum Nachweis der Teilchen nach Durchgang durch den Energieana-
lysator wurden Kanalelektronenvervielfacher (CEM = Channel

Electron ﬂultipliar) benutzt, Diese haben ein glinstiges Signal-
Rausch=Verhidltnis sowie eine hohe Nachweiswahrscheinlichkeit
(Crandall et al, 1975).

Ein- und Ausgang des CEM wurden isoliert aus dem VakuumgefiB
gefiihrt, Dadurch war es midglich, den CEM=Eingang auf ein Potential
zu legen, durch das die nachgewiesenen Ionen nachbeschleunigt

wurden.

Die Umladewahrscheinlichkeit % des Neutralteilchenanalysators

ist die Zahl der umgeladenen ("gestrippten") Teilchen Nt bezogen
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auf die Zahl der einfallenden Neutralteilchen NCte:
+ + +
N N o
= = = - — , (3.4)
1 nEete T NT N e N o+ N Nt o+ O

wobei NO die Anzahl der im Strahl verbleibenden Neutralteil-
chen, N~ die Anzahl der negativ umgeladensen Ionen und ﬁ die
Zahl der aus dem Strahl gestreuten Teilchen ist. N~ ist fir
Stickstoff als Targetgas nicht gréBer als N' (Kuckes 1970).
Der sich durch die Nd#herung (3.4) ergebende Fehler betrigt bei
250 eV ca. 10 % des absoluten Wertes von m und fallt fir
hohere Energien stark ab.

Um den Neutralteilchenanalysator zu eichen, wurde in einer se-
paraten Apparatur aus einem Ionenstrahl der festen, jedoch
variierbaren Energie E durch Umladung an einem Gastarget ein
Neutralteilchenstrahl erzeugt (Matschke et al., 1975). Der ver-
bleibende Ionenanteil wurde durch zwei Ablenkplatten aus dem
Strahl entfernt. Das zwischen den Platten liegende Feld be-
trdgt 1000 V/cm, Es reichte aus, um vorhandene metastabile
llasserstoffzustdnde (2s) durch Aufhebung der Entartung der
Nebenquantenzahl (Stark-Effekt) zu quenchen.

Zur Bestimmung der Umladewahrscheinlichkeit Q_(E) des Neutral-
teilchenanalysators wurden die Zahlraten NY(E) und NU(E)
gleichzeitig gemessen., Dazu wurde in Strahlrichtung hinter der
O0ffnung der &duBeren Zylinderschale ein zweites CEM montiert,
mit dem die Z&hlrate des Neutralanteils bestimmt wurde,

Die gemessenen Z&hlraten hdngen von den Nachweiswahrschein-
lichkeiten y~ (E) der CEMs sowie von der Umladewahrscheinlich-
keit m (E) ab:

NT(E)

m (E) ¥ * (e) n*Ote(F) (3.5)

und nC(E) = g'D(E)[ N0 (Ey N+(E)] , (3.6)

wobei XATE) und J'D(E) die Nachweiswahrscheinlichkeiten der



beiden CEMs fur positive resp. neutrale Teilchen sind, Unter
der Voraussetzung, daB §'+(E) = f‘D(E) gilt (siehe Kap.
3.1.2.1), kann man aus (3,5) und (3.6) die Umladewahrschein-

lichkeit n_(E) des Neutralteilchenanalysators bestimmen.

WL(E) ist unabh&dngig von der Spektrometertransmission., Deshalb
ist es notwendig, daB alle ionisierten Teilchen mit der Ener-
gie £, die die Gaszelle verlassen, bei der entsprechenden

festen Spektrometerspannung gezdhlt werden, Das ist dann der
Fall, wenn der Austrittsspalt des Spektrometers so weit gedff-
net ist, daB alle Teilchen mit der festen Energie £ in den Spalt
und in den Detektor fallen, Bei der Eichung spielt die Energie-

auflosung keine Rolle.,

3.1¢2.,1 Die Nachweiswahrscheinlichkeiten der

Kanalelektronenvervielfacher

Die Bedingung J~+(E) E H'D(E), die fir die experimentelle Be-
stimmung der Umladewahrscheinlichkeit ?L(E) wesentlich ist, be-

darf einer ndheren Betrachtung.

CEMs streuen beziglich der Nachweiswahrscheinlichkeit selbst

innerhalb derselben Serie, Indem die beiden benutzten CEMs un-
tereinander ausgetauscht wurden und so das VUerh&dltnis N+/Ntot.
zweimal bestimmt wurde, konnte sichergestellt werden, daB CEMs

mit gleichen Nachweiswahrscheinlichkeiten benutzt wurden.

Die Nachweiswahrscheinlichkeit von CEMs hat bei Teilchenener-
gien oberhalb von 3 kel einen Plateaubereich und ist dort eins,
wihrend sie mit kleiner werdender Energie rasch abf&dllt
(Crandall et al, 1975). Deshalb werden positive Ionen iblicher-
weise nachbeschleunigt, indem man den Eingang des CEMs auf

ein Potential von -3 kV legt, Da bei der Bestimmung von m (E)
jedoch gleichzeitig auch neutrale Atome nachgewiesen werden
missen, ist dieses Verfahren hier nicht anwendbar. Der Eingang

der CEMs wurde deshalb auf Massepotential gelegt, wodurch
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erreicht wurde, daB sowohl die positiven Ionen als auch die
neutralen Atome mit der gleichen kinetischen Energie auf

ihren Detektor auftreffen,

Es gibt zwei Mechanismen, die zur Emission von Sekunddrelek-
tronen auf der CEM-Oberflache flUhren kdnnen: Die Potentialemis-
sion und die "kinetische" Emission (Krebs 1968). Potentialemis-
sion tritt auf, wenn die potentielle fnergie des auftreffenden
Teilchens groBer ist als die Austrittsarbeit der Oberflache,
Sie ist unabh&dngig von der kinetischen tnergie., Bei neutralen

Atomen im Grundzustand ist keine Potentialemission mdglich.

Oberhalb einer gewissen Schwellenenergie, die vom Targetma-
terial und der Art der auftreffenden Teilchen abhdngt, Ulber-
lagert sich der PFPotentialemission die kinetische Emission., Bel
der kinetischen Emission wird ein Teil der kinetischen Energie
der Teilchen auf Targetelektronen Ubertragen, von denen ein ge-
Wwisser Teil die Oberfl&dche verlassen kann, Kinetische Emission
wird sowohl durch Ionen als auch durch Neutralteilchen ausge-
lst.

Die beiden unterschiedlichen Mechanismen, durch die Sekund&ar-
elektronen emittiert werden, fihren zu unterschiedlichen Nach-
weiswahrscheinlichkeiten fir Ionen und neutrale Atome, Bei
gleicher Teilchenenergie sollte fir positive Ionen die Nach-
weiswahrscheinlichkeit etwas hoher sein als fir neutrale Atome,
da zus&dtzlich zur kinetischen Emission die Potentialemission
wirksam ist. Um zu Uberprifen, bei welcher Schwellenenergie

die kinetische Emission einsetzt und wie Potential- und kine-
tische Emission zur Nachweiswahrscheinlichkeit beitragen, wur-
de die Nachweiswahrscheinlichkeit der benutzten CEMs fir Ionen
experimentell bestimmt, Dazu wurden Ionen konstanter Intensi-
tat abwechselnd mit -3 kV nachbeschleunigt und mit ihrer ur-
springlichen, bsekannten Energie mit dem CEM nachgewiesen. Da
bei Teilchenenergien oberhalb von 3 keV die Nachweiswahrschein-
lichkeit eins ist, 148t sich aus beiden Z&hlraten die Nach-
wveiswahrscheinlichkeit als Funktion der Energie der auftreffen-

den Ionen bestimmen.,
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Abb, 3.3 zeigt die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir positve und
negative Wasserstoffionen, Die Nachueiswahrscheinlichkeit

