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Untersuchung tiber die Emission positiver Sekundarionen
und die Reflexion von Edelgasionen an Festkorperoberflichen

Von V. Wartaer und H. HINTENBERGER

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Chemie (Otto-Hahn-Institut), Mainz
(Z. Naturforschg. 18 a, 843—853 [1963] ; eingegangen am 30. April 1963)

Rare gas ions He*, Ne*, Ar", Kr* and Xe", the energy of which could be continuously varied
between 100 and 30 000 eV, were produced in an electron impact ion source, and focussed on a
target. The secondary target ions were measured. A portion of the secondary ions was analysed
in a parabola spectrograph according to their masses and energies. The yield of positive secondary
ions of graphite, copper, and gold targets increases slowly with increasing primary energies, starting
at 4 keV. It further shows a systematic dependence on primary ion mass. The results are described
by an empirical formula. At a primary energy between 1 and 2 keV the yield curves show a maxi-
mum, the heighth of which depends on the previous treatment of the target.

The target materials graphite, aluminium, iron, copper, silver, tantalum, tungsten, platinum, and
gold were investigated with the parabola spectrograph. The spectra, detected on a photographic
plate, consist 1) of the mass spectrum of the secondary ions from the target material and of the
ions resulting from surface contaminations and 2) of the spectrum of reflected rare gas ions. The
ions of type 1) appear at an energy value corresponding to the post-acceleration of the parabola
spectrograph. The reflected rare gas ions which were monoenergetic prior to reflection blacken a
sharply defined portion of the parabola which increases in length with decreasing mass of primary
ions m, and increasing mass of target atoms m, . If the masses of the rare gas ions exceeded that
of the target material, no reflected ions could be observed. A sharp intensity maximum is super-
imposed on that portion of the parabola which is due to the reflected rare gas ions. The position of
this intensity maximum exhibits a systematic change with regard to the end portions of the parabola
with the mass number of both reflected ions and target atoms.

Bei BeschuB} eines Festkorpers mit Ionen werden
aus dem Festkorper, dem Target, Gitterbausteine
ausgelost, die als neutrale Atome oder als Ionen die
Oberflache verlassen. Untersucht man siamtliche vom
Target ausgehenden Teilchen ohne Beriicksichtigung
ihrer Ladung, indem man z. B. den Gewichtsverlust
des Targetmaterials nach dem Ionenbeschufl oder
die Menge des auf einem Kollektor niedergeschlage-
nen Targetmaterials mit, so spricht man von Zer-
stdubung (sputtering). Zusammenfassende Berichte
uber die Zerstdaubung geben Massey und Buruor?!
und WEnNER 2. Betrachtet man dagegen nur diejeni-
gen Teilchen, die positiv oder negativ geladen das
Target verlassen, so spricht man von Sekundar-
ionenemission.

Aufler den aus dem Targetmaterial ausgelosten
Ionen, den eigentlichen Sekundérionen, beobachtet
man auch Ionen und Atome, die von Oberflichen-
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verunreinigungen herrithren und Ionen und Atome
von dem Element, das auf den Festkorper aufge-
schossen wird. Diese beiden Gruppen werden, soweit
es moglich ist, getrennt von der eigentlichen Sekun-
ddrionenemission behandelt. Durch Messung mit
elektrischen Auffingern lassen sich die einzelnen
Stromanteile meistens nicht voneinander unterschei-
den. Deshalb wurden in dieser Arbeit die vom Tar-
get ausgehenden Sekundarstrome aufler durch Auf-
fanger zusatzlich auch mit einem Parabelspektrogra-
phen untersucht, in welchem die positiven Ionen-
strome nach Massen und Energien getrennt und auf
Photoplatten registriert wurden. Im Vergleich zu
den zahlreichen Arbeiten, die sich mit der Zerstiu-
bung beschiftigen, gibt es nur wenige Versffentli-
chungen, bei denen die Sekundirionen untersucht
und nach Massen analysiert wurden, wobei als Ana-
lysator bisher stets ein Massenspektrometer verwen-
det wurde 3719,
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Um bei der Untersuchung der Sekundéarionenemis-
sion {iibersichtliche Ergebnisse zu erhalten, soll der
primédre lonenstrahl, der auf das Target aufgeschos-
sen wird, moglichst nur aus Teilchen eines Elementes
mit einheitlicher Masse, einheitlichem Ladungszu-
stand und einheitlicher Energie bestehen. Primar-
ionen, die mit dem Target chemisch reagieren oder
sich auf der Targetoberflache anlagern (Bildung von
Selbsttargets), sollen vermieden werden. Der Raum
vor dem Target soll feldfrei sein, damit die das
Target verlassenden Teilchen in ihrer Laufrichtung
unbeeinfluflit bleiben. Ferner soll der Restgasdruck
in der Apparatur so niedrig sein, daf} die Zahl der
pro Zeiteinheit auf die Targetoberflache auftreffen-
den Restgasmolekiile !* kleiner als die Zahl der auf-
treffenden Primarionen ist. Diese Forderung fiihrt
bei gegebenem Vakuum zu einer unteren Grenze fiir
die primare Ionenstromdichte.

11 S, Dusuman, Sci. Found of Vac. Techn., S. 17, 1949.
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Abb. 1. Schematisierte Abbildung der Ap-
paratur. Man denke sich den unteren Teil
(Ionenquelle Q mit Beschleunigungslinse
L,) um die Targetachse TLA um 90° aus
der Zeichenebene herausgedreht, so daB der
Primirionenstrahl und der im Parabelspek-
trographen untersuchte Strahl einen rechten
Winkel miteinander einschlieBen. Die Be-
zugslinie B;, auf welche die Lage der Haupt-
und Brennebenen H;H;, F;F; des stark
schematisierten ~ Strahlengangs  bezogen
wird, liegt jeweils in der Mitte des Rohr-
linsenspaltes.