3 T(E) bei Energien unterhalb 300 sV ist auf die oben beschrie-
bene Weise durch eigene Messungen bestimmt, wihrend §'+(E)
oberhalb von 300 eV sowie ¥~ von Crandall et al, (Crandall et
al, 1975) auf andere Weise gemessen wurde, Bei 300 eV gehen

die Ergebnisse beider Messungen fir ¥ +(E) ineinander uber,

Der Riickgang der kinetischen Emission mit sinkender Energie, so-
wie der Bereich, in dem ausschlieBlich Potentialemission mit
konstanter Nachweiswahrscheinlichkeit auftritt, ist deutlich zu
erkennen. Die Schwellenenergie fir kinetische Emission liegt
fir Wasserstoff bei 70 sV,

Die Nachweiswahrscheinlichkeit E’D fiir neutrale Atome erhdlt
man aus der Nachweiswahrscheinlichkeit XJ} wenn man berick=
sichtigt, daB es fir neutrale Atome keine Potentialemission
gibto

Fir 200 eV Teilchenenergie unterscheiden sich die Nachuweis-
wahrscheinlichkeiten fir H® und HY um weniger als 10 %; bei

hoheren Energisn wird der Unterschied vdllig vernachldssigbar.,

Negative Ionen brauchen nur mit + 2 keV nachbeschleunigt wer-
den, um in den Plateaubereich der Nachweiswahrscheinlichkeit
¥~ zu kommen (Crandall et al. 1975).
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3.1.2,2 Die Eichkurve fir den Neutralteilchenanalysator

Fir die in dieser Arbeit durchgefihrten Untersuchungen wurde
als Targetgas Stickstoff bei einem Druck von 2.2 x 10™° Torr

in der Gaszelle benutzt, Stickstoff 148t sich mit den an der
Apparatur vorhandenen Pumpen (Ti-Sublimation u.a.) gut pumpen
und fihrt auBerdem zu einer hohen Ionisationswahrscheinlichkeit
(siehe Tab. 3.1).

Abb. 3.4 zeigt die gemessenen lonisierungswahrscheinlichkeiten
wm (E) fir den Neutralteilchenanalysator. Die MeBpunkte sind
Mittelwerte aus einer grdBeren Anzahl von Einzelmessungen, Die
Schwankungsbreite der MeBpunkte ist durch senkrechte Balkan

angegeben,

‘nID-“ I 11 bl 1 Lo 1e gl
1 H—> N, s
@ |

104 -

i “D—N,
104 E

Abb, 3.4

‘D-‘ T T T T Trrrg T T T T rrrrg Die EiChkurvsn des

01 05 L 5 10 Neutralteilchenanalysators

ENERGIE (keV) fir H und D

Fir Energien unterhalb 200 eV, d. h. fir n < 1073 sind die
MeBpunkte mit relativ groBen Fehlern behaftet, Das ist eine
Folge des begrenzten dynamischen Bereichs der CEMs. Die von
einem Kanalelektronenvervielfacher noch einwandfrei zu verar-
beitende Zahlrate liegt bei 2 x 10% Pulse/s. Soll bei der



Eichung die Z&hlrate an dem CEM, mit dem die neutralen Teil-
chen gemessen werden, 104 Pulse/s nicht iberschreiten, so er-
halt man in dem CEM, mit dem die ionisierten Teilchen regi-
striert werden, bei 150 eV eine Z#hlrats von a 2 Pulse/s, Das
liegt schon sehr dicht an der Untergrundzdhlrate von 1 Puls/s,
Auf diese Weise erhdlt man eine untere Grenze der Energie, bei
der der Neutralteilchenanalysator geeicht werden kann,., Sie

liegt fir Wasserstoff und Deuterium bei a2 150 eV.

3.2 Die Apparatur BOMBARDON

Die fir diese Arbeit bendtigten Messungen wurden an der Appa-
ratur BOMBARDON (Eckstein und Verbeek 1973) durchgefihrt,
Abb, 3.5 zeigt eine schematische Darstellung.
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Abb, 3.5 Schematische Darstellung der Apparatur BOMBARDON
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In einer Duoplasmatron-Ionenquelle werden Ionen erzeugt. Die
Teilchen kénnen auf Energien zwischen 2 und 15 kel beschleunigt
werden., Eine Einzellinse fokussiert den Ionenstrahl auf eine
Blende, die die Ionenquelle von der Magnetkammer trennt., Diese
Blendentffnung wird durch ein Magnetfeld auf die Eingangsblende
der Streukammer abgebildet. Durch die magnetische Ablenkung wer-
den nicht bendtigte Massen aus dem Strahl abgetrennt. Durch

zwei Blenden wird schlieBlich der Strahldurchmesser auf dem
Target auf 0.5 mm bei 5" Winkeldivergenz begrenzt. Die Ener-
gieunscharfe am Target ist < 25 eV, die Stromdichte auf dem

Target liegt bei 10 pﬂ/cm2 bei 5 kel Ionenenergie.

Die Streukammer ist ein UHV-System, das mit einer Turbomoleku-
larpumpe (480 1/s), lonengetterpumpen (1000 1/s) und einer
Titansublimationspumpe (20000 1/s fiir Wasserstoff) evakuiert

wird. Nach 36-stindigem Ausheizen des Vakuumgef#Bes bei 150 °C

wurde ein Druck von 5 x ‘ID_11

Torr in der Streukammer erreicht,
der bei Betrieb der Gaszelle des Neutralteilchenanalysators

auf Werte um 2 X 10“9 Torr anstieg. Der Neutralteilchenanalysa-
tor wurde von auBen angeflanscht; er wurde ebenfalls mit einer
Turbomolekularpumpe (480 1/s) gepumpt. Der Raumwinkel, der vom
Neutralteilchenanalysator erfaBt wird, betrdgt 7.6 x 1078 sr.
Die zur Strahlfihrung in der Streukammer dienenden Blenden so-
wie der Targetmanipulator sind am Deckel des Vakuumgef&Bes mon-
tiert. Zur Untersuchung der Rickstreuung an polykristallinem
Gold stand ein Deckel mit einem in der Targetkammer schwenk-
baren Kugelspektrometer (£%£ = T%ﬁ) zur Verfigung., Es wurde zur
Bestimmung der Oberfl&dchensauberkeit durch Rickstreuung von

2 keV Ne-Ionen (lon surface scattering = 155) (Taglauer und
Heiland 1976) benutzt.

Fiir die spateren Untersuchungen an einem Gold-Einkristall wur-
de ein inzwischen gebauter Deckel mit einem Manipulator (Firma
Varian), der es gestattete, das Target um seine Oberfl&achen-
normale um 100° zu drehen (Azimuthdrehung) (Abb. 3.6), benutzt.
AuBerdem wurde an diesem Deckel ein kombiniertes LEED-Auger-
System (retarding field analyzer) der Firma Physical Electronics

Industries angebracht, Damit konnte die kristallographische
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Struktur der Oberfl&dche sowie die Oberflachensauberkeit unter-

sucht werden,

DREHUNG UM
OBERFLACHENNORMALE

\
DETEKTOR

Abb, 3.6

Schematische Dar-
stellung der beim
Gold-=Einkristall

ausgefihrten

Azimuthdrehung

3,2.1 Gewinnung und Verarbeitung der MeBdaten

Abb. 3.7 zeigt ein Blockschaltbild der [MeBelektronik,
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Die Spannung an Ein- und Ausgang des CEMs, UE und U kann unab-

A!
hingig voneinander eingestellt werden, Fir positive Ionen wurde
UE -3 kV und UA = 0 kV gewdhlt, fir negative UE = +2 kVY und
UA +5 kV, Die am CEM-Ausgang anfallenden Pulse werden uber

einen Hochspannungskondensator C einem Linearverstdrker und so
verstarkt einem Vielkanalanalysator zugefihrt, Der digitalisier-
te Primarstrom auf das Target steuert liber einen Z&hler die
Kanalfortschaltung des Vielkanalanalysators, nachdem der Z&hler
eine vorher festgelegte, auf das Target gefallene Ladung fest-
gestellt hat, Ein der Kanalnummer k proportionales Analogsignal
des Vielkanalanalysators steuert die Spannungsversorgung fir

den elektrostatischen Energieanalysator. k ist proportional zur

Energie der durchgelassenen Teilchen,

Das so gewonnene Energiespektrum muB noch wegen der Spektrome-

terauflosung AEE = const, auf konstante Breite des Energieinter-
valls normiert werden, Ferner muB noch die CEM-Nachweiswahr-
scheinlichkeit sowie die Ionisationswahrscheinlichkeit des Neu-
tralteilchenanalysators eingerechnet werden. Dies geschieht

fir jeden Kanal k mit Hilfe folgender Formel:

A

N 1 1
Ny = v e TR

wobei NK die gemessene Zahl von Teilchen im Kanal k und NK die

(3.7)

korrigierte Zahl von Teilchen ist. A = 4= ist die Spektrome-
teraufltsung, C die Zahl der Primdrteilchen pro Kanal und K

die Zahl der Kandle pro Spektrum. be ist die CEM=-Nachweiswahr-
scheinlichkeit und M Kk die lonisationswahrscheinlichkeit des
Neutralteilchenanalysators., Bei der Umrechnung der Spektren

von einer Funktion der Kanalnummer in eine Funktion der Ener-
gie der riickgestreuten Teilchen wird, ausgehend von der Primar-
energie, der elastische Energieverlust bei der Streuung an
Oberfl&chenatomen beriicksichtigt, Inelastische Energieverluste
kdnnen gegeniiber den elastischen in dem hier untersuchten Ener-

giebereich vernachldssigt werden.
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3,3 Die Targets

3,3.1 Polykristallines Gold

Das polykristalline Goldtarget bestand aus siner geswalzten
Scheibe mit 15 mm Durchmesser. Die mittlere Oberflachenrauhig-
keit nach mechanischem Polieren war 0,1 Hme Zur Reinigqung wur-
de das Target in situ durch ElektronenbeschuB von der Riicksei-
te auf 950 °C geheizt. Da der auf der Oberfl&ache adsorbierte
Kohlenstoff bei 950 °C noch nicht desorbiert, wurde anschlieBend
in situ frisches Gold (99.999 %) auf die Oberfldche aufgedampft,
indem ein Golddraht in einer Wolframspirale erhitzt wurde. Der
Grad der Oberflé&dchenverunreinigung 138t sich aus den ISS5-Spek-
tren vor und nach der Reinigungsprozedur bestimmen (Abb. 3.8)
(Taglauer und Heiland 1976),

700 25-10*
Ne — Au 1 i
2keV, 2¢ = 3 = 30° E

1
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ZAHLRATE
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Nimmt man flr eine pessimistische Abschd@tzung der Oberflachen-
bedeckung mit der Hauptverunreinigung Kohlenstoff an, daB die
Atomradien von Gold und Kohlenstoff gleich sind, sowie daB Ne

an Kohlenstoff und Gold mit gleicher Wahrscheinlichkeit neu-
tralisiert werden (in Wirklichkeit ist die Neutralisation an C
viel kleiner), so erhdlt man durch Berilicksichtigung der Abschat-
tung des Substrats+) eine Bedeckung des Goldes mit 0.03 Monolagen
Kohlenstoff nach dem Aufdampfen,

Der Peak im I155-Spektrum bei Masse 40 188t sich nicht eindeutig
interpretieren., Die Tatsache, daB er in beiden Spektren gleich
hoch ist, spricht sowohl dagegen, daB es sich um eine Verunrei-
nigung im Volumen handelt, als auch dagegen, daB es eine beim

Aufdampfen aufgebrachte Verunreinigung ist,

Durch Réntgenbeugung (Laue-Methode) zeigte sich, daB das Gold-
Target aus Kristalliten bestand, deren GrdBe jedoch klein ge-
genlber dem Strahldurchmesser war, Auch herrschte eine geringe
zweizidhlige Vorzugsorientierung der Oberflé&che vor ((110)-
Orientierung). Die Experimente zeigten jedoch keinen Hinueis

auf einkristalline Effekte,

*) sei W der Einfallsuinkel des Analysierstrahls, P,

die Atomradien der Adsorbatatome resp.

und P.
J

der Substratatome, so werden von jedem
202
=
Adsorbatatom ZPA/pS Icot\r ‘ & ™,
Substratatome abgeschattet.
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3,3.2 Etinkristallines Gold

Zur Untersuchung der Richtungsabhdngigkeit der Neutralisation
bei der Rickstreuunqg wurde ein parallel zu einer (110)-Fliche
geschnittener Gold-Einkristall verwendet, £r wurde durch Funken=-
erosion auf die (110)-Fl&che abgetragen und anschlieBend elek-

trolytisch poliert,

Auch auf dem Gold-Einkristall zeigte sich nach dem Einbau in
die Streukammer durch Auger-Spektroskopie ein erheblicher Kch-
lenstoffbelag der Oberfliche (Abb, 3.9 a),

dN
dE

Abb., 3,9 a

Auger-Spektrum des ein-
T T T 3 3

0 100 200 300 . krlstalllngn.Goldtargets
ELEKTRONENENERGIE  (eV) vor der Reinigung

Zur Reinigung wurde der Kristall unter verschiedenen Winkeln

zwischen 170 und 230 zur Oberflidche mit 3 keV Ne;D

und anschlieBend bei 250 °C ausgeheizt, Nach dieser Prozedur

beschossen

sind im Auger-Spektrum keine Verunreinigungen mehr zu erkennen
(Abb. 3.9 b). Nimmt man an, daB der Bedeckung mit Absorbat-
schichten bei gleichem Elektronsnstrom die Peakhdhe des Auger-
Signals proportional ist, so erh&lt man aus der Schwankungs-
breite des Auger-Spektrums nach der Reinigung eine obere Grenze
von 0.2 Monolagen Kohlenstoff auf dem Gold-Kristall., Dabei geht
ein, daB der Kohlenstoffpeak vor der Reinigung etwa 2 Atomlagen
entspricht (Staib 1977).
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Abb. 3,9 b
Auger-Spektrum des ein-
100 200 1o 480 500 kristallinen Goldtargets
ELEKTRONENENERGIE (eV) nach der Reinigung in situ

Wiederholte Kontrollen wdhrend des Experiments zeigten, daB sich

=11

in dem Vakuum von 2 x 10 Torr keine neue Adsorbatschicht

ausbilden konnte,

Die Uberpriifung der kristallographischen Struktur der Kristall-

oberfliche durch Elektronenbeugung (LEED) ergab eine rekon-
struierte (110)-Fliche mit einer 2 x 1 Uberstruktur (Abb. 3.10)
in {bereinstimmung mit anderen Untersuchungen (Wolf 1972, Fedak
und Gjostein 1967).

Abb., 3.10 LEED-Aufnahme des einkristallinen Goldtargets:
(110)-Flsche mit 2 x 1-Uberstruktur
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4. MESSERGEBNISSE

4,1 Rickstreuung an polykristallinem Gold

Das polykristalline Goldtarget wurde senkrecht zur Oberfliche
mit Wasserstoff- und Deuteriumionen zwischen 1 und 5 keV pro
Nukleon beschossen. Die riickgestreuten Teilchen wurden jeweils
unter dem festen Streuwinkel & = 135° (siehe Abb, 3.5) analy-
siert., Einen typischen Satz von Rickstreuspektren der drei La-
dungszustande zeigt Abb. 4.1. Diese Energiespektren sind bereits
bezliglich der Nachweiswahrscheinlichkeit g, der Ionisations-
wahrscheinlichkeit M  und der Spektrometeraufldsung AE=E x const.,

korrigiert, wie es in Kap. 3.2.1 beschrieben ist.

20 0.4
NO L SkeV H'— Au N’

181 : I~ N

16 1 2.5

-03
T
=
W12 1
x' _._77_
=10 Lo -0.2
= . St SR S
= 84 - i PR R s
R IR SN A M
D 6 .n L iR e Abb. 4.1
i ot Ak A 2 Lo
E 4 50 e Energiespektren der rick=-
B 5l ity "t estreuten Teilchen
i el i = ?Ionen und Neutrale) beim
0 — 71— 17110 BeschuB von polykristalli-
0 1 2 3 4 5 nem Goid mit Wasserstoff
ENERGIE (keV) (+ = H, = = H™, o = HY)

In dem hier betrachteten Energiebereich bis 5 keV ist die Zahl
der als negatives Ion rickgestreuten Teilchen stets groBer als
die Zahl der positiven rickgestreuten Ionen, Das Energiespektrum
der negativen Teilchen zeigt einen raschen Anstieg mit steigen-
der Energieg bis bei 1.8 keV ein Maximum erreicht wird, Demgegen-
Uber steigt die Anzahl der riickgestreuten positiven Ionen viel
langsamer an und erreicht erst bei 3.7 keV ein breites Maximum,
Die rickgestreuten neutralen Wasserstoffatome zeigen bereits

bei 1 keV das Maximum ihrer Intensitat,
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Bei Energien unterhalb 300 eV sind die statistischen Schwan-
kungen bereits sehr groB, Deshalb ist es dort - insbesondere
fir die Neutralteilchen = nicht sinnvoll, Rickstreuintensita-
ten anzugeben, obwohl die Eichkurve des Neutralteilchenanaly-
sators bis zu 150 eV herunter bestimmt wurde. Die Streuung der
MeBuerte liegt unterhalb 300 eV bei + 100 % des Mittelwerts,
wahrend sie bei 3 keV nur noch + 5 % betrdgt und mit steigen-
der Energie immer geringer wird.