1. Apparatur

Zur Untersuchung der Sekunddrionenemission wur-
den die Targetmaterialien mit Edelgasionen beschossen.
Die verwendete Apparatur zeigt Abb. 1. Um moglichst
energiehomogene und vorwiegend einfach geladene Pri-
mirionen zu erhalten, wurden die Edelgasionen He",
Ne®, Ar’, Kr" und Xe" in einer ElektronenstoBionen-
quelle Q erzeugt. Die Elektronenbeschleunigungsspan-
nung in der Ionenquelle betrug bei allen Messungen
80 Volt. Das Gas gelangte iiber ein Nadelventil N aus
dem Vorratsgefdl G direkt in den Stollraum der Ionen-
quelle. Die Edelgasionen konnten stufenlos auf Volt-
geschwindigkeiten zwischen 100 eV und 30 000 eV be-
schleunigt werden. Eine elektrostatische Rohrlinse L
fokussierte die Primérionen zu einem kleinen Brenn-
fleck auf das Target T, so daf} dort Stromdichten bis
zu 1,3-107% A/cm? erreicht wurden. Um den Primir-
strom zu messen, wurde durch Hochziehen des Targets
an die Stelle des Brennflecks ein Auffinger A mit
Schutzpotentialblende gebracht. Zur Kontrolle der
Grofle des Brennflecks war zwischen Target und Auf-
fanger ein Leuchtschirm L befestigt. Das zu untersu-
chende Targetmaterial in Form von Plittchen befand
sich auf einem Ofchen, das durch ein Wolframband auf
iiber 600 °C aufgeheizt werden konnte. Die Tempera-
tur wurde mit einem Nickel-Chromnickel-Thermoelement
gemessen. Das Ofchen war, um den Einfallswinkel #n-
dern zu konnen, um seine vertikale, durch die Target-
oberflache gehende Achse drehbar. Bei allen hier mit-
geteilten Messungen betrug jedoch der Einfallswinkel
der Primirionen stets 45°.

Die vom Target ausgehenden positiven Ionenstréme
wurden durch zwei elektrische Auffinger As gemessen,
die unter den Austrittswinkeln 0° und 45° zur Ober-
flichennormalen des Targets angebracht waren. Zwei
Abschirmblenden, die das Potential des Targets und
seiner Umgebung hatten und vor den Auffingern an-
gebracht waren, sollten den Raumwinkel begrenzen und
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verhindern, dal das Feld der Schutzpotentialblende ge-
gen die Sekundirelektronen in den Targetraum durch-
griff. Der Raumwinkel, unter dem die Sekundérteilchen
erfaBBt wurden, betrug 1,04-1072 steradian. Blenden-
system und Auffiangerkifig waren getrennt gehaltert,
so daB keine Kriechstrome von den Blenden zum Kifig
gelangen konnten. Der Nachweis der Sekundirstrome
erfolgte mit einem Schwingkondensator-MeRBverstirker.
Es konnten 2-107'* A nachgewiesen werden. Primir-
strahl, Targetnormale und die Auffianger fiir die Sekun-
dérstrome befanden sich stets in einer Ebene.

Bei dem Auffinger A, der unter 45° angebracht
war, konnte die Riickwand des Kifigs hochgezogen wer-
den, ohne daB dadurch das Blendensystem veridndert
wurde. Somit gelangten die sonst im Auffinger gemes-
senen lonen in einen Parabelspektrographen, in dem
sie mit 15 kV nachbeschleunigt und in zwei zueinander
parallelen elektrischen und magnetischen Feldern nach
Massen und Energien getrennt wurden. Die elektrische
Ablenkspannung lag direkt an den isoliert in das Hoch-
vakuum eingefithrten Magnetpolschuhen. Da die vom
Target ausgehenden Sekundirstrome sehr klein waren
(1071t bis 10 A), wurden in den Parabelspektro-
graphen statt der sonst iiblichen langen Kollimator-
strecke eine Rohrimmersions- und eine Drei-Lochblen-
den-Einzellinse groBer Apertur eingebaut (L, und Lj).
Durch die Fokussierung des Strahls mit den beiden
elektrostatischen Linsen im Parabelspektrographen
wurde ein betrdchtlicher Gewinn an Intensitdt erzielt
und damit relativ kurze Belichtungszeiten erreicht.

Tonenquelle und Targetraum bis zum Ventil V be-
standen aus Edelstahl, die Flansche waren mit Alumi-
niumdichtungen !? und die beweglichen Durchfiihrungen
iber Edelstahlwellkorper gedichtet. Die elektrischen
Durchfithrungen sowie die Fenster und die Ionisations-
manometerrchren waren an Vaconmetall angeschmolzen,
die MeBleitungen im Vakuum durch Edelstahlrohre abge-
schirmt. Ionenquelle und Targetraum waren bis etwa
100 °C ausheizbar, wobei die Hohe der Ausheiztempera-
tur durch 4 gegossene Hochspannungsisolatoren aus Aral-
dit (J) begrenzt war. Dieser Teil der Apparatur wurde
iiber 2 Hg-Diffusionspumpen P;, P, evakuiert. Der
Restgasdruck betrug ohne Gaseinlal 2-1077 Torr, ge-
messen mit den Ionisationsmanometern My bis My . Der
Parabelspektrograph, der aus vernickeltem Messing be-
stand und mit Gummi-O-Ringen gedichtet war, wurde
iiber drei Oldiffusionspumpen Py bis Py evakuiert, der
Druck mit den Ionisationsmanometern My und M; ge-
messen. Der Restgasdruck im Parabelspektrographen
lag meistens zwischen 1 bis 3-107¢ Torr.

2. Die Ausbeute an positiven lonen
Fiir die Ausbeutemessungen wurden nur die elek-
trischen Auffanger benotigt. Es wurde kontinuierlich

ein Gasstrom in die lonenquelle eingelassen. Da-

12 H. HINTENBERGER, Z. Naturforschg. 6 a, 459 [1951].
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durch stieg der Druck im Targetraum je nach der
eingelassenen Gasmenge von 2-1077 Torr auf einen
Wert zwischen 1-107% und 6-1076 Torr an. Wah-
rend der Messung muflite der Druck konstant blei-
ben. Es wurde dann der Priméarstrom /;, mit dem
Auffanger A an der Stelle des Brennflecks, und zwar,
um eventuelle zeitliche Veranderungen wahrend der
Messung zu erkennen, sowohl bei zunehmender und
abnehmender Beschleunigungsspannung gemessen.
Anschliefend kam das Target an die Stelle des
Brennflecks und es wurden mit dem Auffanger A
unter 0° und 45° zur Targetnormalen die Sekundar-
strome i (0°) und " (45°) bestimmt, ebenfalls bei
zunehmender und abnehmender Beschleunigungs-
spannung. Unmittelbar danach wurde wieder I, ge-
messen. Der Druck an der Ionenquelle war nach dem
Gaseinlall etwa 100-mal groBer als vor dem Gas-
einlaBl, so daB man annehmen kann, dal} der Anteil
der in der Ionenquelle gebildeten Restgasionen im
Primarstrahl nur etwa 1% betrug.