Die Rickstreuspektren der drei Ladungszustdnde zeigen, daB bei
Fragestellungen, bei denen die Gesamtzahl der rilickgestreuten
Teilchen eine Rolle spielt, der neutrale Anteil auf jeden Fall
mit gemessen werden muB, da ser bei Energien unter 5 keV Uber

90 % ausmacht, Da sich die Spektren schon in der Form (Lage

und Ausprigung des Maximums) wesentlich unterscheiden, kann

man aus den rickgestreuten Ionen nicht auf die Gesamtriickstreu-

ung schlieBen,

Fir die in Abb. 4.1 dargestellten Spektren zeigt Abb. 4.2 die

zugehtrigen Ladungsverh#dltnisse N+/Ntot und N—/Ntot 3
3»10'2-‘
7 SkeV H'—> Au
6 <]
5 -
N/ Neg
A-—
s Abb. 4.2
N*/Nig - +
2 Ladungsverhdltnisse N /NtDt
y und N /Ntot,der riickge-
streuten Teilchen beim Be-
0 [] T 1 T T . .
0 { ; ; 1 g schuB von polykristallinem

ENERGIE (keV) Gold mit 5 keV H+
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Hier wie auch bei anderen Primdrenergien (Abb. 4.3 und 4,4)
steigt das Ladungsverhdltnis N+/Ntot. linear mit der Ruckstreu-
energie an, Demgegeniber zeigt der Anteil der rickgestreuten
negativen Teilchen einen Maximalwert von 4,5 % bei 2.2 keV
Rickstreuenergie, Die Lage dieses Maximums ist von der Primar-

energie unabhiangig.

Es wurde auch untersucht, ob die Art des Prim&rteilchens, Atom

oder Molekil einen EinfluB auf den Ladungszustand bei Rickstreu-

ung hat,
310%
. 5104
2 keV Hz—b Au
] 75 keV  H;—> Au
4
2
N-INid
3_
]
2._
]_
N./Ntot
14
N'/Ntoi
0 T T T T T 0 T T l T T
0 02 0.4 06 08 10 0 0.5 1.0 15 20 25
ENERGIE (keV) ENERGIE (keV)
Abb., 4.3 Abb., 4.4
Ladungsverhdltnisse N+/NtDt Ladungsverhdltnisse N+/Ntot
und N_/NtDt der riickgestreu- und N_/Ntot der riickgestreu-
ten Teilchen beim BeschuB wvon ten Teilchen beim BeschuB von
polykristallinem Gold mit 2 kel polykristallinem Gold mit 7.5 keV
Hy (entspricht 1 keV H') Hy (entspricht 2.5 kev H*)

Abb, 4,3, 4,4 und 4.5 zeigen, daB im Rahmen der MeBgenauigkseit
die Ladungsverhdltnisse nur von der Energie der rickgestrsuten
Teilchen abhdngen, jedoch nicht von der Primdrenergie und der
Art - Atomion oder Molekilion - der Primarteilchen.,
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Offensichtlich zerf&llt das Molekil beim Auftreffen auf die
Oberfldche in seine Atome, die fortan unkorreliert weiterlau-
fen., Der Energieverlust der Teilchen durch den Zerfall (Disso-
ziationsenergie) betrdgt nur wenige eV und kann vernachlassigt
werden. Ein "Molekiileffekt", wie er von Verbeek et al, (Verbeek
et al., 1976) an Ta und ThUz, jedoch ebenfalls nicht an Au, ge-

funden wurde, konnte auch hier nicht beobachtet werden.

Neben der Umladung von Wasserstoffionen wurde auch die Umla-

dung von Deuteriumionen bei der Rickstreuung untersucht. Abb.
4,6 zeigt einen typischen Satz von Rickstreuspektren der drei
Ladungszustdnde fir den BeschuB mit Deuteronen. Die Spektren

unterscheiden sich qualitativ nur wenig von den Spektren flr

Wasserstoff. Nur das Maximum in der Rickstreuintensit&t der

neutralen Atome ist stdrker ausgeprdgt als beim Wasserstoff.

Abb., 4,7 und 4,8 zeigen Ladungsverhdltnisse fir Deuterium

beim BeschuB von Gold mit unterschiedlichen Primdrenergien.



- BT -

5 50 1.0
N s , 6 keV D;—-) Au N,
45 o —09 N
40 o e - 08
%%— " ,fu}% —07
W 30 ™ 06
x E Y
— - kY =
225 . A 05
20+ = —04
= .
- %
B 15— T o3
il . 3
g 104 2 - ‘;"OJO‘ :"‘ "‘," u 0' 2
54 o.“'v.". ”i — 01
'.‘.’t""* ’ ‘s
0 T = T T I T |A 0
0 1 2 3
ENERGIE (keV)
4105
6 kev D) —> Au
3_
N" /N,
2_
‘|_
N/Ntot
0 | I S B B R
0 1 2 3
ENERGIE (keV)
Abb, 4.7

Ladungsverhdltnisse N+/Nt0t.

und N_/Ntot

der rickge=

straeuten Tellchen beim BeschuB

von pol
6 kel D

xk
2

ristallinem Gold mit
(entspricht 3 kev D%)

Abb., 4,6

Energiespektren der rick-
estreuten Teilchen

?Ionen und Neutrale) beim
BeschuB von polykristal-
linem Gold mit Deuterium

(+ = p¥Y, - = D=, o = DO)
210 —
6 keV Dj— Au
15—
N/N,,
10—
05—
N'/N,,
0 T | T l
0 05 1.0 15 20
ENERGIE (keV)
Abb., 4,8

Ladungsverhidltnisse N+/Ntot.

und N=/Ny . der rickge-

streuten 1eilchen beim BeschuB
von polykristallinem Gold mit
6 keV D (entspricht 2 kev D7)



- 38 =

Trdagt man die Ladungsverhdltnisse sowohl fir H als auch fir D
als Funktion der Energie pro Nukleon, alsoc bei gleicher Ge-
schuindigkeit, auf (Abb. 4,9), so sind die Ladungsverhdltnisse

gleich,
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Zusdtzlich zur Bestimmung der Ladungsverhdltnisse unter dem
faesten Streuwinkel £? = 135% wurde fiir verschiedene Streuwin-
kel & (20° ¢ & < 140°) bei spiegelbildlicher BeschuB- und
Beobachtungsrichtung das Verhadltnis N-/N+ fur den Fall
5 keV D;—> Au bestimmt (Abb. 4,10), Diese Messung wurde mit
dem in Kap. 3.2 beschriebenen, schwenkbaren Kugelspektrometer
durchgefihrt,
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Es zeigt sich eine starke AbhZngigkeit des Verhiltnisses N—/N+

vom Streuwinkel - . Fiir kleines & y do hs flachen EinschuB und
Beobachtung unter einem flachen Winkel zur Oberfldche ist der

Anteil der negativen riickgestreuten Ionen im gesamten Energie-
bereich etwa gleich groB wie der Anteil der positiven Teilchen.

Fir gréBer werdendes A nimmt N~ absolut mehr zu als NY.