Mit der Messung der Ausbeute an positiven Ionen
wird die Anzahl der Ionen bestimmt, die im Mittel
beim Auftreten eines Primirions von der Target-
oberfliche ausgeht. Der gemessene positive Sekun-
darstrom " setzt sich zusammen aus den eigentlichen
Sekundérionen, die aus dem Targetmaterial stam-
men, aus den positiven lonen von Oberflichenver-
unreinigungen und aus den positiven Primérionen,
die am Target reflektiert werden (diese Zusammen-
setzung des gemessenen Sekundéirstroms entnimmt
man z. B. den spiter diskutierten Parabelspektren).
In dieser Arbeit werden die Werte fiir die Ausbeute
so mitgeteilt, wie sie aus den gemessenen Stromen
i" und I, erhalten werden. Ist der Sekundérstrom
stets proportional dem Primérstrom, dann kann
man die Ausbeute an positiven lonen durch den
Quotienten 7" =i'/I, definieren. Die so definierte
Ausbeute bezieht sich also nicht nur auf die eigent-
lichen Sekundéarionen aus dem Targetmaterial.

Mit den Auffangern wurden nur diejenigen Se-
kundarstrome gemessen, die unter den Austritts-
winkeln 0° und 45° in den durch das Blenden-
system des Auffangers vorgegebenen festen Raum-
winkel 4Q gelangten. Um einen Anhaltspunkt zu
bekommen, wie grofl die gesamte Ausbeute im
Raumwinkel 27 ist, kann man unter Zugrunde-
legung des allerdings nur anndhernd erfiillten cos-
Gesetzes fiir die Ausbeute in Abhédngigkeit vom Aus-
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trittswinkel 13715 {iber den halben Raumwinkel
integrieren

.+ i*(0°) i ’ w00y
l(2n)=—A—Ql2n[cosﬂsmﬂdﬂ=z(0 ~a

0

Mit dem geometrisch bestimmten Wert fiir 4Q =
1,04-1072 steradian gibt 77/4Q2~300. Multipliziert
man also den unter 0° gemessenen Sekundirstrom
mit 300, so erhdlt man ndherungsweise den emittier-
ten Sekundarstrom fiir den gesamten Raumwinkel
2 1, wobei die reflektierten Ionen, die das cos-Gesetz
verfalschen, unberiicksichtigt bleiben.
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Abb. 2. Die Ausbeute i*(0°)/Ip von positiven Ionen in Ab-
hingigkeit von der Energie der Edelgasionen bei einem Gold-,
Kupfer- und Graphittarget. Der EinschuBwinkel betrug 45°,
der Austrittswinkel 0° zur Targetnormalen. Die Maxima sind
gestrichelt eingezeichnet, da ihre Hohe u. a. stark von der
Targetvorbehandlung abhingt.

13 P.K. Ror, J. M. Fruir u. J. Kistemaker, Physica 26, 1000
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Die Ausbeute von positiven Ionen wurde in Ab-
hingigkeit von Energie und Masse der Edelgasionen,
vom Austrittswinkel, von der Bestrahlungszeit und
der Targettemperatur gemessen. Abb. 2 zeigt als
charakteristisches Beispiel die Ausbeute als Funktion
der Energie der Edelgasionen bei einem Gold-, Kup-
fer- und Graphittarget, jeweils gemessen bei 20 °C
unter dem Austrittswinkel 0°. Die Beschleunigungs-
spannung der Priméarionen wurde kontinuierlich ver-
dndert. Der Ubersichtlichkeit wegen sind in Abb. 2
nur einige der Melpunkte eingezeichnet.

Die in den folgenden Abschnitten mitgeteilten
Ergebnisse sind reprasentativ fiir eine grofle Zahl
von Einzelmessungen. Die Ausbeute wurde an meh-
reren Targetproben aus dem gleichen Material be-
stimmt. Dabei schwankten die Ausbeutewerte nach
gleicher Vorbehandlung des Targets bis zu 20%.
Auch wenn die Messungen nach ldngeren Zeitraumen
(einigen Monaten) wiederholt wurden, ergaben sich
innerhalb dieser Fehlergrenzen die gleichen Werte.

Ab 4 keV steigt die Ausbeute fiir Ne®, Ar’, Kr"
und Xe" bei den drei Targetmaterialen mit wachsen-
der Primérenergie langsam an. Die Ausbeutekurven
fiir positive Ionen zeigen qualitativ etwa den glei-
chen Verlauf mit der Energie, wie er von mehreren
Autoren 13 1416 experimentell fiir die Zerstaubungs-
ausbeuten (Zahl der neutralen und ionisierten Teil-
chen pro einfallendes Ion) gefunden wurde. Man
kann nun die Werte der Zerstaubungsausbeute, be-
zogen auf gleiche Energie der Edelgasionen, glei-
chen Raumwinkel und gleiches Targetmaterial mit
den hier mitgeteilten Messungen fiir positive Ionen
vergleichen. Dieser Vergleich wird natiirlich keine
genauen Werte ergeben, da die Versuchsbedingungen
bei den einzelnen Autoren sehr unterschiedlich sind.
Jedoch kann man dem Vergleich z. B. mit den Wer-
ten von ALmEN und Bruck 16, Rowr, Frurr und Kiste-
MAKER 13 sowie Yonts, Normanp und Harrison 17
entnehmen, daf} etwa 1% des bei Ionenbeschul} zer-
stdaubten Materials positiv geladen ist 5.

Die Ausbeute an positiven Ionen, gemessen unter
0° zur Targetnormalen, zeigt ferner einen eindeuti-
gen Gang mit der Massenzahl der Edelgasionen. Die
Ausbeute bei entsprechenden Energien liegt um so

16 0. ALMEN u. G. Bruce, Nucl. Instr. Meth. 11, 257 [1961].

17 0. C. Yonts, C.E.Normaxp u. D.E. Harrison, J. Appl.
Phys. 31, 447 [1960].

18 V. Warraer u. H. Hintensercer, Z. Naturforschg. 17 a, 1034
[1962].
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hoher, je groBer die Masse der Edelgasionen ist.
Fiir He" ist die Ausbeute stets am kleinsten, fiir Xe"
stets am groften. Die gleiche Massenabhangigkeit
wurde allgemein auch bei der Messung der Zerstiu-
bungsausbeuten beobachtet 13- 14 16: 17 wobei man
nur die Ergebnisse bei Beschufi mit gleichartigen
Ionen, z. B. mit Edelgasionen, untereinander verglei-
chen kann. Unter 45° gelangt ein besonders hoher
Anteil von am Target reflektierten Priméarionen in
den Auffinger, so dal man unter diesem Winkel
bei der elektrischen Messung nicht diese systemati-
sche Massenabhangigkeit der Ausbeute an positiven
Ionen beobachten kann. Erst wenn man die unter
45° vom Target ausgehenden Ionen in dem Parabel-
spektrographen analysiert, wobei die eigentlichen
Sekundédrionen und die Ionen der Oberflichenver-
unreinigungen von den reflektierten Ionen getrennt
werden, erkennt man auch hier die erwahnte Massen-
abhingigkeit der Ausbeute.
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Abb. 3 a, b. Das Maximum nach verschieden langer Bestrah-

lungszeit fiir Ar* auf Cu bei 20 °C und bei 500 °C, zunichst

bei einer zuvor unbestrahlten Oberfliche, dann nach den an-
gegebenen Bestrahlungszeiten.

Die Ausbeutekurven der positiven Ionen zeigen
zwischen 1 und 2 keV ein Maximum, welches bisher
nicht beobachtet worden ist. Abb. 3 a zeigt die Aus-
bildung des Maximums fiir das Beispiel Ar" auf Cu
in Abhéngigkeit von der Bestrahlungszeit. Eine zu-
vor unbestrahlte Cu-Oberfliche ergibt einen sehr
groflen Sekundarstrom i*, dessen Verlauf in Abhén-
gigkeit von der Energie jedoch kein Maximum zeigt.
Nach 30 min langem Beschufl des Cu-Targets bei
Zimmertemperatur mit 30 keV Ar"-Ionen ist das
Maximum angedeutet, nach 13-stiindigem Beschuf}
mit 30 keV Ar’-Ionen ist es ausgeprigt. Die Aus-
bildung des Maximums mit der Bestrahlungszeit bei
500 °C zeigt Abb. 2b. Bei mehrstiindigem BeschuB
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des Cu-Targets mit 30 keV Ar"-Ionen nimmt die In-
tensitiat des Maximums wieder ab, bleibt aber durch-
aus mefBbar. Das Maximum wurde stets unter den
Austrittswinkeln 0° und 45° zur Targetnormalen
gemessen.

Ein Vergleich der Maxima bei den drei Target-
materialien, Abb. 2, zeigt, dal das Maximum im
allgemeinen am stiarksten bei Gold, weniger stark
bei Kupfer und in der Regel am schwichsten bei
Graphit ausgeprigt ist. Fiir Xe” und Kr” ist es star-
ker als fiir Ne” und He". Nur fiir He" auf Graphit
kann kein Maximum mehr festgestellt werden. Bei
einem Versuch wurde der Sekundarstrom fiir He"
auf Graphit gemessen, der kein Maximum zeigt, un-
mittelbar danach Ar eingelassen und ein Maximum
beobachtet. Anschlielend wurde wieder mit He ge-
messen und kein Maximum gefunden.

Soweit aus den bisherigen Messungen hervorgeht,
liegt das Maximum stets bei 1,6+ 0,4 keV. Inner-
halb dieser Grenzen konnte bisher kein Einflul des
Targetmaterials, der Masse der aufgeschossenen
Edelgasionen, der GroBe des Primarstromes oder
des Restgasdruckes in der Apparatur auf die Lage
des Maximums festgestellt werden.
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Abb. 4. Die eingezeichneten Kreuze sind MeBpunkte, die aus-

gezogenen Kurven sind mit der empirischen Formel fiir den

Austrittswinkel 0° (y*(0°)) berechnet. Die Ordinate ist im
Vergleich zu Abb. 2 um das Doppelte vergroBert.
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Abb. 4 zeigt nochmals die Ausbeute an positiven
Ionen in Abhéngigkeit von der Energie in dem Be-
reich zwischen 4 und 30 keV. Die eingezeichneten
Kreuze sind MeBpunkte. Die Ordinate ist im Ver-
gleich zu Abb. 2 um das Doppelte vergroBert. Es
wurde nun versucht, die gemessenen Kurven fiir He,
Ne, Ar, Kr und Xe auf Gold, Kupfer und Graphit
durch eine empirische Formel darzustellen. Laft
man zundéchst die beiden Kurven fiir He auf Kupfer
und Graphit unberiicksichtigt, so lassen sich die hier
gefundenen Ausbeutewerte fiir den Raumwinkel 2 @
beschreiben durch die empirische Formel

7 (27) =C my*m,f E°

mit den Konstanten C=9-10"%, a=1/4, f und ¢
beide gleich 1/3, wenn E in keV und m; und m, in
Atomgewichtseinheiten gemessen werden. Die aus-
gezogenen Kurven in Abb. 4 sind berechnet (ange-
geben fiir den Austrittswinkel 0° zur Targetnorma-
len). Fiir He auf Kupfer und Graphit 1ait sich we-
sentlich bessere Ubereinstimmung mit den MeBwer-
ten erzielen, wenn die obige Formel mit dem Glied
1,56 e %93 E fiir Kupfer und mit 1,93 e~ %%3F fiir
Graphit multipliziert wird. Wenn man von den bei-
den Fillen der extrem niederen Massen (He auf
Cu und C) absieht, werden durch diese empirische
Formel mit 4 Konstanten bei 3 Targetmaterialien
und 5 verschiedenen Edelgasen die Mefwerte auf
20% genau beschrieben.