4,2 Ruckstreuung an einkristallinem Gold

Die Theorien zur Neutralisation eines Ions an einer Metall-
oberfldche postulieren eine von der Elektronendichte abhingen-
de Neutralisationswahrscheinlichkeit, Bei einem Einkristall
korreliert die elektronische Struktur der Oberfliche mit der
Kristallstruktur. Deshalb sollte man richtungsabhingige Effek-
te bei der Neutralisation an einem Einkristall erwarten. Es
wurde ein Goldeinkristall mit einer (110)-Oberfliche als Tar-
get verwendet, Die BeschuB- und Beobachtungsgeometrie war die
gleiche wie beim polykristallinen Fall, d. h. der EinschuB
erfolgte senkrecht zur Oberfl&dche und beobachtet wurde unter
& = 135°, Der Kristall konnte um eine Achse, die senkrecht
auf seiner Oberfl&ache stand, gedreht werden, Dadurch wandert
die durch BeschuB- und Beobachtungsrichtung definierte "Streu-
ebene" durch den Kristall (Abb. 4,11).
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Diese Azimuthdrehung umfaBte einen Winkel von 100°, Der Dreh-
winkel wird im folgenden mit Y bezeichnet. ¥ = 0° bedeutet,
daB die Streuebene mit einer (100)-Ebene zusammenfillt, Die
Azimuthdrehung um 100° reicht wegen der zweizahligen Symmetrie
der (110)-0berfliche aus, um samtliche topologisch unter-
scheidbaren Orientierungen bei vorgegebener EinschuB- und

Beobachtungsrichtung zu erfassen,

Einen Satz typischer Riickstreuspektren fir den BeschuB des Gold-
ginkristalls mit (110)=-0Oberfliche mit 10 keV H; zeigt Abb. 4.12.
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Die Rickstreuspektren zeigen einen Oberfl&ichenpeak, der den
direkt an der "Oberflachenschicht" gestreuten Teilchen ent-
spricht., Bei Energien unterhalb des Oberflachenpeaks ist das
Verhalten qualitativ &hnlich wie beim BeschuB von polykristal-
linem Material, Die Intensit&@t unterhalb des Oberfl&chenpeaks
stammt hauptsédchlich von Teilchen, die infolge mehrfacher StdBe
mit Targetatomen einen Teil ihrer Energie eingebiiBt haben.

Die gro@Be Riickstreuintensitdt unterhalb des Oberfldchenpeaks
zeigt, daB die Orientierung des Kristalls nicht ideal war, da
sonst wegen des Gitterfihrungseffekts die Teilchen tief in den
Kristall eingedrungen wdren und nicht mehr rickgestreut wiirden,
Die Abweichung der Oberflachennormalen von BeschuBrichtung und
Drehachse betrug 2°, Eine genauere Ausrichtung war jedoch nicht
notwendig, wie noch bei der Interpretation der Ergebnisse in
Kap, 5 gezeigt wird, AuBerdem konnte mit dem vorhandenen Mani-
pulator die Orientierung nicht besser eingestellt werden, Die
Hohe des Oberfldchenpeaks hdngt von der Azimutheinstellung ab.,
Der Peak ist besonders gut ausgeprdgt filr Beobachtungsrichtun-

gen, die dichtgepackten Richtungen im Kristall entsprechen.

Die zugehdrigen Ladungsverhdltnisse zeigen knapp unterhalb der
Primdrenergie einen starken Anstieg (Abb. 4.13).
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Abb. 4,13

Das Ladungsverhaltnis N+/Nt0t der rickgestreuten Teilchen beim
BeschuB eines Gold-Einkristalls mit (110)-0Oberfliche mit Wasser-
stoff fir zwei unterschiedliche Azimutheinstsllungen~f
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Die HGhe dieses Anstiegs ist abh&dngig vom Azimuthwinkel ¢ und
ist besonders ausgeprédgt, wenn die Streusbene mit dichtgepack-
ten Ebensen zusammenf&llt, insbesondere, wenn sie mit der (100)-,
(111)- und (221)-Ebene zusammenfallt, (Ugl., Abb., 5.9 bis 5,11)

Die Ladungsverhdltnisse N-/NtDt unterscheiden sich beim Beschuf

von einkristallinem Gold praktisch nicht von den an polykristal-

linem Gold bestimmten., Sie zeigen sin Maximum bei =~ 2,3 keV.

4,3 Fehlerbetrachtung

Die Genauigkeit der MeBergebnisse wird sowohl durch systema-
tische Fehler, die durch die experimentelle Anordnung vorgege-
ben sind, als auch durch Fragen der Statistik, sowie durch eine
gewisse Ungenauigkeit bei der Auswertung der MeBergebnisse be-
stimmt, Als wesentliche Fehlerquellen, denen gegeniiber alle
anderen Fehler vernachl&dssigt werden kdnnen, ist die Reprodu-
zierbarkeit der Druckmessung in der Gaszelle, sowie bei der

tot, und N /Ntot. der
Energieverlust der in der Gaszelle ionisierten Teilchen anzu-

Berechnung der Ladungsverhdltnisse N¥/N

sehen, Die Reproduzierbarkeit der Druckmessung wurde experimen-
tell Uberprift, Die Abweichungen von dem eingestellten Druck
betrugen bis zu + 10 %. Dadurch kann sich auch die Neutralisa-
tionswahrscheinlichkeit um 10 % &ndern. Das wirkt sich beim
Ladungsverhdltnis durch eine Ungenauigkeit von ebenfalls bis

zu 10 % aus.

Die in der Gaszelle ionisiserten, urspriinglich neutralen Teil-
chen erfahren einen Energieverlust, der mindestens so grof
wie ihre Ionisierungsenergie ist, Dieser Energieverlust kann
aus der Lage des Abfalls der Spektren bei den positiven Teil-
chen und den neutral rickgestreuten Teilchen bestimmt werden.
Bei der Berechnung der Ladungsverhdltnisse durch Division der
Kanalinhalte zweier Spektren muB die Spektrumsverschiebung
infolge dieses Energieverlustes der Neutralteilchen in der

Gaszelle riickgdngig gemacht werden, da sonst ein steiler Anstieg
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des Ladungsverh&dltnisses an der Oberflidche vorgetduscht wiirde,
Diese Korrektur muB auf Bruchteile eines Kanals genau ausge-
fihrt werden, Der beim einkristallinen Goldtarget beobachtete
Anstieg des Ladungsverhdltnisses ist jedoch eindeutig nicht

auf eine derartige Ungenauigkeit der Auswertung zuriickzufihren,
sondern ist ein realer physikalischer Effekt, AuBerdem tritt
beim Durchgang der Teilchen durch die Gaszelle eine Energiever-
breiterung auf, Um diesen systematischen Fehler zu korrigieren,
miBte die gemessene Energieverteilung entfaltet werden., Die
Energieverbreiterung ist jedoch nicht gut bekannt; deshalb wur-
de diese Prozedur nicht ausgefiihrt und der so entstandene Feh-
ler vernachlédssigt., Dieser Fehler ist jedoch ebenfalls klein
gegenlber der Ungenauigkeit der Reproduzierbarkeit der Druck-
messung.
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5, INTERPRETATION

Die verschiedenen Theorien zur Neutralisation eines Ions an
ginem Metalltarget haben entweder Tunnel- und Rekombinations-
prozesse an der Oberfldche (Hagstrum 1954, Yavlinskii et al.
1966, Trubnikov und Yavlinskii 1967, Kitagawa und Ohtsuki 1976,
Brandt und Sizmann 1971) als Modellvorstellung zum Inhalt,

oder die Ausbildung des Ladungszustands wird als dynamischer
ProzeB im Volumen verstanden, der durch den Austritt an die
Oberfliche eingefroren wird (siehe Kap. 2). In Kap. 2 sind die
grundlegenden physikalischen Gesichtspunkte behandelt worden.
Deshalb sollen hier nur die Ergebnisse der oben erwdhnten theo-
retischen Ansidtze betrachtet werden.

Trubnikov und Yavlinskii (Trubnikov und Yavlinskii 1967) und
Kitagawa und Ohtsuki (Kitagawa und Ohtsuki 1976) diskutieren
den Einfang eines Elektrons aus dem Elektronendichteauslaufer
des Leitungsbandes an der Oberfldche., In beiden Arbeiten wer-
den unrealistische Wellenfunktionen mit Diskontinuitaten in
der zweiten Ableitung fir die Leitungsbandelektronen benutzt,
Fir den Anteil der positiven Ionen an der Gesamtzahl der ge-

streuten Teilchen erhalten Trubnikov und Yavlinskii

A
T (5:1)

mit A = % ¥ v V Er/ﬂ, wobei ¥ ein freier Parameter ist.

Vey € und g sind wie in Kap. 2 definiert, v ist die Teilchen-
geschwindigkeit. Einen #hnlichen Ausdruck erhalten Kitagawa
und Ohtsuki,

Yavlinskii et al, (Yavlinskii et al, 1966) betrachten einen Re-

kombinationsprozel und erhalten

oe
IS N O (5.2)
tot, =

wobei n(x) die Elektronendichte im Abstand x von der Oberfléche

ist und X ist der Rekombinationskoeffizient:, _ 8 (%)1/333 n_2/3

T %
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Brandt und Sizmann (Brandt und Sizmann 1971) nehmen an, daB
zwischen sinen Proton und einem Elektron im Volumen des Metalls
eine "Korrelation beziliglich Geschwindigkeit und Richtung" be-
stehen kann; an der Oberflédche fiihrt diese Korrelation dann zum
Einfang des Elektrons, Nach Brandt und Sizmann ist der Anteil
der positiven Ionen an der Gesamtzahl der riickgestreuten Teil-

chen durch

1 N 1
b= ey < N €1 - e (5.3)

1+0.7 22 tot. 1+ _p

gegeben, wobei Ep die Austrittsenergie des Protons aus dem
Festkorper ist,

Kleber und Zwiegel (Kleber und Zwiegel 1977) haben auf der
Grundlage des in Kap. 2 besprochenen hydrodynamischen Modells

das Ladungsverhdltnis ﬂ____ flir die Umladung von Wasserstoff-
ey
ionen an Gold berechnet. Sie kommen zu dem Ergebnis

2
’ (5.4)

n* 1 I

2
= ( e In
il e -l

ot,

mit A& = mv/2+H K i

Wéhrend die Theorien von Brandt und Sizmann, Kitagawa und
Ohtsuki im Fall der Umladung von Protonen fiir Energien zwischen
10 keV und 100 keV gelten, also den in dieser Arbeit betrach-
teten Energiebereich nur am Rand beriihren, betrachten die an-
deren erwdhnten Arbeiten einen Energiebereich, der Teilchen-

geschwindigkeiten unterhalb der Fermigeschwindigkeit v. ent-

F
spricht, Fir Wasserstoff ist das der Energiebereich unter

20 keV,

Alle theoretischen Arbeiten, die Tunnelprozesse betrachten,
ergeben eine exponentielle Abhéngigkeit von der Austrittsge-

schuindigkeit:

+ A

N - v ? (5-5)
ﬂ*——— = 8 \

tot.

wobei die Konstante A im Exponenten nur mit groBer Ungenauig-

keit bestimmt werden kann.
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Der von Trubnikov und Yavlinskii sxplizit angegebene Ausdruck
fir die Neutraliiierungsuahrscheinlichkeit ergibt fir v < Ve
einen Wert von

i > 1, kann also allenfalls qualitativ ein
tot,

mogliches Modell beschreiben, Die anderen theoretischen Arbei-
ten befassen sich mit Energien, die hoher als die hier betrach-
teten sind und sollen deshalb auch nicht mit dem Experiment
verglichen werden, Nur die Rechnung von Kleber und Zuiege£ fihrt

zu einem fast linearen Anstisg des Ladungsverhdltnisses

N ]
tot.
das mit den hier gemessenen Werten fir polykristallines Gold

gut Ubereinsiimmt. In Abb. 5.1 wird das experimentelle Ladungs-

verhaltnis S

mit der Rechnung von Kleber und Zwiegel ver-

glichen,  tot.
5104
b
+ OO
N_ 4 Seeee =
Ntot onao% o
3- -
oocbooo/
o Abb, 5.1
2 §w§i/' Das von Kleber
o E und Zwiegel be-
= Qéﬁp// rechnete La-
o dungsverhdltnis
mff (==--=-) bei der
0 === T . T T ; T Riickstreuung von
0 1 2 3 4 5 H an Au verglichen

mit experimentel-
len Werten (oocoo)

ENERGIE DER REFLEKTIERTEN TEILCHEN (keV)
Eine Reihe von MeBergebnissen fiir verschiedene Projektil-Target-
Kombinationen (Behrisch et al. 1975, Meischner und Verbeek
1974, Buck et al, 1973) zeigen einen nahezu linearen Zusammen-
hang zwischen Austrittsenergie und Ladungsverhdltnis N+/Ntot.
fir Energien unterhalb von 10 keV, In allen F&llen ist das La-
dungsverhdltnis N+/Ntot. eine glatte Kurve ohne Diskontinuitédten

in der ersten Ableitung. Im Rahmen der Spektrometeraufldsung
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1d8t sich in diesen Messungen kein Hinweis auf eine unterschied-
liche Neutralisationswahrscheinlichkeit fiir Teilchen, die nur

an Oberflachenatomen reflektiert werden und fir Teilchen, die
aus dem Volumen des Targets rickgestreut werden, faststellen.
Das ist im Einklang mit der Vorstellung, daB das Ion erst beim
Verlassen des Festkdrpers an der Oberflache neutralisiert wird,
der NeutralisationsprozeB also fir alle Teilchen gleich ist,
unabhédngig davon, wie sie in den FestkGrper eingedrungen sind,
Neuere Messungen von v, der Weq et al, (v, der Weg st al, 1976)
und Buck et al, (Buck et al. 1975), die den Ladungszustand von
rickgestreutem Neon und Argon zum Untersuchungsziel hatten,
zeigten jedoch einen deutlichen Unterschied fir an der Ober-
fldche und aus dem Volumen gestreute Teilchen., Der Anteil der
Neutralen an den aus dem Inneren reflektierten Teilchen ist um
ca, 10 % hoher als bei den an der Oberfliche gestreuten Teilchen.

5,1 Rickstreuung an polykristallinem Gold

Die in den Abb, 4.2 bis 4,5 und 4,7 bis 4,9 dargestellten La=-
dungsverhdltnisse zeigen ein Verhalten, das qualitativ durch
die oben angefihrten Modellvorstellungen erklért werden kann,
wenn die freien Parameter und Konstanten in den Formeln 5.1 und
5.2 entsprechend gewdhlt werden, Das Ergebnis von Kleber und
Zwiegl in 5.4 kommt ohne freie Parameter aus und zeigt die
beste Ubereinstimmung mit dem Experiment (vgl. Abb., 5.1).

Der gleichmégige, stetige Anstieg des gemessenen Ladungsver-

hdltnisses E zeigqt, daB - in Ubereinstimmung mit den &1-
tot,

teren Messungen anderer Autoren - die Neutralisation in einer

Region an der Oberfl&dche stattfinden muB, deren L&nge kurz ist
im Verhdltnis zu einer Strecke, in der das Teilchen sinen mse@-
baren Energieverlust erleidet, Im Rahmen der MeBgenauigkeit
ist keine unterschiedliche Neutralisationswahrscheinlichkeit
fir Teilchen, die aus dem Innern des Festkdrpers kommen und

Teilchen, die an Oberfl&@chenatomen gestreut werden, festzustellen.