Es wurde ferner die Ausbeute an positiven Ionen
in Abhéngigkeit von der Bestrahlungszeit bei kon-
stanter Primérenergie untersucht. Ein Target, das
vor dem Einbau in die Apparatur mechanisch gerei-
nigt worden war, ergibt bei der ersten Bestrahlung
Ausbeutewerte, die oft sechsmal grofler sind als die
in Abb. 2 gezeigten Werte. Bei anhaltender Bestrah-
lung ging der Wert der Ausbeute stetig zuriick, bis
nach etwa 20 min ein Wert erreicht war, der auch
bei langerer Bestrahlung konstant blieb. War das
Target einige Stunden unbestrahlt im Vakuum, so
zeigte sich wieder eine Zeitabhdngigkeit der Aus-
beute, nur dal} jetzt der konstante, immer wieder
reproduzierbare Endwert schon nach wenigen Minu-
ten erreicht war. Abb. 5 a zeigt als typisches Beispiel
den Verlauf der Ausbeute mit der Bestrahlungszeit
an einem neuen, unausgeheizten Goldtarget bei Be-
schufl mit 10 keV Kr'-Ionen. Entsprechende Kurven
ergaben sich bei Ar" und Xe" auf Kupfer.

Die Ausbeute wurde ferner in Abhingigkeit von
der Targettemperatur untersucht, indem jeweils bei
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20, 100, 200, 300, 400 und 500 °C der Verlauf der
Ausbeute in Abhingigkeit von der Energie der Pri-
marionen gemessen wurde. Es ergab sich, dafl die
Ausbeute im Temperaturbereich zwischen 100 und
500 °C innerhalb der Fehlergrenzen konstant blieb.

¥ (0"
y*(o")
10 }

A Ar-Cu, 20 keV
2 ___—heues Target .
1mal ausgeheizt
> 2mal ausgeheizt
—— 9

X
’f‘( Kr-Au, 10 keV

Y neues, unausgeheiztes
Target

20 30 % 00°c  W0'C C &0°C500°C
mi

Abb. 5 a. Abb. 5 b.

Abb. 5 a, b. Die Ausbeute in Abhingigkeit von der Bestrah-
lungszeit bzw. der Targettemperatur bei einer konstanten
Energie der Edelgasionen.

Sie hatte in diesem Bereich den Wert, den man auch
nach liangerer Bestrahlung des Targets erreicht und
der stets reproduzierbar ist. Lediglich zwischen 20
und 100 °C nimmt die Ausbeute mit wachsender
Temperatur ab. Beim Abkiihlen des Targets durch-
lauft man von 500° bis 100° wieder die Kurve, die
man beim Aufheizen erhielt, erreicht aber bei 20 °C
nicht mehr den Ausgangswert. Abb. 5b zeigt wieder
ein typisches Beispiel fiir Ar® auf Kupfer, entspre-
chende Kurven wurden auch fiir Kr* auf Graphit
und fiir Xe" auf Graphit, Kupfer und Gold erhalten.

Es kann angenommen werden, dal} dieser Verlauf
der Ausbeute in Abhéngigkeit von der Temperatur
durch Oberflichenverunreinigungen entsteht, die be-
reits zwischen 20 und 100 °C zum groBen Teil vom
Target wegdampfen. Der konstante Verlauf der Aus-
beute oberhalb 100 °C bedeutet jedoch nicht, daB in
diesem Bereich saubere Oberflichen vorhanden sind.
Bei den in dieser Arbeit vorhandenen Versuchsbe-
dingungen konnte nie mit wirklich reinen Oberfla-
chen gearbeitet werden, denn dafiir war der Gas-
druck in der Apparatur zu hoch. Man kann jedoch
aus Abb. 5b schlieBen, daB8 oberhalb 100 °C repro-

duzierbare Oberflichenverhaltnisse erreicht wurden.

3. Die Massenspektren und die Energieverteilung
der Sekundirionen und der reflektierten Ionen

Die folgende Untersuchung umfafit die Target-
materialien Graphit, Aluminium, Eisen, Kupfer,
Silber, Tantal, Wolfram, Platin und Gold, von denen
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jedes mit den Edelgasionen He’, Ne', Ar", Kr" und
Xe" beschossen wurde.

Bei der Durchfithrung dieser Messungen war die
Riickwand des Auffangerkifigs, der unter dem Aus-
trittswinkel 45° angebracht war, hochgezogen, so
daB die Tonen statt in den Auffanger in einen Para-
belspektrographen gelangten, in welchem sie nach
Massen und Energien getrennt wurden. Fir jede
Primaérionen-Targetkombination wurden mindestens
3 Parabelspektren auf Ilford Q3-Photoplatten auf-
genommen. In dem Parabelspektrographen durch-
laufen die Ionen ein homogenes elektrisches und
dazu paralleles magnetisches Feld. Legt man auf die
Photoplatte ein Koordinatensystem mit dem Durch-
stoBpunkt des unabgelenkten Strahles als Ursprung,
mit der z-Achse in Richtung der elektrischen, mit
der y-Achse in Richtung der magnetischen Ablen-
kung, so liegen die Ionen gleicher Energie auf der
Geraden x = const, also auf der Parallelen zur ma-
gnetischen Ablenkrichtung. Die Ablenkung auf der
z-Achse ist umgekehrt proportional zur kinetischen
Energie der lonen. Ionen mit verschiedener Ge-
schwindigkeit, aber gleichem e/m dagegen schwirzen
auf der Photoplatte Parabeln der Form

e
y?>=const— z,
m

wobei in die Konstante die elektrische und die ma-
gnetische Feldstarke sowie die Lange des Ablenk-
feldes und der Abstand der Photoplatte vom Ab-
lenkfeld eingehen.

Die mit dem Parabelspektrographen erhaltenen
Spektren sollen zunéchst an Hand des schematisier-
ten Spektrums der Abb. 6 erkldrt werden. Das Spek-
trum besteht aus zwei Anteilen, 1. dem Massen-
spektrum der eigentlichen Sekundérionen aus dem
Targetmaterial und der Ionen von Oberflachenver-
unreinigungen am linken Rand einer jeden Auf-
nahme und 2. aus dem Spektrum der reflektierten
Edelgasionen.

Teil 1 des Spektrums besteht aus einzelnen Punk-
ten, die auf einer Geraden parallel zur magnetischen
Ablenkrichtung liegen. Das bedeutet, daf} diese Ionen
weitgehend monoenergetisch sind. Die Massen liegen
ferner bei einem Energiewert, welcher der Nachbe-
schleunigung von 15 kV vor dem Eintritt in das Ab-
lenkfeld entspricht, das heif3t, dafl die Sekundarionen
und die Ionen der Oberflichenverunreinigungen
keine grofle Anfangsenergie besitzen. Aus der Grofle
der geschwirzten Fldchen und ihrer Lage im Spek-
trum entnimmt man, dal die Energiebreite dieser
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Ionen kleiner als 400 eV sein muf. Die Untersu-
chung mit einem Zylinderkondensator einfachster
Bauweise ergab als groben Anhaltspunkt, dafl das
Maximum der Anfangsenergieverteilung fiir 15 und
fir 30 keV Ar*-Ionen auf Cu und Au bei etwa
(13 7)eV lag.
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Abb. 6. Ein schematisiertes Parabelspektrum zur Erkliarung
der mit dem Parabelspektrographen erhaltenen Spektren. Das
Spektrum zerféllt in zwei Anteile. Links das Massenspektrum
der Sekundirionen und der Ionen von Oberflichenverunreini-

gungen und in der Mitte das Spektrum der reflektierten Edel-
gasionen.

Die Intensitat des Massenspektrums in Teil 1 zeigt
einen Gang mit der Massenzahl der Primérionen.
Bei He' ist die Intensitdat des Massenspektrums sehr
schwach, bei Xe" dagegen relativ stark, wie es be-
reits bei den elektrischen Messungen mit dem Auf-
fanger unter 0° beschrieben wurde.

Das Massenspektrum zeigt stets die Masse des
Targetmaterials sowie die Masse von Oberflachen-
verunreinigungen, wie z. B. Kohlenwasserstoffe, so-
wie CO” und CO,". Je nach Art des Targetmaterials
der Vorbehandlung und der Ausheizzeit des Targets
erscheinen diese Massen mehr oder weniger stark.
Tab. 1 zeigt einige der Ionenmassen, die auBler den
Massen des Targetmaterials und der Edelgasionen
im allgemeinen beobachtet wurden. Wegen des ge-
ringen Massenauflosungsvermogens des Parabel-
spektrographen sind schwerere Massen von Verun-
reinigungen als die der Masse 44 nicht mehr eindeu-
tig einer Massenzahl zuzuordnen und daher in der
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Tabelle nicht aufgefiihrt. Es treten aber aufler bei
den angegebenen Massenzahlen auch bei der Massen-
zahl 55 bis 60 und bei der Massenzahl etwa 70
schwerere Verunreinigungen auf.

Massen- Massen-
zahl | Tonenart mahl Ionenart
|

12 G* | 24 Cs, Mg+
13 Ct+, CH+ ‘ 28 CO+, N3
14 N+, CH2 [ 29 CoHj

15 CHs | 39 K+

16 CHy4 41 —43 CsH;-7
18 HO+ 44 COg, CsHg
23 Na+ ‘

Tab. 1.

Ferner beobachtet man im Massenspektrum oft
Na- und K-Ionen. die wegen ihrer geringen Ionisie-
rungsenergie bevorzugt auftreten und mit groflerer
Intensitat erscheinen als es ihrer tatsachlichen Hau-
figkeit entspricht. Massen der Edelgasionen, welche
die gleiche Energie wie die eben besprochenen Mas-
sen haben, konnten, wahrscheinlich aus Intensitats-
griinden, nicht eindeutig nachgewiesen werden.

Den 2. Teil des Parabelspektrums bilden die re-
flektierten Edelgasionen *, die bei einer wesentlich
hoheren Energie im Spektrum liegen als die eigent-
lichen Sekundédrionen und die Ionen von Oberfla-
chenverunreinigungen. Sie schwirzen auf der Photo-
platte relativ scharf begrenzte Parabelstiicke 2, deren
Linge nicht von der Belichtungszeit abhangt. Diesen
Parabelstiicken entspricht eine gewisse Energiebreite
der reflektierten Ionen, obwohl die Ionen vor ihrer
Reflexion nahezu monoenergetisch waren, denn ihre
Energiebreite vor der Reflexion war kleiner als
0,15%. Das Parabelstiick ist um so lianger, 1. je
kleiner die Masse der Edelgasionen m; und 2. je
grofler die Masse der Targetatome m, ist. Als Bei-
spiel zeigt Abb. 7 ** zum Vergleich einmal Ne®, Ar’
und Kr" auf Gold (my,=197), und, um den Einflufl
der Masse des Targetmaterials zu zeigen, Ne® und
Ar" auf Silber (my,=108).