= AD =

Vergleicht man den Ladungszustand von riickgestrsutem Wasser-
stoff mit dem von Deuterium, so zeigt sich, daB bei gleicher
elektronischer Struktur der Teilchen der Ladungszustand eine
Funktion der Geschuindigkeit des das Metall verlassenden Teil-
chens ist (Abb, 5.2). Das wird auch von den oben besprochenen
Theorien vorausgesagt,

Kanale
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1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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5.2 Rickstreuung an einem Gold-Einkristall

Wenn man annimmt, daB die Neutralisation an der Oberfl&che des
Targets stattfindet, sollte man einen EinfluB der Elektronen-
dichte an der Oberfliache auf das Ladungsverhdltnis N+/Ntot. er-
warten., Bei Riickstreuung an einem Einkristall sollte ein der-
artiger EinfluB auch experimentell beobachtbar sein, da die
Elektronendichte mit der kristallographischen Orientierung
korreliert ist. Die in dieser Arbeit beschriebenen Experimente
zeigen zum ersten Mal fir den BeschuB einer Einkristallober-
fldche mit Wasserstoff eine Abh&dngigkeit der Ladungszustiande

der rickgestreuten Teilchen von der Kristallorientierung.
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Abb, 5,3 bis 5,6

Das Ladungsverhaltnis N+/Nt0t. als Funktion des Azimuthuinkels;ﬂ
fir verschiedene Primdrenergien, bestimmt jeweils bei zwei
Sekund&drenergien Eg (auBer 5.6). Die ausgezogenen Geradsen stel-
len den im Text naher erklarten Mittelwert dar,
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Abb., 5.3 bis 5.6 zeigen die Abh&dngigkeit des Ladungsverhdltnis-

ses NT/N
tot,

wurde, Fir alle Primadrenergien zeigt sich die gleiche Abh&dngig-

vom Azimuthwinkel ¥ , um den das Target gedrsht

keit vom Azimuthwinksl, Das Uber sa@mtliche Kristallorientierun-

gen arithmetisch gemittelte LadungsverhZltnis ist innerhalb der

MeBgenauigkeit gleich dem an polykristallinem Material ermittel-
ten Wert.,

Fir Teilchenenergien wesentlich unter der Prim&renergie, d, h.
also fir Teilchen, die einen erheblichen Weg im Kristall zurick-
gelegt haben, stimmt die~f -Abh&dngigkeit des Ladungsverhdlt-
nisses N+/Ntnt. jedoch nicht mit dem an der Oberfldche bestimm-
ten Werten Uberein, wie aus den Abb. 5.3 bis 5,5 hervorgeht.

Die Lage der Maxima und Minima ist gegeniber den an der Ober=
flache bestimmten Ladungsverhdltnissen verschoben., Dies deutst
auf unterschiedliche Neutralisationswahrscheinlichkeit fir an
Oberflachenatomen gestreute Teilchen und Teilchen, die einsn ge-

wissen Weg im Volumen des Kristalls zuriickgelegt haben, hin,

5.2.,1 Neutralisierung im Volumen

Das Ladungsverhadltnis N+/NtDt als Funktion der Austrittsener-
gie der rickgestreuten Teilchen zeigt - abh&ngig von der Aus-
trittsrichtung (% Azimuthwinkel ¥ ) einen deutlichen, steilen

Anstieg knapp unterhalb der Primdrenergie (Abb. 4.,13).

Im folgenden sollen die Bezeichnungen der Abb, 5.7 gelten.

A sei der Wert des Ladungsverhidltnisses N+/Ntot. fiir an der
Oberflache gestreute Teilchen, B sei ein Wert des Ladungsver-
hdltnisses filr Teilchen, die im Volumen einen gewissen UWeg
zuriickgelegt haben und dadurch Energie verloren haben, Die

mit "random" bezeichnete Kurve sei das Ladungsverhidltnis N+/Ntot.
bei der Riickstreuung an polykristallinem Material., Dann ist C
jeweils ein MaB fir die Zunahme der Gesamtneutralisationswahr-

scheinlichkeit durch Neutralisation im Volumen. Cmax.= A - Bmax.
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Hohe des "Oberfldchenpeaks" im Ladungsverhiltnis,
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Der Uber alle Azimuthwinkel ¥ gemittelte Wert des Ladungsverhdlt-
nisses N+/Ntot. bei der Energie des "Oberfldchenpeaks" stimmt je-
doch mit dem an polykristallinem Gold bei der gleichen Energie be-
stimmten Wert Uberein (vgl. Abb. 5.3 bis 5,6), Dieser Befund

kann so gedeutet werden, daB fir bestimmte Austrittsrichtungen

der Anteil der neutralen rickgestreuten Teilchen aus dem Volumen

gegeniber dem polykristallinen Target erhdht ist,

In Abb, 5,9 ist C als Funktion des Azimuthwinkels f’ fiur den

mit 10 keV H; aufgetragsen,
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Zusdtzlich ist die Intensitdt im Minimum der Rickstreuspektren
unterhalb des Oberflédchenpeaks eingezeichnset,

Es zeigt sich, daB8 fir Kristallorientierungen, bei denen dise
durch Primdrstrahl und Beobachtungsrichtung definierte "Streu-
ebens" (siehe Abb, 4.11) mit einer dichtgepackten Kristallebene
zusammenfallt, der Anteil der riickgestrsuten Neutralteilchen
merklich hiéher ist als in einer anderen Orientierung ("random"),
Die Minima der Riickstreuintensitat in Abb. 5,8, die durch
"Blocking" hervorgerufen werden, zeigen, daB die Zuordnung von
groBen Werten von C mit niedrig indizierten, dichtgepackten
Kristallebenen eindeutig ist., Diesse dichtgepackten Ebenen

haben einen besonders groBen Abstand zueinander. Besonders hohe
Werte von C, das heiBt eine besonders hohe Neutralisation im
Volumen des Kristalls erhdlt man, wenn die Streuebene mit der
(001)=, (111)-, der (221)- und der (221)-Ebene zusammenfillt,
Die (110)-Ebene ist in Abb, 5.9 nicht zu erkennen, Das liegt
daran, daB die Oberflachennormale des Einkristalls um 2° von
der Richtung des Primédrstrahls abwich und bei der Azimuthdrehung
auf einem Kegelmantel um den Primarstrahl lief., Eine genausere
Justierung des Kristalls h&dtte jedoch keine Vorteile gsbracht,
da dann die Prim&rionen bereits beim EinschuB exakt in Gitter-
kandle eindringen wirden und dort gefihrt wirden, Das wirde

zu einer stark erniedrigten Rickstreuintensitat und damit zu
wesentlich schlechterer Statistik fihren,

Der in Abb, 5.8 dargestellte Sachverhalt gilt ebenso fir an=-
dere Primarenergien, wie Abb. 5,9 bis 5,11 zeigen, Der Unter-
schied der Neutralisationswahrscheinlichkeit fir Teilchen,
die an Oberfl&@chenatomen gestreut wurden und fir Teilchen,
die aus dem Inneren reflektiert werden, betrdgt hier typisch
1.5 %, maximal (bei 10 keV) 4 %.
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als Funktion des Azimuth-

Die Beobachtung eines Volumeneffekts steht im Gegensatz zu den
Uberlegungen von Brandt (Brandt 1975). Auf der Grundlage der

in Kap. 2 diskutierten Uberlegungen kommt Brandt zu dem Ergeb-
nis, daB bindende Wasserstoffzustidnde in Metallen wegen der Ab-
schirmuné durch die Leitungselektronen nicht existieren konnen,
Das gilt jedoch nur fir eine isotrope Elektronendichtevertei-
lung im Metall, also fir amorphes bzw, polykristallines Ma-
terial, Im Einkristall treten infolge der kristallographischen
Struktur ausgezeichnete Richtungen auf, die auch zu einer Aniso~-
tropie der Elektronendichteverteilung im Kristall fihren,

Kutcher und Mittleman (Kutcher und Mittleman 1975) haben ge-
zeigt, daB ein Proton in einem Kanal eines Kristalls ein Elsk-
tron binden kann, wobei die Bindungsenergie eine Funktion der
Abschirmlénge ist. Diese ist im Kanal vom Ubrigen Festkorper

verschieden,
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Die in dieser Arbeit gezeigte erhdhte Neutralisation im Volu-
men ist fiUr Teilchen beobachtbar, die im Kristall zwischen
dichtgepackten Ebenen laufen. Auch dort ist, vergleichbar zu
den Gitterkandlen, die Elektronendichte erniedrigt, so daB die
von Kutcher und Mittleman vorgsbrachten Arguments auch hier
gliltig sind.