Verbindet man die hochenergetischen Endpunkte
der einzelnen Parabelstiicke der verschiedenen Edel-
gasionen fiir das Beispiel Edelgase auf Gold, so er-
hélt man eine in Abb. 6 mit 0 = 1 bezeichnete Kurve:
Sie nihert sich asymptotisch derjenigen Geraden, auf
der die lonen auf der Photoplatte auftreten wiirden,

* Eine ausfiihrliche Literaturzusammenstellung der bisher
iiber die Reflexion von Ionen durchgefiihrten Arbeiten fin
det man z. B. in einer Arbeit von C. BrunnEEs 1%,

** Abb. 7 a—e und 8 a—f auf Tafel S. 828 b.
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die ohne Energieverlust an der Targetoberfliiche re-
flektiert worden wiren. (Im Beispiel der Abb. 6 be-
trug die Primirenergie der Edelgasionen E,=
15keV, die Nachbeschleunigungsspannung im Pa-
rabelspektrographen U, ebenfalls 15 kV, so wie es
bei den Aufnahmen der Abb. 7 und 8 der Fall war.
Ionen, die ohne Energieverlust reflektiert wiirden,
lagen daher im Parabelspektrum bei 30 keV.) Die
niederenergetischen Endpunkte der einzelnen Para-
belstiicke liegen unabhéngig von dem Targetmaterial
im Beispiel der Abb. 6 bei einer Voltgeschwindig-
keit von 22,5 keV. Das entspricht der Energie von
Edelgasionen, die bei der Reflexion mit der halben
Primirenergie reflektiert (E,/2=7,5 keV) und da-
nach im Parabelspektrographen mit U,=15kV
nachbeschleunigt wurden. Auch wenn die Primar-
energien der Edelgasionen 10 keV oder 5 keV betru-
gen, lagen die niederenergetischen Endpunkte der
einzelnen Parabelstiicke innerhalb der Fehlergrenzen
wieder bei Ey/2+U,. (Die Nachbeschleunigung
durch den Parabelspektrographen U, betrug stets
bei allen Aufnahmen 15 kV.)

War die Masse der Edelgasionen m, grofler als
die Masse der Targetatome m,, so wurden keine
Edelgasionen im Spektrum festgestellt. Bei den Tar-
getmaterialien Au, Pt, W und Ta wurden samtliche
Edelgasionen reflektiert, bei Ag noch He®, Ne®, Ar’
und Kr", bei Cu und Fe noch He’, Ne" und Ar" und
bei C nur noch He".

Dem durch die reflektierten Ionen geschwérzten
Parabelstiick ist ein Intensitditsmaximum tiberlagert,
das so scharf begrenzt ist, dal man sich das Spek-
trum der reflektierten Ionen zusammengesetzt den-
ken kann aus einem Anteil von monoenergetisch re-
flektierten Ionen und aus einem Anteil von reflek-
tierten Jonen mit einer Energiebreite, wie sie durch
die Linge des geschwirzten Parabelstiicks angezeigt
wird. Die Lage des Intensitdtsmaximums zeigt in
bezug auf die Enden des Parabelstiicks einen syste-
matischen Gang mit der Masse m; der Priméarionen
und der Targetatommasse my: wihrend das scharfe
Intensitdtsmaximum z. B. bei Ne" auf Au am hoch-
energetischen Ende des Parabelstiicks liegt, ist es bei
Ar" auf Au bereits zu etwas niedrigeren Energien
hin verschoben und liegt bei Kr* auf Au am nieder-

energetischen Ende des Parabelstiicks (Abb. 7 a, b, c).

19 C. BrunnEg, Z. Phys. 147, 161 [1957].
20 V., Warther u. H. Hintensercer, Z. Naturforschg. 17 a, 964
[1962].
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Den gleichen Gang des Intensititsmaximums ent-
nimmt man aus Abb. 8 a bis ¢ fiir Ne’, Ar” und Kr*
auf Pt und aus Abb. 8 e und f fiir Ne" und Ar" auf
Ta.

Den EinfluB der Massenzahl m, des Targetmate-
rials auf die Lage des Intensitdtsmaximums erkennt
man in Abb. 7d, e bei Ne” und Ar" auf Silber. Das
Maximum liegt hier jeweils bei niedrigeren Ener-
gien als z. B. bei Ne" und Ar" auf Gold. Jedoch ist
die Lage des Maximums in bezug auf die Enden des
Parabelstiickes unabhangig von der Energie der Pri-
marionen; so liegt das Intensitdtsmaximum fir das
Beispiel Ne" auf Gold auch bei anderen Primar-
energien stets am hochenergetischen Ende des Para-
belstiicks. (Gemessen wurde auch hier mit den Pri-
marenergien 5, 10 und 15 keV.)

Wie die Spektren ferner zeigen, verlassen sowohl
die Sekundérionen als auch die reflektierten Ionen
vorwiegend einfach geladen das Target. Mehrfach
geladene Ionen wurden, wahrscheinlich wegen zu
geringer Intensitat, nicht mit Sicherheit beobachtet.

Es sei noch kurz auf den Nullpunkt, die Spur des
unabgelenkten Strahls auf der Photoplatte, rechts
unten im Parabelspektrum hingewiesen. Der Null-
punkt wurde nicht etwa durch Streulicht z. B. der
Ionisationsmanometerréhren oder der Ionenquelle
erzeugt. Wurde eine Quarzglasplatte in den Parabel-
spektrographen gestellt, so wurde keinerlei Schwér-
zung beobachtet. Wie man aus den Spekiren ent-
nehmen kann, geht die Intensitdt des Nullpunkts
etwa parallel mit der Intensitit der reflektierten
Ionen. Werden keine reflektierten Edelgasionen be-
obachtet (m;>m,), so ist der Nullpunkt hochstens
sehr schwach, meistens aber tiberhaupt nicht zu er-
kennen. Am starksten ist der Nullpunkt bei Beschufd
des Targets mit He" und Ne’, am schwachsten bei
BeschuB mit Xe" ausgeprdgt. Man kann daher an-
nehmen, dafl der Nullpunkt aufler von den z. B.
durch Umladung im Parabelspektrographen neutra-
lisierten Ionen und den neutral aus dem Target aus-
tretenden Atomen vorwiegend von den an der Tar-
getoberflache bei der Reflexion neutralisierten Edel-
gasionen erzeugt wird.

4. Diskussion der Energie und der Energiebreite
der reflektierten Edelgasionen

Wenn aus den beiden Enden der Parabelstiicke im
Spektrum die maximale und die minimale Energie
der reflektierten Edelgasionen bestimmt und als
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Funktion der Masse m; der aufgeschossenen Edel-
gasionen aufgetragen wird, erhdlt man die in den
Abb. 9 a bis i gezeigten Diagramme. Die eingezeich-
neten Kreuze und Quadrate sind Mefpunkte, die
stark ausgezogenen Linien bei den Massen He, Ne,
Ar und Kr geben die Energiebreite der reflektierten
Ionen an, die jeweils der Lange der geschwirzten
Parabelstiicke entsprechen. Es fallt dabei auf, da
die Mindestenergie innerhalb der MeBfehler stets
mit der halben Primérenergie der aufgeschossenen
Edelgasionen iibereinstimmt (Eg i, = E¢/2). Das
wurde nicht nur bei den in den Diagrammen gezeig-
ten Beispielen, in denen die Primérenergie E,=15
keV betrug, sondern auch in den Fillen fir Ey=
10 keV und E,=5 keV beobachtet. Die Kurven
ER min=Ey/2 sind aus gleich zu ersehenden Griin-
den in den Diagrammen mit 0 = m;/m, ., die Kurven
fiir die Maximalenergien der reflektierten Edelgas-
ionen mit 0 =1 gekennzeichnet. Beide Kurvenarten

lassen sich durch die Formel

= 5= 2f"}1ﬂ2(1+76)+m222;62)?|
ER_EO l ; 2(my+my)* |

darstellen. Fiir 6 =1 erhilt man daraus Eg pay, fiir
0 =m,;/m, ergibt die Formel Eg i, =Ey/2. Wie aus
den Abbildungen zu ersehen ist, stimmt diese For-
mel mit den Mefergebnissen fiir die Reflexion von
Edelgasionen an Targets mit hohen Atomgewichten
(Au, Pt, W und Ta) gut iiberein. Fiir Targets mit
mit leichteren Atomgewichten (Ag, Cu, Fe, Al und
C) ist die Ubereinstimmung nicht mehr ganz so
gut. Man kann aber bessere Ubereinstimmung erzie-
len, wenn statt der Masse m, der Targetatome eine
etwas groBere Masse my =am, (a>1) in die For-
mel eingesetzt wird. In Abb.9e bis h sind in die
Diagramme auch die Kurven fiir Eg . mit a=1,0,
1,5 und 2,0 eingezeichnet.

Die obige Gleichung unterscheidet sich von dem
entsprechenden Ausdruck, der sich fiir den nicht
zentralen und nicht vollkommen elastischen Stof
glatter Kugeln mit den Massen m; und m, ergibt,
nur dadurch, dafl in der Klammer vor dem Bruch
der Faktor 1/2 statt cos®?J), steht, wobei ¥, den
Winkel bedeutet, den die Geschwindigkeit der Masse
my, nach dem Stofl mit der Einfallsrichtung der Masse
m, einschlieft. Mit dem Ausdruck fiir die Energie
nach einem schiefen Stof} zweier freier Massenpunkte
sind unsere Beobachtungen, insbesondere fiir die aus
den Parabelspektren folgenden Mindestenergien
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Abb.9 a bis i. Energie und Energiebreite der reflektierten

Edelgasionen entsprechend der Lage der Parabelstiicke im

Spektrum sowie ihrer Linge. Die gestrichelten Kurven sind

berechnet. Die Kreise stellen den monoenergetischen Anteil
der reflektierten Ionen dar.
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nicht in Einklang zu bringen *. Die obige Glei-
chung soll zunéchst nur als eine empirisch gefun-
dene Beziehung angesehen werden, welche die bisher
vorliegenden Beobachtungen fiir alle Edelgas-Target-
kombinationen zufriedenstellend beschreibt. Auf
eine theoretische Interpretation soll erst eingegan-
gen werden, sobald der Giiltigkeitsbereich der Glei-
chung durch weitere Versuche naher untersucht ist.

Die Lage der Intensitatsmaxima, d. h. der Spuren
der monoenergetisch reflektierten Ionen, ist in den
Abb. 9 a bis g durch Kreise markiert. Sie hidngt vom
Verhiltnis der Massen m; und m, ab und wandert
mit zunehmendem m,/m, in der bereits frither durch
die Beispiele der Abb. 7 und 8 belegten Weise vom
hochenergetischen zum niederenergetischen Ende des
Parabelstiickes. (Bei Xe ist fiir alle Targetmateria-
lien das Parabelstiick so kurz, dafl die Spur der
monoenergetischen Ionen und die kurze Parabel zu-
sammenfallen.) Eine theoretische Deutung fiir das
Auftreten eines monoenergetischen Anteils der re-
flektierten Ionen soll erst versucht werden, wenn

* In einer vorldufigen Notiz 2® haben wir bei einem Versuch
zur Interpretation unserer MeBergebnisse irrtiimlich be-
hauptet, daf die beobachtete Maximal- und Minimalenergie
der reflektierten Ionen durch ein Modell elastischer Ku-
geln, wobei die Energieabgabe an das Gitter mittels eines
Gitterwechselwirkungskoeffizienten &@hnlich dem Restitu-
tionskoeffizienten 2! in Rechnung gesetzt wird, gedeutet wer-

853

durch weitere Versuche mehr Erfahrungsmaterial
vorliegt.

An Hand der Spektren erkennt man ferner, dafl
die durch die reflektierten Ionen erzeugten Parabel-
stiicke bei den leichten Primarionenmassen nicht nur
langer, sondern auch starker geschwirzt sind als bei
den schweren Primérionen. Diese Massenabhéngig-
keit bei der Schwirzung konnte dadurch hervorgeru-
fen sein, daB leichte Ionen die Photoplatte starker
schwirzen als schwere Ionen. Da aber auflerdem das
Parabelstiick bei leichten Ionen ldnger ist als bei
schweren Ionen, kann man annehmen, daf} die An-
zahl der leichten reflektierten Ionen grofer ist als die
Zahl der schweren reflektierten Ionen. Eine Kla-
rung soll spater durch elektrometrische Messungen
erbracht werden.

Zum SchluB mochten wir Fraulein M. Mo~nersan dan-
ken fiir ihre Mitarbeit bei den photographischen Auf-
nahmen und bei der Auswertung der photographischen
Platten.

den kann. Die beobachtete Minimalenergie ER min=E,/2
laBt sich damit jedoch nicht in Einklang bringen. Fiir
my < m, stimmt jedoch die Maximalenergie der reflek-
tierten Ionen mit den aus der Formel fiir den elastischen
StoB folgenden Energiewerten iiberein.

2t E. B. Henscuke, Phys. Rev. 106, 737 [1957].