Der in dieser Arbeit beobachtete Effekt einer Volumenneutrali-
sation fir Teilchen, die in einer zu dichtgepackten Ebenen
parallelen Streuebene reflektiert werden, stiitzt die Existenz

neutraler Wasserstoffatome zwischen dichtgepackten Ebenen.,

Die Neutralisation im Volumen ist ein dynamisches Problem. Da
die Bindungsenergie des Elektrons infolge elektronischer Ab-
schirmung wesentlich niedriger ist als im freien Fall, kann

das Elektron infolge von StoBen mit Gitteratomen leicht abge-

geben werden., Andererseits kann das freie Proton auch ein Metall-

elektron an sich binden und als neutrales Wasserstoffatom wei-
terlaufen. Es wird sich deshalb ein dynamisches Gleichgewicht
einstellen, das dazu fihrt, daB im zeitlichen Mittel n Elektro-

nen an das Proton gebunden sind, wobei 0 < n¢ 1 gilt,

Die Erhdhung des Anteils der Neutralteilchen an der Gesamtzahl
der rickgestreuten betrédgt fir Teilchen aus dem Innern je

nach Azimuthdrehung des Kristalls typisch 1.5 %. Dis Neu-
tralisation an der Oberfldche macht jedoch iiber 95 % der Ge-
samtneutralisation aus. Deshalb kann der hier erstmals beobach-
tete Volumeneffekt nur als geringfligige Korrektur der Neutra-

lisation an der Oberfldche angesehen werden.
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5.3 Negative rickgestreute Ionen

Die Bildung von negativen Ionen bei der Riickstreuung von Was-
serstoff an Metallen ist ein Effekt, der bisher noch kaum
betrachtet wurde. Lediglich Untersuchungen von Verbeek et al,
(Verbeek et al, 1975) und von Eckstein und Matschke (Eckstein
und Matschke 1976) gehen auf die Bildung von negativen Ionen
ein., Eckstein und Matschke diskutieren die Mdglichkeit von Ein-
und Zueistufenprozessen zur Bildung negativer Ionen und kamen

zu dem SchluB, daB der Wert von 4.5 % fir N-/Ntot. im Maximum
fiir einen ZweistufenprozeB sehr hoch erscheint, N-/NtD . variiert
schwiacher mit dem Azimuthwinkel Y des Kristalls als N /Ntot.
und stimmt im Mittel - ebenso uie N+/Ntot. - mit dem an poly-
kristallinem Material gemessenen Wert Uberein, wie die Abb. 5.12
bis 5.15 zeigen, Die Modulation von N—/Ntot. mit Y ist komple-
mentdr zur Anderung von N+/Ntot.' Fiir Azimuthwinkel, bei denen
N+/Ntot. klein ist, d. h. wo der Neutralanteil hoch ist, ist
auch N-/Ntot. erhdht, Dieses Verhalten kann man erklaren, wenn
auch fir die Bildung negativer Ionen ein Mechanismus angenommen
wird, bei dem - wie bei der Bildung neutraler Atome - durch eine
erhohte Elektronendichte an der Oberfl&che eine erhdhte Wahr-
scheinlichkeit fir Elektroneneinfang besteht.

Es basteht auch sine gewisse Wahrscheinlichkeit dafir, daG ein
negatives Ion in der N&he der Oberflache durch Tunneleffekt
ein Elektron an das Metall abgibt, wie es von Janev (Janev 1976)

diskutiert wurde.

Die in Abb. 4.10 dargestellte Abhingigkeit des Ladungsverh&lt-
nisses N"/N+ vom Streuwinkel erhédrtet diese These, da der An-
teil der negativen Ionen N~ mit kleiner werdendem Streuwinkel

- d. h., wenn sich das Teilchen lingere Zeit nahe der Oberfléche
aufhalt - auch absolut abnimmt, Dieser Effekt wdre bei sehr
kleinen Teilchenenergien von Bedeutung und kdnnte den Anstieg

von N~ /N mit der Energie erkladren,

tots
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6. ZUSAMMENFASSENDE DISKUSSION

Der Ladungszustand von Wasserstoff nach der Rickstreuung an
einem Metalltarget wurde fir Gold als Target untersucht, Dazu
wurde die Energieabhangigkeit der Ladungsverh&@ltnisse N+/Ntot.
und N-/Ntot. fir Rickstreusnsergien von 300 eV bis 10 keV be-
stimmt., Der MeBbereich war nach unten durch die Nachweismetho-
de fur neutrale Wasserstoffatome begrenzt, Die zu kleinen Ener-
gien sehr stark abfallende Ionisierungswahrscheinlichkeit in
der Gaszelle lieB unter 300 eV Angaben zum Ladungszustand nicht
sinnvoll erscheinen, da der statistische Fehler dort bereits

100 % des MeBwerts betragt.

Bei Messungen an einem polykristallinen Goldtarget wurde ein
nahezu linsearer Anstieg des Ladungsverhiltnisses N+/Ntot. mit
der Energie beobachtet. Ein Vergleich von H+, H; und Hg, sowie
von H; und D; als BeschuBionen fihrt zu dem Ergebnis, daB beim
polykristallinen Gold der Ladungszustand der rickgestreuten
Atome nur von ihrer Geschwindigkeit abhingt. Es wurde kein Hin-
weis auf einen Volumeneffekt gefunden, d. h, der Ladungszustand
von Teilchen, die - bei gleicher Geschwindigkeit - einen er-
heblichen Weg im Festkdrper zuriickgelegt haben, unterscheidet
sich im Rahmen der MeBgenauigkeit nicht vom Ladungszustand der
Teilchen, die an den obersten Atomlagen reflektiert wurden,
Dieser Befund ist konsistent mit Uberlegungen von Brandt
(Brandt 1975), denen zufolge sin Wasserstoffatom im Innern
eines Metalls als Proton existiert und erst beim Verlassen des

Targets an der Oberfldche neutralisiert werden kann.

Wenn diese Vorstellung richtig ist, sollte die Form der Elek-
tronendichteverteilung an der Oberfldche einen EinfluB auf den
Ladungszustand der riickgestreuten Teilchen haben., Da die elek-
tronische Struktur der Oberflache mit der kristallographischen
Struktur eines Festkdrpers korreliert ist, wurde auch ein Gold-
Einkristall als Target benutzt. In der Tat konnte auch sine

Modulation des Ladungsverhdltnisses N+/N der an der Ober-

tot,
flache gestreuten Teilchen mit der kristallographischen Orien=-

tiesrung gefunden werden, Der iiber alle Orientierungen gemittelte
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Wert des Ladungsverh&dltnisses N+/Ntot stimmt mit dem an poly-

kristallinem Material ermittelten Wert gut Ulbersein.

Zusdtzlich wurde eindeutige experimentelle Evidenz fir einen
Volumeneffekt bei der Neutralisation gefunden: Fir bestimmte
Austrittsrichtungen aus dem Kristall ergab sich eine um bis zu
4 % erhohte Neutralisation fir Teilchen aus dem Inneren gegsn-
iber dem an polykristallinem Material bei gleicher Energie
festgestellten Wert, Diese arhdhte Neutralisation tritt dann
auf, wenn die durch Primdrstrahl und Beobachtungsrichtung de-
finierte Streuebense parallel zu dichtgepackten Kristallebenen
liegt, Dann laufen die riickgestreuten Teilchen, ehe sie den
Festkorper verlassen, zwischen Ebenen, die einen groBen Abstand
zueinander haben,

Die bsobachtete Volumenneutralisierung an einem Gold-Einkristall
wird verstdndlich, wenn die gegeniiber amorphen Material nie-
drigere Elektronendichte zwischen dichtgepackten Ebenen berick-
sichtigt wird, Dort ist dann auch die slektronische Abschirmung
des Protons herabgesetzt, woraus eine erhdhte Wahrscheinlich=-

keit fir den Einfang eines Elektrons durch das Proton resultiert.

Dieser orientierungsabhingige Volumeneffekt bei der Neutrali-
sierung von Ionen bei Riickstreuung an einem Metallkristall ist

hier zum erstemn Mal gefunden und beschrieben worden,

Fir die Bildung von negativen Ionen konnte im Rahmen der MeB-
genauigkeit kein Volumeneffekt beobachtet werden., Das ist auch
verstindlich, da der Anteil der negativen Ionen an der Gesamt-
zahl der riickgestreuten Teilchen nur bis zu 4.5 % betridgt,
wihrend der Anteil der Neutralteilchen uber 90 % ist, Ein mit
der Volumennsutralisation vergleichbarer Effekt bei der Bildung
negativer Ionen wirde nur 0,25 % der Gesamtrickstreuintensitat
ausmachen und liegt damit deutlich unterhalb der MeBgenauigkeit.
Das Ladungsverhiltnis N-/Ntot. ist praktisch unabhingig davon,
ob die Riickstreuung an polykristallinem Material oder an

einem Einkristall stattfand,
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